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Introduction génerale






L’¢tude de la diffusion électromagnétique en champ lointain fournit des techniques
efficaces d’analyse sans contact des surfaces et des volumes dans les composants optiques,
milieux aléatoires ou milieux complexes''* ; elle permet également de créer et/ou de controler
une source de lumicre spécifique par structuration de la matiere. L’activité diffusion
lumineuse de ’équipe MAP’ (Milieux Aléatoires et Photonique de Puissance) de I’Institut
Fresnel date des années 80, et a longtemps été motivée par la minimisation des pertes dans les
composants multicouches interférentiels”®!"”. Elle est aujourd’hui associée a de nouvelles
thématiques initiées ces dernicéres années : couleur, cosmétique, microélectronique, cognitif,
furtivité, biomédical, imagerie en milieu diffusant...

Au cours de ces années, I’équipe a développé des outils théoriques et expérimentaux
conséquents. Des codes électromagnétiques approchés et rigoureux ont été écrits pour
interpréter et extrapoler les résultats des mesures'*°. Ces simulations sont réalisées dans le
cas de diffusion de surfaces et volumes faiblement ou fortement diffusants, de composants
multicouches, et de microsphéres multicouches. Parallélement, d’importants moyens
expérimentaux ont été associé€s a cette thématique. En particulier, un diffusométre angulaire
multisources laser, entiérement automatisé, est 1’instrument support de cette activité™®. Cet
instrument est également utilisable dans une configuration spécifique pour réaliser des
mesures ellipsométriques, et permettre ’analyse d’état de polarisation des ondes diffusées®'.
Un microscope a force atomique et un profilométre optique complétent ces installations, pour
permettre des analyses multiéchelles des composants™.

Toutefois, cette technique est encore perfectible.

En premier lieu, un verrou restait a lever pour la caractérisation des substrats
transparents. En effet jusqu’ici, la technique de diffusion en champ lointain a toujours été
limitée au cas des surfaces opaques afin d’¢éliminer la diffusion par la seconde face. Des
techniques alternatives existent (microscopie optique, champ proche, profilométre...), mais
souffrent d’autres limitations comme le positionnement de la bande passante de mesure qui ne
correspond pas a celle de I’application recherchée ou la difficulté d’en déduire des paramétres
correspondant a des conditions réelles d’utilisation (surface éclairée de quelques millimetres,
contre analyse trés localisée en microscopie).

Dans ce contexte nous avons €té partie prenante d’un contrat européen de type CRAFT
dénommé DACO et ayant pour objectif la réalisation et la commercialisation de laser
femtoseconde compacts. Notre contribution a concerné la caractérisation de substrats super-
polis transparents dont les pertes normalisées ne devaient pas excéder quelques 10 afin de ne
pas réduire le gain laser. Pour atteindre cet objectif, il nous a fallu lever le verrou de la
caractérisation des substrats transparents. Cela a été réalisé grace a 2 méthodes. La premiére
est basée sur un principe de « filtrage d’étendue » (en collaboration avec I’équipe RCMO,
Recherche en matériaux, technologies et composants de Couches Minces Optiques) et la
seconde sur le «retournement» de I’échantillon. Ces deux techniques seront décrites et
validées dans la premiére partie de ce manuscrit.

Dans un second temps, il faut souligner que la technique de diffusion lumineuse donne
acceés a des paramétres statistiques représentatifs des propriétés spatiales des composants.
Toutefois ces parametres correspondent & des valeurs moyennées sur la zone de mesure, ou
surface éclairée, qui est couramment de quelques millimétres sur 1’échantillon. Une analyse
locale des propriétés spatiales nécessite d’une part de réduire la surface éclairée, et d’autre
part de parcourir la surface de I’échantillon pour une analyse point par point, pour réaliser une
cartographie. Ceci est réalisable, mais nécessite des temps d’acquisition considérables. Par
ailleurs, il est difficile dans ces conditions de séparer la contribution des effets de rugosité
intrinséque (topographie continue et dérivable...), de celle des défauts localisés distribués a
faible densité sur les optiques de précision. En effet, avec la qualité des outils de polissage

1



mis en ceuvre aujourd’hui, les niveaux de diffusion couramment mesurés n’excédent pas
quelques 10 du flux incident, et relévent plus souvent de la présence de nano-piqiires ou
poussieres..., que d’une topographie intrinséque. Dans ces conditions, les rugosités affichées
(une fraction d’Angstrom) pour les optiques de qualité ultime ne sont pas toujours réalistes,
car intégrent ces 2 composantes simultanément (topographie intrinséque et défauts localisé€s).
Ce probléme est d’autant plus critique qu’il est rare qu’un verre poli ne présente pas au moins
un nano-défaut dans un champ de 1 mm’. Nous avons alors décidé de mettre en ceuvre un
outil nouveau de caractérisation localisée de la diffusion qui permettra d’accroitre encore les
possibilités de mesures.

Nous avons ainsi congu un analyseur optique de surface. Ce nouvel appareil est
constitué d’un systéme d’éclairage spécialement dédié et d’une chaine de mesure dont
I’¢lément principal est une caméra CCD. Il permet une analyse de toute la surface éclairée,
avec une résolution variable, et en obtenant pour chaque point de la surface 1’indicatrice de
diffusion. On pourra alors faire des analyses locales de la rugosité, et réaliser des mesures
d’échantillons méme en présence de contaminants, en distinguant la diffusion par la rugosité
de celle par les contaminants. La deuxieme partie de cette thése présentera la conception et la
réalisation de ce nouvel outil de caractérisation.

Enfin pour terminer, s’il est vrai qu’historiquement 1’activité « Diffusion Lumineuse »
du laboratoire s’est essentiellement consacrée a la caractérisation de matériaux faiblement
diffusants, elle s’est depuis peu intéressée a la réalisation et a I’étude de matériaux fortement
hétérogeénes et plus particuliecrement aux matériaux a effets visuels. La participation de
I’activité « Diffusion Lumineuse » au GDR « Couleur et matériaux a effets visuels » lui a
permis d’initier des contacts avec des sociétés de cosmétique, ce qui nous a sensibilisé aux
problémes de caractérisation des poudres optiques, mais aussi a leur synthése et leur
fabrication. Apres avoir appliqué toute son expertise dans le domaine de la diffusion pour la
détermination des parametres optiques de poudres, I’équipe s’est intéressé¢ a 1’étude et la
réalisation de poudres a gabarit optique pré-déterminé (fond de teint, protection solaire...) et
devant fonctionner sans absorption. C’est pourquoi des poudres constituées de microspheres
recouvertes de fagcon concentrique par des empilements de couches minces ont été
considérées. La synthése des composants a pu s’appuyer sur des codes basés sur la théorie de
Mie qui ont eux aussi demandé des efforts notables de modélisation, et qui fonctionnent
maintenant pour des systémes multicouches transparents ou métalliques. Ce travail a été
réalisé durant la thése de P. Voarino®*. Le probléme de la réalisation de ces composants a été
abordé. 11 a fallu innover en mettant en mouvement les microsphéres afin de garantir un dépot
concentrique uniforme sous vide. Ce mouvement et la géométrie du bati associée nous a
conduits a sélectionner la technologie de pulvérisation sous vide.

Le but de ces travaux étant de créer des poudres présentant des effets colorés, nous
avons naturellement été confrontés a la problématique de la caractérisation des variations de
couleur. Pour cela, nous avons développé un spectro-diffusométre en lumiere blanche, qui
donne acces simultanément a la mesure angulaire et spectrale de la diffusion pour une analyse
rapide et donc systématique de la couleur angulaire. Ces travaux seront détaillés dans la
troisiéme partie de ce manuscrit.
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Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

[ ntroauction

Dans cette partie, nous présenterons les principes de bases de la caractérisation de
rugosités de surface par diffusion lumineuse. Cette technique ayant déja fait ses preuves dans
le cas des composants opaques, nous verrons pourquoi elle ne s’applique pas a la
caractérisation de substrats transparents et dans quelles conditions nous avons été mis face a
ce probléme.

Nous présenterons ensuite les deux méthodes mises en ceuvre pour permettre la
caractérisation par diffusion lumineuse des substrats transparents épais, la premiere reposant
sur un principe de « filtrage d’ étendue » et la deuxieéme sur le «retournement» de
Iéchantillon.

Pour finir, nous confronterons ces deux méthodes et nous les comparerons aux
résultats obtenus grace aux techniques de microscopie optique et en champ proche.
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Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

I. Caractérisation de rugosités de surface par diffusion
lumineuse : cas général

1. Principe

Dans le cas ou les rugosités sont faibles devant la longueur d’onde de la lumiére
incidente, une relation simple issue de la théorie électromagnétique du premier ordre '*
permet de déterminer les propriétés de la surface a partir d’'une mesure angulaire de la lumicre
diffusée par cette méme surface :

1(0.4)=C"(0.4)1(0.¢) 1)
ou @ est I’angle mesuré a partir de la normale a I’échantillon et ¢ ’angle polaire, comme
indiqué en figure 1.

Dans cette expression, /(6, @) désigne I’intensité diffusée dans une direction (6, @) de
I’espace (Figure 1), ou le flux diffusé par unité d’angle solide, normé au flux incident. On
utilise aussi souvent la notion de Bidirectional Reflectance Distribution Function (BRDF),
que l'on définit a I'aide de la relation:

1(0,¢) =BRDF(0, §).cosd Q)
et qui a donc les dimensions de I'inverse d'un angle solide (stéradian™).

Dans la nomenclature américaine, I’indicatrice de diffusion /(6, @) est souvent appelée
Angle-Resolved-Scattering (ARS).

e E 0
% ( Milieu incident )
= > X
““ 8 ‘/“/;1;—__.
Y j/ ( Substrat )
A
~~~~~ \‘:t‘4
k*(04,9)

v Z

Figure 1 : Définition des angles de diffusion 6 et ¢.
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Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

En Figure 1 les vecteurs d’onde de la lumiere diffusée en réflexion et en transmission

sont respectivement notés k™ et k*, et leur projection tangentielle sur le plan Oxy est la
pulsation spatiale o= 2zv, avec vla fréquence spatiale. On a donc :

2
G=""0Gng {Cf’w} . 3)
A sin ¢

sin @ cos ¢
sin @sin ¢ 4)
—cosf

i 27 n,

et

sin @ cos ¢
sindsin ¢ Q)
cosé

]€+:27rn5

ou n, est I’indice du milieu incident et 4, la longueur d’onde d’éclairage.

Le terme optique C(6,®) donné en relation (1) est un facteur optique prenant en
compte I’indice des matériaux, la polarisation, la longueur d’onde d’illumination et les angles
d’incidence et de reprise. Pour une incidence normale et un faisceau non polarisé¢, les facteurs
C" et C sont définis en réflexion et transmission comme suit:

1(2m, ) 2 2
¢ 0.1 0)=1 22 [cos? oy oy

? ©)
. NI A A 2 2
C*(0,4)=C" (0)=—| = | == | | cos Olas|” +|a |
2\n, \ 4 7
Avec:
q5(0)= (27”).2110 (ny, —ng Yn, cos@, +ng cos b )_1
(2 _
qp(é’):] (77[).2110(710 —ng \ny /c0s 8, +ng [cos b) !
®
En outre, le spectre de rugosité introduit en relation (1) est défini par :
A% 1~ _\2
y(6)=—|n(G
s ) ©)
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ol / est la transformée de Fourier du profil h(7)=h(x,y) de la surface, S est la surface

¢éclairée sur I’échantillon. Ce spectre contient toute I’information accessible en champ lointain
sur la topographie de la surface.

A partir de 1’équation (1), on peut déduire aisément d’une mesure d’indicatrice de
diffusion, le spectre de rugosité de la surface mesurée. Ceci étant fait, on peut alors calculer la
rugosité o ou hauteur quadratique moyenne, aussi appelée rugosité rms (root mean square)
qui est définie par :

S c (10)
avec dr =dxdy et do=do_ do,.

2. Outil de mesure

Le laboratoire a développé un diffusométre™ (cf. Figure 2) avec lequel nous pouvons
réaliser des mesures de diffusion angulaire, la dynamique de mesure étant de ’ordre de 10’
dans le visible, relativement a un échantillon lambertien. Cet appareil en constante évolution
permet, a I’aide de 8 axes motorisé€s, I’enregistrement automatique dans tout ’espace de
I’indicatrice de diffusion, pour des longueurs d’onde discrétes situées entre I'ultra violet
(325 nm) et I’infra rouge moyen (10,6 pm).

Dans le cadre du projet européen DACO que nous détaillerons plus tard (cf partie
Partie A :Chapitre I :II), nous avons installé ce dispositif dans une salle blanche de classe
100 000. Ceci permet d’éliminer toute lumicre parasite due a la présence d’éventuelles
poussi¢res en suspension dans l’air. L’échantillon est éclairé par un faisceau laser, sous
incidence normale ou oblique. Le diamétre de la zone éclairée au niveau de 1’échantillon est
de 'ordre de 3 mm ; cette surface ne doit pas étre trop faible si ’on veut extraire des
informations précises concernant la distribution statistique des défauts au niveau de
I’échantillon.
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HeNe (633 nm)
—
s S CO, (10.6 um)
N A HeNe (3.39 um)
- S Tunable (1.55 pm)
- R D Ny A S Yag (1.06 ym)
Sliding mirrors o N A

- -‘ HeCd (325 nm)

Chopper
LightWell

Fiber or
I Detector

~~ —

Light Well

Figure 2 : Schéma de principe du diffusométre

Présentons maintenant plus en détails les différents ¢léments de cet appareillage de

mesure, ainsi que sa procédure d’étalonnage.

16

a. Les sources lumineuses
Plusieurs lasers sont disponibles, selon la fenétre fréquentielle optique requise :

Un laser HeCd, qui émet a 0,325 um avec une puissance de 7 mW non polarisée.

un laser a Argon, qui délivre une puissance toutes raies de 5 W avec une polarisation
verticale. Il posseéde 8 raies discrétes entre 0,458 um et 0,5145 um.

un laser a colorant (Rhodamine 6G ou Styril 9), qui émet dans deux zones de
longueurs d’onde comprises d’une part entre 0,57 um et 0,64 um, et d’autre part
entre 0,8 um et 0,9 um. Ce laser est pompé par le laser Argon. La puissance de
sortie varie de S0 mW a 1,3 W, selon la longueur d’onde sélectionnée. La lumiére
émise est polarisée verticalement.

un laser HeNe qui émet a 0,6328 um avec une puissance de 4 mW. La lumiére
émise n’est pas polarisée.
un autre laser HeNe qui émet a 3,39 um avec une puissance de 8§ mW. La
polarisation est verticale.

un laser YAG qui émet a 1,064 um avec une puissance maximale de 40 mW. La
lumiére émise n’est pas polarisée. Ce YAG est pompé par diode laser.
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e un laser CO, qui émet a 10,6 pm avec une puissance de 10 W. La polarisation est
verticale.

Chacune de ces sources est sélectionnée au moyen d’une série de miroirs fixés sur une
platine de translation (cf. Figure 2).

b. Le porte échantillon

Comme indiqué sur la Figure 3, I’échantillon est fixé dans un plan vertical sur deux
platines de translation (mouvements x et y).

Figure 3 : Rotation () et translations (X, ¥) de I’échantillon
Les axes des platines en 0 (pour la rotation du détecteur) et en i (pour le réglage de
l’incidence) sont confondus.
1ls coupent ’axe horizontal de la platine en a (pour la rotation de I’échantillon) qui,
en incidence normale (i = 0), se superpose a la direction de propagation du faisceau
incident

Ces translations permettent d’étudier I’'uniformité de la rugosité sur toute la surface de
I’échantillon. Celui-ci est également fixé sur une platine de rotation qui lui permet de tourner
autour de sa normale (mouvement ). Cette rotation permet d’accéder a l'anisotropie de la
rugosité et, dans le cas d'un éclairement sous incidence normale, a la dépendance polaire de la
diffusion dans tout l'espace.

C. Le dispositif de détection

Deux voies de mesure sont utilisées dans le dispositif, a savoir une voie de référence et
la voie de mesure de l’intensité diffusée proprement dite. Afin de limiter I’effet des
rayonnements parasites, un modulateur mécanique est placé sur le faisceau incident. Les
mesures se font donc par I’intermédiaire de détections synchrones. Excepté pour les mesures a
10,6 um, tous les faisceaux sont modulés mécaniquement a la fréquence de 274 Hz. Pour
I’infra rouge moyen, la modulation se fait a haute fréquence afin de réduire la contribution des
flux parasites liés a 1'émissivité thermique ambiante a 300 K.
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La voie de référence provient du prélévement d’une faible partie du faisceau modulé
incident au moyen d’une lame séparatrice. Ce faisceau prélevé est dirigé (Figure 2) sur un
photodétecteur. La lame séparatrice est choisie prismatique afin d’¢éliminer toute interférence
par réflexions multiples au niveau des faisceaux transmis et réfléchi. Cette voie de référence
permet de s’affranchir des fluctuations de la source, le signal utile corrigé étant alors le
rapport ente la tension de la voie de mesure et la tension de la voie de référence.

Pour les mesures dans le visible jusqu'au proche infrarouge, la lumiére diffusée par
I’échantillon est collectée par une fibre optique montée sur un bras mobile de longueur
1 metre (mouvement en #). Cette fibre est reliée a un détecteur ; ceci constitue la voie de
mesure. Pour les mesures dans 1’infrarouge moyen, le détecteur est fixé directement sur le
bras mobile.

Le détecteur utilis€é pour mesurer chacun des signaux précédents dépend de la
longueur d’onde employée. Nous avons le choix entre :

e un photomultiplicateur ou une photodiode au silicium pour les longueurs d’onde
situées dans le visible (le choix s'effectue en fonction du niveau de diffusion a
mesurer),

e une photodiode au germanium pour les longueurs d’onde situées dans le proche
infrarouge,

e des détecteurs InSb et HgCdTe pour les longueurs d’onde situées dans I’infra rouge
moyen, respectivement a 3,39 pm et 10,6 pm.

d. Dispositifs réduisant la lumiére parasite

Afin que les mesures de trés faibles flux ne soient pas perturbées par les rayonnements
parasites, des puits a lumiére sont disposés sur les faisceaux spéculaires transmis et réfléchi
afin de les absorber.

e. Etalonnage

Pour que [D’appareil délivre une valeur absolue de D’intensité¢ diffusée par un
¢échantillon, il faut I’étalonner, c’est-a-dire déterminer la constante C, qui permet de relier le

signal mesuré V(6,@) a la caractéristique choisie pour quantifier la diffusion, a savoir
l'intensité 1(6, D).

Lors d’une opération de caractérisation d’un échantillon, nous enregistrons a tout
instant le rapport des tensions délivrées dans chaque direction (6, @) par les détecteurs de
mesure et de référence, c’est-a-dire le rapport 7 défini par :

n(0.a)=V(0.a)/ V. (6.a) 1)

L’intensité diffusée est alors donnée par :

1(0,@)=C,.n(0,) 12)

La constante d’étalonnage C, est déterminée a 1’aide d’un échantillon étalon de type
lambertien dont la diffusion totale D, est connue, par mesure de I’intensité diffusée dans un
plan et application de la relation :

C, = D.
[[7.(6,a)sin0do dg
09

(13)

18



Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

ou 77, désigne les valeurs prises par le rapport mesure/référence dans le cas de cet
¢étalon.

La valeur de la diffusion totale de cet échantillon a été déterminée par le U.S National
Institute of Standards and Technology.

Elle est supérieure a 95% dans un domaine de longueurs d’onde allant de 0,4 a 2,5 pm.
Elle vaut précisément 0,998 a 0,633 um.

Notons enfin que la valeur de la diffusion de cet échantillon étalon n’est pas garantie
dans I’infrarouge moyen (10,6 um), ce qui peut étre une source de difficultés dans le cas ou
I’on souhaite réaliser des mesures précises a ces longueurs d’onde.

f. Mesure a vide

Comme indiqué plus haut, pour mettre en évidence la détectivité et donc la dynamique
de mesure du diffusométre, on effectue une mesure en ’absence d’échantillon. C’est la
réponse a vide du systéme.

1.E+00 -
1.E-01 4 / o oo g
[m]
) o
1E-02 1 lambertien 5
1.E-03

1.E-04 1 mesure a vide

BRDF cos 4

1.E-05 -
1.E-06 - ° o

1.E-07 - o

1 .E'08 T T T T 1
0 20 40 60 80 100

angle de diffusion (°)
Figure 4 : Dynamique de mesure du diffusomeétre

En dehors du voisinage des faisceaux spéculaires (0° et 180°), le seuil de détection est
1ié au bruit d’obscurité¢ du détecteur; I’accroissement du signal aux alentours de 0° et 180° est
di a la présence de lumicre parasite pres des faisceaux spéculaires, ainsi qu’a la section
gaussienne des faisceaux utilisés.

C’est a partir de cette réponse a vide que 1’on peut fixer les angles minimum et
maximum de mesure de la diffusion, en s’assurant que les flux mesurés dans ces domaines
angulaires sont dus aux rugosités de surface et non a la divergence, diffusion ou diffraction du
faisceau incident.

Notons que la mesure a vide est ici comparée a la mesure de I’échantillon lambertien
cosé

(Figure 4), donnée par: [(0)= C’est cette comparaison qui définit ici notre

dynamique.
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g. Diffusion globale

Enfin, la diffusion globale D d’un échantillon est obtenue par intégration dans tout
I’espace de sa mesure de diffusion angulaire. Elle est de I'ordre de quelques 10 du flux
incident pour des surfaces nues superpolies (0,2 a 0,3 nm de rugosité dans le visible). On
utilise souvent la notion de 71S pour désigner cette diffusion globale.

Ce Total Integrated Scattering est défini par :
D sy
TIS = e (47m0 cosi, zj (14)

ou R désigne le facteur de réflexion de 1’échantillon.

La formule (14) est issue d’une théorie scalaire'** basée sur une approximation du
profil rugueux par une fonction en escalier. Elle est ici donnée pour des surfaces polies, c’est
a dire aprés un développement limité au premier ordre. Il s’agit d’une expression plus
simplifiée que celles données par la théorie pertubative, puisqu’elle n’adresse que la diffusion
globale. On peut cependant souligner son coté pratique qui permet d’exprimer la rugosité a
partir d’une mesure directe du flux global (cas des sphéres intégrantes). On notera la présence
de la rugosité apparente ocos i, avec i, I’angle d’éclairement. Par ailleurs, on reconnait le

facteur o/4 qui traduit I’efficacité de la diffusion.

De fagon générale, notre instrument donne directement accés a la mesure de
I’indicatrice de diffusion pour la longueur d’onde d’intérét, d’ou I’on peut extraire le spectre
de rugosité de 1’échantillon. Toutefois cette technique de caractérisation en champ lointain
s’applique essentiellement au cas des surfaces uniques, donc polies a partir d’un matériau
opaque; le cas des substrats transparents est plus délicat et nous a motivé pour le travail
présenté par la suite.

Il. Projet DACO

1. Présentation du projet

DACO est I’acronyme de « Development and Application of Compact femtosecond
Oscillator ». Ce projet fait partie d’un contrat européen de type CRAFT, ou contrat de
recherche coopérative financé par I’Union Européenne dans le but de favoriser les échanges
entre différents laboratoires et entreprises de I’Union Européenne.

» Les participants au projet étaient :
e Polytechnico di Milano (Italie)
e WZW - Optic A.G. (Suisse)
e Universitit Karlsruhe (Allemagne)
e Institut Fresnel (France)
e Optotec S.P.A.(Italie)
e Nanolayers Optische Beschichtungen GMBH (Allemagne)
e High Q Laser Production GMBH (Autriche)
» Les principaux objectifs de ce projet étaient:

e Le développement de lasers femtosecondes a verrouillage de phase, pompés par
diode, particulierement compacts, stables, a bas colt et robustes, pouvant générer
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des impulsions énergétiques suffisamment puissantes pour des applications de micro
usinage laser (figures 5 et 6).

ocC BBO I—ljl
TG
M18
L1 L2 M15 Yb M4
=
eo <= - ‘ﬂ """ D
PD
M13 W16
M12
I T —
M11
M10
M9

Ma

M7 —
&
M5
e | 9

7] o

M3

M1 SESAM BIF!

Schematic of the diode pumped cawity dumped Yb:glass laser oscillator; PD, pump-diode; L1, L2,
achromatic lenses; Yb, anti reflection coated Yb:glass laser medium; BIFI birefingent filter;
SESAM, semiconductor saturable absorber mirror; OC, output coupler 0.3 percent transmittance;
M1, ROC 300mm high reflector; M2, M4, M10, M12, ROC1000mm dispersive mirrors; M6, M3,
ROCS500mm high reflectors; M3, M5, M7, M8, M11, M13, M17, M18, M19, M20, plane dispersive
mirrors; M16, ROC200mm dispersive mirror; M14, ROC150mm dispersive mirror; M15, dichroic
mirrer; TFP, thin film polariser; BBO Pockels cell: HY-Swaitch, high voltage switch; TG, trigger
generator; PD, fast photo diode.

Figure 5 : Schéma de principe du laser développé dans le cadre du projet DACO
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Figure 6 : Laser développé dans le cadre du projet DACO

Le développement de nouveaux composants optiques était nécessaire pour la réalisation d’un
tel laser. Ceci inclut la réalisation de substrats superpolis et de traitements multicouches
(pulvérisation par faisceau d'ions), atteignant des propriétés de réflectivité et de dispersion
sans précédent.

e L’utilisation du systeme laser ainsi développé pour une application spécifique : Le
micro usinage de guides d’onde et de systémes photoniques a I’intérieur de
matériaux dont le volume est transparent ; ceci en vue d’applications originales dans
les télécoms optiques.

Il faut préciser que la réussite de ce projet était liée a 1’émergence de la start-up
High Q Laser dont le marché principal est la conception, fabrication et commercialisation de
lasers femtoseconde compacts.

2. Rodle de I'Institut Fresnel

L’institut Fresnel est intervenu dans la phase 2 du programme en tant qu’expert en
métrologie. En effet, le laser a réaliser étant un laser de faible encombrement, les miroirs
constituant la cavité laser sont petits (12,54 mm de diametre) et trés proches les uns des
autres. De ce fait, la diffusion par les miroirs va trés vite devenir génante. En outre, la
puissance du laser est en premicre approche, inversement proportionnelle aux pertes par
diffusion des miroirs. Il est donc important de pouvoir caractériser précisément les rugosités
des miroirs pour pouvoir quantifier ces pertes. Or il était nécessaire de pouvoir mesurer non
seulement les miroirs, mais aussi les substrats sur lesquels sont déposés les miroirs, la rugosité
dépendant a la fois de la qualité du polissage du substrat et de celle du dépot. Les lasers
émettent a la longueur d’onde de 1,056 um. Cependant, a cette longueur d’onde, la détectivité
des récepteurs a notre disposition n’est pas suffisante pour caractériser des verres superpolis,
de sorte que nous sommes contraints d’effectuer cette caractérisation dans le visible. Par
ailleurs, les miroirs et les substrats étant transparents dans le visible, nous avons été
confrontés au probléme suivant : Comment caractériser en diffusion lumineuse des substrats
transparents ?

L’étude par diffusion lumineuse de composants présentant une couche mince
transparente a déja été réalisée par d’autres laboratoires®®?’, mais elles ne donnait accés qu’a
des informations concernant la couche déposée. D’autres études ont été menées en utilisant
Iellipsométrie’®?, mais, 1a encore, elles permettent de caractériser la couche et non pas le
substrat.
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Dans le cas de substrats transparents non traités, le probleme reste donc en suspend.
En effet, il n’a été que trés peu abordé dans la littérature. Pour €tre plus précis, une seule étude
a été publiée sur ce sujet. Elle a été menée d’un point de vue théorique par O. Kienzle®™?' a I’
« Institut fiir Angewandte Physik » a Darmstadt (Allemagne), en 1994, mais son application
nécessitait 1’utilisation d’une sphere intégrante. Or, il nous paraissait important, pour pouvoir
faire une étude multi-échelles des substrats transparents, de conserver I’information angulaire
donnée par la mesure d’une indicatrice de diffusion.

Dans cette optique, une premicre série d’essais avait ét¢ menée par C. Amra et D.
Torricini ** & I'Institut Fresnel en 1998. Le principe consistait a réaliser deux mesures du
méme échantillon, en réflexion puis en transmission, et a utiliser les modeles perturbatifs pour
traiter de maniére numérique les résultats et extraire la diffusion provenant de chacune des
faces. La méthode s’est heurtée a des difficultés liées a des problémes de divergence lors des

inversions numériques. Le probléme restait donc en suspens.

Lors du programme européen DACO nous avons de nouveau été confrontés a cette
problématique. Nous ’avons alors abordée sous un autre angle. Nous proposons ici, deux
méthodes permettant de caractériser les rugosités des substrats transparents par diffusion
lumineuse.

La premicre méthode, dite «a filtrage d’étendue », repose sur un principe de
confocalité. Sa mise en oeuvre nous a conduit a intégrer, sur le diffusométre existant, une
chaine de mesure dédiée aux substrats transparents. Ce nouvel appareillage permet de mesurer
I’intensité lumineuse diffusée par la face avant du substrat, tout en ne tenant pas compte de la
lumiere diffusée provenant de la face arriére de 1’échantillon. On peut alors déduire de
I’intensité lumineuse ainsi obtenue le spectre de rugosité de la surface étudiée en utilisant le
méme modele que pour les substrats opaques.

Pour la deuxieéme méthode, dite « pile et face », nous proposons, dans un premier
temps, de faire deux mesures en réflexion du méme échantillon, centrées sur une face, puis
sur I’autre ; et dans un deuxiéme temps, d’ajuster le modele mathématique utilisé pour les
substrats opaques afin qu’il s’applique aussi aux substrats transparents. Il est alors possible de
déduire de nos deux mesures de diffusion, les rugosités de chacune des deux faces.

Par ailleurs, les composants a étudier dans le cadre du projet DACO étant des
superpolis, il était nécessaire, pour leur étude, que 1’environnement de travail soit propre.
Nous avons donc saisi I’opportunité de ce contrat européen pour installer I’ensemble des
outils de mesure de I’activité¢ diffusion en salle blanche. Nous avons alors défini un
environnement de classe 100 000, avec deux pieces communicantes (Figure 7). Une des
picces comprend les diffusométres, fonctionnant dans le noir pour les mesures. L’autre piece
contient les électroniques et les moyens de pilotage des instruments, ainsi que des outils
métrologiques (profilométre optique).
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Figure 7 : Salle des diffusométres, et salle de commandes et microscopes

Le cadre du projet étant désormais défini, nous allons maintenant présenter de manicre
détaillée les deux méthodes de caractérisation des substrats transparents qu’il nous a permis
de développer. Mais avant toutes choses, regardons de plus prés les problémes soulevés par la
caractérisation des substrats transparents.
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Dans le cas des substrats transparents, les deux faces du substrat diffusent la lumicre
comme indiqué Figure 8.

Y

face 1

Figure 8 : Diffusion lumineuse en réflexion dans le cas des substrats transparents

Si on fait une mesure d’indicatrice de diffusion centrée sur la face 0, I’intensité que
I’on mesure a plusieurs origines. En effet, quand on éclaire 1’échantillon, la lumiére est a la
fois diffusée en réflexion et transmission par la face 0 de 1’échantillon, et diffusée en
réflexion et transmission par la face 1 de I’échantillon. Si nous regardons plus précisément ce
qui se passe, on peut détailler le trajet de la lumiére comme suit :

I. Etape 1 : contribution de la face 0

Comme on le voit Figure 9, la lumiére incidente est tout d’abord diffusée par la face 0
en réflexion (/,) et en transmission (/,").

IOr

Faisceau incident

face 0

face 1

Figure 9 : Lumiére diffusée par la face 0 d’un substrat transparent

Si 7, est le spectre de rugosité de la face 0, et C, et C," les facteurs définis équations 6
et 7, respectivement en réflexion et en transmission, on peut écrire:

1,(0.4)=C, (6.9),(0.9) (15)

et
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15(0,4)=C;(0.4)7,(6.9) (16)

L’intensité /, va tout d’abord étre collectée directement par le capteur.

Par contre, la lumiére diffusée en transmission par la face 0 de I’échantillon
(1,") va traverser 1’échantillon et étre réfléchie par la face 1, et subir des réflexions multiples

entre les deux faces (Figure 9) avant d’étre mesurée dans le demi espace réfléchi. Nous
nommerons /, cette contribution vue du détecteur (Figure 9), et nous avons :

R(6;)

IOt(90,¢)=CJ(95)70(9,¢)1 R (0,)

p(65) (17
ou R est la réflexion spéculaire classique du dioptre air-verre, et S la transmission diffuse de
I’interface air-verre définie par :

5= T(H—OJZ cos g,

ng ) cos (18)

Les directions dans I’air et le verre sont ici notées 6, et 8, et T désigne la transmission

spéculaire classique du dioptre air-verre. Le facteur R/(I-R’) tient compte des réflexions
multiples.

La contribution totale /, de la face 0 vue d’un capteur situé¢ dans le demi espace
réfléchi est donc :

10r(90’¢) :IO_(HO’¢)+10t(00’¢)

_ . R(6;) (19)
=7/0(9’¢){C0 (65)+C, (65 )1 R (0, )ﬂ( s)}

Il. Etape 2 : contribution de la face 1

La contribution en réflexion de la face 1 est issue originellement de la lumicre
provenant du faisceau transmis (non diffusé) par la face 0 puis diffusée en réflexion par la
face 1 (Figure 10), donnée par /,". En tenant compte des réflexions multiples avant émergence

par la face 0, et de la transmission diffuse a travers la face 0, on obtient la contribution :

res)  po;)

Ilr(95’¢) = I—RZ(HS) I—RZ(Hs)

Cy (65,9)71(0,9) (20)

28



Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

Faisceay incident

face 1

Figure 10 : Lumiére diffusée par la face 1 dans un substrat transparent

lll. Bilan des contributions de chaque face

Finalement, I’expression de la lumiére diffusée issue des deux faces et mesurée dans le
demi-espace réfléchi est donnée par :

I_(005¢) =10r(90’¢)+11r(955¢)
=1,(60,,9)+1,,(6,,9)+1,,(65,9)

=%H%HQ@JR@)ﬂ@%m%@+T@> 208

1_R2(6)S) l_Rz(es)Cl_(esa¢)71(esa¢)

21

1-R*(8y)

Notons que si un échantillon transparent était étudié de la méme maniére qu’un verre opaque
présentant une seule interface, son spectre de rugosité y serait déduit de la relation :

1 (0)
0)=—+ 22
7(0) () (22)
ol C(6) = C; ().
En réalité, le spectre (erroné) qui serait ainsi mesuré et que I’on désignera comme spectre
équivalent du substrat, y,  prend en compte la contribution des deux faces et peut étre
décomposé comme :
1 (6
j/eq Z#
C (0)
_1°0) _1,0)+1,(0)
G, (0) Co (©)
_1,(8y,9) +1,,(6,9) +1,,(05.8)
Co (©)
Cy (65)  R(bs)
C, (65) 1-R*(6y)

)  pO) C (4.9

1-R*(6,)1-R*(8,) C; (65) 71(05:9)

(23)

BO)y,(6,,9)+

=70(60,,9)+
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Nous pouvons voir, dans un premier temps, que le spectre 7, auquel l'on a acces avec
une mesure de BRDF effectuée dans le demi espace réfléchi est différent de y, et y,, tout en
¢tant une combinaison linéaire mais non triviale des deux. Le spectre y,, est trace, Figure 11,
dans le cas de 2 spectres identiques aux interfaces (y, = y,)

1.00E+05 -

1.00E+04 -

1.00E+03 | /
1.00E+02 /

To=T1

Yeq

spectres de rugosité (nm*)

1.00E+01 -

1.00E+00 T T T T T )
0.00E+00 2.00E-03 4.00E-03 6.00E-03 8.00E-03 1.00E-02 1.20E-02

(] (nm'l )
Figure 11 : Différence entre spectre réel et spectre équivalent

Cela nous montre que, dans le cas de substrats transparents, le spectre déduit d’une
mesure classique de diffusion contient une erreur qui provient de la contribution de la
deuxiéme face de 1’échantillon et que cette erreur n’est pas négligeable.

Par conséquent, dans le cas des substrats transparents, afin d’obtenir une
caractérisation fiable des échantillons, il est nécessaire de pouvoir mesurer séparément les
contributions en diffusion des deux faces du substrat.

Nous allons maintenant détailler deux méthodes que nous avons développées dans le
cadre du projet européen DACO pour apporter une solution a ce probleme.
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Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

. Principe

Les mesures de diffusion sont traditionnellement faites a 633 nm en incidence
normale. Le capteur utilisé est une fibre optique multimode de Imm de diametre. De ce fait,
lors de la mesure d’un substrat transparent épais, on reléve non seulement la lumiére
provenant de la face éclairée de I’échantillon, mais aussi la lumiere diffusée par la face arriere
du substrat (Figure 12). Lorsque notre but est de caractériser la face avant de 1’échantillon, la
présence de lumiere diffusée par la face arriere va donc venir perturber la mesure.

fibre optique

M\

\ diffusion face avant

diffusion face arriére

Figure 12: Configuration de mesure traditionnelle

Afin de réduire, voire d’annuler la contribution de cette lumicre parasite, une premicre
approche avait consisté a introduire un systéme optique de reprise intermédiaire™. Nous
proposons, cette fois, de réduire le cone de collection de la fibre optique de reprise en utilisant
un diaphragme placé entre la fibre et I’échantillon comme indiqué Figure 13. Nous pourrons
alors, au moins sur une certaine partie du domaine angulaire de la mesure, prendre en compte
uniquement la lumicre diffusée par la face avant de I’échantillon.

Figure 13: Réduction du céne de collection du capteur
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Nous devons dans un premier temps évaluer le domaine de validité de cette méthode.
En effet, comme illustré Figure 14, la méthode atteint ses limites lorsque la fibre de collection

se rapproche de I’axe optique (€= 0°).

récepteur

Figure 14 : Cas ou I’angle de reprise est proche de 0°

Nous allons maintenant définir précisément ce domaine de validité.

Il. Approche théorique

1. Définition du domaine de validité
Cette étude a été effectuée d’un point de vue purement géométrique.

On considére un échantillon transparent d’indice n et d’épaisseur e faiblement
rugueux, éclairé en incidence normale dans I’air, ce qui correspond a la configuration de
mesure qui nous intéresse. Tout d’abord, on considére, comme décrit Figure 15, que la
lumiére incidente arrive sur la face 0 du substrat en formant un spot de diamétre s centré sur le
point 4. Elle traverse ensuite I’échantillon et rencontre la face 1 au point 4’. Le point 4 est le
centre de rotation du bras pour la mesure de I’indicatrice de diffusion.

Lors de la mesure, le détecteur effectue une rotation centrée en A dans le plan
horizontal selon un angle & par rapport a la normale a 1’échantillon. Notre capteur voit d’une
part la lumiere issue de 4 qui effectue tout son trajet dans 1’air, mais aussi celle issue de 4’
qui effectue une partie de son trajet en traversant une épaisseur de verre qui est fonction de
I’angle de diffusion 6, de 1’angle sur la face 0 a I’intérieur du verre 7, de I’épaisseur de la lame
de verre e et de I’indice n du substrat (Figure 15). Du point de vue du détecteur, tout se passe
comme si I’ensemble des rayons issus de 4’ venait du point B (Figure 15) en effectuant tout

leur trajet dans 1’air.

L’épaisseur e’ apparente de 1’échantillon vue d’un point situé sur le bras tournant
autour de 1’échantillon est alors :

ecosd

A/ n?—sin?@ (24)
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Par conséquent, du point de vue du récepteur, tout se passe comme si nous avions un
substrat d’air, d’épaisseur e’.

On peut d’ores et déja remarquer que pour les grands angles (proches de 90°),
I’épaisseur apparente tend vers 0, ce qui signifie que lorsqu’on regarde le verre en incidence
rasante, les deux faces semblent confondues. Nous ne pourrons donc visiblement pas séparer
les contributions des deux faces pour les grands angles de mesure. Il en est de méme pour les
petits angles.

Faisceaulincident

Face O

A
Epaisseur apparente : 1 s
ecosd e : Epaisseur réelle
vn*—sin’@ B
- |
Face 1 S
A

Figure 15 : Schéma de principe, vue latérale

Notre but est de mesurer la lumiére issue de 4 sans tenir compte de celle issue de B
avec le systeéme décrit Figure 13. Le faisceau incident a un diamétre s, on peut donc dire que
la zone que 1’on veut mesurer sur la face 0 est en fait un spot de diamétre 4,4,=s (figures 16

et 17) et de surface S, et il en est de méme au niveau du point B ou on a un spot de diameétre
B,B,=s et de surface S,.

En outre, on peut définir le cone de collection du systetme de reprise par le cone
englobant I’ensemble des rayons lumineux qui arriveront dans la fibre optique de reprise de
diameétre 2a apres avoir été filtrés par le diaphragme de diametre 2¢. Il récupere I’intégralité de
la lumiére issue de ’ellipse &, définie de grand axe J,J,, de petit axe 4, et de surface 2, sur la

face 0 et ’ellipse &, de grand axe E,E,, de petit axe A, et de surface 2, sur la face 1.
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Faisceau
incident

diaphragme
diameétre 2t

A Face 0

4,
J,
E
1 BIA B BAZ E2 Face 1

Figure 16 : Vue latérale

Sur la face avant (0)

a0
N LY

Sur la face arriere (1)

E /;2_ —7; B2 E2
D

Figure 17 : Vue de dessus

4\

[

Nous cherchons a mesurer le signal issu de la face 0 tout en minimisant celui issu de la
face 1 ce qui revient a faire en sorte que, d’une part, 1’aire de I'intersection S, "X, soit la

plus grande possible, et d’autre part, la surface S, N X, soit minimale. On va pour cela définir
un rapport qu’on nommera taux de recouvrement 77 et qui sera défini comme suit :
_§5,nZ,

= 25
SN, (23)

n
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Lorsque 7 est nul, on sépare entierement les contributions des deux faces et quand
n =1, les deux faces ont des contributions équivalentes.

Nous allons maintenant calculer le taux de recouvrement.

2. Taux de recouvrement

Le calcul des parametres des ellipses &, et &, est détaillé en annexe (page 225). Nous
présenterons ici seulement les résultats.

Tous les parametres utilisés dans les équations (26) a (29) sont définis Figure 16.

L’ellipse &, est I’ellipse de grand axe J,J,, de petit axe 4, et de surface 2, ou J,J, et h,
sont définis par :

JJ, =|((D, + D,)sin@ —acos ) (D, sint9—(aH)cost?)(asmg_'_(Dl +D2)(.Jos:9)
D, cos@+(a+t)sinf

~| (D, + D,)sin@—acos@ +2acos b+ (D, sin¢9+(a+t)cost9)(D1 +D2)cose—a§1n0
D, cos@—(a+t)sinf

(26)
et
t 1— ?
D +D,+—-J,J,sin@ ,
h = || t9tL 2 —(JlchosH)
t
Dl

a+t (27)

L’ellipse &, est I’ellipse de grand axe E,E, , de petit axe 4, et de surface 2, ou E,E, et
h, sont définis par :

E\E, =(D,+D,)sin@—-acosd

ecosd
asin@+ (D, + D,)cos 0 + —————
+[D, sin 6 —(a +1)cos ] Jn? —sin*g
D, cos@+(a+t)sinf
— (D, + D,)sin@+acosf —2acosf

. ecost
(D, +D,)cos@—asin@+ ————
2 _qin 2
D, sin6+(a +t)cos 6] Vn* —sin’0
D, cos@—(a+t)sinb

(28)

et
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2

! D +D +L+ lEE —e'tan @ |sin @ 2
a+t | > cos® 2 1
h,= ||t ; - 2(5E1E2—e'tan9jcos<9
Dl
a+t
(29)

Nous connaissons désormais les caractéristiques des ellipses de reprise sur chaque face
en fonction des conditions expérimentales. En utilisant ces parameétres, nous avons calculé
numériquement le taux de recouvrement pour un substrat d’indice 1,5. Compte tenu du fait
qu’une résolution de 1 ou 2° est suffisante pour ’application qui nous intéresse, et que la fibre
optique doit étre suffisamment proche de 1’échantillon pour permettre de mesurer des faibles
niveaux de diffusion, la distance fibre-échantillon (D,+D,) que nous utiliserons sera de 1’ordre

de 40 cm. Nous aurons donc pour les calculs D,+D, =40 cm.

En outre, la fibre optique de reprise et le diaphragme ont tous deux un diametre de
1 mm et dans ces conditions, nous avons pu voir lors des simulations que la position optimale
du diaphragme correspond au cas ou D, =D,. De ce fait, nous utiliserons pour la suite

D, =D, =20cm.

Le taux de recouvrement 7 correspondant a ces parametres est tracé Figure 18 en
fonction de I’angle de reprise du détecteur et de 1’épaisseur de 1’échantillon a incidence
normale.

. 0

- g
I — ot
(b g
= 2
0 os :
i 5
(= .
I &
N

angle de mesure ()

Figure 18 : Taux de recouvrement pour un substrat d'indice » = 1,5

On peut noter que le taux de recouvrement s’annule sur un domaine angulaire
conséquent sous réserve que 1’échantillon soit suffisamment épais. Par exemple, Figure 19 on
voit que pour une épaisseur e =9 mm, ce qui correspond aux échantillons étudiés dans le
cadre du projet DACO, le taux de recouvrement est nul sur tout le domaine angulaire [25 ;
75°]. En outre, plus le substrat est épais, plus le domaine angulaire de séparation est grand,
jusqu’a tendre vers [0°; 90°] lorsque e tend vers I’infini. A ’inverse, pour une épaisseur du
substrat inférieure a 2 mm, la séparation des faces n’est plus possible quelque soit le domaine
angulaire.
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e=1mm

0 T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

angle de mesure (°)

Figure 19 : Taux de recouvrement pour un substrat d'indice » = 1,5 et pour une
épaisseur de 9 mm

Lorsque 7= 0, la mesure réalisée considere uniquement la lumiére diffusée par la face
avant, celle-ci étant alors totalement dissociée de celle diffusée par la face arriére. De la méme
manicre, une caractérisation de 1’autre face pourrait étre faite sur le méme domaine angulaire
en retournant 1’échantillon.

Le domaine de validit¢ de la méthode que nous proposons est désormais défini en
fonction de 1’épaisseur du substrat. Nous allons maintenant ’appliquer sur différents
¢chantillons.

lll. Application et expérience

1. Echantillon opaque

Dans une premiére étape, nous appliquons cette méthode a un substrat opaque. Nous
sommes alors dans le cas d’un substrat d’épaisseur infinie, et le taux de recouvrement est nul
sur tout le domaine angulaire de mesure. Par conséquent, si on compare une indicatrice de
diffusion mesurée sur un substrat opaque, dans des conditions standards d’utilisation a celle
obtenue sur le méme échantillon mais en utilisant le systéme de filtrage d’étendue, nous
devrions théoriquement obtenir les mémes courbes.

Ces mesures comparatives ont été¢ effectuées sur un verre noir opaque et les deux
indicatrices de diffusion obtenues sont tracées Figure 20. Sur le méme graphe, sont également
tracées les indicatrices mesurées sur I’échantillon lambertien ayant servi a 1’étalonnage dans
les deux configurations de mesure.
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1.E+00

1.E-01 A
Lambertien

1.E-02 ~

1.E-03 ~

échantillon opaque
1.E-04 ~

Intensité diffusée
@
o

1.E-05 S)
3888 ggeo
6D

1.E-06 ~

(]m]

1.E-07 \ \ \ \ \ \ \ \ \ \
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

angle de diffusion (°)

O mesure avec séparation de faces O mesure sans séparation de faces == niveau théorique

Figure 20 : Indicatrices de diffusion d’un substrat opaque mesurées avec et sans le
systéme de séparation de faces

On constate que, dans le cas de 1’échantillon opaque, comme dans celui du lambertien,
les courbes obtenues avec chacune des deux configurations de mesure sont parfaitement
superposées. Ceci nous donne une premicre validation de la méthode de filtrage d’étendue.
Nous allons maintenant I’appliquer au cas des substrats transparents.

2. Echantillon transparent

Dans le but de valider cette méthode de mesure, nous avons effectué une série de
mesures sur les échantillons a caractériser dans le cadre du projet DACO. Ce sont des
¢chantillons transparents de silice de qualité superpolie de 9 mm d’épaisseur et de 12,54 mm
de diameétre. Dans ces conditions, d’apres les résultats donnés Partie A :Chapitre III :, le taux
de recouvrement est nul entre 25 et 75°. Par conséquent, une mesure faite sur ce domaine
angulaire prend uniquement en compte la face avant de 1’échantillon.

Les mesures ont été réalisées sur un panel de 11 échantillons qui correspondent tous a
ces caractéristiques. Nous avons choisi de montrer les résultats obtenus sur un de ces
échantillons en particulier, les autres ayant donné des résultats similaires.

Nous avons dans un premier temps réalis¢é une mesure de diffusion dans des
conditions standards d’utilisation, c'est-a-dire en n’utilisant aucun systéme de séparation de
faces (Figure 21). Une premiére mesure a été faite en éclairant la face 0, on obtient alors 7,
puis, on retourne 1’échantillon et on éclaire la face 1. On a alors /.

On constate que les deux indicatrices de diffusion ont le méme niveau d’intensité
quelle que soit la face mesurée. Les rugosités moyennes sont également du méme ordre de
grandeur sur les deux faces.
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Figure 21: Intensité diffusée 7 et I’ par chacune des deux faces d’un échantillon superpoli
transparent mesurée sans systéme de séparation

Dans un second temps, nous avons effectué¢ la méme série de mesures, mais cette fois,
en utilisant le systéme de séparation de faces présenté auparavant. Nous obtenons alors les
indicatrices de diffusion données Figure 22. /, étant la mesure centrée sur la face 0 et I, celle
centrée sur la face 1. On constate cette fois ci que le niveau global des indicatrices est
nettement inférieur a celui obtenu sans utilisation du systéme de séparation de faces, donc on
annule bien une partie du signal mesuré. Par ailleurs, les deux indicatrices /, et I’, sont
comparables, ce qui permettrait d’attribuer aux deux faces de I’échantillon des qualités de poli
similaires.
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i |
| |
1,E-04 i i
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+
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E 1 1
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@ . !
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— | |
! I
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1,E-07 | m/ !
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| |
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angle de diffusion (°)

Figure 22: Intensité diffusée 1, et I’, par chacune des deux faces d’un échantillon
superpoli transparent mesurée avec le systéme de séparation
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Les mesures étant faites, il nous faut vérifier que les résultats qu’elles donnent sont
cohérents. Pour cela, dans un premier temps, nous allons vérifier que nous retrouvons bien la
relation (23) donnée partie Partie A :Chapitre I :.

On considere tout d’abord les spectres de rugosité y, et y, des faces 0 et 1 déduits en
utilisant la formule (1) des intensités /, et /’, mesurées avec le systéme de séparation de faces.
En outre, le spectre /, de la face 0 est déduit de I’intensité / mesurée sans séparation de faces.
Ces trois spectres sont tracés Figure 23.

A partir de y, et y,, nous appliquons la formule (23) donnée partie Partie A :Chapitre II
:et en déduisons alors 7, , spectre théoriquement obtenu en faisant la mesure de la face 0 sans
séparation de faces. Ce spectre est aussi tracé Figure 23.

Nous devrions avoir 7, =7, ce que nous constatons bien Figure 23. Par conséquent,

les mesures semblent compatibles en premicre approche. Pour compléter cette approche, une
¢tude des surfaces par microscopie est présentée en Partie A :Chapitre V :.

1.00E+05 -
1.00E+04 -

1.00E+03 2

1.00E+02 -

spectres de rugosité (nm4 )

1.00E+01 -

1.00E+00 T T T T T )
20 30 40 50 60 70 80

angle de diffusion (°)
Figure 23 : Spectres de rugosité calculé et mesurés

Enfin, nous pouvons quantifier les valeurs des rugosités de chaque interface a partir
des mesures effectuées avec et sans séparation de faces. Pour 1’échantillon étudi¢ ici, les
rugosités obtenues sans séparation de faces, calculées d’apres les courbes données Figure 21
sont 0,78 nm pour la face 0 et 0,70 nm pour la face 1.

Les rugosités déduites des mesures faites avec la séparation de faces, calculées d’apres
les mesures présentées Figure 22 de 0,35 nm pour la face 0 et 0,33 nm pour la face 1.1l existe
une nette différence entre les deux. L’erreur commise si on ne sépare pas les contributions des
deux faces est de ’ordre de 112 % dans le cas de la face la moins rugueuse et de 122 % pour
la face la plus rugueuse. Ces écarts sont important et justifient largement I’intérét de 1’étude.

La méthode étant désormais validée, nous [’avons appliquée aux substrats a
caractériser dans le cadre du projet DACO. Nous disposions de 11 substrats distincts de silice
de 12,54 mm de diametre, 9 mm d’épaisseur et présentant des degrés de polissage différents.
Les indicatrices de diffusion obtenues avec le systéeme de séparation de faces, pour chaque
¢échantillon, sont présentées figures 24 a 34 pour chaque face.
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Figure 24 : Echantillon 1
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Figure 25 : Echantillon 2
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Figure 26 : Echantillon 3
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Figure 27 : Echantillon 4
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Figure 28 : Echantillon 5
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Figure 29 : Echantillon 6
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Figure 30 : Echantillon 7
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Figure 31 : Echantillon 8
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Figure 32 : Echantillon 9 Figure 33 : Echantillon 10
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Figure 34 : Echantillon 11

Figures 24 a 34 : Comparaison des indicatrices de diffusion obtenues pour différents
échantillons avec le systéme de séparation de faces.

En outre, a titre indicatif, les rugosités moyennes obtenues par intégration du spectre

sur le domaine de validité de la méthode, (soit 25° a 75°) sont données Figure 35 pour chaque
face de chaque échantillon.
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14 =
49,10 4,94
0,94

0,84

0.7 0,64
0,6-

0,5 ,
0,43 0,35

0,33 0,33 0,31 0.33
32 033 0,31 ,
03 0,29
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rugosité rms (nm)

0,34
0,2
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face 0\1 0\1 ;\1 0\1 0\1 0\1 0\1 0\1 ;\1 ;\1 0_\1

échantillon 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Figure 35 : Rugosités rms des deux faces des échantillons mesurés dans le cadre du
projet DACO

L’analyse du taux de recouvrement permet ainsi d’analyser chaque surface d’un
substrat transparent de facon isolée. Dans le cadre du projet DACO, cette méthode nous aura
permis de comparer les faces avant et arriere des substrats et de comparer les substrats entre
eux.

L’inconvénient majeur de cette méthode est qu’elle n’autorise pas a prendre en compte
la totalité du signal obtenu lors d’une mesure de BRDF. Une partie de I’information est donc
perdue. Pour remédier a cela, nous avons développé une deuxieme méthode de caractérisation
des substrats transparents par diffusion lumineuse, qui se fonde sur un retournement des
¢échantillons et un ajustement du modele électromagnétique utilisé dans le cas des substrats
opaques. Nous allons maintenant expliciter cette méthode et comparer ces performances a
celles du filtrage d’étendue.
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Nous venons de mettre en ceuvre une méthode qui nous permet de séparer
physiquement les contributions en diffusion lumineuse des deux faces d’un substrat
transparent €pais. Afin de la compléter, nous proposons ici une méthode de caractérisation
faisant intervenir uniquement des mesures de diffusion dites « classiques » qui seront
complétées par un traitement des données a posteriori adéquat. Cette technique nous
permettrait cette fois, d’avoir une séparation de faces par le calcul.

. Principe

Nous avons vu au Partie A :Chapitre II :que lors d’une mesure de diffusion classique
sur un substrat transparent centrée sur la face avant du substrat (ou face 0), on ne mesure pas
uniquement 1’intensité diffusée par la face 0, qui nous permettrait de déduire directement le
spectre de rugosité de la face 0, mais une intensité résultante des spectres de rugosité des deux
faces de I’échantillon, y, et y, . Cette intensité s’écrit comme :

R(6y)
- R*(0)

B0, )}yo(e #)+C; (05)———— B(0,)7,(0.9)

I(HO,¢)={C0(90)+CJ(95) 1-R? ()

(30)

La méthode que nous proposons consiste a faire une premicre mesure de diffusion en
réflexion centrée sur la face 0, notée /. Ensuite, on retourne 1’échantillon, et on effectue une
deuxiéme mesure de flux diffusé dans les mémes conditions (Figure 36). Cette fois, la mesure
sera centrée sur la face 1 et on mesurera 1’intensité notée I’ qui est aussi fonction des spectres
de rugosité des deux faces de I’échantillon suivant la relation :

- . . R(by)
I («90,¢)—{co(90)+6(0 )1 R(@)/ﬁ(e )}meqﬁ)w( )1 R(@)ﬂ( 05)7,(0.9)
31)
I I
Face 0 /@ Face 1 \_/\L/\vv
Face 1 P NN Face0 = —__

Figure 36: Méthode Pile et Face, configuration de mesure

L’intensité diffusée mesurée dans la premiére configuration peut donc s’écrire :
I =Jyye +Jin (32)
ou les coefficients J;” sont définis, d’apres la relation (30), par :

R(6,

Jo =C;(6,)+Cy
*T1-R*(0,)

- B)
(33)

J; =C; (6, 3
( )1 R(Q)ﬂ( ) o0
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La seconde configuration de mesure nous conduit a une relation analogue, avec les
mémes coefficients, mais, cette fois-ci, les spectres de rugosité sont inversés :

I =Jiy+J07, (35)

Par conséquent, les relations (32) et (35) forment un systéme élémentaire de deux
équations a deux inconnues, et les solutions en sont :

JoI —JI"

T -y 36)
JoI—JrI"

VSRS -

Ces dernicres relations nous permettent a priori de séparer les contributions des deux
faces et de déterminer le spectre de rugosité de chacune des deux faces, sous réserve que la
sensibilité de notre méthode soit adéquate.

Notons, en outre, que les spectres pourraient aussi étre obtenus a partir de deux
indicatrices mesurées en transmission (I et /°") ou encore a partir d’une courbe obtenue en
réflexion couplée avec une courbe mesurée en transmission (/” et /*). Dans le cas général ou
toutes les mesures peuvent étre utilisées, les deux spectres peuvent donc étre calculés par
différents biais. Par souci de rigueur, les expressions pour une méthode en transmission sont
données par :

0
r-cilo) e

R(6y)

y0<9,¢>+{cr(es)+0‘(9 )1 X0

G2 )}T (05)7,(0,9)

(33)

et

I = Ca—(e ) 18(95)

. ] R(6y)
wrarad (0,¢)+{CI (05)+ Cr (60,)——32— B(b; >}T(e )70(6, )

1- R>(0y)
39

Toutefois le succes de cette méthode sera étroitement lié¢ a la sensibilité de la mesure
et la précision des calculs, sur lesquelles il faut nous attarder ici. En particulier le poids de
chaque interface dans le processus de diffusion doit étre clairement établi. Si cette
pondération a été largement étudiée dans le cas d’empilements multicouches, ce n’est pas le
cas des substrats transparents épais qui requierent une étude spéciale, en dépit de leur
caractére en apparence simpliste.

Il. Facteur de pondération de chaque interface

A priori, la méthode que nous avons proposée au paragraphe précédent fonctionne
directement. Toutefois, nous avons négligé un parametre important, qui concerne la
pondération ou le poids a attribuer a chaque interface dans le processus de diffusion, au-dela
de la valeur de la rugosité. Nous pourrions traiter ce probléme de fagon analogue a celui des
couches minces et considérer le champ stationnaire comme [’excitateur de chaque interface,
mais le probléme est plus complexe ici compte tenu de 1’épaisseur du substrat qui nous amene
a prendre en compte les problémes de cohérence ou moyennage. Rappelons que nous avons
I’habitude de traiter le cas des substrats épais en considérant des réflexions multiples en
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intensité pour la réflexion spéculaire (en intensité), mais il nous faudra ici revoir la base de ce
raisonnement pour connaitre avec rigueur les processus de diffusion, du moins en ce qui
concerne 1’excitation de la diffusion.

1. Définition
En fait, les équations (15) et (16) que nous avons utilisées pour caractériser la
diffusion lumineuse ne sont valables que dans le cas d’une surface simple qui délimite un

milieu semi infini. Or, dans notre cas précis, il s’agit d’un substrat et pas d’un milieu semi
infini.

Pour une surface simple, nous savons que I’intensité¢ diffusée est proportionnelle au
module du champ électrique incident carré, ce qui s’écrit :

2

B =|a+r)] B

(40)

ot E' est le champ incident et 7, le coefficient de réflexion en amplitude de 1’interface

considérée. Cette contribution est prise en compte par les coefficients C*. Intuitivement, nous
pourrions étre tentés, pour les substrats, de pondérer la contribution de 1’interface 0 par la
valeur 1, et celle de I'interface 1 par la valeur 7, ou T est le facteur de transmission du
dioptre. Nous pourrions également, de facon plus appropriée, utiliser comme coefficients de
pondération les facteurs de réflexion (R*) et de transmission (7%*) en intensité d’un substrat
transparent épais obtenus dans le cas de réflexions multiples :

o _ 2R
o Iy Ty
2

ou Ry et T sont les facteurs de réflexion et de transmission en énergie pour chaque dioptre.
Ces dernieres relations sont obtenues soit directement en sommant de facon intuitive des
réflexions multiples en intensité, soit en moyennant sur la phase la série des réflexions
multiples en amplitude, la moyenne ¢étant justifiée par I’épaisseur du substrat. Dans tous les
cas il est nécessaire de nous attarder sur ces raisonnements a priori classiques.

2. Calcul analytique

I1 est nécessaire, pour définir rigoureusement le coefficient d’excitation de chaque face
du substrat, de revenir a la diffusion dans le cas de couches minces transparentes, puis d’en
extraire le champ stationnaire au niveau du dioptre concerné et enfin, compte tenu de
I’épaisseur importante du substrat, de calculer la moyenne de ce champ ou de son carré en
fonction des termes de phase. Rappelons que dans le cas d’un empilement de couches minces,
le champ ¢électrique stationnaire d’ordre O (ou spéculaire) E, au niveau d’un dioptre, nous
donne le coefficient de pondération de la diffusion par ce dioptre. La Figure 37 se référe au
cas d’une couche mince de verre positionnée entre des superstrats et substrats d’air.
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E; E;
n
0 Face 0
n
ng =n, Face 1
Ef

Figure 37: Cas d'une couche mince unique

Dans le cas d’une couche unique, les valeurs du champ stationnaire aux interfaces
dépendent d’un facteur de phase 7 comme suit :

E, =E, (em)

Ev1 :El(ej”) (43)
avec :

2 .

1 =——necosi

A (44)

ou (ne) est I’épaisseur optique de la couche, i I’angle d’incidence dans la couche et Ala
longueur d’onde d’éclairage. Un calcul complet serait classique a mener pour tracer la
distribution du champ dans la couche mince, mais n’est pas utile ici pour notre objectif.

Le facteur d’excitation moyenne ¢, pour chaque surface d’un substrat épais peut en
effet étre défini comme:
2
(=)
B/

a, = "
Py 45)
(&r)
a =——>
Py (46)

ou < >ndésigne la moyenne en fonction du terme 7, et @,", le flux incident dans Dair. A ce

stade, nous pouvons noter que les facteurs d’intensité (R*) et (7*) du substrat épais peuvent

étre calculés ainsi :
. 2
R :<‘r(e”)‘ >
n

T = <‘t(e”)‘2>”

ou r et ¢ sont les facteurs de réflexion et transmission de la couche mince en amplitude.

47)

Nous pouvons désormais calculer les coefficients d’excitation en développant (45-46).
Le champ au niveau du dioptre 0 est :

52



Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

E,=E; +E,

ou 7 est le facteur de réflexion de la couche mince en amplitude, E,, le champ incident
progressif et £, le champ rétrograde dans I’air (Figure 37). On obtient alors:

2

IE,|’ =|1+r|2\EO+

2

= [1 +r]” + 2Re(r)] E;

(49)

Sachant que le facteur de réflexion en énergie du film est donné par R = |r ’ , et que le flux

incident, dans le cas d’un éclairage en incidence normale, est proportionnel a nO‘Eg ’ , on peut
déduire de la relation (49):
a, =[1+(R) +2Re((r
de la méme maniere, au niveau du dioptre 1 :
E =E/

ou E,” est le champ progressif dans le substrat et t, le facteur de transmission de la couche.
Nous avons alors :

2

£’ =T‘EO+

2

= (1-R)E;

(32)

2 .. , . . . .
avec T = |t , le facteur de transmission en ¢énergie de la couche comprise entre 1’air (milieu

incident) et le verre (substrat), et 7 =1— R en I’absence d’absorption.

Le résultat est donné par:

a, =1-(R), (53)

Par conséquent, dans la relation (30) les spectres doivent €tre multipliés par les
facteurs de pondération ¢, et &, donnés par:

a, :1+<R>” +2Re(<r>n)

(54)

a, =1-(R) (55)

n

L’indice n, n’apparait pas dans les relations (54-55) car la normalisation a déja été

prise en compte dans nos codes de simulation. Ces relations nous donnent donc seulement les
corrections par pondération des deux interfaces. Les valeurs moyennes des coefficients de
réflexion en énergie <R>, et en amplitude <r>,, donnés équations (102-103) peuvent Etre

calculées de différentes manieres, que ce soit en considérant les réflexions multiples ou par la
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méthode des admittances. Nous les rappelons ci-dessous, par souci de rigueur et de
vérification, mais aussi pour accéder a la valeur de la partie réelle du coefficient en amplitude.

a. Réflexions multiples

On considére le substrat transparent comme une couche unique dans laquelle ont lieu
des réflexions multiples comme décrit Figure 38. Le coefficient de réflexion du dioptre est
alors :

_ v 2 20 0 J4jn 30002 6jn
r(n)=ry +t,nt'ye’" +t ' r'ye’" et 'y e+
_ v 20n v 20n 202 4jn
=r,+tynt' e’ " A+nr'ye’" +rr eV )
- 1
=1, +tnt'y e ——————
1—rr', e"
L) (56)

AVAVANE

Figure 38 : Réflexions multiples a I’intérieur du dioptre

Les coefficients que nous cherchons a calculer sont :

1 2z
Re(<r>n )= Re(E ! r(n)dnj (57)
et
1 2
(R), =E£R(f7)d77 (58)

Tout d’abord :
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1 2r
), =52 j r(n)dn

27
_ v L2
=5 .([ vyttt e =y o dn
27 2 2j
tort' o
=2— }"Odﬂ“r Orl 0 I e' 20 (59)
Ty 2 ol=nr'ye”
=7, +0
= ]/‘O
Ensuite:
1 27
(R), ==~ [RGndn
2w 60)
- LZflr(n)lzdn
27
Or,
(1) = —7, + 005(277)F1 (ror'O _tot'o )+ jSin(zﬂ)h (7’07"0 _tot'O )
—1+cos(2n)rr' +jsin(2n)rr', (61)
Par conséquent :
1 1 Ly ' ' 2
R(p) = |— Ty + cos(277)r1 (ror oLt O)+ Jj sm(277)r1 (ror o—tot O)
—1+cos(2n)r 7 +jsin(2n ) |
nmroetJj nnr (62)
_ roz + roznzr'02—2r0r12t0r'0 t, +r12t02t'02—2 cos(277)r0r1(r0r'0 —tot'o)
1- cos(277)r1r'0 +r12r'02
1 27
R) =— | R(n)d
(R), =~ { (mdn
-1 rl 41l ) =2ty £+t (', ) ]ZJ YRRV dn
2z ol+n (”'o) —cos(2Zm)nr'y
1 ° cos(27)
-—\2r,r (7, —t,t
27r[ o (or's o 0)];[1+r12(r'0)2 —cos(2n)r, 7',
(63)
1 ' "o Y 2z
<R>n = Py re+rr (r 0)2 =21yt '+t (r 0) ]1_ P ;
— (A4
I )
l—l"ll”'o , 2( 4 \2 1—1"11"'0
wl =1+ ——+2nr' +r1, (ro) —-I+—
1 ' N 1+nr', 1+nr,
__[2”07”1(’”07”0_%%)] )
27 rr' ! rlro(lJrrr' )2
170 1+7’17"0 170
(64)

55



Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

d’ou :

r2t2tv2
R) =p 4100 65
< >17 0 1_r12rl§ ( )

Au final, on obtient :

Re(<r>ﬂ) =7, (66)
22‘ 2t. 2
(R), =r +-2 0 ©67)
l-r"7,
b. Méthode des admittances

On considére le substrat comme une couche unique, et on va chercher a calculer le
coefficient de réflexion r, de I’empilement, substrat (air), couche (lame de verre), superstrat

(air). Sachant que :

i, ~ ¥,
P Bk} (68)
n, +Y,

Y, étant I’admittance de I’empilement au niveau du dioptre 0, donc déduite de Y, = 7

par la relation de récurrence suivante :
(—jﬁsinn+chos¢7) 69)

Y, = 7
)

(—]Nmnry—i—cosnj
n

Notons ici la présence des indices effectifs fi donnés pour chaque polarisation par :

n =ncosi (TE)
70
o . (70)
COS
N, forto
Yo Face 0
For Yo
n
Iy
Y=ng Face 1
Ng= Ny
Figure 39 : Calcul du coefficient de réflexion avec les admittances
Cette fois encore, les coefficients que nous cherchons sont :
1 2z
Re( r ): Re| — |, (n)d 71
(r.), (27[! L (1) nj (71)
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et
1 2z
R,) =— |R, (n)d 72
(R.), 27[! J(mdn (72)
ona:
y :(—jﬁsinn+chosn)
’ Y, j
— j——sinn+cosn
o (73)
B (— jising +7ig cosn)
g j
—j-—>sinnp+cosy
n
ce qui nous permet d’écrire:
ny — ¥,
'3 =
. () Pt
B (= jisingy + 7, cosn)
’ ( g
—j-—=-sinn+cosy
n
Bl (- jrsing + 7, cosn)
’ ( .
—j—-sinn+cosy (74)
n

~( .7 . . ~
no(— ﬁssmr]Jrcosnj—(—]nsanrnS cosry)

ﬁo(—j’;ssinn+cosn)+(—jﬁsinn+ﬁs cosn)

_ Jicosn(m, —iig)—sinp(n’ —ii,ny)

Jicosn(ii, +7ig)—sinn(i’ +7,i)

_2jisin2n)i, (77 = 27g) + cos(2n)(i” + 7y Y7 — i)+ (=7 + iy )7 + 7, 7 + i)
4% + 7, (2 )+ cosQu) (7% + 1y )i -+ R+ D)
(75)

r,(1n)

donc :

2 2.2 T S
) { zfz cos(277)(n2+n02)(n2—nS2)+(—n+n0)(n+n0)(n2+nS )
Re({r,) )=— 7
2 2.2 2 2.2 .2
2w 0 4t +(n02 N +n52)+cos(277)(—n2 +n02)(n2 AT

1 2+ 2) G2 i 2)Zfﬁ cos(27)
=—n +n n —n
0 S 2 e 2 2.2 2 2 2.2 _2
27 0 iy + (g + T2 +7ig )+ cosQu)—i2 +7ig )i ~ig")

dn

dn

g+t +igh T

—(—n n n n n n

21 o 50 a5 g+ Gy AN 4G+ oS 47y Y — gD
(76)

on a alors:
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ny,—n

Rel(r,), )= (77

n,+n

En outre :

1% 1% 2
(R,), = j R, (ydn =—— j r,(m| dn (78)

i~ ~ ~ . ~ ~ ~ 2
R _|jn cosn(7, —7ig) —sinn(ii* —7iyii)

‘ _‘jﬁcosn(ﬁo +7ig)—sinp(i’ + i)

_ _[jﬁcosn(ﬁo —ng)—sinn(i® —nyng) |- ji cosn(i, —7ig) —sinn(n’ —ﬁoﬁs)]
[jﬁcosn(ﬁo +1ig)—sinn(i? +fiyii ) |- jii cosn(iy +7ig) —sinn(n® + ﬁoﬁS)J
AR (R )+, (T + (< T, (A i )cos(2n)

A, AR+ (R )R =) cos(2n)

(79)

2

(R),=5-]

— AR R ) A, () + (< + 7, )R =) cos(2n) J

~4  ~2~2 ~2~ ~ ~2~ 2 ~2 o~ 2y~2 ~ 2
0 n'+n°n, +4n"ngn, +n"ng +(—n"+n, )(n- —ng )cos(2n)
1 W20, + 7T — AT + T T + i
_ | nTny + 07 ng — 4 + Ry R + Ry
~Dm | D ~ 2o o 2
2r ARy 4R — R, g+ gh
(80)
Pour résumer, par cette deuxiéme méthode, on a :
ny,—n
0
Re(<ra> ): (81)
T o ny+n
R n’ny+n’n, —4nnn, +nlng +nyn;
< a>;7 - 2 2 2 2 (82)
nny+nn,+nyng +nyng

C. Comparaison

Nous allons commencer par comparer les résultats obtenus par nos deux méthodes,
pour vérifier que nous avons bien la méme chose.

Sachant que :

ry =" (83)

ny,+n
2

o = ——0 (84)
ny,+n

A (85)
Ny, +n

ry= 20 (86)
ny,+n
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n—ng

ng +n

les relations (66), (67), (81) et (82) nous permettent d’écrire:
Re(<r>77 ): Re(<ra >77 )= 7"0

2,212
nitty

2 .42
"

h

1-7

Onaalors : Re <(r)>, = Re <(r,)> et<R> =<R, >,

Nos deux méthodes donnent les mémes résultats.

En outre, dans notre cas, ng = n,, par conséquent :

(R.),

2 2
_n —2nn, + n;

2 2 3
_ 2n"n, —4nny" +2n,

2 3
2n"n, + 2n,

n’ +n,
_(n—n,)’
n’+n;
Or,
o _ 2Rs
1+ Rg
2R,
1+R,
_(ny —n)’
n’+n;
d’ou :

(R),

(R), =K

(87)

(88)

(89)

(90)

o1

92)

On retrouve bien ici la valeur R que nous avons 1’habitude de calculer en sommant les

réflexions multiples en intensité.

d. Autre méthode

Notons également que nous aurions pu obtenir ces résultats de fagon trés directe, en
considérant que la moyenne de la série est la série des moyennes, en amplitude ou en

intensité. En effet :

+00

. C \k
r(n) =r, +t,nt', e>’" Z(rlr'o ez-’”)

k=0

En amplitude, on a alors :

93)
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~+00
— 2jn 2jn |
<7”(77)>,7 =(r, +t,nt'ye Z(’”lrvo e )
k=0
n
— +trt 2jn S k_ oy k _2jkn 94
=\ tint,e nrye %94
k=0
n
_ t t' 2jn S k_y k 2 jkn
=1 tintye zrlro e
k=0 d
or, <e2-’k’7 > =0, par conséquent :
n
(rm), =1, (95)
En intensité,
5 +o0 . 2
— 2jn 2jn
|r(77)| =|r, +t,nt'ye Z(rlr'o e )
k=0
2 R ; k2 . -k
= |r0| +t,nt', eZJUZ(rlr'O ezm) +2Re| 7t 1t ezf”Z(rlr'o 62”7)
k=0 k=0
(96)
) 5 5|2 ) k2 +00 - S
= |rO| +‘t0’ﬂ1f0 € m‘ Z(’ﬂlr'o e m) +2rtynt', 27’1 ' Re(e . )17)
k=0 k=0
2 2 — in Y& ? i A k .
=7 +(t0r1t'0) Z(rlrvo 62/'7) +2nrt,nt' Z’”l ' Re(ezj(k+1)'7)
k=0 k=0
d’ou
2 2 2[R in \¢ ’ ko k ;
<|r(77)| > =<r0 > +( (et Z(rl”'o eZm) +( 2rtont' DR Re(ezf(k“)”)
n n — P
n n
5 5 ~+00 P 2 +00 ‘ ‘
= ! v L2n ' ' 2j(k+Dn
=7, +(t0r1t0) Z(rlroe ) +2r0t0r1t02r1 r' Re(<e > )
k=0 k=0 g
n
2 +00 2
! v 20
=" +(t0r1t0) (”170‘3 )
k=0 )
97)
or .
2
+00( ' 2j77)k _+°0 k_y k 2J7€772_|_+OO +w2R(k vk S2kn o P _2]?7”)
Sty @ f | =Sl e 305 aReln
k=0 k=0 k=0 p=0
e (98)
S (ko0 kY NAWR IR 2j(k=p)n
=) \nr, +2ZZI’1 r'y " Rele
k=0 k=0 p=0
k#p

on peut donc écrire :
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<|r(77)|2> =1, +(tont'y ) i(”lk”'ok )2 + zii’qkﬂvwohp Re(ezf(k_”)”)
' = 0

n

_ .2 12+OO ko4 kY o k+p 4 k+ (2‘(k—) )
=7, +(t0r1t0) <(r1 r' )>”+2ZZ”1 P pRe<e’ prz>n o9)

k=0 k=0 p=0
k#p
= Voz + (torlt'o )2 3 (rlzr,oz)k
k=0
:Vo2+(tor1t'o)2 2,2
—hry
on retrouve encore une fois :
(rm), =Re{(r), )= Rel(r,), )=r, (100)
et
() = (), =(r,), =& (101)

Nous n’avons toutefois pas voulu utiliser cette méthode de facon directe pour ne pas
adresser les probléemes de limite ou de convergence.

e. Conséquences
Les valeurs utilisées par la suite seront, par conséquent :

(Re(r)), =ry = - (102)
n,+n
o« 2Ry
<R>,7 =R = L+ R, (103)

AY r . . . . 2
ou r, et Rg sont définis pour une interface air/verre unique, et R, = |rg|".

Les coefficients de pondération de chaque interface pour la diffusion sont donc :

R
a0:1+2[rs+ J }
1+ Ry (104)

=1-2,/R; +R’

avec Iy = —/R; .

et:

1-Rg T x
= = = T
I+R; 1+Rg (105)

a,

avec T le facteur de transmission d’une interface air/verre unique.

. * . \
La valeur du coefficient &, = T montre tout d’abord que nous aurions pu nous fier a
I’intuition et considérer une excitation donnée par la transmission classique d’un substrat
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transparent €épais, somme de transmission multiples en intensité. A I’inverse, la pondération
de la premiere interface (¢,) n’est pas intuitive, et est ¢loignée d’une pondération homogene

(2, = a,). En effet, pour un substrat de verre (n =1,5), on obtient :
a, = 0,677} _ %

=0,733 (106)

a, =0923 a,

Pour un substrat de Sélénium de zinc (ZnSe), dans I’infrarouge, avec un indice
n=244aAl=2pum,ona:

— 0,461
% } — %0 _ 0,657 107)

a, =0,702 a,

et pour un substrat de germanium, avecn=4,1a A =2 um:

a, = 0,324} _ %

=0,703 (108)
a, = 0,460

a,

A titre indicatif, les coefficients de pondération, ainsi que leur rapport sont tracés

Figure 40 en fonction de I’indice du substrat pour une mesure faite dans 1’air.
1.
0,9 -
08 ] ao/oy
0,7 -
0,6 -
0,5 - o
0,4 -
03 - %o
0,2

0,1

o T T T T T T 1
1 2 3 4 5 6 7 8

Figure 40 : Coefficients de pondération et fonction de I’indice du substrat

Comme nous le verrons plus loin, (voir paragraphe Partie A :Chapitre IV :1V), la
procédure que nous proposons pour caractériser séparément les rugosités des deux faces est
trés sensible au moindre parametre, ce qui donne un role clé a ces coefficients de pondération.

3. Exemples numériques
Gréace a ce que nous venons de voir dans les paragraphes précédents, nous avons
maintenant tous les éléments en main pour calculer I’indicatrice de diffusion, /, d’un substrat

transparent épais, connaissant les spectres de rugosité des deux surfaces de 1’échantillon. Le
calcul a été réalisé avec des spectres définis classiquement comme la transformée de Fourier
de la somme de deux fonctions, I’'une gaussienne et 1’autre, exponentielle, comme suit :
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1 (L)
3

(109)
27 [14+(oL.) |

2
1 oL
o= ot 5

les paramétres étant:

0,=0,5nm
L,=2000 nm
0,= 1l nm
Lg:20 nm
et

5=,5’ +6; (110)

Nous considérons également que les deux faces du substrat ont les mémes spectres de
rugosité.

Ces paramétres ont été choisis car ils sont trés proches de ceux couramment obtenus
dans des conditions expérimentales standards. La rugosité alors obtenue par intégration du
spectre sur la bande passante correspondant a une mesure est : 0,382 nm. Il est a noter que

cette valeur est différente de & =,/ é'ez +0 g2 =1118 nm qui est, quant a elle, caractéristique

d’une bande passante infinie.

Sur la Figure 41, nous avons tracé I’indicatrice de diffusion obtenue dans le cas d’un
substrat de verre dont les deux faces sont identiques et qui est éclairé a la longueur d’onde de
633 nm. La courbe 1 est I’indicatrice de diffusion qui serait mesurée si on caractérisait
I’échantillon simulé. Elle prend en compte I’intégralité (les 2 faces) du substrat. La courbe 2
est 'indicatrice de diffusion que 1’on mesurerait si on prenait en compte uniquement la
contribution de la face avant du substrat. La courbe 3 est I’intensité qui serait mesurée si on
¢tait capable de prendre en compte uniquement la contribution, en diffusion, de la face arriére
de I’échantillon.

1.00E-03 -
1.00E-04

1.00E-05 -

courbe 1

1.00E-06 -

/

Intensitée diffusée

1.00E-07 -

e

courbe 2
1.00E-08 -

courbe 3

1.00E-09

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

angle de diffusion (°)

Figure 41 : Indicatrice de diffusion d’un substrat de verre dans son intégralité
(courbe 1), contribution de la face 0 (courbe 2) et de la face 1 (courbe 3).
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Sur la Figure 42, nous comparons I’indicatrice de diffusion obtenue dans le cas d’un
substrat de verre (courbe 1) a celle qui serait obtenue dans le cas d’un unique dioptre qui
délimiterait un milieu de verre semi infini présentant le méme profil (courbe 2). Si on utilise
la formule permettant de déduire d’une mesure de diffusion le spectre de rugosité d’une
surface unique, la rugosité résultante est de 0,572 nm, au lieu de 0,347 nm. Ceci nous montre
que I’erreur qui aurait été alors commise est de I’ordre de 64 %.

1.00E+00 -
1.00E-01 -
1.00E-02 -
1.00E-03

1.00E-04 ~ courbe 1

1.00E-05 -

/

1.00E-06 -

Intensitée diffusée

1.00E-07 -
1.00E-08 courbe 2

1.00E-09 -

1.00E-10

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

angle de diffusion(®)

Figure 42 : Indicatrice de diffusion d’un substrat (courbe 1) et d’une interface délimitant
un milieu semi infini (courbe 2).

Par conséquent, dans le cas des substrats transparents, afin d’obtenir une
caractérisation fiable des échantillons, il est nécessaire de pouvoir mesurer séparément les
contributions en diffusion des deux faces du substrat. Nous présentons maintenant une
deuxieme méthode de caractérisation par diffusion lumineuse des substrats transparents, qui
prend en compte les facteurs de pondération que nous venons de définir.

lIl. Utilisation

Nous devons, pour prendre en compte les coefficients de pondération lors de notre
mesure d’intensité, considérer les expressions 30 et 31 et multiplier les spectres de rugosité de
chaque face par les coefficients de pondération correspondants.

Pour rappel, si on considere les deux configurations de mesure définies Figure 36, les
intensités mesurées sont alors :

] P . R(0y)
I (90,¢>—{Co(90)+c (65 )1 R0, )/5’(9 >}a0y0<9 #)+C; (0 )1 FE (9 )/5’(9 $)e,7,(6,4)
111
lorsque la mesure est centrée sur la face 0, et :
1" 00 ) =1C; (0,)+ C 05)—295) gig) bty 0.8+ C; (05— B0 )y (0.9)
0> 0 0 0 S 1—R2(6?S) S 0/1 s 1 S I_Rz(es) S 170 s
112)
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lorsque la mesure est centrée sur la face 1.

L’intensité diffusée mesurée dans la premicre configuration peut s’écrire :
I" =Dyy,+ Dy, (113)

ou les coefficients D, tiennent désormais compte des coefficients de pondération et sont
définis, d’apres la relation (30), par :

I . R(6y)
D, —Joao—[co(eo)w (65 )1 (0, )ﬂ( s)} (114)
Df=Jfal={C‘(9 )1 - (9)/3( a}al (115)

La seconde configuration de mesure nous conduit a une relation similaire, avec les
mémes coefficients, mais, cette fois-ci, les spectres de rugosité sont inversés :

I =Dy, + Dy, (116)

Par conséquent, les relations (32) et (35) forment un systéme de deux équations a deux
inconnues, et les solutions en sont :

DI —D I
0 = 0 5 1_2 117
T D - (D)) am
D I'"'-D I~
= 118
N D) (D) (119

Ces derniéres relations nous permettent de séparer les contributions des deux faces et
de déterminer le spectre de rugosité de chacune des deux faces, sous réserve que la sensibilité
de notre méthode soit adéquate.

IV. Efficacité de la méthode

Si les équations (117) et (118) fournissent une solution élémentaire, il est clair
cependant qu’il faut maintenant nous attarder sur les problemes de précision. Développons
d’abord I’erreur sur le spectre y,.

D,1"-D/I"

0 = — — 119
TS D) - (D)) 1)

On a alors :
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A, |AlDgr=pir) |a(op)’ - o))

Yo | Dol =DiI" || (D)) =(D) |
<o e P lani sanir)
0 1
+ RS 1(D_)2‘ 2D, AD; +2D; AD; | (120)
0 1
“por iD;I"\ (sar |+ prar-f+|anir|+|an;1]
2

oy o] Pl e

I . . ) .
Posons S :?, on obtient, sachant que I’erreur commise sur /~ ne dépend pas du

niveau mesuré :

AT _ AT
oo (121)
= Al = ﬂA]i
d’ou :
A 1 ) ) ) ) N
7? - Dy -Di1| (o3 |+ ipr ||ar- |+ (ap; |+ Aan; -}
' (D) 3(D;)z\ (D507 +|pr an]) (122)
<A+B+C
avec :
Ne
. DO‘I“ z‘)lp‘ (5] A7)
b= D-I-I—D— I (a0; |+ Alan; ) (123)
0 1
“lony i(D;)z\ s +|pranr])
Examinons ces termes séparément.
ol )
D1 =Dy 1| AP, "
_|ar|[pa]+ Ay
|1 | |p; - Dy
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On constate tout d’abord que D’erreur sur le spectre est proportionnelle a 1’erreur

. Al .
relative —— sur la mesure, de l'ordre de quelques pour-cent. Quant au coefficient

Ds|+ 4D N o
——— il va dépendre du rapport des intensités f=—_ Ce coefficient a été tracé
Dy - BD; I
Figure 43 pour différentes valeurs de k = Yo
7
4 -
k=1e-6
35 |
3 i
25
@ 24
1,51 4/‘_\
14 k=1 —
k=2
0,5 1 ———k=5 J
k=1e6
0 : : : : : : : : :
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

angle de mesure (°)

Figure 43 : Coefficient B pour différentes valeurs de k

On constate que méme pour les trés grandes valeurs de k&, £ reste borné entre 0,3 et 4.
En outre, dans le cas d’un substrat dont les deux faces présentent une rugosité du méme ordre
de grandeur, ce coefficient est proche de 1. En pratique, les substrats qui seront caractérisés
par cette méthode présentent des niveaux de diffusion équivalents que la mesure soit centrée
sur la face 0 ou sur la face 1, on considérera donc le cas ou = 1. Il ne nous reste plus qu’a
_|pg]+[pr

chiffrer ¢, = , ce qui est fait Figure 44.

Dy -,
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68

0 T T T T 1
0 20 40 60 80 100
angle de mesure (°)

Figure 44 : Evolution angulaire du coefficient g, en fonction de ’angle

Sur I’intégralité du domaine angulaire, on a : <5, par conséquent :

ASSM_‘ (125)
I
Par ailleurs, empiriquement, on a :
‘M— <0,04 (126)
I
Cette valeur étant liée a la stabilité de la puissance optique du laser.
d’ou:
A<0,2 (127)
Examinons maintenant les deuxiéme et troisiéme termes :
I
B= QAD‘ + B|IAD;”
DI -1 |t [+, ‘)
AD; |+ BlAD;
= 0_‘ | . | (128)
‘Do _ﬂDl ‘
3 AD; |+ |ADy |
‘Do_ - Dy
et:
2 e e
QDO AD, | +| Dy AD; \) (129)

C =
(D) =(Dy Y|
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L’erreur sur les coefficients AD, peut provenir d’'une méconnaissance de I’indice de

réfraction ou des angles. En pratique, les substrats concernés par ce type d’étude sont des
substrats de verre et leur indice est connu a 0,1% prés. En outre, la précision angulaire des
mesures est inférieure au dixieme de degré. Les termes B et C correspondant a cette marge
d’erreur sont tracés Figure 45.

0,045 -
0,04
0,035 -
0,03
0,025 -
0,02
0,015 -

0,01

0,005 - C

0 T T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

angle de mesure (°)

Figure 45 : Termes B et C pour un décalage angulaire de 0,1° et un erreur relative sur
Pindice de 0,1%

On constate que sur I’intégralit¢ du domaine angulaire de mesure, on a B<0,04 et
C<0,04.

On en déduit :

A
ASA+B+C

Yo
<5 A]I +0,04 + 0,04 (130)
<5 Al +0,08
I
on a alors :
A
270 <028 (131)
7o

La valeur donnée équation (131) est une majoration de 1’erreur commise sur le spectre.
Pour étre plus précis, nous allons calculer cette erreur dans un cas particulier représentatif de
nos futures applications. A cet effet, nous avons considéré comme dans la partie précédente,
un substrat transparent dont les deux faces présentent le méme profil, donc le méme spectre
de rugosité y et la méme rugosité rms o= 0,349 nm. Si on effectue une mesure de I’intensité
diffusée par ce substrat dans des conditions parfaites, on obtient I’indicatrice donnée Figure
41 (courbe 1).
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Si on effectue cette méme mesure en commettant une erreur de 0,1% sur I’indice de
I’échantillon et en ayant un décalage angulaire de 0,1°, on obtient le spectre de rugosité y*
tracé Figure 46. La rugosité rms J* qui en découle est de 0,360 nm.

1,E+05 -

EH04 5" = 0,360 nm

*

Y
1,E+03 -

1,E+02 | /

Y
1E+01 - 6=0,349 nm

roughness spectrum (nm‘)

1,E+00 T T T T T 1
0,E+00 2,E-03 4,E-03 6,E-03 8,E-03 1,E-02 1,E-02

c (nm'1)

Figure 46 : Spectres de rugosité et rugosités rms initiaux et attendus avec un décalage
angulaire de 0,1° et une erreur sur ’indice de 0,1%

L’erreur moyenne alors commise sur le spectre est de 6%, on est donc bien en dessous
de la limite définie équation (131). De la méme maniére, I’erreur commise sur la rugosité est
de 3%, ce qui, a cette échelle, correspond a une erreur de 0,1 A.

De plus, pour mieux se rendre compte du niveau de précision nécessaire a la mise en
ceuvre de la séparation de faces, nous avons tracé les valeurs des coefficients B et C dans le
cas d’une erreur sur I’indice de 5% et d’un décalage angulaire de 1°.

07
0,6 -
0,5
0,4 -
0,3
0,2 -

0,1+

0 T T T T T T T T T )
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
angle de mesure (°)

Figure 47: Termes B et C pour un décalage angulaire de 1° et un erreur relative sur
Pindice de 5%

On aici:
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A

ﬂSAJrBJrC

7o
<5—+0,65+0,4 (132)
<1,25

On peut voir que bien que les erreurs commises sur 1’indice ou le décalage angulaire
soient faibles, I’erreur qu’elles provoquent sur le calcul du spectre de rugosité est loin d’étre
négligeable. En effet, si on regarde Figure 48 le spectre de rugosité * qui serait obtenu avec
une telle erreur, on a une erreur moyenne de 45% par rapport au spectre réel y. De la méme
manicre, la rugosité rms J* qui serait alors mesurée est de 0,424 nm, alors que la rugosité rms
réelle dest de 0,349 nm, I’erreur commise sur la rugosité est donc de 22%.

1,E+05 -
1,E+04 .
6 =0,424 nm

1,E+03

1,E+02

roughness spectrum (nm4)

1,E+01

1,E+00 \ \ T T T 1
0,E+00 2,E-03 4,E-03 6,E-03 8,E-03 1,E-02 1,E-02

o (nm'1)

Figure 48 : Spectres de rugosité et rugosités rms initiaux et attendus avec un décalage
angulaire de 1° et une erreur sur I’indice de 5%

Ceci confirme que la méthode de caractérisation des substrats transparents que nous
proposons est trés sensible au moindre parameétre.

En outre, il peut également exister des biais résultant d’erreurs de réglage des
différents angles, provoquant des erreurs croissantes avec la direction de diffusion. Pour

illustrer ceci, nous avons tracé Figure 49, le spectre de rugosité y* déduit d’une mesure faite
dans le cas ou le centre de rotation du détecteur est décalé de 5 mm par rapport a sa position.
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1,E+05

ER04 §*= 0,360 nm

1,E+03 -

roughness spectrum (nm4)

1,E+02 -
Y
1,E+01 - 6=0,349 nm
1,E+00 T T T T T 1
0,E+00 2,E-03 4,E-03 6,E-03 8,E-03 1,E-02 1,E-02

o (nm™)

Figure 49 : Spectres de rugosité et rugosités rms initiaux et attendus avec un décalage du
centre de rotation de 5 mm

Dans ce cas, la rugosité »ms déduite de la mesure erronée est de 0,360 nm, alors que la
rugosité réelle est de 0,349 nm. L’erreur commise est alors de 3%.

En conclusion, la méthode de séparation de faces permet de mesurer la rugosité d’une
surface avec une bonne précision (de I’ordre de quelques pour-cent) tant que les erreurs
commises sur 1’indice et sur 1’angle de mesure restent faibles.

An A AS
En effet, pour ~ = 0,03 et A@ =0,5°, ona ~2° = 0,12 et =006,
n Yo

Par conséquent, pour que I’erreur commise sur le calcul de la rugosité des surfaces
mesurées reste inférieure a 6%, il faut que I’indice du substrat soit connu avec une précision
meilleure que 3% et que les angles de mesure soient précis a 0,5° prés. Ceci montre a quel
point la méthode de caractérisation des substrats transparents proposée ici est sensible au
moindre parametre. Son application nécessite donc de connaitre de maniere précise les
caractéristiques du substrat et les parametres de mesure.

V. Applications

Afin de tester notre méthode, nous 1’avons appliquée pour caractériser les mémes
échantillons qu’avec la méthode a filtrage d’étendue (Partie A :Chapitre III :IIT). Nous
rappelons qu’il s’agit d’échantillons transparents de silice fondue superpolie, de 9 mm
d’épaisseur et de 12,5 mm de diamétre. Pour chacun des échantillons, deux indicatrices de
diffusion ont été¢ mesurées, dans les deux configurations de mesure décrites Figure 36. Nous
avons donc une mesure de BRDF centrée sur la face 0, a laquelle s’ajoute une seconde mesure
centrée sur la face 1 de I’échantillon considéré.

Les mesures ont été effectuées avec le diffusometre décrit Partie A :Chapitre [ :1.2, et a
la longueur d’onde de 633 nm. Comme dans la Partie A :Chapitre III :III, nous présenterons
les résultats obtenus uniquement pour un échantillon, les autres ayant donné des résultats
comparables.

Les spectres de rugosité ainsi mesurés pour 1’échantillon étudi¢ dans les parties
précédentes sont tracés Figure 50 pour les 2 surfaces du substrat et nous donnent les rugosités
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suivantes : J,= 0,47 nm et 6, =0,55 nm. A titre comparatif, nous avons tracé sur le méme

graphe les spectres qui auraient étés obtenus si nous avions traité les indicatrices de diffusion
mesurées comme celles d’un dioptre unique délimitant un milieu semi infini, ce qui en
pratique correspond a ce que nous faisons dans le cas des substrats opaques. La différence
entre les deux cas de figure est notable.

En effet, les rugosités qui auraient alors été¢ déduites sont: &,=0,92nm et
0, = 0,84 nm, ce qui correspond a une erreur de 96 % pour la face 0 et 53 % pour la face 1.

1.E+05
Faces 0 and 1 sans la méthode de séparation de faces

-
£

£ 1.E+04 1
b
@
o
(=2}
2
(]
T
3

& 1.E+03 -
[%]
(3
Q.
]

Faces 0 and 1 avec la méthode de séparation de faces
1.E+02 !
1.E-03 1.E-02

c (nm'1 )

Figure 50 : Spectres de rugosité mesurés avec et sans la séparation de faces

En outre, nous avons effectué¢ des mesures de rugosité avec cette méthode pour chacun
des 11 échantillons caractérisés au préalable avec la méthode a filtrage d’étendue Partie A
:Chapitre III :III. Les rugosités obtenues pour chaque face de chaque substrat sont données
Figure 51.

2. 25,08 (7 []47.89
1,8-
1,6-
1,4- 1,31
1,2

14 10,88 0,38

0,8- = 0,70 0,66

rugosité rms (nm)
_O
[+
[3,]
_O
(<]
—

0,6 0,49 0,50 0,53
0,4- 0,34

0,2

face ;\1 0\1 0_\1 0\1 ;\1 0\1 0_\1 0_\1 0\1 0\1 ;\1

échantillon | 4 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Figure 51: Rugosités moyennes des deux faces des échantillons

73



Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

Il est important de noter que ces rugosités ne sont pas directement comparables avec
celles obtenues avec la méthode a filtrage d’étendue. En effet, avec chaque méthode, le calcul
de la rugosité rms se fait par intégration du spectre de rugosité sur le domaine de validité de la
méthode. Or, nos deux méthodes n’ont pas les mémes domaines de validité, donc les rugosités
obtenues ne sont pas comparables directement. Une étude comparative est malgré tout
considérée dans la partie suivante.

VI. Comparaison a la méthode a filtrage d’étendue

Nous avons constaté des résultats similaires avec les deux méthodes de mesures. Afin
de vérifier leur compatibilité, nous allons comparer les deux méthodes 1’'une avec 1’autre sur
leur domaine commun de validité. Puis, par la suite, les résultats obtenus avec les deux
méthodes seront comparés a ceux déduits de mesures de microscopie sur le méme échantillon.

Nous avons vu dans la partie Partie A :Chapitre II : que les échantillons que nous
avons testés ayant une épaisseur de 9 mm, le domaine angulaire sur lequel la séparation de
face par filtrage d’étendue fonctionne est: [25°, 75°]. Nous allons donc, pour pouvoir
comparer ces deux méthodes, considérer les résultats obtenus avec la méthode calculatoire
seulement sur le domaine [25°, 75°].

Pour cela, on considére maintenant sur la Figure 52 les rugosités obtenues pour chaque
face avec chacune des méthodes, par intégration du spectre de rugosit¢ sur le domaine
commun de validité des deux méthodes. Nous les comparons également sur le méme graphe a
celles obtenues avec une mesure de diffusion classique, c’est a dire, sans séparation de faces.

0.8- 0,78

0,38
0,35 0,33

rugosité rms (nm)
o
s

face 0 ‘ face 1 face 0 ‘ face 1 face 0 face 1

Filtrage d'étendue Pile et Face sans séparation de faces

Figure 52 : Rugosités moyennes (en nm) pour chaque face de I’échantillon avec les deux
méthodes de séparation de faces et une mesure de diffusion classique

On constate qu’avec les deux méthodes, on a une rugosité nettement inférieure a celle
obtenue sans séparation de faces. En outre, I’écart entre les résultats obtenus pour chaque
méthode est faible.

Les deux méthodes donnent des résultats comparables. Elles sont donc en accord 1’une
avec ’autre. Il nous reste désormais, comme derniere validation, a les comparer a une autre
méthode de caractérisation indépendante de la diffusion lumineuse. Nous avons choisi pour
cela la microscopie en champ proche.

74



Chapitre V
Comparalson avec la
microscople gotigue et en
champ proche






Partie A : Caractérisation de rugosités de surface par diffusion lumineuse : Cas des substrats transparents

Dans ce paragraphe, nous souhaitons explorer directement le profil de nos substrats
transparents par des techniques de microscopie : la microscopie interférentielle et la
microscopie a force atomique (4FM). Nous pourrons ainsi comparer les mesures obtenues
avec les mesures de diffusion lumineuse effectuées Partie A :Chapitre III :III et Partie A
:Chapitre IV V.

Dans une premicre étape, nous présenterons les outils de microscopie utilisés et nous
expliquerons comment des mesures de diffusion lumineuse peuvent étre comparées a des
cartographies faites par microscopie. Puis, dans un second temps, nous présenterons les
résultats obtenus sur nos échantillons transparents.

I. Techniques de microscopie utilisées

1. Profilométre optique Talysurf

Figure 53 : Talysurf de la société Taylor Hobson

Le Talysurf CCI 3000 est un profilometre optique interférentiel utilisant un objectif de
Mirau (Figure 54) commercialisé¢ par la sociét¢ Taylor Hobson. Il permet d’obtenir des
images en trois dimensions a haute résolution de surfaces relativement lisses. C’est un
systeme d’imagerie sans contact et non destructif.

Une source de lumiére blanche est utilisée pour éclairer a la fois une surface plane de
référence et la surface a étudier. Les ondes renvoyées par ces deux surfaces sont ensuite
recombinées et le champ d'interférences qui en résulte est enregistré par une caméra CCD a
grand nombre de pixels (1000 par 1000). Par suite du caractére temporellement incohérent de
la source, le phénomeéne d'interférences ne présente de visibilité significative qu'au voisinage
immédiat de la différence de marche nulle. La mesure de la topographie de la surface met
donc en oeuvre un balayage en différence de marche de ce dispositif interférométrique a l'aide
d'un systeme de déplacement vertical a cale piézo-€lectrique, un enregistrement synchrone des
trames vidéo fournies par la caméra CCD et un traitement du signal permettant d'extraire,
pour chaque pixel, la position du zéro de la différence de marche (qui correspond donc a la
frange blanche ou au maximum du pic de corrélation).
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<— Objectif de microscope

<— Miroir de référence
Lame semi réfléchissante
L < Surface a étudier

Figure 54 : Objectif de Mirau

Dans le cas des grandissements 20 et 50 que nous serons conduits a utiliser, le
dispositif interférométrique est construit autour d'un objectif de Mirau (cf. Figure 54). Cette
méthode permet d’avoir une résolution verticale de 0,1 A, et 1,36 pm latéralement.

2. Microscopie a force atomique

La microscopie a force atomique ou AFM est basée sur les interactions instantanées
existant entre une pointe approchée d’un échantillon et les atomes de surface de 1’échantillon.
Ces interactions sont a 'origine des forces de Van der Waals. Ces forces interviennent lors de
tout phénoméne d'interaction atomique ou moléculaire méme dans le cas des molécules non
polaires.

La détection des forces interatomiques peut s'effectuer dans deux modes différents : un
mode attractif correspondant a des distances relativement grandes (de quelques nanométres a
quelques dixiémes de nanometres) et un mode répulsif dans le cas ou les distances sont
inférieures a la distance d'équilibre.

L’¢lément essentiel de la microscopie a force atomique est la pointe. Cette dernicre
doit étre particulierement fine et suffisamment dure. La pointe est montée sur un microlevier
qui doit avoir a la fois une grande fréquence de résonance et une faible raideur.

Deux modes sont possibles :

e détection a pression variable ou la pointe, en contact avec l'objet, va suivre les
aspérités de l'objet en faisant fléchir le microlevier. La position verticale de ce
dernier va constituer le signal utile.

e détection a pression constante ou la position du levier est asservie sur une valeur de
référence correspondant généralement a une faible pression de la pointe sur I'objet.
Le signal enregistré est alors la tension appliquée sur la céramique piézo-électrique
contrdlant la distance en z.

Le microscope utilisé au laboratoire est un appareil de type VEECO (Topometrix
Explorer). La pointe est portée par un ensemble de translateurs piézo-électriques. Le
microlevier est placé au voisinage de l'objet de telle sorte que la pointe soit en contact avec la
surface (mode de contact) ou a quelques Angstroms de cette dernieére (mode attractif). Le
balayage, piloté par ordinateur, consiste a déplacer la sonde, 1’objet restant fixe. La variation
de la position verticale du microlevier est détectée grace a la réflexion d’une diode laser sur sa
surface.
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Dipde & dewx  wad rants Drinde i quatre o wad rants

Figure 55 : Principe de fonctionnement d'un microscope a force atomique

Le détecteur est une photodiode a quatre quadrants (pour la détection des
déplacements latéraux et transversaux du microlevier) ou a deux quadrants (détection des
déplacements transversaux seulement).

Un troisitme mode de fonctionnement de I'AFM est appelé mode résonnant. Il
consiste a faire vibrer dans un plan vertical, I'ensemble pointe et microlevier, avec une faible
amplitude en régime répulsif et une grande amplitude en régime attractif. L'amplitude de
vibration va dépendre de la distance séparant la position moyenne de la pointe par rapport a
l'objet.

Les mesures réalisées par la suite utilisent une diode a quatre quadrants et sont
réalisées en mode contact.

Ces outils de microscopie nous permettent de faire des images des surfaces que nous
voulons caractériser. Il nous appartient alors de les traiter afin d’en extraire des informations
comparables a celles données par une mesure de diffusion lumineuse.

Nous utiliserons pour cela la méthodologie décrite dans le paragraphe suivant.

. Comparaison microscopie / diffusion lumineuse :
Principe

1. Analyse quantitative d’images de surfaces obtenues par
microscopie

Les images obtenues par microscopie consistent en un échantillonnage bidimensionnel

de la surface, donné par h,, =h(nAx, mAy). La taille de la surface mesurée vaut LXLyZLZ,

I’échantillonnage est effectué avec NXNyZN2 points. L’intervalle d’échantillonnage spatial est
donc donné par Ax=Ay=L/N.

Avec la donnée de la surface échantillonnée, on peut calculer le spectre de
rugosité *>*. D aprés la définition du spectre de rugosité :

o\ At~ y2
7(6)==-i(5) (133)
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Comme nous travaillons a partir d’un échantillonnage de la surface, nous obtenons un
ensemble discret de fréquences spatiales, qui nous conduit a effectuer des transformées de
Fourier discrétes.

Le spectre sera donc échantillonné comme suit:

pAo,,qa0, ]2 (134)

2
Ypg = 7(pA0x,qA0y)= (27”}

ou Ac, = Ao, est I'intervalle d’échantillonnage spectral. Pour respecter la loi de Shannon,

.. 2r 2x ) .. . )
on choisira Ac. = Ao, = ——=—_ Notons que nous travaillons ici en pulsations spatiales
' " NAx L

o= 2nvavec vla fréquence.

Rappelons maintenant la définition de la transformée de Fourier utilisée:

o0 o0

(6)=—— [ [1(F)exp(- j 6.7)dr (135)

Cela conduit a la formule suivante pour la transformée de Fourier discréte:

2
A 2 2w 1 L L L T
h p—.,g— |= — > hm—,n— |exp| — j—(mp+n 136
[quLj 4E2N2W( v Nj p( JN(p q)j (136)

Finalement le spectre de rugosité s’exprime par:

P9 ) Nt =\ )T T T

2

(137)

Cette quantité pourra ainsi étre comparée directement au spectre obtenu a partir des
mesures de diffusion. Or les spectres issus des mesures de diffusion sont habituellement
donnés sous la forme de courbes unidimensionnelles obtenues aprés une moyenne sur 1’angle
polaire @. Par conséquent nous appliquerons la méme procédure aux spectres calculés a partir
des images fournies par microscopie.

Si nous récapitulons, les étapes a suivre lors du calcul du spectre de rugosité d’une
surface échantillonnée par microscopie sont les suivantes :

moyenne
surface TF 2D | TF 2D | polaire(| TF 2D| ) spectre

Figure 56 : Démarche logique

Si on considére une surface de coté L définie par N points de coté, on suit la procédure
suivante :

> Etape 1 : On calcule la TF 2D de cette surface.

Ce qu’on appelle ici, et par la suite 7F 2D de la surface, c’est en fait la transformée de
Fourier bidimensionnelle de la surface considérée calculée d’apres la formule (136).

La bande passante sur laquelle est définie la 7F 2D est :
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BTF = [O-min H O-max]

foa a
L

et ce, sur N points, donc si on considére, I’intervalle d’échantillonnage spectral
correspondant a la TF 2D la surface imagée, il est défini par :
2z

Ao === 139
7 (139)

> KEtape 2 : On calcule le module de chaque terme de la TF 2D.

> Etape 3: On calcule la moyenne polaire du module de la TF 2D obtenue 2
I’étape 2.

Cette fois, nous prendrons en compte seulement un quart de la surface totale du
module de la TF 2D.

En effet, tout d’abord nous considérons qu’en chaque point le vecteur o peut étre
défini par :

c=0c,u+0oy (140)
u étant 1’axe horizontal et v le vertical sur la Figure 57.

Ensuite, la fonction que nous calculons est une transformée de Fourier discréte. De ce
fait, dans chacune des deux directions u et v, seule la premi¢re moitié du signal donne
réellement une information sur la surface initiale, la seconde moitié étant déduite de la
premicre par symétrie, la fonction étant pseudopériodique et hermitienne. Si on visualise sur
un plan le module de la 7F 2D d’une surface échantillonnée quelconque, on a un résultat de la
forme donnée Figure 57.

Zones
déduites de la
zone utile par

27N symeétrie
=
L 1

2

o

N 27N v

L

Zone utile

Figure 57 : Répartition de la TF 2D

Pour le calcul de la moyenne polaire, on considére seulement cette zone utile. On
effectue alors la moyenne du module de la 7F 2D a |&| constant, en fonction de I’angle

polaire (Figure 58).
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Module de la
TF 2D sur la
zone utile

0 Moyenne N v
polaire (o) T

Figure 58 : Définition de la moyenne polaire

La moyenne est effectuée pour tous les points de la zone utile définie Figure 58,
comme on le voit Figure 59. La bande passante sur laquelle est définie la moyenne est donc :

el (5] o] (5]
Ry

= O o } (141)

mm s
2

::0 7[—\/_}

avec toujours N points sur cette méme bande. D’ou un intervalle d’échantillonnage spectral
diminué et qui vaut cette fois :

T
_?5 (142)

mais on comprend bien que passé I’arc de cercle en pointillés (Figure 59), les valeurs
données par cette moyenne n’ont plus de sens.

La zone sur laquelle la moyenne polaire est utilisable est alors :
B, = [0, ﬁ%} (143)

Les valeurs étant données avec un pas :

VA
= ?/5 (144)
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N . .
et nous avons donc £ (—J points sur ’intervalle B, ;.

V2

u
\\
N
N\
\
\
zone utile \\
\
v
0 W N
L L

Figure 59 : Domaine de définition de la moyenne polaire

En conclusion, a partir de la mesure par microscopie d’une surface de coté L
¢chantillonnée par N points, on peut déduire le spectre de rugosité de cette surface sur la
bande passante B, définie par :

N
B, = [O, ﬂf} (145)
Et avec un pas d’échantillonnage défini comme suit :
Ao = %\/5 (146)

D’apres 1’expression précédente de la fenétre fréquentielle accessible, on peut voir
qu’en choisissant différentes valeurs de L, pour le méme nombre de points N, on atteint
différentes fenétres fréquentielles. Ainsi une taille L de la fenétre mesurée suffisamment petite
permet de se rapprocher de 1’échelle atomique. Inversement, pour des tailles de fenétres plus
grandes, on caractérise de plus faibles fréquences spatiales. Cela revient a regarder la surface
a une échelle plus ou moins grossiére puisque 1’on conserve le méme nombre de points sur
une surface plus ou moins grande. La comparaison des différentes fenétres fréquentielles
accessibles par plusieurs méthodes de caractérisation rendra possible une analyse multi-
échelles des échantillons®™’.

Pour la microscopie a force atomique, nous avons mesur¢ des fenétres de 16 um avec

une résolution de 300 points, ce qui permet d’avoir acces a des pulsations spatiales comprises
AFM AFM

entre o et o avec:
- %«/5 = 2,777 10 nm™ (147)
et
oA % = 5890102 nm™ (148)
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2100 nm.

La résolution latérale (spatiale) est alors de I’ordre de
o

max

Pour le profilometre optique Talysurf, nous avons , dans un premier temps, mesuré¢ des
fenétres de coté 900 um avec 1024 points. Ceci permet d’avoir accés a des pulsations

spatiales comprises entre a;‘;f;”;ggfﬂm et ol um AVEC !
Talysurf  __ T _ -6 -1
Cammsooum = N2 = 493710 nm (149)
et
atysurj 7Z-N - —
O-rjl;al))(jé().(;{ym = T = 37574 10 ’ nm 1 (150)
et dans un second temps, de fenétres de c6té¢ 360 pm avec toujours 1024 points. Ceci
permet, cette fois, d’avoir accés a des pulsations spatiales comprises entre olf;;ﬂy;gg@m et
O i 30y BVEC :
! T B ~
Cainsiom = N2 =1,23410 (151)
et
atysurj 7Z-N - —
O-rjl;al))(jgé.(;{ym = T = 87936 10 3nm 1 (152)

Dans 'un et I’autre cas, les résolutions latérales sont respectivement de 1758 nm et
703 nm.

2. Correspondance avec la diffusion lumineuse

Dans le cas du sondage par diffusion lumineuse, il est possible de mesurer 1’indicatrice
de diffusion /(6,@). Les angles (6, @) caractérisent une direction de diffusion (Figure 1).

Ensuite, de cette mesure de diffusion, d’apres la relation (153), nous pouvons déduire
le spectre de rugosité y de la surface mesurée, sachant que le facteur C dépend uniquement
des conditions expérimentales et est défini par la relation (154)

1(0.4)=C(0.¢)7(6.9) (153)
2
C (6,4)=C" (9)=%(2m70j [cos2 00|qs|2 +‘qp‘2}
(154)

avec :
q5(0)= (277[].2;10 (ny, —ng Yn, cos@, +ng cos g )_1

qp 6)=j (277[).2710 (g —ng Nng /cos 8, +ng /cos by )_1
(155)
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Le spectre de rugosité y de la surface, qui est ici exprimé en fonction de & et ¢ peut
aussi s’exprimer en fonction de la pulsation spatiale o sachant que :

G = 20 sing| 57 (156)
A sin ¢

Cela signifie que la surface rugueuse peut étre décomposée en une somme infinie de
réseaux sinusoidaux de pas p(o)=27/c et de traits perpendiculaires & & /o , avec

o =|6|=2m,sind/ 1.

Par conséquent, par la technique de diffusion lumineuse, on accéde a une fenétre
fréquentielle B, donnée en incidence normale par:

BD (ﬂ“’ gmin) = [O-min s O-max ]
27 ) 27 )
= {7 n,sin@, ., 7 n,sin@_ } as7)

2z . 2r
=|—sinb ,, ,—
A A
Si on considére cette fois la fréquence spatiale v =c/27, la fenétre fréquentielle
accessible s’exprime par :

B(/lﬂ Hmin ) = [Vmin ’ Vmax ]

ny

=" sing_ " sing_ (158)
A p)

_|sind,;, 1
A A

L’existence d’une borne minimale est liée a I’angle minimum de mesure de la
diffusion, a partir duquel réflexion spéculaire et ondes diffusées se superposent. Par contre, la
borne supérieure, égale a I'inverse de la longueur d’onde d’éclairement, est propre a la
méthode optique elle-méme. Au dela de cette valeur, les fréquences spatiales sont
responsables d’ondes évanescentes caractéristiques d'une énergie non radiative et confinées au
voisinage immédiat de la surface, donc non accessibles par la technique de diffusion
lumineuse. On dit pour cela que la lumicre radiative ne voit pas les défauts dont les
dimensions latérales sont inférieures a la longueur d’onde d’étude. De fagon plus exacte, cela
signifie que les fréquences spatiales d’un défaut supérieures a 4™ ne sont pas accessibles par
diffusion en espace libre.

Les mesures par diffusion lumineuse donnent donc acces a une fenétre fréquentielle
donnée en formule (157). Cette fenétre doit étre comparée aux fenétres accessibles par les
techniques de microscopie évoquées dans le paragraphe précédent.

Nous pouvons dés a présent noter que ces deux instruments ne donnent pas accés au
méme domaine de fréquences spatiales. Il faut également a ce stade comparer le domaine
accessible a celui accessible par des mesures par diffusion lumineuse, défini par les formules
(147-150).

En Figure 60 sont représentés les différents domaines accessibles. Nous pouvons noter
que les informations accessibles peuvent se recouper a l’intersection des fenétres : toutes ces
techniques peuvent se compléter pour donner acces a une caractérisation de type multi-échelle
de la surface.
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Figure 60 : Fenétres fréquentielles accessibles par différentes méthodes de
caractérisation

A partir de ces considérations, il est important de revenir sur la notion de rugosité. En
effet, nous pouvons rappeler que la rugosité s’exprime par 1’intégrale du spectre de rugosité:

5% = j (5)d& (159)

D’un point de vue théorique, I’intégrale porte sur un domaine infini. Toutefois dans la
pratique, l’intégrale ne peut étre calculée que sur le domaine de fréquences spatiales
accessibles par la mesure, on a alors :

2 [ 2m, ? pg2n .
o —( 7 o 9]7(9,¢)Sll‘19€059d(9d¢

(160)
= 27[J‘U oy(o)do
et sachant que :
- — 1 po=27
@) =y(o)=——| = 7(0,9)d¢ (161)
27 99=0
on peut également écrire :
S5 =2rx j ™ oy(o)do (162)

min

Le domaine d’intégration varie, lors des mesures optiques, avec la longueur d’onde.
Dans le cas de mesures par microscopie, il peut varier avec le pas d’échantillonnage. Par
conséquent, la valeur de la rugosité sera différente selon la technique de mesure, pour un
méme échantillon.

Dans un premier temps, nous avons décrit comment extraire les spectres de rugosité
d’une surface a partir, soit d’'une image faite au microscope, soit de la mesure d’une
2 b
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indicatrice de diffusion de cette surface. Et ensuite, nous avons vu dans quelles limites les
spectres déduits de différentes méthodes de caractérisation optiques sont comparables. Forts
de ces connaissances, nous allons désormais caractériser les topographies des surfaces nos
échantillons transparents par microscopie afin de comparer les rugosités ainsi obtenues a
celles mesurées par la technique de la diffusion lumineuse.

lll. Application
Nous utiliserons ici, les échantillons caractérisés dans les parties précédentes qui sont
des verres de silice fondue, de 9 mm d’épaisseur et de 12,54 mm de diamétre. Nous avons
imagé ces échantillons par les deux techniques de microscopie dont nous disposons.

1. Talysurf

Nous commencerons par le microscope interférentiel qui est celui qui nous permet
d’accéder aux fenétres fréquentielles les plus é€loignées données par la technique de la
diffusion lumineuse.

Nous avons effectué¢ les mesures au microscope interférentiel avec deux résolutions
différentes, ce qui nous permet d’accéder a deux fenétres fréquentielles distinctes. Toutes les
images ont ¢té faites avec une définition de 1024 points, seules les dimensions de la zone
imagée changent. Dans un premier temps, nous avons un grandissement de 50, ce qui nous
permet d’imager une zone de 360 um de coté. Ensuite, nous utiliserons un grandissement de
20 avec lequel nous imagerons une zone de 900 pm de coté.

a. L =360 upm, N = 1024 points

Nous avons ici imagé le méme échantillon que dans les partie précédentes, sur
chacune de ces faces. L’image obtenue pour la face 0 est donnée Figure 61, et celle obtenue
pour la face 1, est donnée Figure 62.

u] S0 400 450 200 250 300 350 pm nm a 50 400 450 200 250 300 350 pm nm
- s L . . , -

18

a0

100

150

200

250

300

250

pm

Figure 61 : Face 0 Figure 62 : Face 1

Figures 61 et 62 : Image par microscopie interférentielle (L=360 pm) des deux faces de
I’échantillon

Les spectres de rugosité calculés pour chacune des deux faces sont donnés Figure 63
pour la face 0 et Figure 64 pour la face 1 en fonction de la pulsation spatiale o.
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Figure 63 : Face 0
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Figure 64 : Face 1

Figures 63 et 64 : Spectres de rugosité des deux faces de I’échantillon

L’analyse de cette premicre figure doit nous amener d’emblée a redoubler de
prudence. En effet, si chaque instrument est censé bénéficier d’une précision meilleure que
I’ Angstrom, il ne faut pas oublier qu’on s’intéresse ici au spectre de la topographie dont
I’intégrale est la rugosité. Analysons donc les différents domaines fréquentiels.

» Les dix premiers points de mesure aux basses fréquences indiquent un arrondi qui
pourrait caractériser la planéité de 1’échantillon, mais traduit simplement les défauts
de courbure de I’instrument a cette précision.

La partie moyenne du spectre peut toujours étre approchée a 1’aide d’une droite, mais

ce résultat dépend de la bande passante considérée par cette approximation.

Enfin, le spectre aux hautes fréquences est relativement plat, ce que 1’on peut attribuer

au bruit de mesure. Ceci est confirmé Figure 65 par les spectres obtenus sur plusieurs
¢chantillons superpolis. Tous présentent cette zone plate qui est au méme niveau et sur
la méme plage fréquentielle, on peut donc bien I’assimiler a un bruit de mesure.

88

1,E+09 -
1,E+08 g
P
1,E+07 4 8
Ea o
€
£ 1,E+06 -
2
8 1,E+05 |
<)
2
g 1,E+04
‘g 1,E+03
+03
g limite de
2 . pr A,
1,E402 - de'tectlwte. -de
I'appareil:
1,E401 - Srms=1,4nM
1,E+00 ‘ T T )
1,E-05 1,E-04 1,E-03 1,E-02 1,E-01 1,E+00
o (nm™)

Figure 65 : Spectres de rugosité de différents échantillons superpolis mesurés avec le
profilométre optique
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Ces remarques ¢tant faites, nous allons passer a un autre grandissement et d’autres
mesures qui nous permettront de réduire ces ambiguités. En effet, dans I’état actuel des
mesures, seule la partie approximée par une droite pourrait étre utilisée sans ambiguité, mais
la bande passante relative est alors bien réduite.
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Figure 66 : Face 0 Figure 67 : Face 1

Figures 66 et 67 : Décomposition des spectres de rugosité des deux faces de I’échantillon

b. L =900 pm, N = 1024 points
Nous avons choisi d’augmenter la taille de la zone imagée. Nous aurons donc cette
fois L =900 um, N = 1024 points et un grandissement de 20.

Les images obtenues dans cette configuration sont données Figure 68 pour la face 0 et
Figure 69 pour la face 1.
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Figure 68 : Face 0 Figure 69 : Face 1

Figures 68 et 69 : Images obtenues par microscopie interférentielle (L=900 pm) pour les
deux faces de I’échantillon

En outre, les spectres obtenus a partir de ces deux images sont tracés Figure 70 pour la
face 0 et Figure 71 pour la face 1 en fonction de la pulsation spatiale o.
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On peut noter qu’on retrouve la méme séparation des spectres en trois parties
distinctes que nous avions avec le grandissement de 50 (figures 72 et 73).
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Figure 73 : Face 1
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On constate cette fois que la partie linéaire (approchée par une droite) est cette fois
plus importante, et qu’elle inclue d’avantage de basses fréquences. Quant a I’extrémité du
spectre aux hautes fréquences, elle devra toujours étre utilisée avec prudence car elle peut étre
liée a la détectivité verticale de I’instrument. Dans ce qui suit, on se limitera donc a la bande
passante intermédiaire des spectres.

A titre d’illustration, nous avons tracé figures 74 et 75 la comparaison des spectres
mesurés sur une fenétre de 200 um et 900 um. Ces résultats sont représentatifs des limites de

I’instrument.
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Figure 74 : Face 0 Figure 75 : Face 1

Figures 74 et 75 : Spectres de rugosité obtenus avec les deux grandissements pour les
deux faces de I’échantillon

C. Comparaison avec la diffusion lumineuse

Nous avons tracé Figure 76 pour la face 0, Figure 77 pour la face 1 les spectres
obtenus avec un grandissement de 20 ainsi que les résultats obtenus en utilisant la technique
de la diffusion lumineuse sans séparation de faces puis avec chacune des deux méthodes de
séparation sur leur domaine de validité.

Les deux figures montrent que les résultats donnés par chacune des méthodes de
séparation de faces permettent une bonne extrapolation des spectres obtenus avec le
profilométre dans le domaine des hautes fréquences, ce qui n’est pas les cas sans la séparation
de faces.
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Figure 76 : Comparaison des spectres de rugosité obtenus par microscopie
interférentielle et diffusion lumineuse avec et sans séparation de faces pour la face 0
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Figure 77 : Comparaison des spectres de rugosité obtenus par microscopie
interférentielle et diffusion lumineuse avec et sans séparation de faces pour la face 1

Ces résultats sont trés encourageants et nous laissent penser que les spectres obtenus
par nos deux méthodes de séparation de faces sont au bon niveau. Toutefois pour en é&tre
certains, il faudrait pouvoir les comparer a des mesures effectuées avec un instrument nous
permettant d’avoir acces a la méme fenétre fréquentielle. Le microscope interférentiel ne nous
permettant pas de le faire, nous avons choisi de faire des mesures comparatives avec un
microscope a force atomique. On notera que la remontée du spectre optique y= I/C est due a
la lumiére parasite en deca de = 80°.

2. Mesures AFM

Nous avons caractérisé nos échantillons par microscopiec AFM. Les parametres de
mesure étant cette fois : L =16 um et N =300 points, ce qui permet d’avoir acces a la méme
bande passante que les mesures de diffusion.

Les images obtenues sont données Figure 78 pour la face 0 et Figure 79 pour la face 1.
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Figure 78 : Face 0 Figure 79 : Face 1

Figures 78 et 79 : Image par microscopie AFM (L=16 pm) pour les deux faces de 1 échantillon
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Les spectres déduits des mesures AFM sont présentés Figure 80 pour la face 0 et
Figure 81 pour la face 1. La encore, tous les spectres sont tracés en fonction de la pulsation
spatiale o. Pour comparaison, nous avons également tracé sur ces graphes les spectres
mesurés par diffusion lumineuse sans séparation de faces puis avec chacune des deux
méthodes de séparation.
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Figure 80 : Comparaison des spectres de rugosité obtenus par microscopie AFM et
diffusion lumineuse avec et sans séparation de faces pour la face 0
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Figure 81 : Comparaison des spectres de rugosité obtenus par microscopie AFM et
diffusion lumineuse avec et sans séparation de faces pour la face 1

On constate d’abord que les méthodes optiques de séparation de faces donnent les
meilleurs résultats en comparaison avec la méthode AFM. Toutefois, on assiste a un léger
désaccord entre les spectres optiques et AFM qui s’accroit avec la fréquence. Nous
expliquons ce résultat par un probléme de stationnarité de la topographie de I’échantillon. En
effet, la méthode AFM ne voit qu’un carré de 16 microns de coté de I’échantillon avec un
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¢chantillonnage Ay =53 nm, deux conditions qui ne garantissent pas la détection de défauts
isolés sur la surface (défaut, poussiére) et distribués en faible densité. A I’inverse, la technique
de la diffusion lumineuse utilise un éclairement de 2 mm de diamétre sur 1’échantillon et ceci
de facon analogique (continue) Dans ces conditions, a la diffusion intrinseque de la
topographie vient se rajouter une contribution des défauts isolés, expliquant ainsi des nivaux
mesurés plus €élevés a mesure que la pulsation spatiale croit.

Dans le but d’illustrer cette différence, nous avons simulé¢ Figure 82, une surface de
type AFM (380 um de coté), et sur laquelle nous avons ajouté(Figure 83) 30 impuretés en
forme de calottes sphériques, de tailles aléatoires et du méme indice que la surface considérée.
Les spectres de rugosité déduits de ces deux surfaces sont donnés sur le méme graphe (Figure
84). Ces résultats montrent clairement que la remontée du spectre aux hautes fréquences est
due a la présence de défauts localisés qui ne peuvent étre vus avec I’AFM. Ceci explique la
différence qui persiste entre la technique AFM et notre méthode de séparation.

380 380
304 304
’%‘: 228 228
= 152 152
76 76
Q 0
O N = N W
o o1 N O oo
RN ® BRSO
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Figure 82 Figure 83

Figures 82 et 83 : Surface simulées. L =380 pm, N = 1201 avant et apreés ’ajout de
quelques défauts localisés aux dimensions aléatoires
(30 calottes sphériques de rayon #<5000 nm et de hauteur £<600 nm)
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Figure 84: Spectres de rugosité déduits de surfaces simulées avec et sans défauts localisés
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Conclusion

Nous venons de mettre en ceuvre deux techniques de caractérisation des substrats
transparents €pais par diffusion lumineuse. La premiére repose sur un principe de confocalité,
et la deuxiéme, sur un retournement des substrats doublé d’une extension du modéle
¢lectromagnétique au cas de la lumiére incohérente. Ces deux méthodes donnent des résultats
comparables et ont été validées par comparaison avec des mesures faites en microscopie
optique et en champ proche. Elles permettent de mesurer séparément, a partir de deux
mesures de diffusion lumineuse, la rugosité des deux faces d’un échantillon transparent épais.

Nous avons néanmoins pu voir que si les résultats sont comparables avec ceux obtenus
par microscopie, ils ne sont pas identiques. En effet, la présence de défauts localisés sur la
surface étudiée fausse la mesure de la rugosité intrinseéque de la surface de 1’échantillon. Forts
de ce constat, nous avons décidé de développer un appareil de mesure qui nous permettrait de
mesurer séparément la rugosité propre de la surface et la contribution d’éventuels défauts ou
impuretés en présence. Cette démarche nous a tout naturellement conduit a mettre au point
I’analyseur optique de surface dont nous allons maintenant détailler la conception et la
réalisation.
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| ntroauction

Comme nous 1’avons vu dans la partie précédente, une mesure de diffusion lumineuse
consiste a éclairer un échantillon avec un laser sous un angle d’incidence fixe (habituellement
proche de la normale a sa surface) et a utiliser un détecteur qui effectue une rotation autour de
I’échantillon afin d’enregistrer les variations du taux de lumiere diffusée par ce dernier dans
un large domaine angulaire. Cette méthode nous donne toutefois une information sur la
rugosité moyenne de la surface a ’intérieur de la zone éclairée (diamétre typique de quelques
millimetres). Le probléme est que, dans certains cas, associés notamment a la présence
d’impuretés® ou de défauts localisés dans la zone éclairée, cette information moyenne n’est
pas représentative des caractéristiques intrinséques de la surface. On peut naturellement
envisager de réduire la taille du spot d’éclairage, par exemple a 1’aide de dispositifs optiques
de focalisation adaptés, mais cette démarche se heurte a des impacts négatifs notamment en
terme de résolution angulaire. La caractérisation compléete d’un échantillon nécessite en outre
de réaliser un balayage de cette zone éclairée de dimensions réduites sur 1’intégralit¢ de sa
surface, ce qui entraine une augmentation pesante du temps d’acquisition.

Une premicere solution envisagée pour réduire ce temps d’acquisition est de considérer
uniquement la diffusion totale intégrée™ (7IS), mais la donnée du 7IS ne fournit aucune
information sur I’origine de la diffusion et ne permet pas de différencier les contributions de
la rugosité intrinséque de celles de défauts localisés. Par ailleurs, s’il est vrai qu’une telle
méthode permettrait de localiser un défaut par la mesure d’un 71S élevé a une position donnée
sur 1’échantillon, elle ne donne cependant aucune information sur la géométrie du défaut en
question.

Une autre méthode pour réduire le temps d’acquisition d’une indicatrice de diffusion
consiste a remplacer le balayage angulaire par la lecture d’un tableau de photodiodes CMOS
situées dans le plan de détection d’un radio-spectrométre semi-hémisphérique®. Mais
I’optimisation de I’intégralit¢ du systéme conduit a des zones éclairées de 1’ordre de
200 microns de diametre et nécessite donc 1’utilisation de translations croisées pour permettre
une cartographie de I’intégralité de 1’échantillon.

Pour résoudre ce probléme, nous avons imaginé un procédé entiérement nouveau dans
lequel on renverse I’approche expérimentale précédemment décrite en rendant fixe la voie
détection (ce qui permet d’imager la surface de 1’échantillon sur un détecteur matriciel de type
caméra CCD) et en rendant mobile la voie illumination. Les gains enregistrés sont multiples,
aussi bien en termes de détectivité que de temps global d’acquisition ou encore de résolution
spatiale. En effet, I'utilisation d’un imageur CCD comme capteur offre le grand intérét de
pouvoir « pixeliser » la surface. Une telle approche permet 1’enregistrement simultané de la
BRDF angulaire pour différents éléments de surface, et a différentes résolutions latérales.

Dans une premicre étape, nous démontrerons que le renversement d’approche sur
laquelle se fonde notre montage donne acceés aux mémes informations que celles que permet
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d’obtenir I’approche standard. Nous verrons également ce qu’apportera le nouvel appareillage
que nous proposons par rapport a un diffusometre classique.

Enfin, dans un second temps, nous décrirons de maniére détaillée le montage
expérimental que nous avons développé et nous présenterons enfin les premiers résultats tres
prometteurs qu’il nous a permis d’obtenir sur des échantillons représentatifs.
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l. Inversion de I’axe mobile

1. Principe

Une mesure dite « classique » de diffusion lumineuse s’effectue en éclairant un
¢échantillon, avec un laser sous un certain angle d’incidence fixe et en utilisant un capteur
mobile en rotation autour de I’échantillon afin de mesurer la lumiére diffusée par ce dernier
dans tout I’espace ( Figure 85). Nous proposons ici de faire une mesure de diffusion en
utilisant a I’inverse un détecteur fixe et une source mobile comme schématisé Figure 86. La
source éclaire la totalité de la surface de 1’échantillon avec un faisceau collimaté de faible
divergence (typiquement de I’ordre du degré). Le flux diffus€é par chaque point de
I’échantillon est mesuré a 1’aide d’une caméra CCD précédée d’un objectif, dont la focale et
la position sont choisies de maniére a assurer une conjugaison optique entre la surface de
I’échantillon et la matrice de photodétecteurs. L’utilisation d’un objectif télécentrique permet
de garantir que I’angle moyen sous lequel on mesure ce flux lumineux diffusé est le méme
pour tous les points de I’échantillon et il est possible de régler I’angle solide de capture de ce
flux en ajustant simplement le diameétre du diaphragme d’ouverture de cet objectif
télécentrique. Cette description permet d’appréhender I’un des avantages clés de ce montage,
a savoir le caractére massivement parallele des mesures qu’il permet de réaliser.

Systéme d’éclairage

mobile ‘Q

Capteur mobile

Systéme d’éclairage fixe Objectif Caméra CCD
Echantillon Echantillon télécentrique
— /
~

Systéme de reprise fixe

Figure 85 : Mesure de diffusion classique, Figure 86 : Schéma de principe du montage
schéma de principe proposé

La réalisation d’un tel appareillage n’a rien de trivial, et il est donc nécessaire, avant
de le mettre en ceuvre, de répondre a une question primordiale quant a sa viabilité, du fait de
la mobilité de notre source. En effet, est-on siir que pour faire I’acquisition d’une mesure de
diffusion, le doublet détecteur fixe - éclairage mobile est équivalent au doublet détecteur
mobile - éclairage fixe ?

La validation du principe que nous venons de décrire peut étre obtenue a ’aide de trois
approches complémentaires, respectivement théorique, expérimentale et numérique. Nous
allons donc, dans un premier temps, décrire ces trois validations ainsi que les résultats
qu’elles ont donnés.

2. Approche théorique

Comme nous I’avons vu dans la partie précédente (Partie A :Chapitre I :1.1), dans le
cas d’une surface présentant des rugosités faibles devant la longueur d’onde incidente, une
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relation simple issue d’une théorie vectorielle du premier ordre permet de déduire 1’intensité
diffusée du profil de la surface considérée. On peut écrire :

1(i.0.4)=C(i.0.4)1(i.6.9) (163)
Ou encore
1(6) = C(0)y(0) (164)
ou Cest un terme issu de la théorie électromagnétique et défini, en incidence normale
par:
2
- 1(2m
C(G)=C(0,9) = 5( . Oj [cos2 6lgs|’ +|qP|2] (165)
avec:
q5(0)=j (27”}2110 (ny —ng Nn, cos @, +ng cos b )_1
(27 —1
qp(é?):] vl 2n,(ny —ng \ng [cosb, +ng /cosby)
(166)

yle spectre de rugosité de la surface défini par :
_\ 4r’
76)==3

S la surface éclairée, i(G) la transformée de Fourier du profil de la surface et & la
pulsation spatiale définie par :

;;(af (167)

Ly ]Cos
c=2r n (sin@ Sml){simﬁ} (168)

avec n0, I’indice du milieu incident, A, la longueur d’onde d’éclairage, i, I’angle
d’incidence, #1’angle de détection et ¢, ’angle polaire définis figures 87 et 88.

>9/ ( Milieu incident )
) X

G ¢'
Y. ( échantillon )

Figure 87 : Définition des angles de diffusion & et ¢
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Figure 88 : Définition des angles i et &

Dans le cas d’une mesure de diffusion « classique » (configuration de la Figure 85),
I’acquisition est faite a i constant (on a, le plus souvent, i = 0°), et € variant entre 0 et 90°.
Nous proposons ici, d’inverser les axes mobiles, autrement dit, de fixer 1’angle de détection
(6=0°) et de faire varier i entre 0 et 90° (configuration de la Figure 86).

Notre but est ici de prouver que cette inversion est possible en montrant que pour
toutes valeurs « et £ appartenant a [0 ; 7/2] et ¢,, appartenant a [-7/2; /2], on a la relation :

Hi=a:0=Pip=9,)=1(=p:0=a:=4,) (169)

Nous allons pour ce faire, procéder en deux étapes distinctes. D’aprés la formule
(164), I'intensité diffusée est fonction d’une part du spectre de rugosité y de la surface, et
d’autre part, du facteur C. Nous allons donc considérer séparément 1’effet de 1’inversion des
axes statique et mobile que nous proposons sur chacun de ces deux facteurs.

Commencons par le spectre de rugosité de la surface.

Notons &, la pulsation spatiale correspondant a une mesure de diffusion classique,

et celle correspondant a une mesure effectuée dans la configuration inversée. Si on

A0S 2

considére que Sest I’angle qui reste fixe lors de la mesure et « celui qui varie, on a :

Gy =27 %(Sin o —sin ﬁ){z’;z:} (170)
et:
O 105 = 27 n—O(sinﬂ—sin a){cf)s%} 171)
A sing,
on a donc :

&AOS = _O_:Diff (172)
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d’ou :

h(o_:AOS ) = h(_ 5-1)1';? ) (173)
Or, la fonction A décrit le profil de la surface étudiée, c¢’est donc une fonction réelle.

Par conséquent, h possede la symétrie hermitienne, et on peut écrire :
h(_ S piy ) = h(&Dif/' ) (174)

ou z est le complexe conjugué de z.

on peut donc en déduire que :

= (G ‘”1 (175)

et a fortiori, d’apres la formule (167) que :
V4 (6-/103 ) =7 (6}4‘1}' )
Nous pouvons donc dire de manicre certaine que I’inversion de I’axe mobile ne change
rien sur les variations de yen fonction de I’angle variable .

(176)

Intéressons nous maintenant au facteur C.

En lumiére non polarisée, on a :

1
C= E(CSS + CPP) (177)

Dans le plan d’incidence (¢= 0°), on démontre que'® :

4, 4f 2 2 @ 2 2s
4n, k, (ns —n, ) cos?dcos?i

C,($=0)= : ;
. (n, . . (n, . .
n, cos @ + ng cos| arcsin| —sin @ n, cosi+ ng cos| arcsin| —sini
ng

Ry
(178)

et:
2

cos 0. cos{arcsm(0 sin Hﬂ Cosi. cos{arcsm[o sin lﬂ —cos@.sin@.sinicosi

Ry ng

2 2
[ ny . ny .
ng COS@-FI’IO COS| arcsin 7811’16 n, COS| arcsi| ——Ssin! -‘rl’lS.COSl
n n
S S

(179)

Cpp (¢: O): 47104(1’152—1’!02)21{04

Les deux formules sont symétriques en i et €, on peut donc 1a aussi inverser les axes
mobiles.

L’intensité diffusée est donc symétrique en i et €. Autrement dit, les mesures de
diffusion effectuées a incidence fixe avec un détecteur mobile sont équivalentes aux mesures
effectuées avec un détecteur fixe, en faisant varier I’angle de détection.
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3. Approche expérimentale

Nous utiliserons comme échantillon de référence un échantillon de type lambertien qui
est un diffuseur parfait dont nous connaissons parfaitement 1’indicatrice de diffusion et qui
sert d’étalon pour toute les mesures de diffusion effectuées au laboratoire. Nous proposons de
valider par une mesure de diffusion effectuée sur cet échantillon 1’équivalence des deux
doublets détecteur mobile - éclairage fixe et détecteur fixe - éclairage mobile. Pour ce faire,
nous avons utilisé un montage qui permet de réaliser cette validation expérimentale par simple
modification du raccordement de deux fibres optiques. Le schéma de principe de ce montage
est donné Figure 89.

Chopper

= 1,

Diffuseur

=

.
)

Figure 89 : Schéma de principe du montage de validation de I’inversion de I’axe mobile

Photodiode

a. Calculs photométriques

Le flux émis par une lampe de type quartz-halogeéne est couplé dans une fibre optique
de 200 um de diamétre de coeur. L’extrémité de cette fibre est placée au foyer d’un systéme
optique télécentrique constitué de deux lentilles (f, = 12 mm, f, = 56 mm) qui en forme une
image agrandie dans le plan d’un chopper mécanique. Cette image est ensuite reprise par un
systéme télécentrique de méme nature et couplée dans la fibre optique d’éclairage dont le
diameétre de coeur est noté 2a, (200 um).

L’extrémité de cette fibre optique d’éclairage est ensuite imagée a la surface d’un
diffuseur lambertien a ’aide d’un nouveau systéme télécentrique (f; = 10 mm, f, = 190 mm)
de grandissement y (y=f,/f; = 19). Un dispositif optique similaire au précédent est utilisé
pour collecter le flux diffusé par 1I’échantillon sous un angle 6. Le diamétre de coeur de la
fibre optique utilisée dans cette voie Détection est noté 2a, (a nouveau 2a, = 200 um) et son

extrémité est reliée a une photodiode au silicium suivie d’un amplificateur de transimpédance
et d’une détection synchrone.

i. Voie Eclairage fixe, Voie Détection mobile

Nous considérons dans un premier temps la configuration voie Eclairage fixe, voie
Détection mobile. Cette configuration correspond a celle représentée Figure 89, et est
représentative de celle utilisée lors d’une mesure de diffusion classique. Si P désigne la
puissance couplée dans la fibre optique d’éclairage, I’éclairement £ obtenu a la surface de
I’échantillon est défini par la relation :
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-t _ (180)

2
4 (7‘11)
La zone éclairée est donc un cercle de diametre 2ya, et de luminance apparente L
définie par :
E P

_ 181
" (180

ou p désigne 1’albédo du diffuseur.

L’étendue géométrique G associée au systeme de détection est définie d’une part par
I’ouverture numérique sin « de la fibre (ramenée dans I’espace du diffuseur) et d’autre part
par la surface utile de détection Su observée sous un angle 6. Cette surface utile est constituée
par I’intersection entre la surface éclairée (cercle de diameétre 2ya,) et la surface apparente de

détection (ellipse de petit axe 2ja, et de grand axe 2ya,/cos ).
Il vient :
sin’ &

2

/4

G=r S, cos@ (182)

La puissance P, détectée par la photodiode est donc définie par :

Psin’
P, =LG=p—5-25, cos (183)
.y

dans notre cas, les fibres d’éclairage et de reprise sont identiques, I’expression de la
surface utile S, prend alors la forme simplifiée suivante :

S, =z(ya, ) (184)

et la variation de la puissance détectée avec I’angle & est donc décrite par :

sin a

2

4

P, =pP cos@ = F,cosd (185)

ii. Voie Eclairage mobile, Voie Détection fixe
Cette seconde configuration correspond a celle retenue pour la mise en oeuvre de
I’ Analyseur Optique de Surface a caméra CCD. La zone éclairée est maintenant une ellipse de
grand axe 2ya, / cos @ et de petit axe 2ya,. Si, comme précédemment, P désigne la puissance

couplée dans la fibre optique d’éclairage, 1’éclairement £ obtenu a la surface du lambertien est
donc, cette fois, défini par la relation :

E = chos (7 (186)
”(7‘11 )
ce qui correspond a une luminance apparente L donnée par :
L=p£=p%cos&’ (187)
a 4 (7a1 )

L’étendue géométrique G’ associée au systéme de détection est définie, comme
précédemment, par I'ouverture numérique sina de la fibre (ramenée dans 1’espace du
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diffuseur), et par la surface utile de détection S’, que I’on observe cette fois sous un angle nul.
Cette surface utile est constituée par I’intersection entre la surface éclairée (ellipse de grand
axe 2ya /cos@ et de petit axe 2jya,) et la surface de détection (cercle de diametre 2ja,). Il vient
donc :
sin“a
G=r S (188)

2 u

/4

La puissance P, détectée par la photodiode est donc définie par :

P, =LG=p sin® aS, cos@ (189)

2 4
m,y

Dans le cas qui nous concerne, c’est a dire, lorsque les fibres d’éclairage et de reprise
sont identiques, la surface utile S’ est donnée par :

S, =x(ya, ) (190)
et la variation de la puissance détectée avec 1’angle & est donc décrite par :
ina(a ? a ?
P,(0)= pP S 5 & (—zj cos@ = F, (—2] cos@ = Fycosd (191)
4 4 @

Le résultat obtenu est donc ici identique a celui établi dans la configuration similaire a
¢éclairage fixe et détection mobile (eq. 185).

Par conséquent, les calculs nous montrent que si on mesure 1’indicatrice de diffusion
d’un échantillon fortement diffusant dans une configuration classique de mesure (c’est a dire
incidence nulle et angle de reprise variable), on obtient la méme indicatrice que si on effectue
cette méme mesure en inversant les axes mobiles (c’est a dire angle de reprise nulle et
incidence variable).

Ceci est vrai pour un lambertien, mais est aussi applicable a tout autre type
d’échantillon. En effet, il est important de noter que nous avons ici une confirmation de
I’approche théorique développée Partie B :Chapitre I :1.2 dans un cas de forte rugosité.

b. Résultats expérimentaux

Pour valider ces résultats, nous avons effectué des mesures de test sur un échantillon
lambertien et un verre noir qui nous servira d’échantillon témoin. Les mesures ont été faites
avec le banc de validation décrit Figure 89.

Pour chacun des deux échantillons, nous avons fait une mesure dans chacune des deux
configurations, a savoir :

> Eclairage fixe, en incidence normale et angle de détection variable (configuration
classique d’une mesure de flux diffusé)

» Détection fixe, sur la normale a I’échantillon et angle d’incidence variable.
(configuration qui sera utilisée lors de la mise en ceuvre de I’Analyseur Optique de
Surface)
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1,00E+00 -
1,00E-01 - /
lambertien
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Figure 90 : Mesures de validation de I’inversion des axes mobiles

Les résultats obtenus sont donnés Figure 90, et on peut voir que les indicatrices de
diffusion obtenues dans les deux configurations sont confondues pour chacun des deux
¢chantillons. En outre, on peut noter que les courbes obtenues pour le diffuseur parfait de type
lambertien correspondent parfaitement a la courbe théorique attendue pour un tel diffuseur, ce
qui confirme la cohérence d’ensemble de nos mesures.

On peut donc déduire de I’ensemble de ces vérifications que, pour enregistrer
I’indicatrice de diffusion d’une surface, il est parfaitement équivalent de faire varier I’angle de
reprise du détecteur a angle d’éclairage fixe ou de faire varier 1’angle d’incidence de
I’éclairage a angle de détection fixe.

4. Validation numérique

Pour venir compléter les approches théorique et expérimentale que nous venons de
décrire au paragraphe précédent, nous avons réalisé¢ des simulations numériques a ’aide d’un
programme spécifique développé dans notre équipe et basé sur une modélisation des
mécanismes de diffusion. La méthode utilisée sera explicitée plus en détail par la suite (Partie
B :Chapitre I :I1I).

Nous avons considéré une surface carrée de 500 um de coté, présentant une faible
rugosité (de I'ordre du nanométre), et nous avons tout d’abord calculé¢ I’indicatrice de
diffusion théorique d’une telle surface, éclairée de maniere homogene a une longueur d’onde
de 633 nm dans une configuration dite « classique », c’est-a-dire a angle d’éclairage fixe
(i = 0°) et angle de reprise du capteur variable entre 0 et 90°. Le résultat est représenté Figure
91 (courbe rouge). Puis nous avons appliqué notre modele au calcul de I’indicatrice de
diffusion de cette méme surface, mais dans une configuration de mesure renversée, c’est-a-
dire a angle de reprise fixe (6 = 0°), et angle d’éclairage variable (i €/0,90°]). Le résultat est
représenté sur le méme graphe (Figure 91, courbe bleue).

On constate que les courbes obtenues dans les deux configurations de mesure sont
parfaitement superposées. Ceci confirme donc les conclusions de nos approches précédentes.
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1,0E+00 -
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Figure 91 : Indicatrices de diffusion calculées de maniére numérique a angle d’éclairage
fixe et angle de reprise variable, puis a angle de reprise fixe et angle d’éclairage variable

Il. Pourquoi utiliser un imageur ?

Nous venons de voir que le fait d’inverser I’axe mobile lors d’une acquisition n’altére
en rien la fiabilité de la mesure. En effet, les courbes d’intensité /(6), a i fixe (i =0°) et /(i) & &
fixe (= 0°) sont semblables. Nous allons maintenant voir en quoi [’utilisation du systéme
que nous proposons peut compléter une mesure classique de flux diffusé.

Dans une mesure de diffusion classique, on dispose d’un échantillon qu’on éclaire
avec un spot de diamétre s (s est de I’ordre de 2 mm), et on effectue une mesure de flux
diffusé qui va nous donner une information sur toute la surface éclairée (Figure 92). Les deux
problémes qui se posent alors sont que, d’une part, la surface réellement caractérisée reste
petite devant la surface totale de 1’échantillon et que, d’autre part, I’information obtenue se
trouve moyennée sur toute la surface éclairée. La conséquence premicre de ceci est qu’en
présence de défauts ou d’¢léments contaminants sur la surface, I’information donnée par une
mesure de BRDF concernera la moyenne de I’ensemble « échantillon + contaminants ». Ce
qui veut dire que d’une part, la rugosité déduite de cette mesure de diffusion ne sera pas
représentative de la surface étudiée, et d’autre part, il sera trés délicat, voire impossible d’en
déduire des informations sur la nature des défauts en présence.

échantillon

Zone éclairée

et mesurée

Figure 92 : Zone mesurée par une mesure de flux diffusé classique

117



Partie B : Conception et réalisation d’un analyseur optique de surface

L’analyseur optique de surface que nous nous proposons de développer permettrait de
résoudre ces deux problémes. En effet, tout d’abord, nous choisissons d’éclairer une surface
plus grande (Figure 93) qui pourra méme couvrir I'intégralité de 1’échantillon. Ensuite, on
image avec une caméra CCD une surface carrée de coté N,L, au sein de la surface éclairée.
Cette surface imagée va étre elle méme décomposée en NPZ surfaces ¢lémentaires de cotés L,
les valeurs de N, et L dépendant directement des caractéristiques de la caméra (N, étant la
résolution de la caméra et L la taille sur I’échantillon de la surface imagée sur un pixel de la
caméra). En choisissant une caméra et des optiques adaptées a notre application, nous
pourrons aisément mesurer une surface sur 1’échantillon nettement plus grande que dans le cas
d’une mesure de flux diffusé et imager la totalité de la surface éclairée.

En outre, nous pourrons caractériser séparément les surfaces dites ¢élémentaires
imagées par chaque pixel de la caméra. En fait, on pourra viser entre les impuretés pour avoir
les caractéristiques intrinséques de la surface ou a I’inverse sélectionner les éléments de
surface qui présentent des défauts pour en connaitre la nature.

échantillon

Zone éclairée

Zone mesurée et
imagée par une \ 4L
matrice CCD
NyxN, pixels

Figure 93 : Zone mesurée par I’analyseur optique de surface

En outre, en cas de présence d’impuretés ou de défauts isolés sur I’échantillon (Figure
94), le fait d’imager la surface étudiée va nous permettre, dans un premier temps de localiser
ces défauts et de les compter. Ceci offre I'intérét de pouvoir faire de maniére quasi
instantanée une classification des défauts en présence sur la surface. A ’inverse, il sera aussi
possible de décider de ne considérer que les pixels imageant des surfaces élémentaires sur
lesquelles aucun défaut n’est visible. On obtiendra alors une information sur la rugosité
intrinseque de I’échantillon.
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Image d’une surface présentant des défauts

Surface sans les défauts Défauts sans la surface
= Rugosité intrinséque = Caractéristiques des
de la surface défauts

Figure 94 : Intérét d’un imageur dans le cas d’une surface présentant des défauts.

lll. Simulations numériques

Avant de monter le banc de caractérisation, nous avons procédé a quelques simulations
numériques nous permettant de prévoir, dans le cas d’un échantillon dont on connait 1’état de
surface, les indicatrices de diffusion qui seraient obtenues.

Notre but est de montrer en quoi les informations obtenues grace a I’analyseur optique
de surface que nous voulons réaliser différent de celles que nous donnerait une mesure de
diffusion « classique » sur le méme échantillon. Pour ce faire nous allons, dans un premier
temps, considérer une surface simulée numériquement, d’une taille comparable a la surface
analysée lors d’une mesure de diffusion classique. Nous pourrons alors simuler les
indicatrices de diffusion qui sont attendues lors de la mesure de cette surface initiale. Puis,
dans une seconde étape, nous étudierons cette méme surface de la méme manicre que le ferait
I’analyseur optique de surface, autrement dit, nous en extrairons des ¢léments de surface qui
sont de la taille de la surface imagée par chaque pixel du capteur CCD de notre montage.

Donc pour résumer, nous avons choisi d’étudier les indicatrices obtenues dans les 2
cas de figures suivants :

» Surface de cot¢ N, *L sur I’échantillon imagée par N *N, pixels de la caméra et
correspondant a la surface prise en compte lors d’une mesure classique de flux diffusé

» Surface de coté L sur 1’échantillon correspondant a la surface élémentaire imagée par
un pixel de la caméra
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1. Méthode

Nous avons pu voir dans la partie précédente (Partie A :Chapitre V :1I) qu’il est
possible, si on considére une surface faiblement rugueuse imagée par microscopie et par
conséquent, échantillonnée, d’en déduire le spectre de rugosité de cette surface sur une
certaine bande passante. Nous allons ici utiliser cette propriété pour calculer les indicatrices
de diffusion attendues dans les deux cas de figure cités ci-dessus.

Considérons une surface carrée, de coté L, définie avec une résolution de N points et
dont le profil est :

h; = h(iAx; jAy) aveci,j € [0,N] (192)
Le pas d’échantillonnage est alors Ax=Ay=N /L.

Connaissant ces paramétres, on peut calculer /, la transformée de Fourier discréte de
notre surface:

2
A 2 2r 1 L L L T
h p=—.,qg=—|= — Y hlm—.,n— |exp| — j—(mp +n 193
[pL qu 4;z2N2,M( N NJ p( ]N(p q)j (193)

On peut en déduire directement, le spectre de rugosité de cette surface qui est tel que:

NP7 4’ N* |5 I A A

2

(194)

Contrairement a ce qui a été fait pour la caractérisation des substrats transparents, nous
ne ferons pas ici la moyenne polaire du module de la transformée de Fourier de 4. En effet,
pour I’application qui nous intéresse, les échantillons seront immobiles, 1’acquisition se fera
dans le plan horizontal, et il en sera de méme pour 1’éclairage. Ceci se traduit d’un point de
vue mathématique en considérant uniquement la transformée de Fourier de /1 & o, = 0.

Par conséquent, le spectre de rugosité y que nous calculerons lors des simulations
numériques présentées ici est tel que :

2
y(o) = 7(197”,0] (195)

Ce spectre est alors défini par N/2 points sur la bande passante B, (voir partie
précédente) telle que :

N
B, = [O;ﬂ'z:l (196)
On a donc au final :

y(o)= 7(p27”,0j (197)

. N
avec p entier € [O?} .

Le spectre de rugosité de la surface étant connu et la surface a caractériser faiblement
rugueuse, on peut utiliser une approximation du premier ordre’ donnée Eq 198 pour connaitre
I’indicatrice de diffusion /(i, 6 @) qui serait obtenue si on faisait une mesure de diffusion.

1(,6,4)=C(i,6,4)1(i,6.¢) (198)
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La BRDF ainsi acquise correspondrait a une mesure faite a la longueur d’onde A, en
fonction de I’angle d’incidence i, de I’angle de reprise du détecteur, € et de 1’angle polaire 4.
A étant telle que :

= 27zn—°|sin¢9—sini| ,;27zn—°|sint9—sini| } (199)
ﬂ' min ﬂ/ max

= O;ﬂ'ﬁ}
L

—

B = O min

—

(o} max

3

Une mesure dite « classique » de diffusion est faite le plus souvent a i = 0, pour
0 € [0, /2]. Par ailleurs, une mesure effectuée avec I’analyseur optique de surface est faite a
f=0°pouri € [0, /2]. Donc, dans les deux cas, nous avons :

|sin0—sini| =0
min

(200)
|sin 6 —sin z‘|max = sin(gj =1

La longueur d’onde A pour laquelle nous pourrons simuler I’intensité diffusée
dépendra donc directement du pas d’échantillonnage de notre surface initiale de la maniére
suivante :

27l N 01)
A L
En outre, toutes nos mesures seront effectuées dans 1’air, nous aurons donc :
2 N
s 202
A L (202)

Méme si nous expliquerons pourquoi de maniére plus précise lors de la description de
notre prototype, Partie B :Chapitre II :I, nous pouvons d’ores et déja indiquer que chaque
pixel de la caméra verra sur 1’échantillon une surface proche de L =50 um de coté, et que
nous utiliserons un éclairage émettant a 4 = 847 nm. Ces deux variables sont donc fixées et,
de fait, la résolution N des surfaces échantillonnées I’est aussi.

En effet :

L
N=2%
A (203)

=118 points

Tous ces parameétres étant précisément définis, il nous a paru préférable d’utiliser pour
nos calculs des surfaces simulées numériquement qui correspondent parfaitement a nos
criteres de définition plutdt que de prendre des surfaces réelles imagées par microscopie.

Nous utiliserons donc, lors de nos simulations, des surfaces ¢lémentaires de L = 50 um
de coté, correspondant a la surface imagée par un pixel, et définie par N = 118 points de coté,
ou des surfaces plus grandes de coté kL définies par AN points, k£ étant entier. Ceci nous
permettra de simuler les indicatrices de diffusion obtenues a 4 =847 nm pour chaque surface
avec un échantillonnage de AN/2 points définissant les domaines angulaires suivants :

> Sio=0,ie[0; 72]
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> Sii=0,0e/0; 72]

2. Applications

Nous présentons ici les résultats obtenus lors de nos simulations.

a. Mesure de diffusion « classique »

Dans un premier temps, nous considérons une surface de 500 um de coté présentant
une rugosité rms de 0,86 nm définie par 1180 points de coté. La surface simulée est donnée
Figure 95.

h (nm)
q

<M [-0110754

| EETA

i 1. B 'S I - VR &) |
o o O O O
o I s T s B o Y s |

Figure 95 : Surface de « grande » taille(L = 500 pm, /N = 1180 points, ¢, = 0,86 nm)

L’indicatrice de diffusion obtenue pour cette surface est donnée Figure 96. Au premier
abord, nous pouvons noter que la courbe présente des oscillations de forte amplitude et de
fréquence spatiale ¢élevée. En fait, ce phénomene a essentiellement deux causes.

1,0E+00
1,0E-01
1,0E-02
1,0E-03
1,0E-04

1,0E-05 -
1,0E-06 -

BRDF cos i

1,0E-07 -
1,0E-08 -
1,0E-09 -
1,0E-10 -
1,0E-11 -

1,0E-12 \ \ \ \ \ \ \ \ \
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

angle d'incidence i (°)

Figure 96 : Indicatrice de diffusion théoriquement obtenue pour la surface donnée
Figure 95
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La premiére est qu’ici, contrairement a ce que nous avons fait dans la partie précédente
(Partie A :Chapitre V :II), on ne consideére plus la moyenne polaire de la transformée de
Fourier du profil de la surface, il n’y a donc plus de moyennage des BRDF obtenues sous
différents azimuths.

La deuxiéme raison de cet aspect bruité qui est plutot rarement obtenu en pratique est
le nombre de points de définition de I’indicatrice. En effet, la surface étant, définie par 1180
points, la BRDF 1’est par 590 points qui se répartissent sur une plage angulaire de 90°. De ce
fait, les écarts angulaires entre deux points sont de 1’ordre de 0,1° pour les faibles angles et
augmentent progressivement jusqu’a obtenir un écart proche 1° pour les plus grands angles.
Pour retrouver une courbe plus lisible et plus proche de celles obtenues expérimentalement,
nous avons tracé Figure 97 la méme indicatrice en effectuant une moyenne mobile tous les
degrés.
1,0E+00 -
1,0E-01
1,0E-02 -
1,0E-03
1,0E-04 -
1,0E-05 -
1,0E-06 -
1,0E-07 -
1,0E-08 -
1,0E-09 -
1,0E-10
1,0E-11

1 ,0E'1 2 T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

angle d'incidence i (°)

BRDF cos i

Figure 97 : Indicatrice de diffusion théoriquement obtenue pour la surface donnée
Figure 95 intégrée tous les degrés

Par la suite, dans le cas des surfaces présentant un trés grand nombre de points, nous
présenterons directement le résultat obtenu en faisant une telle moyenne.

Nous venons donc de présenter 1’indicatrice de diffusion obtenue dans le cas d’une
surface de 500 um de c6té avec un angle de reprise nul (€= 0°) et un angle d’incidence
variant entre 0 et 7/2. Cette courbe qui est celle théoriquement obtenue pour une surface
faiblement rugueuse sans aucun défaut nous servira désormais de référence. Il est a noter que
cette courbe est également celle qui a été présentée Figure 91 dans le but de valider
I’inversion de la mobilité des axes de reprise et d’éclairage du montage.

Nous allons maintenant regarder maintenant ce qui se passe dans le cas ou cette
surface présente un défaut isolé. Pour ce faire, nous rajoutant numériquement sur la surface
initiale donnée Figure 95 un défaut qui a la forme d’une calotte sphérique (Figure 98) de
hauteur 4 et de rayon .
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2r

Figure 98: Calotte sphérique de rayon r et de hauteur A

Les indicatrices de diffusion alors obtenues sont données Figure 99 pour » = 1695 nm
et £ =100 nm et Figure 101 pour » =2543 nm et 2 = 150 nm.

On peut voir que la présence d’un unique défaut ne change que tres peu la forme et le
niveau de I’indicatrice de diffusion et seulement pour les grands angles. Nous avons ensuite
augment¢ tres légerement le nombre d’impuretés. Dans un premier temps (Figure 100), nous
ajoutons a la surface initiale 4 défauts identiques (» = 1695 nm et 2 =100 nm), puis (Figure
102) 4 défauts avec des tailles différentes (toutes inférieures a » = 2543 nm et 2 = 150 nm.

1,E+00 -
1,E-01 -
1,E-02 -
1,E-03 -
1,E-04 -
1,E-05 -
1,E-06 -
1,E-07 -
1,E-08 -
1,E-09 -

1,E-10 - /

1,E-11 1 surface sans impureté

surface avec 1 impureté

BRDF cos i

1,E-12 T T T
0 20 40 60

angle d'incidence (°)

Figure 99 : Indicatrices de diffusion de la
surface simple et la surface + une
impureté (r = 1695 nm, /2 = 100 nm)

1,E+00
1,E-01 -
1,E-02
1,E-03 -
1,E-04 -
1,E-05 -
1,E-06 -
1,E-07 ~
1,E-08 -
1,E-09 -

surface avec 4 impuretés

N\

1,E-11 surface sans impureté
1,E-12 A | | |
0 20 40 60
angle d'incidence i (°)

BRDF cos i

Figure 100 : Indicatrices de diffusion de la
surface simple et la surface + 4 impuretés
identiques (¥ = 1695 nm, 2 = 100 nm)
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Figure 101 : Indicatrices de diffusion de la
surface simple et la surface + une impureté
(r =2543 nm, & = 150 nm)
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Figure 102 : Indicatrices de diffusion de la
surface simple et la surface + 4 impuretés
différentes (r < 2543 nm, / < 150 nm)
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On constate que dans le cas ou les impuretés ont les mémes dimensions, on a une
légere augmentation du niveau de la courbe pour les grands angles, et on devine un début
d’oscillation qui pourrait nous donnait une information sur la nature des défauts, ce qui a un
sens puisque les défauts sont identiques. En effet, si cette fois, on considere le cas ou les
défauts sont du méme ordre de grandeur, mais différents les uns des autres (Figure 102), on
constate, certes, une légére hausse du niveau aux grands angles, mais aussi, 1’absence des
oscillations naissantes que nous devinions sur la Figure 100.

Or, en pratique, les chances qu’une surface présente des défauts localisés qui ont tous
les mémes dimensions sont, somme toute, assez infimes. Il ne parait donc pas envisageable
d’obtenir des informations sur la forme ou les dimensions des défauts localisés sur une
surface a partir d’une simple mesure de diffusion.

Nous allons désormais considérer plus précisément le cas le plus réaliste, qui est celui
ou les défauts différent les uns des autres et voir ce qui se passe dans le cas ou le nombre
d’impuretés est plus élevé. Cette fois encore, on considére la surface de base qui est donnée
Figure 95 et on y ajoute 10 (Figure 103), 58 (Figure 104) et 130 (Figure 105) défauts de tailles
différentes.

500 500
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> 200 - 200
100 100
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Figure 103 : Surface donnée Figure 95 +10 Figure 104 : Surface donnée Figure 95 + 58
défauts défauts de tailles aléatoires
500
400
S 300
=
- 200
100
0
o

001
00¢
00¢€
00P
009

®
T
=
p -

Figure 105 : Surface donnée Figure 95 + 130 défauts de tailles aléatoires
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Les indicatrices de diffusion obtenues pour chacune de ces surfaces ont été tracées
Figure 106. On constate qu’en cas de présence de défauts le niveau de I'indicatrice est
nettement plus élevé et la courbe n’a pas de forme caractéristique. Par conséquent, une
mesure de diffusion faite sur un tel échantillon nous donnera une information erronée sur la
rugosité de la surface et aucune information sur la nature ou la présence de défauts.

1,0E+02 -
1,0E+01 -
1,0E+00 1
1,0E-01 -
1,0E-02 -
1,0E-03 -
1,0E-04 -
1,0E-05 - W
1,0E-06 -
1,0E-07 -
1,0E-08 -
1,0E-09 -

surface avec 58 impuretés

surface avec 130 impuretés

X

BRDF cos i

1,0E-10 1 surface sans impureté

1,0E-11 1 surface avec 10 impuretés
1,0E'12 T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

angle d'incidence (°)

Figure 106 : Indicatrices de diffusion obtenues en cas de présence d’un grand nombre
d’impuretés

Pour résumer, si on considére une surface équivalente, en dimensions, aux zones
accessibles par une mesure de diffusion classique, la présence de défauts localisés va changer
le niveau et la forme de I’indicatrice de diffusion obtenue, mais d’une manicre telle que :

» On ne peut la prévoir que si on connait trés exactement les caractéristiques des défauts
localisés, ce qui, en pratique, n’est jamais le cas.

» La courbe garde I’allure d’une indicatrice de diffusion standard. Ce qui fait, qu’en
I’étudiant comme telle, on a a la fois, une information faussée sur la rugosité
intrinseque de la surface et une absence totale d’information sur la nature des défauts.

Regardons maintenant ce qui se passe si on traite une telle surface comme le ferait
I’analyseur optique de surface.

b. Analyseur optique de surface

Nous allons considérer la surface donnée Figure 103. Nous avons donc une surface de
500 um de coté avec une rugosité rms de I’ordre du nanometre et sur laquelle ont été ajoutés
10 défauts de la forme d’une calotte sphérique répartis comme suit :

» 4 impuretés définies par » = 1695 nm et 2= 100 nm
» 4 impuretés définies par » = 2967 nm et & = 150 nm
» 2 impuretés définies par » = 4238 nm et 2 =200 nm

Cette surface a déja été étudiée d’un point de vue global dans la partie précédente,
nous allons désormais la traiter comme le ferait I’analyseur optique de surface.
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Chaque pixel de la caméra verra une surface de 50 um de coté, nous allons donc
quadriller la surface a étudier en surfaces élémentaires de coté 50 um. Le résultat obtenu est
donné Figure 107.

-0,9528

--4,0945

l i T l T l T = =
u] =i} 100 150 200 250 300 350 400 450 =]
% ()

Figure 107 : Quadrillage de la surface étudiée en surfaces élémentaires de 50 pm

Ceci étant fait, nous pouvons extraire indépendamment les unes des autres chaque
surface élémentaire et calculer 1’indicatrice de diffusion attendue si on considére uniquement
cet élément de surface.

Commengons par choisir un élément de surface sur lequel aucune impureté n’a été
ajoutée. La surface sélectionnée est celle indiquée Figure 108. Elle correspond au pixel
numéroté (6-6).
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Figure 108 : Pixel sélectionné

L’indicatrice de diffusion obtenue pour cette surface élémentaire est donnée Figure
109. Pour comparaison, nous avons tracé sur le méme graphe, I’indicatrice obtenue pour la
surface globale avec impuretés. On constate que le niveau du pixel élémentaire est plus bas
que celui calculé pour I’intégralité de la surface. On souhaiterait en déduire que 1’indicatrice
de la petite surface ne tient pas compte de la présence des défauts et ne dépend que de la
topographie intrinséque de I’échantillon. Pour cela, il reste a montrer que 1’indicatrice du pixel
sans défaut et celles de la surface entiere sans défauts présentent le méme niveau.

Pour le vérifier, nous avons tracé Figure 110, la BRDF calculée pour la surface initiale
sans aucun défaut, qui elle ne tient compte que de la rugosité de I’échantillon. On constate que
les deux courbes sont approximativement au méme niveau. Ce qui confirme que I’indicatrice
obtenue pour un pixel unique visant une zone sans défaut est représentative de la rugosité de
la surface étudiée malgré la présence de défauts sur les pixels environnants.

11 faut toutefois noter que dans le cas des deux calculs (surface élémentaire ou surface
globale), les pas angulaires sont différents parce que les nombre de points de définition des
surfaces considérés sont différents. Pour plus de précision, nous avons donc ajusté la moyenne
angulaire du calcul de I’indicatrice de la surface globale de maniére a obtenir le méme pas
angulaire et les mémes angles de définition que pour la surface élémentaire. Les courbes
obtenues ont été tracées figures 111 et 112, et on retrouve bien la méme hiérarchie dans les
niveaux de diffusion que précedemment.
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Figure 109: Indicatrices de diffusion du pixel = Figure 111 : Indicatrices de diffusion du pixel

(6-6) et de la surface globale (avec impuretés)  (6-6) et de la surface globale (avec impuretés)
(méme pas angulaire)
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Figure 110: Indicatrices de diffusion du pixel  Figure 112 : Indicatrices de diffusion du pixel
(6-6) et de la surface initiale (sans impureté) (6-6) et de la surface initiale (sans impureté)
(méme pas angulaire)

Choisissons maintenant un pixel qui image une surface présentant une impureté.
L’¢lément de surface sélectionné est donné Figure 113, c’est le pixel numéroté (4-8) qui
présente un défaut de dimension r=1695nm et ~= 100 nm. L’indicatrice de diffusion
attendue pour ce pixel est donnée Figure 114, nous avons dans un premier temps tracé sur le
méme graphe, I’indicatrice obtenue pour le méme élément de surface, mais sans défaut. Nous
pouvons ainsi voir le changement que la présence d’un défaut a provoqué sur I’indicatrice
correspondante.

A titre comparatif, nous avons également tracé Figure 115, I’indicatrice obtenue pour
I’intégralité de la surface, donc celle qui serait obtenue par une mesure de diffusion classique.
On constate que les deux indicatrices sont globalement au méme niveau, mais n’ont pas la
méme forme. En effet, pour le pixel qui est a I’évidence associé a une impureté, 1’indicatrice
obtenue présente une structure angulaire oscillante, ce qui est caractéristique d’un diagramme
de diffraction par un obstacle de faibles dimensions transverses. De ce fait, si on compare,
I’indicatrice de diffusion obtenue pour ce pixel, au diagramme de diffraction attendu pour un
défaut isolé identique a celui présent sur le pixel (c’est a dire une calotte sphérique de
dimension »=1695nm et A =100nm), on constate, Figure 116, qu’on retrouve des
oscillations de méme niveau et méme période dans les deux cas. On peut donc en déduire que
la mesure du pixel présentant un défaut peut nous donner une information précise sur la nature
du défaut.
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Figure 113 : Pixel imageant une surface élémentaire avec une impureté
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Figure 114 : Indicatrices de diffusion du Figure 115: Indicatrices de diffusion du
pixel (4-8) avec et sans impuretés pixel (4-8) et de la surface globale (avec
impuretés)
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Figure 116 : Indicatrice de diffusion du pixel (4-8) et indicatrice théorique du défaut isolé

Il nous reste a faire une derniere vérification qui concerne les rugosités a proprement
parler des surfaces. En effet, la surface initiale dont nous disposions Figure 95, a une rugosité
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de 0,86 nm. Si maintenant on considére la surface présentant des impuretés donnée Figure
103, sa rugosité est désormais, 3,93 nm, soit 4,5 fois plus. Nous avons tracé Figure 117 les
rugosités obtenues pour chacune des surfaces élémentaires ne présentant pas d’impuretés, soit,
91 surfaces. On constate, que la moyenne de ces 91 rugosités est égale a la rugosité de la
surface initiale. Elles nous permettent donc de définir la rugosité intrinséque de la surface.

1,

0,95 -
E 09
g moyenne surface
= g5 | des surfaces T " initiale
g™ élémentaires
=
0
)
> 0,8 -
e

0,75 o . . .

surfaces élémentaires sans impureté
0,7

Figure 117 :rugosités des éléments de surfaces ne présentant pas d'impuretés

En conclusion, nous venons de voir, par le biais de simulations numériques que dans le
cadre d’une mesure de diffusion classique, la présence de défauts localisés sur la surface a
¢tudier va, d’une part, induire I’obtention d’une information erronée sur la topographie
intrinséque de la surface et d’autre part, ne nous permettra pas d’accéder a la nature ou aux
dimensions du défaut. Ces simulations nous ont également permis de montrer que 1’analyseur
optique de surface dont nous proposons ici le principe rend possible la distinction entre
rugosité intrinséque et défaut lors d’une mesure de diffusion.

En effet, les résultats obtenus indiquent qu’il parait étre possible, avec un tel systéme,
de mesurer la rugosit¢ méme de I’échantillon étudié¢ en sélectionnant les pixels qui imagent
des zones sans défauts. Et dans un deuxiéme temps, il est envisageable, en choisissant les
pixels qui visent les impuretés, de mesurer 1’indicatrice de diffusion caractéristique du défaut
présent, ce qui peut nous permettre d’en déduire ses dimensions. Pour mieux nous rendre
compte de I’influence des dimensions du défaut sur I’indicatrice de diffusion, quelques
simulations ont été faites sur des défauts de différentes tailles.

C. Influence des dimensions du défaut sur l'indicatrice de
diffusion : quelques exemples

Notre but n’est pas ici de faire une liste exhaustive des différents types de défauts et
des indicatrices de diffusion correspondantes. Nous voulons simplement nous assurer, sur un
type de défauts particulier, qu’a chaque dimension de défaut correspond une indicatrice de
diffusion précise. Ceci pour confirmer le fait qu’a partir d’'une mesure de diffusion, il sera
possible, sous réserve d’un traitement des données adapté, de connaitre les caractéristiques
des défauts.

Nous allons considérer, comme dans les parties précédentes, des défauts de type
calotte sphérique de rayon r et de hauteur /4. Ce qui nous intéresse est de voir I’indicatrice de
diffusion mesurée sur un pixel visant une impureté pour des défauts de différentes
dimensions. Nous allons donc, comme précédemment, partir d’une surface de coté 50 um et
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définie par 118 points de coté pour obtenir la BRDF a A= 847 nm. Cette fois la surface
initiale est parfaitement plane et on y ajoute une impureté. L’indicatrice de diffusion attendue
par la mesure d’une telle surface est alors calculée de la méme maniére que lors des
simulations précédentes (Partie B :Chapitre I :III.1). Nous pouvons noter que, dans ce cas
précis, les indicatrices obtenues sont directement proportionnelles aux diagrammes de
diffraction des défauts considéreés.

Par ailleurs, le pas d’échantillonnage des surfaces étudiées est tel que :

L
Ax=Ay=—
Y
_ 50000 204)
118

=423,7 nm

par conséquent, nous aurons forcément, r =kAx, k étant entier. Pour rendre la
présentation plus lisible, nous considérerons toujours » égal a k£ * 424 nm.

i. Influence de r a 1 constant

Nous avons tracé figures 118 a 123 les indicatrices de diffusion attendues pour
différentes valeurs de » a 4 = 100 nm.
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Figure 118 :
r=424 nm et # =100 nm
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Figure 119 :
r=3%*424=1272 nm et 7 =100 nm
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Figure 120 :
r=15%424=2119 nm et 2 =100 nm
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Figure 121 :
r=2%424=848 nm et 4 =100 nm
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Figure 122 :
r=4%424=1695 nm et 7 =100 nm
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Figure 123 :
r=15%424 = 6357 nm et # =100 nm

Figures 118 a 123 : Indicatrice de diffusion calculée pour une surface parfaitement plane
(L =50 pm ; N =118 points) avec une impureté de dimensions r et 4.
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On constate que plus 7 augmente, plus les oscillations sont rapprochées mais que le
niveau des courbes reste constant. Les dimensions transverses du défaut imagé sont donc
directement liées a la période des oscillations angulaires caractéristiques des indicatrices
obtenues sur les pixels présentant des impuretés.

ii. Influence de 4 a r constant

Nous avons tracé Figure 124 les indicatrices de diffusion calculées pour différentes
valeurs de 4 & r = 1695 nm.

1,0E+01
1,0E+00 ~

4000

1,0E-05 - h (nm)

BRDF cos i

100

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
angle d'incidence (°)

Figure 124: Indicatrice de diffusion calculée pour une surface parfaitement plane
(L =50 pm ; N = 118 points) avec une impureté de dimension 7 = 1695 nm et /& variant de 100 a
4000 nm

A P’inverse du cas précédent, ici, seul le niveau de la courbe varie. En effet, plus %
augmente, plus le niveau de I’indicatrice augmente, mais la hauteur du défaut ne change en
rien la période des oscillations angulaires de la courbe. A titre indicatif, nous avons tracé
Figure 125 la variation de I’intensité mesurée pour i proche de 0° en fonction de la hauteur £
du défaut présent sur la surface considérée. L’intensité en question est fonction de 4 sous la
forme d’un polynome du second degré que nous avons également tracé sur ce méme graphe.
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Figure 125 : Intensité calculée pour i proche de 0° en fonction de / avec r = 1695 nm

Tout ceci nous montre que si on considére une forme d’impureté donnée, a chaque
dimension de défauts, correspond une indicatrice de diffusion précise.

En effet, dans le cas ou on sélectionne un pixel imageant un élément de surface qui
présente une impureté, les dimensions transverses du défaut vont jouer sur I’allure angulaire
de I'indicatrice et la hauteur de la poussiére va, quant a elle, modifier le niveau global de la
courbe. De la méme maniére, si on change de forme de défauts, on changera également les
caractéristiques de I’indicatrice de diffusion mesurée.

Par conséquent, il semble possible, a partir de la mesure de I’indicatrice de diffusion
d’un pixel imageant une surface qui présente une impureté et moyennant un traitement des
données adéquat, de déduire de la BRDF mesurée les dimensions du défaut considéré.

d. Conclusion

Nous venons de voir que, sur le principe, le dispositif de mesure que nous proposons
pour la caractérisation de la rugosité intrinséque de surfaces optiques présente des avantages
importants vis-a-vis des diffusometres classiques. En effet, il permet, a partir d’une unique
acquisition d’étudier un échantillon sous deux angles de vision totalement antagonistes.

D’une part on peut s’affranchir de I’influence sur le résultat de la mesure de la
présence de défauts localisés ou de poussieres et obtenir ainsi une information sur la
topographie intrinséque de 1’échantillon.

D’autre part, on peut, en sélectionnant un pixel qui image une surface élémentaire
présentant une poussicre, obtenir la réponse angulaire spécifique du défaut en question, ce
qui pourra par la suite, nous donner une information sur la forme ou les dimensions du défaut.

L’ensemble des simulations et validations effectuées nous laissent présager de 1’intérét
que peut présenter un dispositif expérimental tel que 1’analyseur optique de surface que nous
nous proposons de mettre en ceuvre. Au vu de ces résultats prometteurs, nous avons donc
décidé de réaliser le prototype.
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. Choix du matériel

Comme nous 1’avons vu dans la partie précédente, nous voulons mettre en ceuvre un
dispositif expérimental permettant d’enregistrer les variations angulaires de la lumiere
diffusée par 1’échantillon mesuré. Le dispositif que nous proposons sera différent d’un
diffusomeétre classique par le fait que, d’une part, la voie d’éclairage sera mobile, et d’autre
part, le détecteur restera fixe, ce qui nous permettra d’imager la surface et d’utiliser un capteur
de type caméra CCD. L’intérét d’un tel appareillage réside dans la possibilité de mesurer
séparément les indicatrices de diffusion des ¢léments de surfaces présentant des défauts
localisés, de celle des surfaces ¢lémentaires sans impureté.

1. Voie de détection

a. Objectif télécentrique

Notre objectif est donc d’arriver a mesurer la diffusion provenant de chaque élément
de surface imagé par un pixel du capteur CCD de la caméra. Il est important que cette mesure
soit réalisée dans des conditions identiques pour chaque pixel, c’est a dire sous le méme angle
d’observation (ici, proche de 0) et avec le méme angle solide de capture du flux diffusé. Si le
respect de cette seconde condition n’est pas absolument indispensable a 1’obtention d’une
mesure de qualité (car la phase de calibration sur un diffuseur parfait lambertien permet d’en
annuler les impacts), il est particulierement important de satisfaire a la premicre condition,
dont les effets ne peuvent étres traités par calibration. Le systéme optique que nous utiliserons
pour imager la surface de 1’échantillon sur le capteur CCD doit donc étre télécentrique. En
effet, le principe méme d’un systeme télécentrique est d’¢éliminer toute erreur de perspective
lors de I’acquisition d’une image. De ce fait, si on utilise un objectif télécentrique, deux objets
identiques apparaitront identiques sur I’image, méme s’ils sont situés en dehors de I’axe, alors
que ¢a n’est pas forcément le cas avec un objectif conventionnel (Figure 126).

QA o o
C 2 CI )

Objectif Objectif
conventionnel télécentrique

schémas tirés du site
www.edmundoptics.com

Figure 126 : Intérét des objectifs télécentriques
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Cette erreur de perspective est annulée par la propriété de base d’un systeme
télécentrique qui est de rejeter la pupille d’entrée de I’instrument a 1’infini sur I’axe. C’est ce
que schématise la Figure 127, on voit que le diaphragme réel a pour antécédent au travers de
L, une pupille d’entrée située a I’'infini. En outre, on peut voir que la présence de 1’élément
diaphragmant au foyer commun des deux lentilles va permettre d’imager chaque point de
I’objet avec le méme angle solide de reprise. Par conséquent, 1’utilisation d’un tel systéme
garantit que 1’angle moyen sous lequel est mesuré¢ le flux diffusé est égal a zéro pour chaque
point de 1’échantillon. Il est également possible de régler 1’angle de capture du flux diffusé en
modifiant le diameétre d’ouverture du diaphragme. Par ailleurs, on peut noter que 1’objet est
imagé sur le capteur avec un grandissement y égal au rapport des focales f; / f,.

échantillon capteur

diaphragme

f, fi

Figure 127 : Systéme télécentrique de grandissement y et d’ouverture angulaire

L’objectif télécentrique que nous utiliserons est un objectif Edmund Optics présentant
une distance frontale de 160 mm, une distorsion inférieure a 0,3%, un grandissement de 1/4 et
dont le nombre d’ouverture est ajustable entre 6 et 25 a 1’aide d’un diaphragme a iris. En
outre, le diameétre extérieur de cet objectif est de 48 mm.

b. Caméra CCD

Le plus souvent, au laboratoire, les échantillons caractérisés par le type d’appareillage
que nous cherchons a développer sont des empilements multicouches déposés sur des
substrats circulaires de diamétre 25 mm, notre prototype doit donc étre capable de mesurer
des échantillons d’une taille au moins égale a celle-la. Nous allons donc nous fixer comme
objectif, dans un premier temps, d’étre capable de mesurer deux fois cette surface, soit un
cercle de 50 mm de diamétre. Or, les matrices CCD standards sont de forme carrée, il parait
donc plus simple de considérer deés le départ que la zone totale imagée sur la matrice CCD de
la caméra sera un carré de 50 mm de coté.

L’objectif télécentrique dont nous disposons et qui va permettre la conjugaison de la
face avant de I’échantillon avec le capteur de la caméra a un grandissement de 1/4, I’image
d’un objet de 50 mm de coté placé dans le plan frontal de 1’objectif sera donc un carré de
12,5 mm de coté. Il nous faut donc un capteur CCD dont la surface totale est d’environ
12,5 mm de coté. Par ailleurs, une résolution de 1024 * 1024 pixels nous permettrait d’avoir
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un bon échantillonnage de la surface, sans pour autant atteindre des temps de calculs
prohibitifs.

Il est important a ce stade de prendre en compte le fait que nous allons faire des
mesures de flux diffusé sur des surfaces présentant de faibles rugosités, par conséquent, les
niveaux mesurés risquent d’étre extrémement faibles et donc nécessiter des temps de pose
relativement longs. De ce fait, il parait primordial, d’une part que la caméra puisse atteindre
des temps de pose de plusieurs secondes, voire plusieurs minutes, et d’autre part, qu’elle soit
refroidie. En effet, 1'utilisation d’un systéme de refroidissement permet de minimiser le
courant d’obscurité, qui, sinon, peut devenir trés vite prépondérant vis a vis du signal, pour
des temps d’intégration longs.

Un autre point important a souligner est que nous voulons mesurer, non seulement des
flux diffusés, donc des niveaux trés bas, mais aussi des diagrammes angulaires de diffraction
d’éventuels défauts localisés, auxquels pourront étre associés des niveaux de flux relativement
importants. Il parait donc nécessaire d’avoir une trés grande dynamique de mesure lors de
I’acquisition. Pour cette raison, il est important que les temps de pose accessibles puissent étre
trés courts (quelques ms) et que la numérisation du signal se fasse sur au moins 16 bits.

Pour respecter I’ensemble de ces critéres, nous avons choisi d’utiliser une caméra
CCD de type Princeton Instrument - PIXIS 1024 B *!, dont les caractéristiques sont :

» Détecteur CCD : E2V CCD47-10 Back illuminated
Nombre des pixels : 1024 * 1024

Taille des pixels : 13 um * 13 pm

Gamme spectrale : 320 — 1080 nm

YV V. V V

Cadence de lecture a fréquence minimale : 100 kHz

\4

Bruit de lecture a fréquence minimale : 4,27 ¢

Offset de lecture : 500 coups

Capacité puits potentiel pixel : 120 000

Capacité puits potentiel ampli : 240 000

Numérisation : 16 bits

Gains : 1,2 et 4

Systeme de refroidissement : Refroidisseur Peltier + air
Température minimale : -70°C

Courant d’obscurité : 0,001 e/pixel/s

Obturateur mécanique

Temps d’exposition minimal : 50 ms

YV V.V V V V V V V V V

Temps d’exposition maximal : jusqu’a saturation des pixels

La dépendance spectrale de 1’efficacité quantique du capteur CCD est donnée Figure
128.
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Figure 128 : Efficacité quantique du capteur CCD de la caméra utilisée

Au vu des caractéristiques de la caméra, la taille de 1’échantillon imageable est un
carré de 13 um * 1024 * 4 = 53,248 mm de coté. En outre, I’ensemble de la zone mesurée
sera échantillonnée par 1024 * 1024 pixels, chaque pixel du capteur imagera donc une surface
¢lémentaire de 52 um de coté sur I’échantillon.

Notre voie de détection est désormais compléte. Maintenant, il reste a mettre en ceuvre
une voie d’éclairage adaptée.

2. Voie d’éclairage

Pour le systeme d’éclairage, trois critéres essentiels sont a prendre en compte. Tout
d’abord, la zone éclairée doit étre suffisamment grande, dans le cas idéal, la totalité¢ de
I’échantillon devrait étre éclairée. Ensuite, il est important, étant donné I’aspect massivement
parallele des mesures, que 1’éclairage soit, comme la voie de détection, télécentrique. Ceci
permettant de faire en sorte que 1’angle solide sous lequel est éclairé¢ 1’échantillon soit le
méme en tout point de la zone éclairée. Et pour finir, il faut que la puissance d’émission de la
source que nous utiliserons soit suffisamment élevée pour avoir une grande dynamique de
mesure. Ce dernier point influera directement sur le choix de la source lumineuse, les deux
autres criteres, quant a eux, joueront sur le choix du systéme optique par le biais duquel nous
illuminerons 1’échantillon. Nous commencerons par détailler ce dernier.

a. Systéme optique d’éclairage

Le systeme optique d’éclairage que nous proposons est un assemblage de deux
lentilles L, et L, de focales respectives f, et f,. Le schéma du montage est donné Figure 129.
Les foyers des deux lentilles étant confondus, on se retrouve dans une configuration
télécentrique. Ce systéme optique est reli¢ a la source via une fibre optique et le spot obtenu
sur la face avant de 1’échantillon est en fait I’image de la face de sortie de la fibre par
I’ensemble du systéme. Par conséquent, si 2a est le diametre de cceur de la fibre d’éclairage et
y le grandissement du systéme, le spot d’éclairage sur I’échantillon est une ellipse de grand
axe 2r,, et de petit axe 2r,. Les dimensions de ce spot varient en fonction de I’incidence de la

maniére suivante :
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r, =y
7a (205)
reh = .
cosi
ou i est I’angle d’incidence de 1’éclairage.
En outre :
y=It (206)
/>
fz fz f1 f1
_§< el S S sys—Si
Fibre d’éclairage
L2 L1

Figure 129 : Systéme optique d’émission — schéma

Les lentilles que nous utiliserons sont telles que: f,=189 mm et f,=10 mm. Le

grandissement de 1’ensemble sera donc y= 18,9. Par ailleurs, nous utiliserons pour relier la
source lumineuse au systeme d’éclairage des fibres a saut d’indice, le diameétre de cceur
pouvant €tre au choix, 200 ou 600 um. De ce fait, la taille du spot sur I’échantillon pourra &tre
respectivement 3,78 ou 11,4 mm de diameétre en incidence nulle et il atteindra les bords de
I’échantillon pour un angle d’incidence qui sera respectivement de 80 et 63°.

Il nous reste désormais a choisir le dernier ¢lément du montage qui en est la source
lumineuse.

b. Source lumineuse

La source qui viendra compléter ce montage doit posséder certaines caractéristiques.
Elle doit tout d’abord étre incohérente, pour éviter toute présence de speckle, tout en ayant un
spectre d’émission suffisamment étroit pour ne pas conduire a une réponse moyennée sur une
trop grande plage spectrale. Et pour finir, elle doit étre suffisamment puissante pour permettre
de mesurer des échantillons faiblement diffusants.

Nous disposons d’une source de type SUPERLUM - Broadlighter S 840 **. C’est une
diode super radiante, incohérente, centrée a 840 nm, dont la puissance émise est de 15 mW, et
la largeur spectrale a mi-hauteur de 50 nm (Figure 130). Cette source répond donc a toutes les
conditions que nous nous €tions fixées, si ce n’est que son spectre d’émission est centré aux
environs de 840 nm, ce qui n’est pas le domaine dans lequel la sensibilit¢ du capteur de la
caméra est la plus élevée (Figure 128). Elle reste cependant assez importante sur cette plage
spectrale. Nous utiliserons donc cette diode super radiante.
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Figure 130 : Spectre d’émission de la source

Cette source présente néanmoins I’inconvénient majeur de n’étre pas réglable en
intensité. Par conséquent, en utilisant le montage tel que nous le présentons ici, la seule
alternative que nous avons pour mesurer des échantillons fortement diffusants est de réduire
au maximum le temps de pose de la caméra. Or, ce temps ne peut étre réduit en dega de
50 ms, de ce fait, nous nous voyons contraints d’insérer dans notre montage des filtres
atténuateurs permettant de réduire I’éclairement.

La source étant fibrée, nous ne pouvons rajouter de filtre directement en sortie de
celle-ci. Nous sommes donc obligés d’insérer cette densité sur le trajet de la lumiére entre la
source et le systeme optique d’émission, comme schématisé Figure 131. La lumiere issue de
la fibre 1 (Figure 131) qui est directement reliée a la source va étre imagée sur la densité par
le systéme optique SO(/). Puis, le spot obtenu sur la densité va étre , a son tour imagé sur la
fibre (2) par le systetme optique SO(2). La lumiére sera ainsi transmise via la fibre (2) au
systeme optique d’émission. Les systémes optiques SO(1) et SO(2) sont identiques, dans leur
principe, au systéme optique d’émission (Figure 129), mais cette fois, nous avons f, = 59 mm
et /,=12mm. Les densités quant a elles, sont disposées sur une roue a filtre positionnée

exactement sur les plans frontaux des deux systémes optiques. Deux densités différentes (2 et
4) sont ainsi utilisables.

Fibre optique

1 Fibre optique

()

SO (2)

Densité Systéeme
optique
d’émission

Figure 131 : Voie d’éclairage — Schéma de principe
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En outre, en sortie du systéme optique d’émission, nous ajoutons un diaphragme dans
le but de limiter la création de lumiére parasite sur le porte-échantillon.

Nous avons donc désormais, choisi et mis en place I’intégralit¢ de notre chaine de
mesure. Le schéma complet du montage et donné Figure 132 et sa photo Figure 133.

Fibre optique

Systéme
optique
d’émission
SO (1)

Diaphragme

Systéme
d’éclairage

mobile ® densité

Fibre optique

. Objectif
Echantillon télécentrique
N J

Caméra CCD

hd Source

Systéme de reprise fixe

Figure 133 : Analyseur optique de surface - Montage complet
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Nous allons donc, maintenant évaluer, par un rapide calcul de photométrie, quel est
I’ordre de grandeur des nivaux de diffusion qui seront accessibles par 1’analyseur optique de

surface.

3. Evaluation des gammes de fonctionnement et des

performances du montage

Pour ce faire, nous allons déterminer le flux recu par le capteur CCD en fonction de la

puissance de la source lumineuse.
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Nous considérerons le cas ou il n’y a pas de densité.

Nous nous retrouvons alors dans la configuration décrite Figure 134.

g

Systéme optique d’éclairage (7)

: Objectif
Echantillon télécentrique Caméra CCD

(Tor)

Figure 134 : Configuration de mesure en ’absence de densité

Notons P; la puissance émise par la source et couplée dans la fibre d’éclairage.
Le flux lumineux P, , arrivant sur I’échantillon est alors :

P

ech

= TP,
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ou T est le facteur de transmission du systéme optique d’émission.

On peut alors en déduire directement 1’éclairement E,, sur la face avant de
I’échantillon :

=5 (208)

a
wya K :
COS1

TPy ,
=2 2 COst
Ty a

Nous venons donc de définir 1’éclairement de la totalit¢ du systéme d’éclairage sur
I’échantillon. Par conséquent, nous pouvons désormais considérer I’échantillon comme une
source secondaire de luminance L, , telle que :

ech

(209)

ech

Lech = EE
T

ou p est I’albédo de I’échantillon.

Sachant cela, on peut en déduire la puissance regue par le capteur de la caméra. En
effet, si on désigne par E I’éclairement obtenu dans le plan du capteur de la caméra, on a :

E=rnT,L,,sin"a (210)

ech

avec T,,, le facteur de transmission de I’objectif télécentrique et «, son ouverture
numérique image.

L’ouverture angulaire nominale de 1’objectif est définie par :
1
tana = — 211
N (211)

ou N est le nombre d’ouverture donné par le fabricant. Dans notre cas, N = 6.

I1 ne nous reste donc plus qu’a calculer la puissance lumineuse P, regue par un pixel
de la caméra.

Si p est le coté d’un pixel, alors :
P, =Ep’ (212)

donc, au final, on a:

_ ) 2
=nTyL,,sin"ap

=rT, BEech sin® a p* (213)
7

p TP,
=xT, = 252

Ty a

cosisin’ a p’

soit:
147



Partie B : Conception et réalisation d’un analyseur optique de surface

P, .
P, =T T, p———cosisin’ a p* (214)
wyta

Si on integre pendant un temps 7, le nombre moyen 7 de photons regus par le pixel est
alors :

P,r

5T 215
o (215)

n=

Si 77 est Defficacité de la caméra, alors mle nombre de photo-électrons accumulés

dans le puits pendant le temps zest :
mg =nn (216)

Le nombre de photo-électrons accumulés par un pixel de la caméra pendant le temps 7
est donc :

P
mg =1] hpcz-;t
_ T P, PR
g :n%ﬂT TOTprazcoszsm ap (217)

Il nous reste donc désormais a identifier puis quantifier les différentes sources
possibles de bruit.

La caméra dont nous nous servirons est sensible a différentes sources de bruit :

» Le bruit de photons (o)
» Le bruit quantique associé au courant d’obscurité (o;))
» Le bruit de lecture (o)

Soit o, le bruit rms total engendré par ces sources. o,° est la variance de ce bruit et est
définie par :

o, =0, +0, +0, (218)

Le bruit de photons dépend directement du signal mesuré¢ et suit une statistique de

Poisson. On a :
O =/ (219)

Le bruit d’obscurité est tel que :

op =, (220)

ou m,, est le nombre moyen de photons - électrons générés par le courant d’obscurité
pour chaque pixel.

Notons i, est le courant d’obscurité du capteur. On a alors :

B, =iyt (221)
oy, est le bruit de lecteur du capteur tel qu’il est donné par le constructeur.
Le rapport signal a bruit de notre montage est alors :
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RSB ="
GT
_ Mg
\/O'S +o0, +0o,
Soit :
m
RSB = J (222)

— . 2
\/ms +ip,T+ 0,

Nous avons désormais toutes les cartes en main pour évaluer les performances
attendues sur notre montage.

Afin de déterminer la dynamique de mesure dont nous disposerons, nous allons dans
un premier temps calculer le temps de pose nécessaire a la mesure d’un échantillon fortement
diffusant, puis, dans un second temps, évaluer le plus faible niveau de diffusion accessible
dans des conditions standards d’utilisation.

Avant toutes choses, il faut rappeler que la numérisation des signaux mesurés par
chaque pixel se fait sur 16 bits, de ce fait, le niveau de saturation de chaque pixel est a
2% = 65536 coups. Nous avons choisi de faire la conversion analogique numérique avec un
taux de conversion de 2e’/coups, ce niveau de saturation correspond donc a 131072 photo-
¢lectrons par pixel. Or, la capacité du puits potentiel de chaque pixel est inférieur a ce niveau.
En effet, elle est de 100000 photo-¢lectrons. C’est donc cette valeur qui sera le seuil de
saturation du systéme.

» Application numérique :
Les valeurs numériques dont nous disposons sont les suivantes :
A =840 nm
h=6,6210"TJs
c=310"ms"
2a =600 pm
sin a=tan aa=1/12
p=13 um
T=52%

T,,=25%
Py=15mW

i, =107 ¢’/pixel/s
o,=427¢

a. Echantillon fortement diffusant

Nous allons tout d’abord considérer le cas d’un échantillon fortement diffusant. Nous
prendrons pour cela un échantillon de type lambertien d’albédo p= 1.

Le temps de pose minimale accessible par la caméra est 7= 50 ms, sans utilisation de
densité, le nombre m de photo-¢lectrons attendus sur le pixel est alors supérieur a 100000. Le
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pixel sature. Nous ne pourrons donc pas mesurer de lambertien sans insérer de filtre
atténuateur sur le trajet du faisceau.

Si maintenant, nous insérons une densité dans le systéme d’éclairage, nous en
tiendrons compte dans nos calculs en considérant que le flux émis par la source est 7P ou 7d

est la transmission de la densité.

Considérons le cas ol nous insérons une densité 2, on a alors 7,= 10", Le nombre
moyen de photo - électrons attendus sur un pixel du capteur est donné Tableau 1 pour le
temps de pose minimal de la caméra 7= 50 ms. Ces valeurs sont données pour deux angles
d’incidence qui sont les angles limites accessibles par notre montage. En effet, compte tenu de
I’encombrement des systéme d’éclairage et de reprise, on ne peut aller en deca de 20°
d’incidence, et d’aprés ce que nous avons vu Partie B :Chapitre II :1.2.a, passé 60°, le spot
produit par le faisceau incident est plus large que 1’échantillon. Nous avons également donné
sur le méme tableau le rapport signal a bruit correspondant. Ces résultats nous montrent
qu'une densit¢ 2 nous permettrait de mesurer un échantillon lambertien sans saturer le
capteur, tout en gardant un bon rapport signal a bruit.

Tableau 1 : Nombre moyen de photo-électrons et rapport signal a bruit prévu pour un
pixel du capteur a 7= 50 ms avec une densité 2

i) m Rapport signal a bruit
20 27018 164
60 14376 120

b. Echantillon faiblement diffusant

Nous allons maintenant chercher a déterminer la limite basse de détectivité de notre
systéme. Pour cela, nous allons déterminer I’albédo le plus faible qui soit mesurable par notre
systéme, pour un temps de pose permettant de faire des mesures dans un temps acceptable.

Tout d’abord, nous considérerons un échantillon comme mesurable si le rapport signal
a bruit correspondant aux conditions expérimentales que nous définissons est au moins égal a
1.

Ensuite, ce que nous appelons un temps de pose acceptable est un temps de pose qui
nous permettra de faire une acquisition sur I’intégralité du domaine angulaire dans un temps
qui reste raisonnable, c’est a dire au maximum 20 minutes. Si on considére une mesure faite
de 20 a 90° avec une résolution angulaire de 1°, un temps d’acquisition de 15 s nous permettra
de faire en 18 min I’intégralité¢ de la mesure sur un cercle de 11,3 mm de diamétre avec une
résolution de spatiale de 52 pm sur 1’échantillon. Nous prendrons donc 7= 15 s pour notre
simulation.

Pour un angle d’incidence de 20°, un temps de pose de 15 s, 1’albédo limite pour
lequel le rapport signal a bruit vaut 1 est p=5,93 10™, ce qui en terme de BRDF correspond
un niveau de diffusion de 1,89 107,

Il. Premiers résultats expérimentaux

Une fois le montage réalisé, nous avons effectué un certain nombre de mesures sur des
échantillons représentatifs de notre application, a savoir un diffuseur parfait de type
lambertien, un verre noir, un échantillon absorbeur a 845 nm et un wafer en silicium de faible
rugosite.
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1. Diffuseur lambertien

Un diffuseur lambertien est un diffuseur parfait dont la loi de diffusion est connue et
qui, pour cette raison, est utilisé¢ pour calibrer tout dispositif de scattérométrie : c’est I'une des
raisons pour laquelle il nous a servi de premier échantillon d’évaluation.

a. Acquisitions

Avant toute chose, il est nécessaire de savoir que les images que nous présentons ici
ainsi que toutes celles qui seront présentées par la suite sont affranchies du courant
d’obscurité. En fait, sur chacune de ces images le niveau S, ,, affich¢ par un pixel est le

niveau mesuré lors de 1’acquisition (S, obtenu pour

esuré

) auquel on a soustrait le niveau S,

une acquisition faite dans le noir total (obturateur de la caméra fermé) avec le méme temps
d’intégration. Nous avons donc :

SAfﬁché = SMesuré - SNoir (223)

Nous présentons Figure 135 les images obtenues lors de la mesure d’un échantillon
lambertien. Nous avons ici utilis¢ une fibre de 600 um de diametre, le diametre du spot
obtenu sur 1’échantillon a la plus faible incidence (i = 20°) est donc 11,4 mm. Les acquisitions
sont faites avec un temps d’intégration de 80 ms, en utilisant une densité 2 et nous voyons ici
les images obtenues pour chacun des angles d’incidence.

E1KX

i=20° i=25° i=30°

E1K1]

i=35° i=40° izdB°

-

i=80° i=85° i=90°

Figure 135 : Photos acquises lors de la mesure d’un échantillon lambertien
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Dans un premier temps, on note que l’intensité lumineuse diminue lorsque 1’angle
d’incidence augmente, ce qui correspond a ce que 1’on s’attend a avoir sur un échantillon de
type lambertien.

Ensuite, on peut voir que le spot sur 1’échantillon est, aux petits angles, un cercle dont
le centre est aussi le centre de I’échantillon. Le systéme d’éclairage effectue une rotation
centrée sur la face éclairée du substrat. De ce fait, la zone éclairée sur 1’échantillon est
I’intersection du faisceau de lumiére avec le plan de la face avant du lambertien. Pour cette
raison, pour de faibles angles d’incidence, la zone éclairée est un cercle, puis, lorsque i
augmente, cette surface s’étire sous la forme d’une ellipse tout en restant centrée sur le centre
de I’¢échantillon. Cette ellipse va, passé 60°, excéder la surface effective de 1’échantillon.

Par conséquent,nous ne considérerons pour nos mesures que la partie de I’échantillon
qui est illuminée pour I’ensemble des angles d’incidence. Nous ne pourrons donc considérer
que la surface de I’échantillon éclairée a i = 20°.

Nous allons maintenant regarder comment nous pouvons déduire de ces images les
indicatrices de diffusion correspondantes.

L’image obtenue lorsque la direction d’éclairage est proche de 1’axe de reprise
(i=20°) est donnée Figure 136. A I'intérieur de la zone éclairée, nous avons sélectionné au
hasard deux pixels particuliers et nous allons tracer, pour chacun de ces deux pixels,
I’évolution du signal détecté en fonction de 1’angle d’incidence. Pour que ces niveaux soient
comparables a des niveaux mesurés dans les mémes conditions expérimentales mais avec un
autre temps d’intégration, nous n’allons pas utiliser directement les niveaux donnés en
nombre de coups, mais les ramener a un nombre de coups par seconde.

Nous allons donc tracer les niveaux mesurés par la caméra divisés par le temps
d’intégration du signal. Les niveaux en question sont tracés Figure 137 en fonction de I’angle
d’incidence pour chacun des pixels sélectionnés.

Figure 136 : Image obtenue a i = 20° et pixels dont les indicatrices sont tracées par la
suite
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Figure 137 : Niveaux des pixels / temps d’intégration des deux pixels sélectionnés

Ces mesures ne sont pas utilisables telles quelles. En effet, elles nous donnent une
indication sur les variations des signaux mesurés ainsi que sur les niveaux relatifs des
différentes mesures, mais aucune information sur le niveau absolu de I’intensité diffusée. Il
est nécessaire pour cela d’étalonner notre systéme, c’est a dire déterminer le facteur de
conversion qui permet de passer du signal mesuré a ’intensité diffusée. Ce facteur est appelé
constante d’étalonnage et noté C,.

b. Etalonnage

Pour calculer cette constante, on mesure un échantillon dont on sait modéliser
I’indicatrice de diffusion et on la retrouve en faisant le lien entre la mesure et le modele
théorique. On utilise pour cela un échantillon lambertien, nous pourrons donc nous servir de
la mesure présentée Figure 135.

Le signal mesuré S,, [p,q] par chaque pixel indexé [p,q] du capteur CCD de la caméra

est proportionnelle a la puissance détectée de sorte que, pour un échantillon lambertien, le
signal mesuré est de la forme K cos i, ou K désigne une constante fonction des caractéristiques
optiques du montage et i I’angle d’incidence.

Sachant cela, on mesure la lumiere diffusée par un lambertien dans le cas ou I’angle de
reprise est nul, et I’angle d’incidence est variable. La premiére étape consiste a rechercher la
valeur numérique de la constante K qui fasse que le modele mathématique et le signal réel
soient les plus proches possibles. On utilise pour cela une procédure d’ajustement par
méthode des moindres carrés (minimisation de 1’écart quadratique moyen entre le signal
mesuré en unités arbitraires et un signal théorique de la forme K cos i dans notre cas).

On sait de plus que le signal théorique S;, obtenu avec un lambertien pour le pixel
[p.q] est de la forme :

ST(p,q,i)=ﬂCecosi=£Cecosi (224)
pa p/a

ou A désigne I’absorption du lambertien et ou C, la constante d’étalonnage de
I’appareil.
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On peut donc écrire :

K(p.q) =%Ce (p.9)p (225)

L’albédo p du diffuseur lambertien est connu, et K a été déterminée par la méthode des
moindres carrés définie plus haut. Par conséquent, on peut en déduire C, pour chaque pixel, a

I’aide de la relation :

/4
C.(p,q)=K(p,q)-— (226)
yo,
On peut alors calculer I’intensité / diffusée par le lambertien
g .
1(p.q.i) = 222D @27)

C.(p,q)

La constante d’étalonnage C, ainsi utilisée pour le lambertien est alors valable pour
tous les échantillons mesurés dans les mémes conditions expérimentales.

Donc, une fois la constante d’étalonnage calculée, on détermine, pour chaque
échantillon, I’indicatrice de diffusion en appliquant la relation générale :

C.(p,q)

Maintenant que nous avons vu comment, déduire des images obtenues lors de la
mesure une intensité diffusée absolue, nous allons pouvoir étalonner toutes les mesures
effectuées avec ’analyseur optique de surface qui pourront ainsi étre comparées a des
mesures effectuées dans d’autres conditions expérimentales.

I(p,q,i)=

Nous allons donc, dans un premier temps, calculer la constante d’étalonnage déduite
de la mesure de I’échantillon lambertien présentée Figure 135.

En fait, nous n’allons pas calculer une constante unique, mais notre objectif étant
d’obtenir une BRDF pour chaque élément de surface imagée par chaque pixel du capteur
CCD de la caméra, nous allons plutot calculer une constante d’étalonnage par pixel. La
méthode est exactement la méme que celle décrite plus haut, nous I’appliquerons juste
séparément a chaque pixel du capteur.

En outre, ce calcul n’a de sens que s’il est effectu¢ sur les pixels sur lesquels
I’intégralité¢ de la mesure a pu étre effectuée. Nous ne I’effectuerons donc que sur la zone
définie Figure 138.

Figure 138 : Zone ou seront calculées les constantes d’étalonnage

Les constantes alors obtenues sont données Figure 139 pour chaque pixel de la zone
sélectionnée. On constate, que contrairement a ce a quoi I’on s’attendait, la valeur de cette
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constante n’est pas uniforme sur toute la zone considérée. Ceci nous indique un probléme qui
n’était pas visible au premier abord, lors de la mesure du lambertien, c’est a dire, que
I’éclairage sur 1’échantillon n’est pas parfaitement uniforme. Ce sera donc un des points qu’il
sera nécessaire d’optimiser par la suite. Mais, en attendant, cela ne génera en rien les mesures
que nous pourrons effectuer, puisque nous calculons une constante d’étalonnage par pixel
imagé. De ce fait, la non uniformit¢ de 1’éclairage est compensée par la constante
d’étalonnage.
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Figure 139 : Constantes d’étalonnage calculées sur la zone sélectionnée Figure 138

Connaissant désormais la constante d’étalonnage associée a chaque pixel, nous
pouvons déduire des courbes données Figure 137 les indicatrices de diffusion des pixels
choisis Figure 136. Les courbes obtenues sont données Figure 140.
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angle d'incidence i (°)

o pixel 1 A pixel 2 = Indicatrice de diffusion théorique du lambertien

Figure 140 : Indicatrices de diffusion du lambertien : courbe théorique et indicatrices
mesurées pour deux pixels particuliers

L’indicatrice théorique associée a ce lambertien est également représentée sur ce
méme graphe. On constate que les courbes théoriques et expérimentales sont parfaitement
superposées. Nous pouvons donc en déduire que nous mesurons bien I’indicatrice de diffusion
du lambertien, pour chaque pixel de la zone éclairée de ’image.
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Nous pouvons donc désormais utiliser notre analyseur optique de surface complété par
la procédure d’étalonnage que nous venons de décrire pour caractériser les indicatrices de
diffusion de différents échantillons.

Malgré tout, il nous reste a faire une derniére validation. En effet, la série de mesures
que nous venons d’effectuer, a été faite a un unique temps d’intégration. La question est
donc : que se passe-t-il lorsqu’on change le temps de pose de la caméra ?

2. Mesures comparatives a différents temps d’intégration

Il peut étre intéressant dans certains cas de faire des acquisitions d’un méme
¢chantillon, mais avec différents temps de pose. En effet, si un certain temps d’intégration
nous permet de voir nettement une impureté présente sur 1’échantillon, il se peut qu’un temps
de pose plus long soit nécessaire pour caractériser une zone sans impureté. Mais est-on sr
que les résultats ainsi obtenus sont comparables ?

Pour le vérifier, nous avons effectué sur un méme échantillon deux séries de mesures.
Le temps de pose 7 de la caméra était, pour la premicre série, de 200 ms, et pour la deuxie¢me,
de 2 s. Pour I’ensemble des mesures, le diamétre du spot est cette fois de 3,8 mm et aucune
densité n’a été utilisée.

L’échantillon témoin est un verre noir de suprasil, les images obtenues sont données

Figure 141 pour un temps d’intégration de 200 ms et Figure 142 pour un temps d’intégration
de 2 s.

i=76° i=78°

Figure 141 : Images obtenues lors de la mesure d’un verre noir (temps d’intégration :
200 ms)
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i=76°
Figure 142 : Images obtenues lors de la mesure d’un verre noir (temps d’intégration : 2s)

Figure 143, nous pouvons voir un zoom effectué sur une zone de 3,5 mm de coté des
images obtenues a i =20° avec chacun des deux temps de pose. On peut voir que certaines
impuretés qui ne sont pas visibles a 7= 200 ms, le sont a 7=2 s (plus particulicrement sur la
partie droite de I’image) et d’autres qu’on devine a 7= 200 ms, sont nettement plus visibles a
7=2s (pixel 2), d’ou I'intérét d’utiliser un temps d’intégration plus long. Par contre, dans le
cas ou les impuretés étaient déja visibles a 7=200 ms (pixel 3), le pixel concerné sature a

7=2s et déborde sur les pixels avoisinants, sur cette zone-ci, il parait donc plus approprié¢
d’utiliser un temps de pose plus court.

3,5mm

200 ms 2s Position_nement
des pixels

Figure 143 : Images a i = 20° pour deux temps d’intégration (200 ms et 2 s) et localisation
des pixels mesurés
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Regardons maintenant les indicatrices de diffusion obtenues pour chacun des trois
¢léments de surface sélectionnés Figure 143. Tout d’abord, considérons le pixel (1) pour
lequel on ne voit aucun défaut avec chacun des deux temps de pose. On constate Figure 144
que les indicatrices obtenues avec les deux temps d’intégration sont confondues. De méme, si
on considere le pixel (2), les deux indicatrices données Figure 145 sont aussi confondues. On
peut donc en déduire que les mesures faites avec des temps d’intégration différents sont
comparables.
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1,E-02 - 1,E-02 -
§ 1,E-03 - § 1,E-03 -
uw 1,E-04 w 1,E-04 o
a a
[ -05 - [ -05 - -
& 1,E-05 & 1,E-05 @m@mjg@@@g@mw
1,E-06 - 1,E-06 -
1,E-07 - 1,E-07 -
1,E-08 T T T T T T T T ) 1,E-08 T T T T T T T T )
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
angle d'incidence (°) angle d'incidence (°)
0200ms A2s 0200ms A2s
Pixel 1 Pixel 2

Figures 144 et 145 :Indicatrices mesurées avec les deux temps d’intégration

Si on regarde maintenant ce qui se passe pour le pixel (3), on peut voir que, a 7=2s,
nous avons bien atteint le niveau de saturation du pixel, comme I’image Figure 136 nous le
laissait penser. Par contre, a 7=200 ms, on mesure bien une indicatrice, d’ou I’intérét de
caractériser cette zone avec un temps de pose plus faible.
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Figure 146 : Indicatrices mesurées sur le pixel 3 avec les deux temps d’intégration

Nous venons donc de confirmer que des mesures effectuées avec différents temps de
pose sont parfaitement équivalentes. Il parait donc possible de caractériser les zones de faible
rugosité en utilisant un temps d’exposition relativement long, et a l’inverse, les zones
présentant des défauts avec un temps de pose plus court. Ceci étant fait, nous pouvons
désormais nous intéresser a la caractérisation de différents échantillons.
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3. Echantillons absorbeurs

Le premier échantillon que nous allons tester est un échantillon multicouche traité
pour étre absorbeur a la longueur d’onde de 850 nm. Les mesures ont été effectuées avec un
temps de pose de 10 s, sans densité, et avec une fibre de 600 pm de diametre, ce qui fait que
la taille du spot sur I’échantillon est de 11,4 mm de diamétre. Les images obtenues lors de
I’acquisition sont données Figure 147. On constate ici que I’inhomogénéité de 1’éclairage est
beaucoup plus visible que dans le cas de I’échantillon lambertien. On peut, en outre, constater
qu’un trés grand nombre d’impuretés sont visibles au premier coup d’ceil, du simple fait de la
haute détectivité de la caméra.

i=20° i=25° i=30°

i=35° '-:40" "=450

i=80° i=hK*° i=60°

Figure 147: Photos acquises lors de la mesure d’un échantillon absorbeur

Nous avons tracé Figure 149 les indicatrices de diffusion des deux surfaces
¢lémentaires sélectionnées Figure 148 (les pixels concernés étant en fait le centre des cercles
utilisés pour les visualiser). On peut voir que, pour le pixel sélectionné dans une zone sans
impureté, I’indicatrice de diffusion obtenue est quasiment constante sur la totalité du domaine
angulaire balayé. Par contre, pour le pixel qui est a I’évidence associé a une impureté,
I’indicatrice obtenue présente une structure angulaire oscillante, ce qui est caractéristique d’un
diagramme de diffraction par un obstacle de faibles dimensions transverses.

Nous avons également tracé, sur cette méme Figure 149, I’indicatrice de diffusion
obtenue en faisant la moyenne de toutes les indicatrices enregistrées avec notre montage sur la
zone carrée de 2 millimeétres de coté définie Figure 148 : ce résultat est en effet équivalent a
ce que I’on aurait pu obtenir dans le cas d’une mesure de diffusion « classique ».

On constate que le niveau de cette derniere indicatrice est supérieur a celle mesurée
sur un pixel sans impureté. Ceci signifie que, dans le cas d’une mesure de diffusion
« classique », la présence d’impuretés localisées dans la zone éclairée de 1’échantillon va
affecter la mesure et augmenter le niveau apparent de diffusion.
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7,13 mm

Figure 148 : Image obtenue a i = 20° sur un échantillon absorbeur
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Figure 149 : Indicatrices de diffusion mesurées sur les trois pixels sélectionnés Figure 148

Sur cet échantillon, le niveau de rugosité est assez €levé par rapport a la taille des
défauts pour que la mesure effectuée dans une configuration classique ne soit que tres
légerement faussée. Pour étre plus conscient de 1’erreur que cela peut occasionner, et pour
nous rendre compte de la détectivité de 1’analyseur optique de surface, nous avons décidé de
tester notre systéme sur un échantillon treés faiblement rugueux. Nous avons donc choisi de
mesurer un wafer de silicium qui est un échantillon habituellement trés difficile a caractériser
en diffusion « classique », parce que trop peu diffusant.

4. Wafer en silicium

La mesure du wafer a été effectuée avec un temps de pose de 15 s et sans densité. Le
diamétre du spot sur I’échantillon est 11,4 mm. Les images obtenues sont données Figure 150.

160



Partie B : Conception et réalisation d’un analyseur optique de surface

i=20° =30° ~40°

i=50° i=60°
Figure 150 : Photos acquises lors de l1a mesure d’un wafer de silicium

Dans un premier temps, on peut noter que bien que le temps de pose soit plus long que
pour I’absorbeur testé auparavant (Figure 148), le fond de I’échantillon parait plus sombre. Ce
qui laisse présager d’un niveau de diffusion plus faible que celui de 1’absorbeur.

Regardons maintenant la zone mesurée de plus prés. Pour cela, nous effectuons un
zoom sur la partie centrale du spot (Figure 151).

10,8 mm

Figure 151 : Image du wafer en silicium a i = 20° et pixels sélectionnés

Deux pixels sont sélectionnés sur la zone ¢étudiée, I’un visant une zone sans impureté
et ’autre pointant un défaut. Ces pixels sont localisés Figure 151 par les centres des cercles.
Les indicatrices de diffusion de chacun des deux pixels sont tracées Figure 152. On constate
que, comme pour les échantillons précédents, I’indicatrice du pixel visant une impureté
présente des oscillations angulaires. En outre, 1’indicatrice du pixel visant la zone sans
impureté est plate.

Pour comparer ces indicatrices a celles qui auraient été obtenues avec une mesure
classique, nous avons également tracé Figure 152 I’indicatrice mesurée sur une zone de 2 mm
de coté, localisée par le carré dessiné Figure 151.
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Figure 152 : Indicatrices de diffusion des pixels sélectionnés Figure 151

On peut noter cette fois que le niveau de diffusion mesuré sur une zone correspondant
a celle traitée par une mesure de diffusion dite « classique » est nettement plus haut que celui
obtenu en visant une zone sans impureté qui, lui, nous donne le niveau de diffusion généré par
la rugosité intrinséque de la surface. Ceci nous permet de voir 1’erreur occasionnée par la
présence de défauts localisés lors d’une mesure de diffusion classique dans le cas des
¢chantillons trés faiblement rugueux.

Intéressons nous plus spécifiquement a 1’indicatrice mesurée sur le pixel visant une
impureté. Elle présente des oscillations. Comme nous 1’avons vu dans la partie précédente
(Partie B :Chapitre I :III), la période de ces oscillations et le niveau de I’indicatrice sont
caractéristiques respectivement de la dimension transverse et de la hauteur du défaut visé. De
ce fait, dans une premicre approche, on constate, Figure 153, que I'unique « zéro » de
I’indicatrice mesurée est a i =44°, ce qui est trés proche de I’indicatrice théorique obtenue
pour une impureté de type calotte sphérique de rayon » = 824 nm et de hauteur 42 = 100 nm
(Figure 154). De plus, les niveaux des deux indicatrices sont comparables. Ceci nous laisse
donc penser que les dimensions de I’impureté présente sur le pixel mesuré sont de cet ordre de
grandeur.
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Figure 153 : Indicatrice mesurée pour une Figure 154 : Indicatrice théorique d’une
impureté impureté de dimensions 7 = 848 nm et

h =100 nm
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Nous venons de mettre au point et de valider par les premiers résultats expérimentaux
un analyseur optique de surface. Ce montage présente d’ores et déja des résultats tres
prometteurs. En effet, nous venons de voir qu’il permet de mesurer des échantillons
faiblement diffusants tout en dissociant les contributions respectives de la rugosité intrinseque
de la surface étudiée et celle d’éventuels défauts ou impuretés. Toutefois, ce systeéme n’est
qu’un prototype et peut encore étre optimisé. Nous allons maintenant présenter les différentes
modifications prévues pour une optimisation du montage déja existant ainsi que certaines des
perspectives qu’il offre pour de prochaines évolutions.

. Evolutions matérielles

Un premier travail consistera a optimiser le montage existant afin d’augmenter ses
performances. On procédera pour cela en deux étapes indépendantes. La premiére consistant a
augmenter la dynamique de mesure du montage et la deuxiéme a étendre le domaine angulaire
accessible lors d’une mesure.

1. Augmentation de la dynamique de mesure

Pour augmenter la dynamique de mesure du montage, nous envisageons dans un
premier temps de limiter toute présence de lumicre parasite qui pourrait étre créée par le
montage en lui méme ou par son environnement.

Cela peut se faire tout d’abord en bafflant I’intégralité des optiques du montage, puis
en limitant au maximum la lumiére parasite provenant d’une réflexion par le support de
I’échantillon. En effet, si on regarde, Figure 155, l’intégralit¢ de l’image acquise sur
I’échantillon faiblement diffusant test¢ Partie B :Chapitre II :II.3, on constate que 1’¢lément le
plus diffusant est le porte échantillon. C’est donc visiblement un élément du montage limitant
fortement I’augmentation du temps de pose lors d’une acquisition. Pour remédier a cela, il est
prévu de remplacer le porte échantillon visible sur la Figure 155 par un systéme permettant de
fixer I’échantillon par I’arriére sans qu’aucune fixation ne soit visible par 1’avant. Une
premicre solution possible consiste a mettre en place un tube rigide a I’arriére de 1’échantillon
sur lequel sera connecté un systeme d’aspiration qui maintiendra I’échantillon plaqué contre
le tube. Avec un tel appareillage, 1’échantillon apparaitra en « lévitation » du point de vue de
la caméra. Ceci permettra de réduire fortement la lumicre parasite et de ce fait, d’augmenter
les temps de pose accessibles. Cette solution est particuliecrement bien adaptée a la
caractérisation de substrats opaques et faiblement rugueux.
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Figure 155 : Echantillon absorbeur, i = 20°, image non recadrée

Une deuxiéme solution pour diminuer la contribution du support consisterait a
disposer I'échantillon dans un anneau noir mat (par exemple en carbone) maintenu rigidement
a l'aide de deux fils en tension respectivement fixés en partie haute en en partie basse de cet
anneau. Une telle solution permettrait de minimiser la section efficace de diffusion du support
en toute configuration, et notamment lors de la caractérisation de substrats transparents. Dans
un deuxiéme temps, il sera intéressant d’augmenter la puissance d’éclairage. Nous reparlerons
de ce point spécifique au paragraphe III.2 de cette section.

2. Augmentation du domaine angulaire de mesure

L’analyseur optique de surface tel que nous I’avons présenté permet de faire des
mesures angulaires pour un angle d’incidence i allant de 20 a 60°. Il parait donc nécessaire
d’étendre ce domaine de mesure autant que faire se peut. Deux transformations sont
envisagées dans ce but, l'une ayant pour objet d’accéder aux petits angles d’incidence
(proches de l'incidence nulle) et I’autre aux grands angles.

a. Mesures proches du spéculaire

L’acceés aux petits angles d’incidence (i <20°) est limit¢ par I’encombrement du
systeme d’émission et de I’objectif télécentrique. Il est prévu, pour y remédier, d’utiliser un
nouvel objectif télécentrique de frontale 400 mm et de 55,9 mm de diamétre hors tout, ce qui
permettra d’abaisser 1’angle minimal de mesure a i = 5°.

Le grandissement de cet objectif est en outre de 0,5 ce qui aura pour effet d’augmenter
la résolution spatiale a la surface de I’échantillon et de diminuer la taille de la surface imagée
a chaque acquisition. Ce changement de la valeur du grandissement permettrait donc de ne
plus imager le porte-échantillon sur la partie sensible de la caméra CCD.

b. Mesures en incidence rasante

La mesure est actuellement limitée a i = 60°. En effet, lorsque 1’angle d’incidence
augmente, le spot d’éclairement visible sur I’échantillon qui est circulaire a i = 0° s’étire en
prenant la forme d’une ellipse. Or, lorsque cette ellipse atteint les bords de 1’échantillon, il y a
le plus souvent un phénoméne de diffraction par le bord de I’échantillon, ce qui, comme on
peut le voir Figure 156 peut faire saturer un grand nombre de pixels et provoque 1’arrét de la
mesure.
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Figure 156 : Wafer en silicium i = 62°

Nous proposons, pour remédier a cela, d’ajouter, en lieu et place du diaphragme déja
existant sur le montage (Figure 132), un diaphragme situé dans le plan d'une image
intermédiaire de l'extrémité de la fibre optique et qui tournerait avec un angle exactement
inverse a I’angle d’incidence dans le but de compenser par anamorphose 1’étirement du spot
d’éclairage sous forme d’une ellipse (Figure 157). Le spot resterait ainsi constamment
circulaire pour toutes les valeurs de l'angle d'éclairage, ce qui nous permettra d’accéder aux
grands angles proches de I'incidence rasante lors de la mesure.
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[ 1 Faisceau issu du premier point entiérement imagé

"1 Faisceau issu du premier point entiérement occulté

Image
intermédiaire de la (
fibre \ \

Diaphragme tournant

Position du
«— diaphragme ai=0°

Figure 157 : Configuration proposée pour compenser I’étirement du spot sous forme
d’une ellipse

Il. Evolutions logicielles

En parallele de ces améliorations, un certain nombre d’évolutions sont envisagées au
niveau des logiciels de traitement des données. Leur but sera de permettre de tirer profit au
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mieux de la quantité importante d’informations fournies par chaque mesure a I’aide un
traitement des données adéquat et systématique. Deux axes d’études ont été dégageés.

1. Cartographie de rugosité

Il est envisagé dans un premier temps de déduire directement de chaque acquisition, en
temps réel une cartographie de rugosité. Il serait ainsi possible pour chaque échantillon
d’obtenir une cartographie donnant la rugosité rms de chaque surface élémentaire sur
I’intégralité de la zone mesurée.

2. Etude statistique des défauts en présence

Dans un second temps, une étude plus approfondie sera menée, son objectif est de
développer un logiciel qui permettra tout d’abord de déduire de la réponse angulaire d’un
pixel visant une impureté, les dimensions et la forme du défaut considéré. Cela demandera un
grand travail de classification des différents types de défauts et des diagrammes de diffraction
correspondants. Une telle étude permettra d’obtenir pour chaque échantillon mesuré la
répartition précise des différents types d’impuretés en présence ainsi que leur localisation.
L’application premicre d’une telle étude sera d’optimiser les différentes techniques de
nettoyage utilisées.

lll. Evolutions conceptuelles
Tout en gardant le méme principe de base, différentes évolutions sont envisagées.

1. Elargissement de la bande spectrale

Il est prévu d’adapter 1’analyseur optique de surface a la caractérisation spectrale de
composants. L’avantage d’une telle expansion serait de permettre de faire des études de
composants avec différentes longueurs d’onde d’éclairage. Elle donnera ainsi acces a
différentes dimensions de défauts, le diagramme de diffraction caractéristique des défauts
mesurés étant directement li€¢ a la longueur d’onde du faisceau incident.

Pour ce faire, I’acquisition d’une source a super continuum de type laser blanc est
envisagée. Une telle source permettrait d’éclairer avec une puissance de plus de 1 W répartie
sur un large spectre d’émission (typiquement 450 nm a 1750 nm). Son plus grand avantage est
de permettre le choix de la largeur de la bande spectrale d’émission, la puissance émise
restant la méme. Autrement dit, on pourra choisir avec une seule source d’éclairer avec une
forte puissance sur un spectre étroit ou sur un spectre plus large avec une puissance moindre,
I’éclairage étant dans tous les cas incohérent.

2. Ellipsométrie de Mueller

A cette ¢étude spectrale viendra s’ajouter une extension permettant une étude
polarimétrique des échantillons. Il est en effet envisagé de coupler 1’analyseur optique de
surface avec un ellipsometre de Mueller. Ceci sera fait en intégrant, d’une part, dans la voie
d’éclairage un systéme permettant de fixer 1’état de polarisation du faisceau incident et d’autre
part, dans la voie de détection un analyseur qui nous donnera 1’état de polarisation de la
lumiere mesurée par chaque pixel de la caméra. Il sera alors possible de calculer la matrice de
Mueller de chaque élément de surface de 1’échantillon mesuré. Ceci donnant cette fois acces a
des informations sur la nature méme des échantillons caractérisés, que ce soit I’indice du
matériau ou, dans le cas d’empilement de couches minces, 1’épaisseur et I’indice des
différentes couches.

169






Partie B : Conception et réalisation d’un analyseur optique de surface

Conclusion

Nous venons de montrer que ’analyseur optique de surface mis en ceuvre dans le
cadre de cette étude permet de faire une caractérisation compléte d’une surface optique par
diffusion lumineuse. En effet, nous avons pu voir dans un premier temps que son utilisation
rend possible la séparation de la contribution de la rugosité intrinséque de 1’échantillon de
celle d’éventuels défauts localisés. Elle permet également I’obtention d’informations sur les
caractéristiques géométriques ou la localisation des défauts.

Par ailleurs, I’instrument de mesure que nous présentons ici permet d’obtenir, en une
seule acquisition, la BRDF d’une grande quantité de surfaces élémentaires (plus de 40 000 sur
le prototype présenté ici et plus d’un million sur I’évolution prévue). Le grand avantage
qu’offre cette approche matricielle est de permettre [’acquisition d’une BRDF résolue
spatialement. Autrement dit, il est possible d’avoir avec une seule acquisition des BRDF
correspondant a des ¢léments de surface de tailles différentes, ce qui donne accés a d’autant
plus d’informations.

En outre, nous avons pu voir que 1’analyseur optique de surface décrit ici n’est qu’une
premiere version d’un appareil de mesure qui offre de nombreuses possibilités d’évolution. En
effet, il est envisagé, dans un premier temps, d’accroitre la taille de la zone étudiée sur
I’échantillon, le domaine angulaire de mesure et la bande spectrale accessible. Le couplage de
I’appareil avec un ellipsométre est également prévu. Pour finir, la déduction d’une unique
mesure de diffusion d’une cartographie de rugosité de [’échantillon ainsi que d’un
histogramme et d’une classification des défauts en présence et fait également partie des
évolutions envisagées sur le montage a court terme.

Ce nouvel appareil viendra donc désormais compléter les outils expérimentaux dont
dispose ’activité « Diffusion lumineuse » du laboratoire. L’ensemble de ces outils permet la
caractérisation de composants faiblement diffusants, mais aussi de matériaux fortement
hétérogenes. C’est a 1’étude de ces derniers et plus précisément a la mise au point d’une
méthode de caractérisation des composants colorés qu’est dédi¢e la dernieére partie de ce
manuscrit.
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| ntroauction

Dans les paragraphes précédents, nous avons présent¢ des améliorations de la
technique de diffusion lumineuse pour I’étude de composants de trés grande qualité, et donc
peu diffusants. Toutefois, toute une partie de ’activité¢ de 1’équipe s’est orientée dans ces
derniéres années vers 1’étude de composants colorés, et en particulier de poudres. Dans ce cas,
la lumiere est intégralement diffusée et absorbée par les composants. Il n’existe pas de
faisceaux spéculaires réfléchis ou transmis, et le laboratoire s’est intéressé au développement
de techniques basées sur I’interprétation des mesures de diffusion pour extraire les propriétés
optiques des poudres*>*,

Le laboratoire a ensuite mis a profit ses compétences dans le domaine des empilements
multicouches pour étudier théoriquement et expérimentalement la possibilité de réaliser des
poudres interférentielles, pour des applications liées aux effets colorés®®. Dans ce contexte,
des études théoriques ont été menées™*®, et un bati spécifique d’évaporation a été réalisé, en
collaboration avec I’équipe RCMO du laboratoire.

Une fois la procédure d’évaporation mise au point, il a fallu, pour I’affiner, améliorer
les techniques de caractérisation. Celles-ci étaient basées initialement sur les installations
disponibles dans I’équipe, et en particulier le diffusométre, largement présenté dans les parties
précédentes. Cet instrument, présentant une grande sensibilité, nous a servi de référence.
Toutefois, il fonctionne avec des sources laser de longueurs d’onde discrétes, et ne permet pas
une approche précise de la quantification des effets colorés. Un spectrodiffusometre avait été
développé récemment dans le cadre d’une activité contractuelle. Je me suis alors largement
investie dans 1’exploitation de tous ces instruments, en adaptant la configuration au cas de
I’é¢tude de poudres colorées. J’ai alors introduit les représentations des mesures de diffusion
dans les espaces colorimétriques, et plus particulicrement les représentations dans des espaces
permettant des interprétations visuelles des effets colorés obtenus.

Tous ces résultats sont présentés dans les chapitres suivants.
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La définition et la réalisation de structures périodiques et (ou) aléatoires pour le
contrdle électromagnétique de la lumiere sont des spécialités de 1’Institut Fresnel. Les
composants étudiés peuvent étre structurés latéralement (cas des réseaux de diffraction) ou
verticalement (cas des multicouches interférentiels), ou encore bénéficier d’une structuration
hybride (micro-réseaux sub-longueur d’onde a motif multicouche) pour offrir les meilleurs
outils dans le domaine du filtrage optique en particulier. Les cristaux photoniques permettront
a terme d’enrichir encore les possibilités de contrdle de la propagation de la lumicre.

Pour explorer de nouvelles possibilités, le laboratoire a souhaité étudier en 2000 la
possibilité de recouvrir des micro-spheres par des empilements de couches minces optiques
concentriques. Le composant finalisé serait ainsi constitué d’une collection de microbilles
multicouches interférentielles qui permettraient, entre autres applications, le filtrage et le
controle de la lumicre dans des conditions jusqu’ici inaccessibles. On peut citer de fagon
générale :

» Le filtrage optique en lumiére diffuse, avec filtrage sélectif en milieu liquide, les
actions liées aux produits cosmétiques...

» Le cristal photonique, avec tous les degrés de liberté offerts par les nanosphéres
multicouches...

» La synthése de matériaux a propriétés controlées...

L’objectif de cette étude était a la fois de mettre en place les outils de calcul
permettant de prédire les comportements diffusant des spheres multicouches (théorie de Mie),
et de les utiliser afin de réaliser ces sphéres, en développant un procédé d’évaporation
original. Il s’agissait alors de constituer un bati d’évaporation spécifique, dans lequel les
spheres sont mises en mouvement pendant leur traitement. La technique de dépdt choisie est
la pulvérisation par faisceau d'ions (IBS, Ion Beam Sputtering). Ce travail a nécessité une
véritable rupture technologique du point de vue de la conception du systeme de dépot. Il a été
niti¢ avec 1’aide de I’équipe RCMO du laboratoire, spécialisée dans les techniques de dépaot.
Ces travaux ont été réalisés durant la thése de P. Voarino et ont été complétés a mon arrivée
au laboratoire par la finalisation de la mise au point de la procédure de dépdt. Ceci étant fait,
nous nous sommes concentrés sur les aspects de caractérisation a posteriori des poudres
réalisées, afin de disposer a terme d’une chaine de réalisation et caractérisation compléte qui
permettra a cette activité de progresser encore.

. Rappels de quelques résultats théoriques : diffusion
par des sphéres multicouches

Ces travaux ont ¢été réalisés durant la thése de P. Voarino. Ils ont été publiés, et nous
ne reprenons ici que quelques résultats clés, permettant d’illustrer la suite de cette
présentation”**>.

La premicére étape de ce travail a été 1’é¢tude de I'influence du dépdt d’une couche
mince ou d’un empilement sur une sphére. Nous représentons pour chacun des calculs la
diffusion angulaire et spectrale, puis les variations des coordonnées colorimétriques en
fonction de I’angle de diffusion, ou bien la diffusion globale intégrée dans le demi-espace
réfléchi (R) ou dans le demi-espace transmis (7). La Figure 158 illustre le cas du dépo6t d’une
seule couche haut indice (épaisseur 50 nm) sur une sphére de diamétre 100 nm.
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Figure 158 : Influence du dépot d’une couche haut indice (50 nm) sur une sphére de silice

de diamétre 100 nm**

Toutefois, il est important de noter a ce stade qu’il faut étudier non seulement I’effet
de la couche mince déposée, mais aussi 1’effet de taille qui pourrait simplement modifier la
diffusion, indépendamment du matériau déposé, comme schématisé en Figure 159. Nous
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avons vérifié qu’il fallait que la taille de la sphére soit significativement supéricure a
I’épaisseur totale de I’empilement pour que la réponse spectrale obtenue soit fixée par le
traitement et non par le paramétre de taille™.

(@) (b) (c) (d) (e)
SiO, SiO, + SiO, Matériau Matériau
revétement Bas indice Haut indice

Figure 159 : Influence du paramétre de taille sur la diffusion par une sphére recouverte :
lorsque I’on concoit un empilement, on doit comparer les effets de la taille (@ ) de la sphére
initiale (fig a), & ceux de I’empilement (fig b), ou a celui de la taille finale de la sphére recouverte,
la sphére équivalente étant dans un des matériaux de I’empilement (fig c, d, e).

Ces résultats montrent I’influence du dépot d’une couche sur la réponse angulaire et
spectrale de la diffusion. Les possibilités sont donc nombreuses, si I’on exploite les différents
matériaux a notre disposition pour le dépdt de couches minces, et les empilements de
systémes multicouches. Toutefois, pour des aspects liés au contrdle de la réalisation et de la
synthése des empilements multicouches, il faut s’intéresser au cas particulier des couches
quart d’onde. Les résultats de ces travaux ont été publiés*>*® et ne sont pas présentés ici.

Il. Réalisation de microsphéres

Comme rappelé en introduction, un bati spécifique d’évaporation a été mis au
24,48 . . . . .
. Le schéma de principe est représenté en Figure 160.

Cible : Al, Silice,
Tax0s

point

Faisceau
. + /

Plume de
matieére

Quartz
Microspheres

vibrant

Gaz:

02, Ar

Figure 160: Schéma de principe du bati d’évaporation développé spécifiquement.
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Lors de la conception de ce systéme, nous nous sommes attachés a plusieurs points :

» Les sphéres doivent étre agitées pendant le dépot. Un systéme primaire constitué d’un
haut parleur permet de réaliser cette fonction sous vide.

» La surface des spheres doit étre accessible pendant 1’évaporation, de maniére a prévoir
un contrdle optique pour le futur. Le haut parleur sera donc renversé, et les sphéres
placées dans un panier ouvert.

» Suite au choix de la configuration indiquée dans le point précédent, la matiére évaporée
doit arriver par le haut. Nous avons alors choisi la pulvérisation ionique, la cible de
maticre étant positionnée en partie haute du bati.

» L’enceinte d’évaporation mise a notre disposition était un modele de marque VEECO
avec une cloche métallique amenée par le dessus. Nous avons alors di choisir une
configuration mécanique permettant de réaliser les réglages de positions et d’angles de
maniére fonctionnelle.

» Le bati étant ancien, il a fallu refaire I’équipement au complet, ne conservant que
I’enceinte a vide. Cela signifie le remplacement de la pompe a vide, des arrivées de gaz
et des systemes de régulation automatique, du systéme de refroidissement de la cible...

Des photos du bati réalisé¢ sont données en figures 161 et 162.

Figure 162 : Porte cibles et systéme de
refroidissement

Figure 161 : Dispositif d’évaporation

Avec ce nouveau dispositif, nous avons commencé par tester la qualité des matériaux
évaporeés, en configuration classique, afin d’ajuster les paramétres d’évaporation.

De mon c6té, en complément des travaux de P. Voarino, je me suis attachée a tester la
qualité de la tenue des matériaux sur les billes agitées en cours d’évaporation, ainsi que leur
uniformité. Par exemple, on peut voir Figure 164 la photo d’une bille recouverte en utilisant la
procédure spécialement développée pour 1’évaporation sur les microsphéres. On constate que
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le dépot est uniforme. A titre comparatif, la photo d’une bille ayant subi le méme dépot, mais
dans la méme configuration que les substrats plans (immobile) est donnée Figures 163. Ces
photos illustrent bien le fait que notre systéme d’agitation des billes permet d’avoir un dépot
uniforme sur I’intégralité de la bille.

Bille immobile pendant le dépot : Bille agitée pendant le dépot :
Partiellement recouverte Uniformément recouverte

Figures 163 et 164 : Billes ayant subi un dépot de 30 min de A/ et 30 min de 7a,0,

Nous avons ensuite choisi de déposer deux oxydes utilisés par ailleurs couramment au
laboratoire : SiO, et Ta,0;, ainsi que de I’aluminium. Nous avons traité des microsphéres, et

les résultats obtenus sont présentés dans les figures suivantes :

Figure 165 : Microsphéres de silice non traitées Figure 166 : Microsphéres de silice recouvertes
d’Aluminium

Dépot: 1h Al + 3h Ta,0, Dépot : 1h Al + 1h30 Ta,0;

Figures 167 et 168 : Microsphéres de silice aluminées recouvertes de deux épaisseurs
différentes de 7a,0;

Ces résultats ont permis de valider le principe du dépdt dans cette configuration. Nous
avons également obtenu les premiers effets colorés (Figures 167 et 168). Il nous est alors
apparu indispensable d’étre capable de quantifier les variations de couleur des microspheéres,
que ce soit pour comparer les différents types de dépots ou pour mesurer les variations
angulaires de couleur des poudres. C’est dans cette optique que nous avons décidé de
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concentrer nos efforts sur la caractérisation a posteriori des composants réalisés. Nous nous
sommes, pour cela, appuyés sur les installations usuellement utilisées pour 1’é¢tude de la
diffusion de la lumiére, et largement exposées dans les parties précédentes et nous les avons
fait évoluer dans le but d’aborder la quantification d’aspects visuels.
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.  Mise au point d’un appareil de mesure plus adapté
ou spectrodiffusomeétre

Le diffusométre présenté dans les parties précédentes (Figure 2) permet d’enregistrer
I’indicatrice de diffusion d’un échantillon pour un ensemble de longueurs d’ondes discretes
comprises entre la partie bleue du spectre visible et I’infra rouge moyen. Une source
accordable (autour de 1,55 um) a été utilisée pour analyser les répartitions angulaire et
spectrale fine de composants WDM *°. Toutefois, pour répondre a des applications liées a
I’é¢tude de comportements colorés, 1’analyse spectrale doit étre réalisée sur I’intégralité du
domaine visible. Un nouvel instrument de mesure spécifiquement dédié aux mesures
spectrales a été développé dans cette optique. Le principe en est le méme que le diffusometre
décrit Partie A :Chapitre I :1.2 mais I’éclairage se fait en lumiere blanche et le détecteur utilisé
est un spectrometre. Cet instrument est présenté en Figure 169.

Source de Lumiére Blanche

—

Systéme Optique
d’Eclairage

P Echantillon
_________ _,’_/_/________________.<_-______('_';'_<‘:é.["."
\ Lo TS
\\\\ ,‘ Y4 P
. el -7
Puitsa = Ty’
lumiére

Systeme Optique
de Reprise

Puits a
lumiére

Figure 169 : Spectrodiffusometre

La source utilisée est a spectre large (360 a 2000 nm) et le photodétecteur est une
barrette linéaire de photodiodes placée dans le plan focal d’un spectrométre. Cette source a
spectre large est en outre de grande étendue, ce qui impose d’employer un systéme optique
spécifique pour faire en sorte que les caractéristiques géométriques du faisceau d’éclairage
soient en accord avec les objectifs recherchés (dimensions transverses de la zone éclairée,
divergence intrinseéque du faisceau d’éclairage).

Pour ce faire, 1I’éclairage se fait par I’intermédiaire d’un systéme optique d’éclairage
(SOE) ainsi que d’un systéme optique de reprise (SOR). Ces deux systémes sont identiques
dans leur principe au systéme optique d’émission utilis¢é pour la voie d’éclairage de
I’analyseur optique de surface et décrit Figure 129. IIs sont reliés a la source dans un cas et au
spectrometre dans 1’autre cas par des fibres optiques.

En outre, ces deux systémes étant symétriques par rapport a la face de I’échantillon
dont on veut mesurer ’indicatrice de diffusion, le montage est parfaitement symétrique par
rapport a I’échantillon. En 1’absence d’échantillon, tout le flux lumineux émis par la fibre
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d’éclairage en entrée du systéme est récupéré par la fibre de reprise en sortie de ce méme
systeme.

\

De plus, les deux systémes optiques, sont congus de mani¢re a étre dans une
configuration télécentrique. La pupille de sortie du SOE est alors rejetée a 'infini et les
caractéristiques angulaires du faisceau d’éclairage sont parfaitement homogeénes a 1’intérieur
de la surface éclairée.

D’un point de vue mécanique, le montage a été¢ congu avec du matériel léger et avec
des pieces standards, contrairement au diffusometre de base qui avait requis un gros travail en
atelier de mécanique. Il est ainsi beaucoup plus flexible, et peut permettre des mesures dans
des conditions particulicres. Par exemple, dans le cas de mesures de poudres, il est possible de
modifier le montage afin que le bras de mesure soit situé dans un plan vertical, comme
représenté en Figure 170. Dans ces conditions, la poudre peut étre placée dans une coupelle
horizontale. L’indicatrice angulaire et spectrale de diffusion peut alors étre mesurée dans le

demi espace réfléchi.
SOR
SOE ’ ’Flb.re
d’éclairage

Fibre de

mesure
Ve’
e

Figure 170 : Spectrodiffusometre utilisé pour la mesure de poudres

o0 G

Enfin, les mesures réalisées sur cet instrument sont étalonnées suivant le méme
principe que celui utilisé pour le diffusometre. L’échantillon de référence utilisé est le méme
échantillon Lambertien. La constante d’étalonnage dépendra toutefois trés légérement de la
longueur d’onde.

Les mesures réalisées sur les deux instruments ont été comparées, sur plusieurs types
d’échantillons et sont données dans le cas d’un diffuseur lambertien Figure 171, et d’un miroir
en aluminium Figure 172.

Pour cela, le diffusometre standard a été utilisé¢ avec un laser HeNe (longueur d’onde
d’émission 632,8 nm) et les résultats obtenus sont comparés avec ceux que le
spectrodiffusomeétre donne pour les mémes échantillons a 633 nm.

En outre, Figure 171, nous avons également tracé 1’indicatrice de diffusion théorique
d’un échantillon lambertien.
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1,E+00 - 1,E+01 -
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Cas du diffuseur lambertien Cas d’un miroir

Figures 171 et 172 : Comparaison des montages

Les courbes de mesure obtenues sur chacun des montages coincident parfaitement.
Ceci signifie que 1’étalonnage et 1’alignement du spectrodiffusomeétre sont de bonne qualité et
que les deux diffusometres donnent des résultats parfaitement comparables.

On remarque en outre, dans le cas du lambertien, une 1égére différence aux alentours
de 80°. Ceci traduit, dans le cas du diffusometre, a la fois un défaut d’alignement et
I’influence sur le signal mesuré¢ du systéme de fixation de 1’échantillon.

Ces mesures comparatives nous permettent désormais de valider et étalonner le
spectrodiffusomeétre que nous venons de présenter. Il sera par la suite utilisé sur différents
types d’échantillons.

Nous venons de décrire un systéme qui nous permettra d’effectuer des mesures
spectrales et angulaires de diffusion lumineuse. Il reste donc a savoir comment, a partir d’une
telle mesure quantifier la variation de couleur d’un composant.

Il. Interprétation des mesures

Le dispositif présenté dans le paragraphe précédent permet d’acquérir des indicatrices
angulaires et spectrales de la diffusion. Ces données peuvent étre représentées sous la forme
de surfaces tridimensionnelles, comme illustré dans la Figure 173.

ershk Shaske

Figure 173 : Mesure angulaire et spectrale d’un échantillon de céramique rouge éclairée
sous faible incidence
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Toutefois ce type de représentation ne permet pas une analyse quantitative pertinente
des données expérimentales. De plus lorsque 1’on s’intéresse a des aspects colorés, I’aspect
visuel revét une importance majeure, que nous nous devons de quantifier. Nous avons donc
réguliérement pris le parti de représenter les données expérimentales dans des espaces
colorimétriques.

Nous pouvons alors choisir différents types de représentation, selon 1’application
visée. Nous rappelons rapidement dans les paragraphes suivants quelles représentations sont
possibles, et nous attacherons ensuite a présenter des résultats obtenus a partir de ces outils de
mesure et de représentation.

1. Espaces colorimétriques®®**

Nous pouvons commencer par rappeler qu’en moyenne un oeil est capable de
discerner plus de 350 000 couleurs différentes. Mais 1’¢tude de ces nuances de couleurs
suppose que ’on puisse les classer en fonction de leurs caractéristiques. Historiquement, on
peut citer trois approches dans la classification des couleurs : 1’approche visuelle (développée
par Chevreul, Munsell, Ostwald, etc....)>>® I’approche physique (RVB (trichromie rouge,
vert, bleu), diagramme CIE XYZ °*°!(tridimensionnel) proposé par la commission
internationale de 1’éclairage)®, et ce en partant du spectre de la lumiére analysé par Newton,
du spectre de la perception des couleurs proposé par Goethe, et des apports de la
psychométrie (CIE L*a*b*, CIE Luv)®.

a. Le systéme CIE XYZ

L’espace colorimétrique CIE XYZ a été défini afin de corriger certains défauts de
l'espace RGB. Cet espace résulte les travaux de Judd® et est constitué de trois primaires X, ¥
et Z, dites virtuelles. Ainsi, il présente les propriétés suivantes :

» Les trois fonctions colorimétriques décrivant chaque couleur en fonction de ses
primaires ont tous des valeurs positives pour les spectres visibles.

» La fonction Y(A) représente approximativement la sensibilit¢é de 1'oeil humain a la
luminosité. Par conséquent, la composante Y est usuellement considérée comme la
composante luminance du spectre incident.

» Tout spectre d'égale énergie est associé a un triplet dont toutes les composantes sont
¢gales.

Les composantes d’une couleur s’écrivent :
X = j x(A)C(A)dA
Y= j Y(A)C(A)dA (229)
Z= j 2(A)C(A)dA
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ou x , ;7 et z sont les fonctions de mélange qui définissent les caractéristiques
colorimétriques de I’observateur de référence en se basant sur un angle de référence de 10°.
Ce sont donc en fait des fonctions de pondération de I’ceil. Elles sont données Figure 174.

2.
1,8 1
1,6 1
1,4
1,2

11

0,8

sensibilité de I'oeil

0,6 4
0,4

" /Aﬂ;

360 410 460 510 560 610 660 710 760 810
A (nm)

—x() —y() —z()

Figure 174: Fonctions colorimétriques de I’observateur normalisé sous 10°
par la CIE en 1964

La manipulation des vecteurs de données 3D augmente les difficultés quant aux
calculs et a la visualisation. Afin de résoudre ce probléme, il est devenu courant d'utiliser une
projection des vecteurs 3D sur un plan unitaire ou la somme des composantes est égale a 1.
Cette somme des trois composantes représente l'intensité de la couleur et non la proportion de
chacune des primaires. Ainsi, nous obtenons un diagramme de chromaticité ou les projections
sont appelées : « coordonnées chromatiques ». Les valeurs de ce diagramme de chromaticité
sont obtenues a partir des primaires X, Y et Z grace a I'équation suivante :

X
X=———
X+Y+Z7Z
Y
= - 230
Y X+Y+Z7 (230)
7
Zz=—
X+Y+Z7Z

ou grace au plan unitaire, nous avons x +y +z = [.

De cette représentation découle 1’idée de ne représenter 'ensemble des couleurs qu'en
utilisant deux coordonnées. Elle est justifiée par le fait de pouvoir déduire les valeurs de la
troisieme composante a tout moment en calculant la valeur manquante pour atteindre 1. La
représentation la plus fréquente est celle du diagramme de chromaticité xy schématisé par la
Figure 175. Dans ce diagramme, toutes les couleurs sont contenues dans I'aire délimitée par le
lieu des radiations monochromatiques appelé «spectrum locus» et la droite des pourpres.
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L -
00 01 62 03 04 035 06 07 08
X

Figure 175: Diagramme de chromaticité xy64

La couleur d’un matériau dépendant de la lumiere sous laquelle il est visualisé, il est
nécessaire de bien définir le type d’éclairage utilisé. C’est pourquoi des illuminants
normalisés sont définis. Les coordonnées trichromatiques des plus usités d’entre eux sont
données Tableau 2.

Tableau 2 : Coordonnées trichromatiques des illuminants les plus courants™

llluminants Xo Yo
CIE ILL A (lampe a incandescence) 0,4512 0,4012
CIE ILL C (lumiére du jour moyenne) 0,3104 0,3191
CIE ILL Dsq (lumiére du jour, soleil a 30°, temps clair) 0,3457 0,3585
CIE ILL Dss5 (lumiére du jour, soleil au zénith, temps clair) 0,3341 0,3487
CIE ILL Dgs (lumiére du jour, temps couvert) 0,3138 0,3310
source d'égale énergie 0,3333 0,3333

Dans I’espace CIE XYZ, de grands écarts colorimétriques peuvent étre pergus comme
visuellement faibles. Pour une représentation plus adaptée a la caractérisation d’effets visuels,
nous avons préféré utiliser le systeme L*a*b*.

b. Le systeme L*a*b*

Le systeme L*a*b* est issu du CIE XYZ. (standard CIE 1976). Il est plus adapté a la
perception visuelle et posseéde le grand avantage d'étre perceptuellement plus uniforme ce qui
permet de quantifier la différence entre deux couleurs. En effet, la distance entre deux
couleurs visuellement proches sera faible et inversement.

Il décompose 1’espace tridimensionnel des couleurs en une dimension luminance qui
occupe une place prépondérante dans la vision et deux dimensions chromatiques portant
uniquement les informations de couleurs sans 1’influence de la luminance.
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» L* est la luminance ou clarté de 1’échantillon et varie sur une échelle de 0 (noir) a 100
(blanc).

» a* représente I’opposition de couleur vert-rouge.
» b*représente 1’opposition de couleur bleu-jaune.

Les coordonnées dans I’espace L*a*h* se calculent a partir des coordonnées
chromatiques dans I’espace XYZ, on utilise alors les formules de conversion suivantes :

1
3
L*=116(£J 16 pour —>0,008856
Y ¥y 231)

1=9033 L pour - <0,008856
Y %

- 500(f(X£0] - (YLB

(232)
Y 7z
p* =200 £ L |- £
(f(Yo J f(Zo D
ou
fo)=3t pour t>0,008856 233
£()=7.7787t +16/116 pour 1 <0,008856

ou X, Y, et Z,sont les valeurs dans I’espace XYZ de I’illuminant considéré.

Connaissant les coordonnées L*, a* b* d’un échantillon, on peut le situer dans
I’espace L*a*b* représenté Figure 176.

Figure 176 : Espace colorimétrique L *a*b* *

On peut calculer la distance entre deux couleurs qui est la distance euclidienne :

AC =AL** +Aa*? +Ab* (234)
De plus, on peut définir deux autres grandeurs caractéristiques :
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» La saturation :

S=~a* +b*’ (235)

» Lateinte £ * qui est I’angle mesuré par rapport a I’axe a* (Figure 177).

b*
h* = arctan| — (236)
a*
+b*
teinte
-a* 0 *a" rouge
" bleu

Figure 177 : Teinte dan le systéeme L *a*bh*

C. Le systéme Luv

Cet espace chromatique a été défini par la CIE en 1976. Deux coordonnées u* et v*
définissent les composantes chromatiques correspondant respectivement aux oppositions vert-
rouge et bleu-jaune et L* la clarté.

Les coordonnées Luv s’écrivent, comme les coordonnées L*a*b* en fonction des
coordonnées XYZ de la maniére suivante :

1

Y )3 Y
L*=116| — | —16 pour — > 0.008856
g Y, (237)
L*:903.3£ pour 1S0.OO8856
YO 0
et
u*:13L*[U(XaY:Z)_U(XO:YmZo)] (238)
v =13L*[V(X,Y,2) -V (X,.Y,.Z,)]
ou
U(X,Y,Z):4—X (239)
X+15Y+3Z
et
V(X,Y,Z)=9—Y (240)
X +15Y+3Z7

Toutefois, si les systetmes L*a*b* et Luv permettent d’avoir une meilleure
représentation de la différence entre deux couleurs que les systémes xyz ou RGB, il n’est pas
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trés intéressant pour la visualisation de couleurs retranscrites. Pour cela, il est préférable
d’utiliser le systeme HSL.

d. Le systéme HSL

Le systéme HSL permet de décrire une couleur en utilisant sa teinte, sa saturation et sa
luminance :

» La Teinte (hue) est la longueur d'onde de la lumicre réfléchie, ou transmise par un
objet. Elle correspond a son emplacement sur la roue chromatique, dans un angle
compris entre 0° et 360°. Le spectre circulaire part du rouge, passe par le vert et le bleu
pour revenir au rouge. Pour une teinte donnée, la proportion de chaque couleur primaire
est fixée.

» La Saturation indique la pureté ou intensité de la couleur (des couleurs grisées - 0 %;
aux couleurs vives - 100 %). En diminuant la saturation, on harmonise les proportions
entre chacune des couleurs primaires (RGB) du fait d’une réduction du contraste on
obtient ainsi & I’extréme du gris. A I’inverse, augmenter la saturation augmente le
rapport entre les couleurs primaires prédominantes le couleur prédominante contraste
alors encore plus avec les autres.

» La Luminance indique la variation d'intensité lumineuse d'une couleur, entre 0 % (noir)
et 100% (blanc). Elle augmente la « luminosité » d’une teinte donnée. Diminuer la
luminance posseéde la propriét¢ de réduire les valeurs numériques des couleurs
primaires tout en gardant les mémes proportions.

La palette des teintes est donc circulaire, la saturation est mesurée selon le rayon (avec
le blanc au centre ) et la luminance se mesure selon 1'axe perpendiculaire au plan :

Teinte , saturation et Tuminosite

Luminosité —e

Saturation —e=

Luminosite —e-

Teintes —m=

Saturation —e=

Teintes —m=

Figure 178 : Représentation dans l'espace colorimétrique HSL%

Les trois schémas de gauche montrent les variations de deux parameétres, lorsque le
troisiéme reste constant.

Le systeme HSL découle directement du systeéme Luv de la maniére suivante :
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L=L*
LS’=13\/(u*—uO>")2—i—(v*—vo*)2
H=0 si u*=0 (241)

k
H= @(ﬂ' + arctan(v—D
b u*

ou u, et v, sont les coordonnées de I’illuminant considéré.

2. A chaque espace son application
L’ensemble des bases de représentation des espaces colorimétriques que nous
utiliserons par la suite est désormais défini.

Le systeme L*a*b* est dit perceptuellement uniforme, pour cela, il vérifie les deux
critéres suivants (sachant que la distance employée est la distance euclidienne) :
» La distance d(C,,C,) entre les deux couleurs C, et C, est correcte, si et seulement si la
valeur issue de cette distance se rapproche de la différence pergue par I’ceil humain.

» La distance d(C,C,) = nd(C,C,) est correcte si et seulement si 1’ceil humain percoit la
couleur C, n fois plus €loignée de la couleur ci que la couleur C,.

Pour cette raison, nous utiliserons le systéme L *a*b* pour quantifier des variations de
couleur.

Le systéme HSL, quant a lui est plus adapté a I’affichage de couleurs, de ce fait, nous
’utiliserons pour visualiser, sur I’écran d’ordinateur ou sur I’impression papier, les couleurs
des échantillons caractérisés.

Les autres systémes colorimétriques seront utilisés uniquement comme intermédiaires
de calcul.

Il nous reste désormais a faire le lien entre une mesure de diffusion effectué sur un
échantillon et le positionnement de cet échantillon dans un espace colorimétrique.

3. Comment déduire des coordonnées colorimétriques d’une
mesure de diffusion

Considérons un échantillon opaque dont on a mesuré les indicatrices de diffusion
spectrale et angulaire et notons /(6,4) I’intensité diffusée par ce composant.

Notre but est ici de déduire de la mesure les caractéristiques intrinséques de
I’échantillon. I1 apparait donc nécessaire de s’affranchir de 1’influence de la source. Pour ce
faire, nous utiliserons pour les calculs le coefficient 7 défini par :

_ 16,4

"= 6.4)

(242)

ou/, (6,4), I'indicatrice mesurée sur un échantillon blanc de référence dans les mémes
conditions expérimentales.

On va alors en déduire les composantes trichromatiques X(6), Y(6) et Z(6) pour chaque
angle de mesure &de la maniére suivante :
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X(0) = [n(6,2)x(0, 2)dA
Y(6) = [ (0. )y(0. A)dA (243)
2(0) = [n(0,2)2(0, 2)dA

oux, ; et z sont les fonctions de sensibilité de 1’ceil aux trois primaires XY et Z
telles qu’elles ont été définies Figure 174.
X(©0) ¥©) . 20
X,0) %,0)  Z,(0)

calculer directement les coordonnées L*a*b*, Luv puis HSL correspondant a chaque
¢chantillon en utilisant les relation définies dans les paragraphes précédents.

On peut alors calculer les rapports qui nous permettront de

Nous utiliserons alors les coordonnées L*a*b* pour visualiser numériquement les
variations de couleurs et les coordonnées HSL pour les retranscrire visuellement.
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Partie C : Caractérisation par diffusion lumineuse de matériaux colorés

Nous venons de définir une procédure nous permettant de mesurer, de quantifier et le
cas échéant de retranscrire les variations de couleur d’un échantillon a partir d’une mesure
spectrale de diffusion. Le but premier de cette étude était de caractériser les microsphéres
réalisées au laboratoire et présentées Partie C :Chapitre I :, ce fut donc notre premiere
application. Les résultats obtenus nous ont ensuite permis d’initier une collaboration avec une
société spécialisée dans le développement de produits cosmétiques sur la caractérisation
d’effets photochromiques.

. Caractérisation des sphéres multicouches réalisées
au laboratoire

Des empilements multicouches concentriques ont été réalisés sur des spheres de silice
de 130 um de diameétre. Le processus de fabrication a été présenté dans la partie précédente et
publi¢***® il n’est donc pas rappelé ici. Une premiére méthode de caractérisation des poudres
basée uniquement sur la mesure de diffusion spectrale des microspheres a également été
publi¢e® et est donnée en annexe (page 237). Cette premiére étude ne donnait pas
d’information sur les variations angulaires de couleurs, pour cela, nous avons décidé de la
compléter en utilisant la méthode décrite dans les paragraphes précédents. Nous présenterons
ici les mesures effectuées sur quatre séries de poudres interférentielles qui présentent
différentes teintes.

Les photos des poudres caractérisées sont données Figure 179.

Poudre 0 Poudre 1 Poudre 2 Poudre 3
Figure 179 : Photos des poudres caractérisées

Les traitements effectués sur ces poudres sont les suivants :

Tableau 3 : Dépots effectués sur les poudres présentées Figure 179

Poudre 1] 1 2 3

Th Af + | 1h Al + 3h

Dépat aucun 1h Al 1h30 Ta, 0% Ta,05

Les indicatrices de diffusion spectrales et angulaires de chaque poudre sont données
Figure 180.
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Poudre 2 Poudre 3

Figure 180 : Indicatrices de diffusion spectrales et angulaires des poudres présentées
Figure 179

Nous en avons alors déduit les coordonnées L *a*b* pour chaque angle de mesure.

pad /E\ Poudre 0
] \Q\\\\ ° Poudre 1
103 : ;\\§ ® Poudre 2
Zﬂ o \i\ ® Poudre 3

A0 o - \

A 20
2 Lo
Zs

Figure 181 : Coordonnées des quatre poudres étudiées a tous les angles de mesure dans
I'espace L*a*b*

Si on considere uniquement les projections de ces coordonnées dans le plan a*b*, nous
avons :
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b
20 4
poudre 0
® poudre 1
1.5 i ® poudre 2
° L ® poudre 3
@
101 .8 .
ﬁ. A
- ° °
3 °

-10 -

-15 -

-20 - l
BLEU

Figure 182 : Coordonnées des quatre poudres étudiées a tous les angles de mesure dans
le plan a*b*

Une telle représentation n’étant pas forcément trés visuellement parlante, nous avons
décidé de changer de base et de représenter les réponses angulaires des poudres dans 1’espace
colorimétrique HSL. Ce systéme est plus adapté a ’affichage des couleurs. Pour cette raison,
nous |’utiliserons pour afficher les variations angulaires de couleurs sous forme de bandes de
couleurs composées pour chaque angle de mesure d’un rectangle ¢lémentaire de la couleur
dont on voit la poudre, selon cet angle d’observation. Nous ne présenterons pas les données
numériques, mais uniquement leur affichage sous forme de couleurs, Figure 183.
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Poudre 0 Angle d’observation (°)
10 20 30 40 50 G0 70 80 50

Poudre 1 Angle d’observation (°)

10 20 30 40 50 E0 70 a0 90

Poudre 2 Angle d’observation (°)
10 20 an 40 50 B0 70 an a0

Poudre 3 Angle d’observation (°)
10 20 an 40 a0 [=11] 70 an an

Figure 183 : Représentation des variations angulaires de couleurs des poudres calculées
d’aprés les indicatrices présentées Figure 180

Le travail effectué sur la caractérisation angulaire des poudres nous a permis de valider
une procédure fiable de caractérisation optique de composants colorés ou a effets visuels.
Ceci étant fait, nous avons pu le mettre en ceuvre dans le cadre d’une deuxiéme application
dont le but était de caractériser des variations temporelles de couleur.

Il. Caractérisation de poudres photochromiques

Nous avons, dans ce cadre travaillé également en partenariat avec la sociét¢ Marion
Technologies dont ’activité est essentiellement tournée vers la formulation, la mise au point
et la production « sur mesure » de poudres nanostructurées a usage industriel avec des
applications dans les cosmétiques. Marion Technologies développait une gamme de fonds de
teint a effets photochromiques, leur principe étant de foncer aprés une exposition aux ultra-
violets puis de s’éclaircir en en I’absence de rayonnement UV, le but étant de pouvoir garder

un teint comparable a I’intérieur et a I’extérieur.

Les poudres développées sont a base de 7i0, dopées avec un ¢élément métallique et
différent par leur température de traitement et leur concentration en dopant. Le but de 1’étude
¢tait de comparer les effets photochromiques de différentes poudres, il était nécessaire pour
cela d’étre capable de quantifier les couleurs des poudres suite a une exposition aux ultra-
violets. Cette étude est décrite dans la publication jointe.
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Abstract

Photochromic powders are powders whose color is sensitive to UV irradiation. When such a powder is exposed to the sunlight or any
other UV rays, it becomes darker and then looks back progressively to its initial color. An optical method has been set up in order to
quantify these colors variations. We can then quantify the variations in the colorimetric space, and the time response of the coming back

phenomenon.
© 2007 Elsevier B.V. All rights reserved.

Keywords: Light scattering; Optical characterization; Color characterization

1. Introduction

When a conventional make-up foundation looks natu-
ral indoor, it looks too white outdoors, and at the con-
trary, if it looks natural outdoors, it seems too dark
indoors. To solve this problem, some new materials
which have the property to change the foundation dark-
ness sensitive to the sunlight have been developed. These
materials are photochromic powders. The society Marion
Technologies is working on the formulation, settling and
production of photochromic powders and has developed
several powders which presented a photochromic effect.
Whereas the human eye can see if there is a photochro-
mic effect on a powder, it was necessary to be able to
differentiate the photochromic effects obtained with dif-
ferent powders. The mater was how to characterize this
effect objectively, precisely and on a repeatable way. Pho-
tochromic materials have already been studied by differ-

* Corresponding author. Tel.: +33 491288072; fax: +33 491288067.
E-mail addresses: myriam.zerrad@fresnel.fr (M. Zerrad), rul@
mariontechnologies.com (S. Rul).
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com (S. Rul).
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ent ways, on a chemical point of view [1]. Spectrometric
studies can be made with thin films coatings [2-4] and
the refractive index of the material [5] can be deduced
from reflectance and transmittance measurements. Other
studies of photochromic effect are based on measuring
the absorption of photochromic glasses or thin films
[6], but there do not allow the quantification of temporal
color variations.

If these methods allow the determination of the photo-
chromic material optical properties, they do not give any
direct information about the component color. Moreover,
using such a method, we cannot characterize materials on
a powder form. But, we saw in the past [7,8] light scattering
measurements can provide optical properties of powder
materials. That is why we chose to characterize photochro-
mic powders using scattering techniques.

So that, the Fresnel Institute developed an optical set up
in order to quantify the color variations due to a photo-
chromic effect. To taste and validate our method, we used
it to characterize different powders formulated by Marion
Technologies. These powders have all the same TiO,
matrix and are doped with the same metallic element, but
they differ by their doping concentration and treatment
temperature.


mailto:myriam.zerrad@fresnel.fr
mailto:rul@mariontechnologies. com
mailto:rul@mariontechnologies. com
www.fresnel.fr
http://www.mariontechnologies.com
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The powders can be separated in two groups:

A first group in which powders have the same doping
concentration but a temperature treatment growing from
700 °C to 1200 °C.

A second group in which powders have the same treat-
ment temperature and differ by their doping concentration
(from X to 5X).

In order to simplify the presentation, we chose to show in
this paper the analysis relative to three representative powders:

Powder 1 which does not present any visible photochro-
mic effect (group 1).

Powder 2 which present a moderate photochromic effect
(intersection of groups 1 and 2).

Powder 3 with a strong photochromic effect (group 2).

Each of these powders presents a specific color variation
when it is exposed to UV and we want to compare these
color variations. In this aim we can characterize the
reflected and the scattered light as a function of the angle,
the wavelength, and the time. Experimental characteriza-
tions of these powders are presented in this paper. Numer-
ous data are given by measurement, and we show the
opportunity of the results description in colorimetric spaces
or thanks to the introduction of specific coefficients.

2. Spectral and angular scattering measurements

Light scattering phenomenons are usually studied at
laboratory in order to characterize optical components
[9-13]. In this aim, different experimental set up as scatter-
ometers have been involved at the Ilaboratory and
particularly a laser scatterometer and a white source scatt-
erometer. The laser scatterometer [14,15]is able to measure
angular scattering within a 7 decades range in the visible,
with respect to a lambertian sample. Several laser rays
are available from UV (325 nm) to MIR (10.6 pm), and
10 axis are fully computer controlled. Spectral and angular
scattering levels can also be measured with the white source
scatterometer [16]. Its 1 nm spectral resolution in the visible
range allows a significant spectral characterization. We
could thanks to this equipment realize a study about the
optical characterization of several photochromic powders
presented before. When such a powder is exposed to the
sunlight or any other UV rays, it becomes darker and then
looks back progressively to its initial color. These color
variations have to be quantified. So, we set up a method
which allows us to quantify and visualize them thanks to
scattering measurements, and then to compare the behav-
ior of the different powders. This method is described in
the following parts.

2.1. The experimental set up
First, we will check the visual effect is a result of the light

scattered and there is no contribution of reflected light in a
particular direction.

To be measured, the powders have been firmly packed,
and then have been characterized with a spectral scatter-
ometer involved at the laboratory [16]. This optical device
(Fig. 1) is used to measure the bidimensional reflectance
distribution function (BRDF) of any sample from 400 to
950 nm. With such a set up, we can get both spectral and
angular distribution of the scattered light.

The light source used for the scattering measurement is a
tungsten halogen white light source which illumination
spectrum is from 400 to 950 nm, so, it does not provide
any UV irradiation on the sample. The spectrometer allows
a spectral study of the scattered light in this same spectral
range with a 1 nm accuracy.

In the usual configuration of the setup, the sample has to
be placed in a vertical plane. In this aim, we have to work
with firmly packed powders. We have shown in a previous
work [7] the compaction of most of high scattering powders
does not change the light scattering response.

2.2. Measurements

We first measure the angular light scattering response of
one of these powders to a white light without any UV illu-
mination (the angular response at A= 633 nm is given
Fig. 2). We can remark there is no reflected, but only scat-
tered light. That is to say that the light in the reflected half
space is angularly uniformly distributed and does not pres-
ent any specular direction. The incidence angle of the illu-
mination beam is fixed during the measurements. Results
are similar for all the powders tested. That shows us the
whole visual effect comes from the light scattered by the
powder.

So, the first part of our work will be to quantify the
angular, spectral and temporal scattering variations of
the powder. And we will later join these scattering mea-
surements to the color variations.

White light source

Optical lighting

Light gy e
well

Optical capture Light
a—— system well
Spectrometer

Fig. 1. Diagram of the experimental set up of the spectral scatterometer .
Light wells permit to eliminate reflected and transmitted beam. Optical
lighting and capture system permit the control of the illumination of the
sample and the collection of the scattered light [16].
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Fig. 2. Angular response at 4 = 633 nm to a white light illumination. The
scattering angle is represented relatively to the sample normal. The
illumination beam is normal to the sample.

We can see Fig. 3 the both spectral and angular scat-
tered response of the powder for a white light illumination.

The experimental setup developed at lab permits to
reach a complete characterization of the angular and spec-
tral variations of light scattering. However, the next stage
of the study will be to quantify the temporal evolution of
all these curves, but, such a processing will produce a high
quantity of data. In order to simplify the results exploita-
tion, a colorimetric space may be chosen to reduce the data
numbers useful for the color description. This is described
in the following paragraph.

2.3. Colorimetric coordinates

Our first aim was to quantify the color variations
induced by an UV irradiation on each powder. In a first
time, we can quantify the spectral variations of light scat-
tering. It is then possible to connect these results to color
behaviors thanks to the definition of colorimetric coordi-
nates, in normalized spaces [17-20].

sealiered nensiy

Fig. 3. Spectral and angular characterization of a powder sample.

A set of three colorimetric coordinates can be associated
to each spectral scattered intensity measurement. We chose
to represent these colorimetric coordinates in the L*a*b*
representation space [17-20].

L is the luminance or brightness. It is varying from 0
(black) to 100 (white), and it is the colorimetric coordinate
the human eye is more sensitive to. In other words, minor
luminance variations can be detected by the human eye.

a” and b* are constituting the color hue they are varying
from —60 to 60, and the human vision is less sensitive to
minor hue variations.

S =+Va? +b" is the saturation.

These three coordinates L*, a* and b* have been calcu-
lated from each scattering measurements by this way:

First, the colorimetric coordinates are calculated in the
CIE XYZ colorimetric space via the eye ponderation func-
tions X(4), ¥(4) and z(1). If, 1(0, A) is the scattered intensity,
we can write:

X(6) = / x()I(2,0)d2
Y(0) = / I, 0)ds (1)

Z(0) = / 2(2)1(2, 0)d.

Then, L*a*b* coordinates are usually given by [17,19,20]:

1
. Y\? Y
L _116<Y—> =16 for 4> 0.008856

0 (2)

L = 903.3},10 for YLO < 0.008856

. X Y
“= 50°(f<)?o> f(y—o))

* v p (3)
v=2(r(3) /(7))
with:
F(t) =/t for t > 0.008856 @

f() =7.7787t +16/116  for ¢ < 0.008856

where X, Y, and Z, the reference white coordinates.

L*, a" and b" coordinates have been calculated from
measurements given Figs. 2 and 3, and are plotted on
Fig. 4 as a function of the scattering angle.

3. Photochromic effect quantification

The scattering measurements we can perform give us
both spectral and angular curves as shown in Fig. 3. The
color behavior is commented in Section 3.3. Still now, we
have presented angular variations. But to simplify again
the data processing, we can notice on Figs. 2 and 3 the
angular response of the powder is quasi Lambertian, what-
ever the wavelength in the visible range. There is no varia-
tion of the visual effect as a function of the scattering angle.
So, for the leaving study, the measurements can be done for
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100+
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0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
scattering angle ()
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Fig. 4. L*, a*, b* coordinates for a powder sample as a function of the
scattering angle.

a single scattering angle. We chose the angular position
where the intensity is the highest on graphs given Figs. 2
and 3. We measured the light scattered by the sample near
its normal line with a 5° incidence as shown in Fig. 5. Now,
we will only consider the spectral scattering of the powder
at this angle.

3.1. Observation

By visualization of the sample, we made the following
observation of the photochromic effect: when we illumi-
nated a powder sample with a UV source, we first observe
a color variation of the sample, then, we can see the powder
looks back progressively to its initial color. So, we can say
this phenomenon follows a temporal law. Knowing that,
we decided to quantify the temporal dependency of the
scattered intensity.

So, we want to quantify how the powder colors are
changing after an UV irradiation. In order to saturate
the photochromic effect, we illuminated the sample with
an UV source for 15 min. The emission spectrum of the
UV source is centered at 350 nm with a 10 nm spectrum
width. Then, we will perform the spectral scattering mea-
surement described Fig. 5 on each powder sample before
and after a 15 min UV irradiation and then with different
delays after the exposition. The curves are shown in Fig. 6.

Incident light

White light

Optical capture system

spectrometer

Fig. 5. Measurement configuration.

0.4-
2
‘0 0.35 before the UV
5
£ 0.3
?
B
© 0.25-
% \ 0 min after the UV
@ 0.2
0.15 T T T T "
400 500 600 700 800 900
A (nm)
time (min) after UV irradiation
5 10 —15 —30 —60 —90 120 180 240 300 360

420 480 540 —600

Fig. 6. Scattered intensity at different times after UV exposure — powder 3.
(For interpretation of the references in colour in this figure legend, the
reader is referred to the web version of this article.)

We can see there is an intensity gap we cannot deny, the
scattered light intensity measured after the exposure is less
than the one measured before. That confirms the visual
feeling that the powders are darker after the UV irradiation
whereas the hue seems keeping the same. Similar curves
could be obtained for all the studied powders.

Moreover the highest intensity is the one before the UV
irradiation, the lowest one is the intensity measured right
after the exposition. The intermediary curves are measured
at different time after the UV exposition. Moreover, we can
notice all the curves have quite the same form, they are just
vertically shifted with shift depending on the wavelength,
and they approach the initial value. In other words, longer
the time after exposition is, closer to its initial value the
intensity level is. That means the observed phenomenon
can be produced by substrate absorption level variations
and is reversible. So, the temporal variations of the scat-
tered intensity can be measured and quantified.

3.2. Quantification of the temporal variations
To have a different approach of this phenomenon, the
intensity scattered after an UV exposition has been plotted

on Fig. 7 as a function of time for different wavelengths

0.36

0 100 200 300 400 500 600
wavelenght (nm) time (min)

O 500 nm A 600 nm O 700 nm + 750 nm

—— fit for each wavelenght

— - Scattered level before UV irradiati

1 for each ght

Fig. 7. Measurement and fit of temporal dependency of scattered intensity
— powder 3.
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and compared with the intensity before the exposition for
these same wavelengths.

Once again, we can see the intensity is the lowest imme-
diately after the irradiation and increases progressively
approaching the level it got before exposition.

An other point must be noticed. All the intensity atten-
uations seem following the same law whatever the wave-
length. So, we decided to fit the scattered intensity
temporal evolution.

For each wavelength, we decided to fit the intensity with
a law which is of the form:

1,(t) = A; + By C/Vi (5)

with 4, B; and C; varying as a function of the wavelength
A for each powder. The exponential part of the law permits
to describe the rapidity of the relaxation to initial value,
and the constant A, permits to describe the level. We can
then compare the variations of 4;, B; and C; for each pow-
der in spite of numerous curves.

We must precise our aim was not to simulate any phys-
ical phenomenon, but only to minimize the parameters
number in order to make easier the comparison between
different powders. That is why we choose the more simple
mathematical law which offer the best fit of the phenome-
non without any pretension of describing a physical reality.

Fits are compared with measurements for a few wave-
lengths on Fig. 7, and we can see fitting and measurements
curves are matching.

We can then compare the temporal evolution of the
photochromic powder. 4;, B;, and C, coefficients are plot-
ted as a function of the wavelength on Figs. 8-10 for the
powders studied. In the case of powder number 1, as the
powder does not present any temporal variation, B; equals
0 and C; has no sense.

We can see spectral variations of each parameter are
characteristic of each powder.

Now, the temporal evolution of the scattered intensity is
quantified for each powder, so, we can study the temporal
evolution of the colorimetric coordinates of each one of the
samples in order to connect with the temporal behavior of
a photochromic effect.

0.15 -
0.1
0.05 -
0 T T T T T T T )
450 500 550 600 650 700 750 800 850
A (nm)
Powder : 1—2—3

Fig. 8. A, parameter as a function of 4 for three powders.
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Fig. 9. B, factor as a function of 4 for three powders (B; = 0 for powder

).
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Fig. 10. C; factor as a function of / for three powders (C; has no sense for
powder 1).

3.3. Colorimetric coordinates

The colorimetric coordinates L*, a¢* and " of the pow-
ders before and right after the UV exposition can be calcu-
lated from scattering measurements given Fig. 6 and by the
application of formulae (2)—(4). We can then study their
temporal evolution. These coordinates are given

100 -
99 -
98 - o ©
97 19
96 1
95 - A a
94 - A

934 &

92 £
91 7

90 T T T T . S
0 100 200 300 400 500 600
time after the UV exposition (min)

0 2 & 3 — L*of each powder before the UV irradiation

L*

powder :o 1

Fig. 11. Temporal dependency of colorimetric coordinate L* for different
powders.
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Fig. 12. Temporal dependency of Colorimetric coordinate a* for different
powders.

Figs. 11-13 and we can see the L* coordinate is decreasing
after the UV exposition for powders 2 and 3. The human
eye is very sensitive to L” variations, so this decrease tra-
duces the fact the powder looks darker after the UV irradi-
ation (see Fig. 14).

That shows us, whereas the colors are different, the phe-
nomenon is the same for all the powders, except for num-

12 4
101}mA aa,
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Fig. 13. Temporal dependency of colorimetric coordinate »* for different
powders.
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Fig. 14. Temporal variations of luminance L* after UV irradiation for
powder 1.

ber 1. So that, we can notice for each powder, the three
coordinates are following a law which has the same form.
In the case of the first powder, the colorimetric coordinates
does not vary as a function of time. Moreover, we can see
the highest level gap for the luminance L* is with powder 3.
That means this powder is the one for which the photo-
chromic effect is maximum.

On Figs. 15 and 16, we can see, for the same samples,
the luminance L* as a function of the saturation

S =+Va? +b" at different times after the UV exposition.
We can see L* value is lower after the UV illumination than
before and grows up progressively approaching the initial
value. We have here the same evolution than with the scat-
tered intensities. Once again that confirms the visual feeling
we have that the powder is darker after the UV illumina-
tion and comes back progressively to its initial color
becoming more light-colored.

Moreover, to have a better visualization of the color
variation, we can see, Figs. 17-19, the colors displayed
from the L*a"bh* coordinates shown on the previous part.
On these figures, the top line is the color the powder had
before the UV exposition, and on the bottom line, we
can see the evolution of the sample color at different times

99.57 o before UV exposition

997 t = 300 min

98.5 L 4 ’t =180 min
98+ ¢
*
-1 97.5
97 1

96.5
*

t = 0 min after UV exposition
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Fig. 15. Temporal variations of luminance L* after UV irradiation for
powder 2.
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Fig. 16. Temporal variations of luminance L* after UV irradiation for
powder 3.
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Time after exposition (min)
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before UV
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Color
after UV
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Fig. 17. Temporal color variations of sample 1 after a 15 min UV exposition. (For interpretation of the references in colour in this figure legend, the reader

is referred to the web version of this article.)
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Fig. 18. Temporal color variations of sample 2 after a 15 min UV exposition. (For interpretation of the references in colour in this figure legend, the reader

is referred to the web version of this article.)
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240 300 540 600

Fig. 19. Temporal color variations of sample 3 after a 15 min UV exposition. (For interpretation of the references in colour in this figure legend, the reader

is referred to the web version of this article.)

after the UV exposition. The delay after the UV exposition
is given above the color lines in minutes. As expected, we
can notice a visible color variation for samples 2 and 3,
but not for sample 1.

We can see once again the powder is darker after the UV
illumination and looks back progressively to its initial
color.

4. Conclusion

To conclude, our optical characterization method
allowed quantifying objectively the photochromic effect
of different powders. So that, we could determinate within
our powders, number 3 is the more reactive to the UV irra-
diation. Such a result could be used by Marion Technolo-
gies to see how the photochromic effect can be influenced
by the process parameters, so it permitted to adjust the syn-

thesis parameters in order to optimise the photochromic
effect.
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Partie C : Caractérisation par diffusion lumineuse de matériaux colorés

Conclusion

Nous venons de présenter une procédure permettant, a partir d’une mesure de
diffusion lumineuse, la quantification des variations angulaires de couleurs de composants
colorés.

Cet outil pourra désormais étre utilisé pour caractériser les poudres interférentielles
développées au laboratoire, et par la suite, comparer les effets visuels produits par différents
empilements multicouches concentriques. Disposer d’un tel outil de caractérisation et pouvoir
faire les caractérisations de manicre rapide et comparable permettra d’affiner la procédure
d’évaporation utilisée et ainsi faire évoluer 1’activité « Microsphéres multicouches ».
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L’ensemble du travail présenté dans ce mémoire de thése a suivi une ligne directrice
qui est le développement de nouveaux outils permettant la caractérisation de différents types
de composants par diffusion lumineuse.

Nous avons dans un premier temps pu mettre en ceuvre deux méthodes de
caractérisation des substrats transparents par diffusion lumineuse et les valider par une
analyse multi-échelles. La premiére de ces méthodes repose sur un principe de « filtrage
d’étendue » et la deuxiéme sur un « retournement » des substrats. Ces techniques ont pu étre
appliquées dans le cadre d’un projet européen qui avait pour but la réalisation d’un laser qui
est désormais commercialisé.

Dans un second temps, nous avons congu et réalisé un nouvel instrument permettant
une mesure de la BRDF d’un échantillon sous différentes résolutions en une seule acquisition.
Cet analyseur optique de surface permet également de dissocier la contribution de la rugosité
intrinséque de I’échantillon étudi¢ de celle de défauts localisés sur la surface. Il est ainsi
possible d’avoir une information non seulement sur la surface propre de I’échantillon, mais
aussi sur les caractéristiques des défauts en présence. Au vu des résultats prometteurs donnés
par ce prototype, ce travail sera poursuivi et différentes évolutions possibles sont déja
envisagées.

La troisiéme partie de ce travail a porté sur la mise au point d’une procédure de
caractérisation d’échantillons colorés. L’objectif était de pouvoir quantifier les variations
angulaires ou temporelles de couleurs de différents types de composants a effets visuels. Cette
procédure va désormais étre mise en ceuvre pour caractériser les poudres interférentielles
réalisées au laboratoire. Elle permettra I’affinement des procédures de dépots utilisées et
contribuera ainsi au développement de ’activité « Microspheres multicouches ».
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

On considere le cone maximal de reprise de la fibre optique utilisée comme récepteur.
L’intersection de ce cone avec la face avant (ou face 0) de I’échantillon est I’ellipse &, de

grand axe J,J, , de petit axe h, et de surface 2,. De la méme maniére, 1’intersection de ce cone
avec la face arricre (ou face 1) de I’échantillon est I’ellipse &, de grand axe E,E, , de petit axe
h, et de surface 2.

Soient C le centre de la fibre optique de reprise, F, et F, les deux extrémités du
diameétre de la fibre appartenant au plan (J,/,C). Soient A et A4,, les normales aux deux faces
de I’échantillon passant par respectivement par F, et F,. Tous ces éléments sont positionnés
Figure 184.

Faisceau
incident

Face 0
e’
El
Bl B B 2 E2 K
| - -~ K,
Face 1
A

Figure 184 : Points nécessaires au calcul des grands axes des ellipses

> Face0

Nous allons, dans un premier temps, chercher a connaitre les caractéristiques de
I’ellipse &, c’est a dire J,J, et &, dans le but de connaitre la surface S,N2.

&, est une ’ellipse de grand axe J,J,.
Le projeté orthogonal de J, sur A est L, et celui de J, sur 4, est L,.
Ona:

JIJZZAJZ_AJI (244)

Dans un premier temps, on peut voir d’apres le schéma donné Figure 184 qu’on a :
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

On considére le point G qui est le projeté orthogonal de C sur A4, (cf Figure 185).
LA=LGtan0—-CG
= LGtanf — (—acos®)

=—(D, +D,)cos@tan @+ acos
AL = (D, + D,)cos@tan @ —acos
= (D, +D,)sin@ —acos@

(246)
diaphragme
Figure 185 : Ensemble diaphragme-récepteur
Dans un deuxiéme temps, nous avons :
N'N  EN 247)
— —— LF,
LJ,=N'N=—=
N (248)
en outre,
FL=FG+GL
=asin@+ (D, +D,)cos0 (249)



Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

N'N = PO
=0'0,-0'P-00,
=D, sin@—tcos@—acosl
=D,sinf—(a+t)cosd

(250)
FN-FG+GN
=asinf + @ + Q_N
=asin@+ D, cos@+tsind
=D, cos@+(a+t)sind 51)
nous avons alors :
— ——FL
J,L=N'N==
EN
ind+ (D, +D 0
= (D, sin@—(a +t)cos(9)(asm +(D,+ 2)(‘:08 )
D, cos@+(a+t)sinf@ (252)
ce qui nous donne A7y .
AJ, = (D, + D,)sin@ —acos6)
i D +D
—(D, sinf—(a +t)c030)(asme+( 1 2)?056)
D, cos@+(a+t)sinf
(253)
Dans un deuxiéme temps, nous avons :
AJ, = AL, + L,J, (254)
qui nous est directement donné par les deux relations:
AL~ AL+1IL
= AL +2acos @ (255)
— —— FL
1J1 — an 2 l"
M (256)
Les parameétres appelés dans les expressions précédentes sont calculés ici :
MM" = —acosH—i—Q_Q'—tcosﬁ
=—acos— D, sin@—(a+t)cosd
=—-D,sin@ —(a+t)cosd 257)
Fle = (Dl +D2)0059_a5in9 (258)
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

F,M'"=C0O—-M,0—asin@
=D, cos@—tsinf@—asind
=D, cos@—(a+t)sind (259)

par conséquent :

A_Jl: (D, +D,)sin@—acos@+2acosl

D, +D —asi
+(Dlsin6’+(a+t)cosg)( , +D,)cosd a§1n6
D, cos@ —(a+t)sind

(260)

donc, au final, nous avons la dimension du grand axe de I’ellipse &, :

JJ, :[((D1 +D,)sin@ —acos8)—(D, sin6’—(a—i—t)cos&’)(asmg—i_(D1 +D2)COSQ)}

D, cos@+(a+t)sind

- (D, +Dz)siné’—acost9+2acost9+(D1 sin@+(a+t)cos€)(Dl +D2)cos9—a§1n9
D, cos@—(a+t)sinf

(261)
Pour ce qui est du petit axe de cette méme ellipse :

On définit le point /, centre de I’ellipse &, qui est donc aussi, par définition le milieu
du segment J,J,, on a alors la relation :

ar =L
2

1
(AJ, + AJ)) =—J J,
2 (262)

La droite (R’A) est I’axe de révolution du cone de reprise de la fibre optique. On
considere I’intersection du cone perpendiculaire & (R’A) passant par /,. Cette intersection est

un cercle de centre H, (Figure 186) et de diamétre d,. H, est défini comme suit :

RH, =R A+ AH,
=R'Q'+0' A+ AH,
t

= D, +D, + AH,
a+t (263)
avec :
AHl =]1Asin6’ (264)
et
R'H
4 =1==
R'Q (265)
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

Q
@0
F &
V. &
Faisceau - C <
incident
2
y
]
S
. N‘
D,

Face 0

Figure 186 : Points nécessaires au calcul des petits axes des ellipses

Si on considere I’intersection du cercle de centre H, et de diamétre d, avec la face
avant de I’échantillon comme décrit sur le schéma donné Figure 188, on peut en déduire la
longueur 7, du petit axe de Dellipse &,.

h =+ld,>—21,H,>

(266)
avec :
IlHl :IIACOS 9 (267)
nous avons donc :
t 11— ?
D, +D,+—J,J,sinf ,
h, = atl 2 —(J1J200s6?>
t
Dl
a+t
(268)
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

ou la longueur J,J, est donnée équation (261)

> Facel

Nous allons maintenant nous intéresser a ce qui se passe sur la face arriére de
I’échantillon. Nous cherchons les caractéristiques de ’ellipse &,, dans le but de connaitre la

surface S,N2).
&, est I’ellipse de grand axe EE, et de petit axe h,.
Le projeté orthogonal de E, sur 4 est K, et celui de E, sur 4, est K,

Nous voulons :

E,E, = BE, - BE, (269)
Pour commencer :
BE, = BK + KE, 270)
avec :
BK = AL @71)
KE, =—NN' hE
FN
vk
FIN (272)
FK=FL+e 273)

Ce qui nous permet d’écrire :

BE, = (D, +D,)sinf —acos@
ecost
WV n?—sin20

D, cos@+(a+t)sinf

asin@+ (D, +D,)cosd +

+[D, sin@ - (a +1)cos 6]

(274)
et ensuite, nous pouvons €crire :
BEI = BKI + KlEl (275)
avec :
— — FK
I<1Ev1 :M"M' 2 1"
M (276)
F}I(1 = FVZL1 +eé' (277)
BI<1 = ALl (278)
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

ce qui nous donne :

B_El:(Dl +D,)sin@ —acos +2acos

ecosd
/n?—sin 26

D, cos@—(a+t)sind

(D, + D,)cos@ —asinf +

+[D, sin @ + (a +t)cos 6]

(279)
Nous pouvons donc en déduire la dimension du grand axe E E, de I’ellipse ¢, :
EE, =(D,+D,)sinf —acos@
ecosd
asin@+ (D, + D,)cos 0 + ————
+[D, sin@ — (a +t)cos 6] \/m
D, cos@+(a+t)sind
— (D, + D,)sin@+acos@ —2acosf
. ecost
(D, +D,)cosf —asin @ + —————
—~[D, sin @+ (a+1)cos o] Jn —sin*g
D, cos@—(a+t)sind
(280)

Nous allons maintenant nous intéresser au calcul du petit axe 4, de I’ellipse &,

Comme dans le cas de Iellipse &, on définit le point /, centre de I’ellipse &, qui est
aussi, par définition le milieu du segment E £, on a alors la relation :

1 1
Bl, =—(BE, +BE,)=—E,E,
2 2 (281)
La droite (R’A) est I’axe de révolution du cone de reprise de la fibre optique. On
considere I’intersection du cone perpendiculaire a (R’A) passant par /,. Cette intersection est
un cercle de centre H, (Figure 188) et de diametre d,. H, est défini comme suit :

R'H, =R A+ AC, + CH,
' D +D,+—5 +1,C,sin0
a+t cosd (282)

avec:

I,B—e'tand

(283)

Si on considere I'intersection du cercle de centre H, et de diamétre d, avec la face
avant de 1’échantillon comme décrit sur le schéma donné Figure 188, on peut en déduire la
longueur /4, du petit axe de Pellipse &,.

~
=

~
1Q

(284)
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Annexe 1 : Calcul du taux de recouvrement

(285)
avec :

H,I, =1,Ccosf (286)

nous avons donc :

2
t e' l— .
D1+D2+79+ EElEz—etanﬁ sin & { 2
h, = ta+t cos —{2(—E1E2 —e'tan@jcos@}
t 2
Dl
a+t

(287)

ou la longueur E,E, est donnée équation (280).

Sur la face avant

AN
N\

Sur la face arriére

Tary
I

Figure 187 : Ellipses de reprise (bleues) et spot (jaune) sur chaque face de I’échantillon

~__
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~
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Figure 188 : Coupes perpendiculaires du cone de collection passant par les points /, et /,
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Multidielectric quarter-wave coatings on
microspheres: a study in colorimetric space

Philippe Voarino, Myriam Zerrad, Carole Deumié, and Claude Amra

Spectral properties of quarter-wave stacks deposited on microspheres are investigated with Mie theory.
These properties are converted into colorimetric spaces to deal with visual applications. An ion-beam-
sputtering process is then implemented to produce elementary stacks on the spheres, and the resulting
powders are characterized. © 2006 Optical Society of America

OCIS codes: 310.0310, 330.1730, 120.0120, 290.0290.

1. Introduction

For some applications of critical interest, including
cosmetics and paints (color effects), furtivity (high-
reflectance dielectric particles) and biophotonics (par-
ticles with high radiation pressure), and optical
communication (end coating of optical fibers), a de-
mand exists for overcoated microspheres to reach
specific properties that are either similar to or differ-
ent from those of the interferential multilayer. In a
recent paper! we studied the effect of quarter-wave
stacks deposited on microspheres with diameters in
the range 0.5—15 pm. The spectral properties of these
concentric stacks were compared with those of planar
multilayers,2-4 such as mirrors and filters, in regard
to the sphere diameter. We also dealt with the prob-
lem of in situ optical monitoring based on quarter-
wave criteria applied to microconcentric stacks.! In
this paper we first extend the study of overcoated
microspheres to colorimetric space® to deal with vi-
sual applications. In a second step an ion-beam-
sputtering process is implemented to produce
elementary stacks on the spheres, whose spectral and
color properties are then analyzed.

2. Mie Theory Applied to Multilayer Spheres

The rigorous approach to characterize electromag-
netic fields scattered or diffracted by spheres is that

The authors are with the Institut Fresnel, Unité Mixte de
Recherche-Centre National de la Recherche Scientifique 6133,
Ecole Généraliste d’Ingénieurs de Marseille, Université Paul
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of Mie theory. We extend Mie theory®-12 to concentric
multilayers!3:14 and calculate the angular and spec-
tral properties of overcoated spheres. As usual, the
theory does not take into account interactions be-
tween microspheres. Numerical results are plotted in
Figs 1 and 2 to recall the size-effect characteristic of
small uncoated particles with small (10 nm) and
large (1 pm) radii. The illumination wavelength is
633 nm, and both polarizations (TE and TM) are in-
vestigated. The scattering levels are normalized to
the incident power of a 2 mm section laser beam.

To compare the optical properties of these spheres
with those of planar multilayers with classical reflec-
tion R(\) and transmission T'(\), we calculated diffuse
scattering by reflection Sy or by transmission S; by
performing a single integration in one or the other
half-space as follows:

STzf 1(6, $)sin 6d6dd (1)

0, ¢

with 0° < 90° and 0° < ¢ < 360°.

SR:J 1(6, $)sin 6d6d (2)

0, ¢

with 90° < 6° < 180° and 0° < ¢ < 360°.

These integrated scattering values are now inves-
tigated in regard to different quarter-wave coatings
deposited on the microspheres. As usual, H and L
will designate high- and low-index thin films with
quarter-wave optical thickness:

nyey = nier, = \o/4, (3)

1 March 2006 / Vol. 45, No. 7 / APPLIED OPTICS 1469
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Scattered field

with Ay = 633 nm, where ny and n;, designate high
and low refractive indices and ez and e;, the mechan-
ical thicknesses of the layers.

In Fig. 3 diffuse scattering Sy and S, are plotted
versus wavelength in the case of an uncoated sphere
with a 100 nm radius. When the sphere is overcoated
with a single H layer, the scattering level is increased
and the spectral properties are modified (Fig. 4),
which must be attributed to the increase in diameter
(size effect) as well as to the presence of high-index
material. The phenomena are more complex when
the coating is a multilayer, as shown in Fig. 5 for a
seven-layer quarter-wave mirror.

3. Investigation in Colorimetric Space

Colorimetric values x, y, and Y were calculated by
using the International Commission on Illumina-

1 E07 4

b 1 1E-11 4 1609
1608, o

Fig. 1. (a) Angular scattering and (b) polar
diagram at A = 633 nm of a 10 nm radius
silica sphere.

Fig. 2. (a) Angular scattering and
(b) polar diagram at A\ = 633 nm of a
1 pm radius silica sphere.

tion (CIE) 1931 XYZ system15.16 with the CIE D65
standard illuminant and the CIE 10° standard
observer.17:18

In the first step we calculate the color resulting
from the diffuse reflectance Sy or the transmittance
Sr, which gives us two values in the colorimetric
space. But we also plot the angular variation of the
color delivered at each scattering angle, which gives
us a parametric curve.

As shown in Fig. 6, all diffuse (integrated) and
angular colors remain blue for small particles (10 nm
radius), as the result of classical Rayleigh scattering.
At the inverse, larger diameters (1 or 65 pm) give
white colors for diffuse scattering, together with
rapid variations in the angular pattern (see Figs 7
and 8).

Now we study the effect of coatings on these color-

R/
o ., ©
- 13 4 161 = 1 E-08 4 -
g 'E“N 1E-15 4 1E-13 ;;
s :E:?v 1E17 4 1E415 o
o (En wm 180 eq0a167 o
S g4 | 135  1E21 3 1E19 = 1E
£ (et EniEn 3 E0] = T '
¢ VEsT . /ﬂ\ ),
1 E16 .
e \ Fig. 3. (a) Angular scatter-
1 E10 . i
T T =4 ing and (b) S, and Sy versus
Aomf® 700 4E07 5E07 6 E-07 7 A B s
800 aaid 8E97  wavelength in the visible
—T-R s
o b range for an uncoated silica
(@) (b) sphere of 100 nm radius.
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100 nm, and its diagram is given in Fig. 9 for both
diffuse and angular colors. We notice for the angular
pattern that almost all colors are coarsely swept with
this uncoated sphere. As for the integrated colors,
they are different in reflection and transmission.
When the sphere is coated, the colorimetric dia-
gram is modified, which is emphasized in Figs. 10 and
11 for two designs, a single high-index layer and a
multilayer mirror. For the high-index quarter-wave
layer and concerning the angular color, the colorimet-
ric space covered is no longer an ellipse but becomes

1 E-05 4

visible range for a 100 nm
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(b) radius silica sphere coated
with an H layer.

an arbitrary curve that shifts more toward red and
yellow than toward blue. If the total thickness is
larger, typically when the stack contains many lay-
ers, the colorimetric response is more complex and
tends toward an equal-energy locus. The same study
has been conducted on 65 pm radius spheres (Figs.
12 and 13).

4. Deposition Process

We validated the first system with electron-beam dep-
osition.!3 Then the configuration was reversed to facil-
itate a direct interaction between the sputtered matter
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Fig. 7. Chromaticity dia-
gram of a 1 pm radius silica
sphere (a) for diffuse scatter-
ing by reflection and trans-
mission and (b) for each
scattering angle 6.

Fig. 8. Chromaticity dia-
gram of a 65 pm radius silica
sphere (a) for diffuse scatter-
ing by reflection and trans-
mission and (b) for each
scattering angle 0.

Fig. 9. Chromaticity diagram
of a 100 nm radius silica sphere
(a) for diffuse scattering by re-
flection and transmission and (b)
for each scattering angle 6.
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Fig. 10. Chromaticity diagram
of a 100 nm radius silica sphere
covered with an H layer (a) for
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Fig. 11. Chromaticity diagram
of a 100 nm radius silica sphere
covered with an HLHLHLH
layer (a) for diffuse scattering by
reflection and transmission and
(b) for each scattering angle 6.

Fig. 12. Chromaticity diagram of a
65 pm radius silica sphere covered
with an H layer (a) for diffuse scatter-
ing by reflection and transmission and
(b) for each scattering angle 6.
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Fig. 16. Plot of (a) 65 pm radius un-
coated spheres and (b) Al-coated 65
pm radius spheres.
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and the moving spheres. An ion-beam-sputtering pro-
cess was set up specifically for this implementation.
This technique requires an Ar* ion beam, which is
focused on a target whose matter is sputtered down
on a substrate. In our system targets are in alumi-
nium, tantalum, and silica; thus the deposited mate-
rials can be Al, Ta, Ta,0; and SiO,. A photograph of
our system is shown in Fig. 14(a), and the ion-beam
source pattern is given in Fig. 14(b).

The first challenge was the control of gas flows, ion
energy, ion current, accelerating voltage, and beam
neutralization, which are key parameters to obtain
repeatable and accurate index and thickness of pla-
nar layers. In a planar configuration, Ta,O5 and silica
indices were accurately determined versus wave-
length.

Then it was important to deposit a homogeneous
thickness on the spheres. For this reason, all spheres
are shaken during deposition in a vibrating system,
which gives them random movements inside the
emission lobe of the sputtering materials.

Now if we compare the thickness deposited on a
planar substrate with the total thickness deposited
on all spheres covering the planar substrate, we
conclude that we have a larger surface to overcoat,
which increases when the sphere diameter de-
creases.

To illustrate this result, we provide Figs. 15 and
16, showing microspheres of two different radia (15
and 65 pm) before and after deposition of aluminium.
Although the deposition time is identical for the two
figures, the opacity is different and proves that less
material was deposited on the smallest spheres.

5. Characterization

We characterized our spheres by using a laser scat-
terometer and a white-source scatterometer. Our la-
ser scatterometer!?® is capable of measuring angular
scattering within a seven-decade range in the visible
with respect to a Lambertian sample. Several laser
rays are avalaible, ranging from UV (325 nm) to mid-
infrared (10.6 pm), and 10 axis are fully computer
controlled. This system was described previously.20.21

Spectral and angular scattering levels can also be
measured with the white-source scatterometer.
Even though its angular resolution is a little higher,
its 5 nm spectral resolution2? in the visible range
allows a significant spectral characterization. To re-
move optical and electronic noise during data acqui-
sition and to have a normalized measurement, we
made a calibration by using a Lambertian sample,
which scatters uniformly in the whole reflected half-
space and was previously calibrated by the U.S. Na-
tional Institute of Standards and Technology.

Figure 17 presents angular and spectral mea-
surements of a collection of 65 wm radius spheres
before and after deposition of aluminum. We first
notice that the Al-coated spheres scatter less than the
uncoated spheres. One possible reason for this could
be absorption.

In the second step, the preceding aluminized spheres
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were again overcoated with a Ta,O; thin-film material.
Two deposition times were used in Figs. 18(a) and
18(b), and each produced different colors.

6. Conclusion

Angular and spectral scattering from overcoated mi-
crospheres was calculated and plotted into colorimet-
ric spaces. It was shown how single layers and
multilayers allow one to modify the properties of op-
tical powders. In addition, a specific ion-beam-
sputtering process was shown to be adequate for
overcoating the microspheres.

We acknowledge the Recherche en Couches Minces
Optiques team of the Fresnel Institute, whose sup-
port was very important to this project, with partic-
ular thanks going to M. Lequime, G. Albrand, L.
Roussel, and C. Koec.
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Résumé

Ce mémoire de thése est enticrement dédié¢ au développement de nouvelles techniques
utilisant la diffusion lumineuse comme outil de sondage optique. Cette étude a suivi trois axes
distincts qui sont la caractérisation des substrats transparents, la « pixellisation » de la BRDF
et la caractérisation de composants colorés.

Si la diffusion lumineuse fournit une technique efficace d’analyse non destructive des
composants optiques, elle n’était cependant pas adaptée a la caractérisation de rugosités de
surface dans le cas d’échantillons transparents épais. Pour cette raison, et dans le cadre d’un
projet européen, nous avons pu mettre en ceuvre deux méthodes de caractérisation par
diffusion lumineuse des substrats transparents. La premicre repose sur un principe de
« filtrage d’étendue » et la deuxiéme sur un retournement des substrats et une extension du
modele au cas de la lumiere incohérente. Elles seront toutes deux présentées et validées dans
la premiere partie de ce manuscrit.

Par ailleurs, un autre verrou a lever consistait a séparer la contribution des effets de
rugosité intrinseque de la surface étudiée de celle de défauts localisés éventuellement en
présence. Nous avons pour cela mis au point un analyseur optique de surface dont la
conception et la réalisation sont détaillées dans la deuxiéme partie de ce manuscrit. Ce
nouveau dispositif de mesure de lumicre diffuse associe une caméra haute performance, une
source incohérente et un systeme télécentrique. Il permet non seulement d’extraire la
contribution des défauts localisés, mais aussi de mesurer simultanément la BRDF angulaire de
plusieurs éléments de surface et ainsi d’accéder a différentes résolution latérales.

La troisieme partie de ce manuscrit portera sur la caractérisation par diffusion
lumineuse de composants colorés. L’une des thématiques de 1’activité Diffusion Lumineuse
du laboratoire est 1’étude et la réalisation de poudres interférentielles pour des applications
liées a des effets colorés (cosmétiques, peinture). Pour optimiser les procédures de réalisation
de ces poudres, il était nécessaire de pouvoir quantifier les effets colorés qu’elles produisent.
Nous avons pour cela introduit les représentations des mesures de diffusion dans les espaces
colorimétriques, et plus particulierement les représentations dans des espaces permettant des
interprétations visuelles des effets colorés obtenus.
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