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Résumé

Dans cette thèse, nous développons des micro-concentrateurs de lumière en vue d’applications

dans l’infrarouge. Les optiques, plates, de dimensions comparables à la longueur d’onde,

sont formées d’une couche micronique de métamatériau, constituée de polymère structuré

par des trous d’air. Une focalisation dans la zone de Fresnel des structures est recherchée

en réalisant un gradient d’indice, obtenu en variant le diamètre des inclusions d’air (de

λ/20 à λ/8). Des simulations électromagnétiques sont d’abord effectuées pour valider

un design. La fabrication de ces concentrateurs repose sur la structuration d’une couche

de photorésine à l’aide d’une technique de lithographie optique 3D à deux photons. Les

mesures obtenues par l’imagerie infrarouge des structures montrent l’obtention d’une fo-

calisation en accord avec les simulations pour un volume de concentrateur de 1,5λ3, en

dépit de l’absorption résiduelle de la résine choisie. Les structures proposées sont in-

variantes dans la direction axiale et peu épaisses, et peuvent donc être transférées dans

d’autres types de matériaux ayant des indices de réfraction plus importants, comme le

silicium. Les structures proposées peuvent également servir de plateforme pour réaliser

un confinement sub-longueur d’onde par l’ajout d’antennes plasmoniques.
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Abstract

In this thesis, we develop flat light concentrators for infrared applications. The struc-

tures have dimensions comparable with the wavelength and are made of a metamaterial

layer (few microns) made of polymer with air holes inclusions. Light focusing in the

Fresnel zone of the structures is achieved by a gradient index profile obained by chirping

the holes diameter (from λ/20 to λ/8). Electromagnetic simulations are first performed

to validate a design. The fabrication of these concentrators is then made by direct laser

writing using a 3D two-photon lithography technique. Infrared imaging of the structures

reveals a clear focusing of the infrared light for concentrators volume as small as 1.5λ3,

in agreement with the electromagnetic simulations. Considering that the metamaterial

concentrator slabs are invariant in the axial direction and not too thick, similar struc-

tures can be transferred in transparent substrates such as silicon using deep reactive ion

etching. A subwavelength light confinement can also be exploited by adding plasmonic

antenna on the top surface of the flat concentrators.
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Introduction Générale

En électromagnétisme, les métamatériaux (MM) sont des matériaux formés d’éléments

arrangés périodiquement ou apériodiquement, ayant des dimensions nettement plus pe-

tites que la longueur d’onde lumineuse incidente. A la différence des matériaux massifs

traditionnellement utilisés en optoélectronique, comme le silicium ou le germanium, dont

la structure est fixe, les MM peuvent présenter une réponse optique “sur demande” en

jouant sur la géométrie et la nature des cellules ou méta-atomes les composant. Proposés

théoriquement, dans un premier temps, par Pendry en 1999, la première démonstration ex-

périmentale suivit l’année suivante (Smith et al. en 2000). Après 15 années de développe-

ment, les MM représentent aujourd’hui un domaine de recherche fécond couvrant un large

éventail applicatif, notamment pour la réalisation de super-lentilles, l’obtention de lumière

lente, le stockage de données, les commutation optiques...

Initialement cantonnés aux larges longueurs d’ondes (micro-onde et terahertz), les progrès

en matière de nano-fabrication permettent aujourd’hui de fabriquer des motifs élémen-

taires submicroniques sur de larges dimensions. On peut penser par exemple aux méthodes

holographiques ou d’auto-assemblage. Ainsi, des MM relativement bien contrôlés ont pu

être réalisés pour des applications dans l’infrarouge (IR) lointain, moyen et proche, voire

parfois dans le visible. Si les MM pour le visible restent problématiques du point de vue
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de leur fabrication, l’infrarouge moyen, plus accessible aux méthodes modernes de fabri-

cation, représente à lui seul un vaste domaine applicatif, pour l’imagerie d’une part mais

aussi compte tenu du besoin croissant de capteurs spectroscopiques intégrés IR, pour la

détection de gaz, d’huiles, de pathogènes, etc.

L’infrarouge est en effet le domaine spectral permettant le plus aisément l’identification

chimique, car correspondant aux transitions ro-vibrationnelles des molécules. Néanmoins,

plusieurs contraintes peuvent être mentionnées. Pour détecter un analyte en faible con-

centration, la lumière doit interagir fortement avec le milieu à analyser, ce qui implique

typiquement des longueurs de propagation lumineuse importante au sein du milieu à anal-

yser. C’est notamment le cas dans des milieux dilués (gazeux), où suivant la molécule

recherchée, la propagation doit s’effectuer sur plusieurs mètres ou dizaine de mètres pour

obtenir une sensibilité suffisante en spectroscopie d’absorption. Ce problème est typique-

ment résolu par la mise en œuvre de cavités optiques IR performantes, de petites dimen-

sions, et en travaillant sur les pics d’absorption IR les plus intenses des molécules d’intérêt.

Des problèmes similaires peuvent se poser pour la détection IR de bio-marqueurs, à l’aide

de système sonde/cible de type anticorps/antigène. Dans ce cas aussi, une sensibilité

importante est envisageable en faisant résonner la lumière au voisinage des anticorps, par

exemple en déposant ces anticorps sur des résonateurs plasmoniques.

Dans ce contexte, les MM apparaissent assez naturellement comme des matériaux de choix

pour augmenter l’interaction lumière-matière au sein de dispositifs intégrés. Les MM, de

part leur flexibilité, peuvent en effet être conçus pour produire de fortes résonances de

champ aux longueurs d’ondes d’intérêt, et ils peuvent aussi posséder une grande surface

spécifique, ou porosité en raison de leur structuration.

Cependant, c’est un autre aspect applicatif des MM, tout aussi important qui nous a
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intéressé dans ce travail de thèse. La mise en œuvre de système infrarouge de détection

se heurte typiquement au faible rapport signal à bruit en en raison du bruit thermique, ce

qui nécessite la mise en œuvre de système de refroidissement onéreux et encombrant. Le

bruit thermique du détecteur est un problème majeur qui peut néanmoins être combattu

en diminuant le volume V du détecteur (le bruit thermique étant proportionnel à V) ce

qui permet alors d’envisager la mise en œuvre de détecteurs bas coût et non refroidi pour

des applications d’imagerie ou de capteurs. En diminuant la surface active du détecteur,

le bruit d’obscurité chute alors et le rapport signal à bruit est largement augmenté, à

condition toutefois que le détecteur perçoive une valeur similaire de flux incident. Pour

conserver ce flux, il est donc nécessaire de focaliser, c’est à dire de concentrer la lumière

incidente sur la zone active ainsi réduite. Se pose alors à nouveau un problème de coût

et d’espace lié à la mise en œuvre d’un système de focalisation performant, surtout si un

imageur IR bidimensionnel est mis en œuvre.

Pour répondre à ce problème, un effort important est mené pour intégrer des fonctions

optiques directement au niveau du pixel du détecteur (“Pixel Level Processing”, PLP) et

notamment une fonction de focalisation efficace. Dans l’optique de réaliser une matrice

de micro-lentilles, l’approche “lentilles à gradient d’indice” (GRIN) semble apporter une

plus grande souplesse dans la mesure où les lentilles via cette approche peuvent être

plates. Néanmoins la réalisation de micro-lentilles extrêmement intégrées, c’est-à-dire de

taille comparable au pixel, de très courte focale, et de grande efficacité reste un challenge

d’actualité.

Dans ce contexte, nous nous sommes attelés dans ce travail de thèse à réaliser un con-

centrateur IR à base de MM, analogue aux lentilles de GRIN et qui soit, au moins sur le

principe, compatible avec une approche PLP. Le but applicatif de ce développement étant

5



Introduction générale

idéalement de surclasser les performances photométriques des détecteurs IR ou encore de

permettre la mise en œuvre de détecteurs non refroidit plus performant.

Dans ce travail, la fabrication des MM IR est basée sur une nano/micro-ingénierie d’une

couche de matrice de polymère à l’aide d’une technique de lithographie 3D à deux photons.

L’efficacité finale des dispositifs est caractérisée en utilisant une caméra CCD (charge

coupled device) infrarouge 2D. Comme possible perspective à ce travail, nous évoquons

la possibilité de transférer les structures vers du silicium pour former des MM “tout

silicium” mais aussi d’intégrer, à ces concentrateurs de lumière, une lentille plasmonique

supplémentaire pouvant permettre une exaltation supérieure.

Ce travail est au croisement des MM et des lentilles GRIN. Le premier chapitre (Introduc-

tion aux métamatériaux et aux micro-lentilles) de ce manuscrit fournit donc le contexte

général relatif aux MM et aux lentilles GRIN. Concernant les MM, nous évoquons briève-

ment les concepts fondateurs principalement démontrés aux basses fréquences du spec-

tre électromagnétiques, et des réalisations plus récentes aux fréquences nécessitant une

structuration très fines (IR/NIR/Vis). Nous rappelons que deux verrous technologiques

freinent encore le développement des métamatériaux : les pertes par absorption et les

contraintes technologiques qui limitent les réalisations à des structures essentiellement

planaires.

Dans le deuxième chapitre (Design et simulation), nous introduisons le design adopté

pour nos structures. Celui-ci consiste en une couche épaisse de polymère, structurée par

des trous, dans le but d’obtenir radialement une distribution d’indice de type sécante

hyperbolique. Une étude numérique permet d’évaluer les facteurs d’exaltation théorique

accessibles par cette approche pour des concentrateurs de taille comparable à celle de

la longueur d’onde. Par rapport à une distribution continue d’indice, l’effet de la struc-
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turation sub-longueur d’onde est évalué. Pour les paramètres choisis, ces simulations

électromagnétiques montrent sans ambigüité un effet de focalisation dans le voisinage

immédiat du micro-concentrateur.

Le troisième chapitre (Structuration par lithographie 3D) est consacré à la fabrication.

Le système d’écriture directe avec un laser femtoseconde (FsDLW) y est décrit. Celui-ci

permet la polymérisation à deux photons de différents photopolymères. Nous nous con-

centrons sur deux types de photorésines consistant en une résine positive commerciale et

une résine négative de type PETA, développée au laboratoire. Une étude est en particulier

menée pour déterminer la résolution spatiale optimum accessible en termes de largeur de

ligne d’écriture, en fonction de la puissance du laser incident et de la vitesse d’écriture.

Le quatrième chapitre (Caractérisation infrarouge des micro-lentilles) constitue l’aboutisse-

ment de ce travail et présente essentiellement la caractérisation des concentrateurs fonc-

tionnels dans l’infrarouge, réalisés pour fonctionner autour de 10 µm et 5.5 µm environ.
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1. Introduction aux métamatériaux et

aux micro-lentilles

Au cours de cette thèse, nous nous proposons de réaliser expérimentalement des con-

centrateurs de lumière de très faibles dimensions, en profitant de la flexibilité offerte

par les métamatériaux. Notre approche consistera d’abord à utiliser des métamatéri-

aux essentiellement non métalliques pour s’affranchir autant que possible des problèmes

d’absorption. Les concentrateurs de lumière envisagés s’apparentent donc, dans une cer-

taine mesure, à des lentilles à gradient d’indice connues sous l’acronyme anglais GRIN Lens

pour “GRadient INdex lens”. Dans ce premier chapitre nous introduisons donc briève-

ment le concept de métamatériaux optiques et nous présentons les principales approches

expérimentales permettant, par ce biais, de réaliser des microlentilles ultra-compactes.

1.1. Introduction

Des métamatériaux optiques existent depuis la fin de l’antiquité au moins, au sein de “ru-

bis dorés”, des verres dichroïques réalisés par les romains, obtenus en dispersant dans le

verre des colloïdes d’or et d’argent de dimensions nanométriques (50-70 nm). On suppose

sans certitude que les colloïdes provenaient de poussières métalliques broyées finement,
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Chapitre 1 Introduction aux métamatériaux et aux micro-lentilles

plus ou moins volontairement, au cours du procédé. Aujourd’hui, le mérite essentiel des

métamatériaux optiques est de pouvoir obtenir des propriétés électromagnétiques inédites

grâce à des structurations sub-longueur d’onde spécifiques. Parmi ces propriétés uniques,

il faut mentionner aussitôt la possibilité d’obtenir conjointement une permittivité élec-

trique effective ε négative, et une perméabilité magnétique µ effective également négative.

En combinant ces deux propriétés nous pouvons obtenir un indice de réfraction négatif.

Un intérêt assez immédiat des MM à indice négatif, est qu’une lentille plate composée

d’un tel matériau peut produire une “lentille parfaite”. Le terme “parfait” fut ensuite

l’objet de débats, mais c’est sans doute, cette capacité, qui a au début des années 2000

relancé activement le domaine des MM optiques, et qui leur a donné de nouvelles lettres

de noblesse.

Outre des constantes optiques négatives, diverses propriétés inédites sont recherchées. A

titre d’exemple, nous pouvons ici en citer quelques une, comme le stockage optique 1,

le camouflage 2, la réalisation de super-lentilles 3, un contrôle de la polarisation avec des

couches fines de MM chiraux 4, etc.

Notre travail ayant pour but de focaliser de manière efficace une lumière incidente à

l’aide de MM, nous décrivons ci-après le concept de lentille “parfaite” obtenu avec un

indice négatif et les limites de cette approche. Nous présentons ensuite un aperçu des

1. Il s’agit de ralentir la lumière aux travers de MM résonants [1], au sein de dispositifs optiques
miniaturisés.

2. L’idée est essentiellement de cacher certaines régions, que la lumière contourne [2]. La réalisation
de MM anisotropes avec 0 < ε < 1 et / ou 0 < µ < 1 peut être utilisé pour du camouflage optique, des
“métasurfaces” ont été proposées dans ce but [3].

3. En particulier, des MM possédant une dispersion dite hyperbolique peuvent être mis à profit pour
convertir des ondes évanescente en ondes radiatives, dans le but de dépasser la limite de diffraction
conventionelle [4][5].

4. Des dispositifs compacts à base de MM peuvent ainsi séparer des polarisations orthogonales, jouer
le rôle de lame d’ondes etc.[6]. En particulier, des MM chiraux peuvent avoir un indice négatif, sans
avoir nécessairement ε et / ou µ négatifs et permettent d’obtenir une activité optique et un dichroïsme
circulaire [7].
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1.2 Métamatériaux à indice négatif et lentille “parfaite”

réalisations actuelles, avant de nous concentrer sur les approches diélectriques permettant

une focalisation.

1.2. Métamatériaux à indice négatif et lentille “parfaite”

Unmétamatériau possédant un indice négatif, également qualifié de matériau main gauche,

possède une permittivité ε et une perméabilité µ négatives. Vitesses de groupes et vitesses

de phases y sont opposées 5. Ces matériaux n’existent pas “naturellement” et doivent être

façonnés. Veselago, en 1968 [8], était le premier à avancer théoriquement la possibilité

d’obtenir un matériau ayant un indice négatif, en considérant que l’indice de réfraction

est non pas donné par la relation n = √εµ mais par:

n = ±√εµ

où le signe moins est obtenu lorsque perméabilité µ et permittivité ε sont toutes deux

négatives sur un intervalle de fréquence. Beaucoup d’efforts ont finalement conduit à la

première structure de MM à indice négatif réalisée par Smith en 2000 [9], reconnue sans

ambigüité comme le premier matériau moderne “main gauche”.

Il fallu d’abord attendre l’année 1996, pour que John Pendry publie un premier article

suggérant qu’un réseau de fils structurés périodiquement (représenté dans la Fig. 1.1-a),

puisse se comporter comme un milieu plasmonique [10], c’est à dire un milieu où la

permittivité effective devient négative (comportement métallique) en deçà d’une certaine

fréquence, analogue à la fréquence plasma d’un métal.

5. Le vecteur de Poynting donnant la direction du flux d’énergie est indépendant de ε et µ et ne
change donc pas de direction. En revanche dans un matériau main gauche, la direction du vecteur d’onde
k est inversée, le trièdre (k, E, H) n’est plus direct.
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Chapitre 1 Introduction aux métamatériaux et aux micro-lentilles

La permittivité effective idéale d’un tel milieu est ainsi décrite par εeff = 1− ω2
p

ω2 avec ωp

la fréquence angulaire du plasma et ω la fréquence angulaire de l’onde considérée 6.

En 1999, J. Pendry proposa que des boucles conductrices dites SRR (Split Ring Resonator

pour l’anglais) représentée sur la Fig. 1.1-b pourraient se comporter cette fois comme un

milieu magnétique artificiel [11] caractérisé par une perméabilité négative sur une gamme

de fréquence. La perméabilité effective idéale d’un tel milieu, obtenue également par une

théorie de milieu effectif, est dans ce cas décrite par: µeff = 1− Fω2
p

ω2−ω2
0
où F est un facteur

de remplissage et ω0, la fréquence angulaire de résonance.

(a) (b)

Figure 1.1. – (a) Structure de réseau de fils; (b) Structure SRR.

Cette description prévoit ainsi une perméabilité effective µeff < 0 au voisinage de la

résonance. Expérimentalement, ce comportement fut identifié en mesurant l’atténuation

de l’onde transmise à travers le matériau composé de SRR. Compte tenu des dimensions

mises en jeu, cette expérience fut réalisée dans le domaine micro-onde, en mesurant des

spectres de réflexion et de transmission. Les résultats font apparaitre un gap, une opacité,

6. En négligeant la partie imaginaire de la permittivité comme il est souvent fait pour introduire les
propriétés plasmoniques des métaux.
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1.2 Métamatériaux à indice négatif et lentille “parfaite”

dans la transmission, autour de la fréquence prévue.

Un premier test fut réalisé par Smith et al. [9]. L’idée était de mesurer la transmission à

travers un réseau formé des deux structures, SRR et fils couplées. La Fig. 1.2-a présente

la structure fabriquée et son spectre de transmission représenté dans la Fig. 1.2-b. Pour

la structure composée de fils, un comportement métallique est observé: le matériau est

opaque sur toute la plage de fréquence considérée, la permittivité étant négative. Pour la

structure faite de SRR, une opacité est mesurée sur une plage étroite de fréquence. Lorsque

les deux structures sont associées, le système redevient transparent dans une bande étroite

de fréquence autour de 5 GHz. Ce résultat vérifiait, sur cette plage fréquentielle, la

réalisation d’un matériau à indice négatif pour une direction de propagation.

(a) (b)

Figure 1.2. – (a) Métamatériaux composés de SRR et de fils ayant un indice négatif;
(b) Puissance détectée lors d’une mesure de transmission à travers trois échantillons
contenant chacun un réseau de fils, un réseau de SRR et un réseau de SRR+fils. Adaptée
de [9]

En 2001, la même équipe propose finalement une version bidimensionnelle de ces struc-

tures, agencée de manière à obtenir un indice négatif dans les deux directions orthogonales

du plan de l’échantillon [12].
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Lentilles “parfaites” La lentille parfaite est proposée dès l’article de Veselago, qui con-

sidère une lentille formée d’un matériau à indice négatif représentée dans la Fig. 1.3, et

plus précisément d’un indice n = −1.

Figure 1.3. – Représentation de la lentille à indice négatif proposé par Veselago, en
1968. Adaptée de [8]

L’optique géométrique reposant sur les lois de Snell-Descartes, montre qu’au passage

d’un simple dioptre plan d’indice positif, l’image d’un point est typiquement une tâche.

Autrement dit, un dioptre plan introduit des aberrations géométriques. Cette tâche est

virtuelle, c’est à dire située dans le milieu objet. Dans le cas n > 0, la tâche se réduit à un

point, uniquement dans le cas limite où les deux indices objet et images sont identiques,

c’est à dire n = 1 pour un dioptre dans l’air.

Si l’indice est négatif, la construction de Snell-Descartes modifie sensiblement ce résultat,

l’angle des rayons réfractés est inversé: le dioptre fait converger les rayons dans le milieu

image. Dans le cas où n = −1, le dioptre est un plan de symétrie pour les rayons et

ceux-ci convergent tous, sans aberration vers un même point. On a donc une lentille

plate dénuée d’aberration. La réalisation de cette lentille, appelée lentille parfaite, a donc

été naturellement proposée par Pendry [13]. Elle permet de plus d’éliminer les rayons
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1.2 Métamatériaux à indice négatif et lentille “parfaite”

habituellement réfléchis au niveau de l’interface, les indices étant identiques en valeur

absolue de part et d’autre. Plus exactement formulé, l’impédance des deux milieux objet

et image est adaptée ce qui conduit à une réflexion nulle 7.

Cependant, un système dénué d’aberration n’en demeure pas moins limité en résolution.

Ce sont en effet les ondes évanescentes, non propagatives, qui contiennent les détails sub-

longueur d’onde d’un objet, et celles-ci n’atteignent pas le dioptre et ne peuvent être

refocalisées dans le milieu image. Ce point limite la résolution des dispositifs optiques

classiques.

Mais ici, le fait de posséder un matériau d’indice négatif ouvre une nouvelle porte. En

effet une onde évanescente selon une direction z, est par nature exponentiellement décrois-

sante. Elle est ainsi caractérisée par un vecteur d’onde imaginaire dans la direction z de

propagation, soit kz = nkoz = i n|koz|. On voit cependant que la structure de l’onde plane

évanescente se propageant selon z, donnée par eikzz est effectivement exponentiellement

décroissante si n est positif, mais peut croitre si n est négatif.

Le concept d’imagerie ou de lentille parfaite (“perfect lensing”) a donc pu être étendu

en considérant que les MM à indice négatif permettent possiblement d’imager les ondes

évanescentes et de focaliser avec une résolution sub-longueur d’onde. Cette caractéris-

tique pourraient être exploitée dans des applications comme l’imagerie, la lithographie,

le stockage de données ou pour améliorer l’efficacité des sources de lumière. Plusieurs

aspects liés à cette idée ont cependant été l’objet de débats théoriques importants [14].

Des réfractions négatives relativement adéquates ont cependant pu être observées, notam-

ment dans un matériau structuré en 3D [15] (n = −1 + 0.5i) et une résolution sub-λ a

été obtenue tout d’abord à l’aide de lentilles plasmoniques réalisées dans une fine couche

7. Les impédances optiques des deux milieux données par Zi =
√
µi/εi sont identiques. Le coefficient

de réflexion peut s’écrire r = Z2−Z1
Z1+Z2

.
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Chapitre 1 Introduction aux métamatériaux et aux micro-lentilles

d’argent (poor-man’s perfect lens [16]), ou encore plus récemment [17, 18, 19].

Limite des lentilles parfaites Plusieurs limites aux lentilles parfaites doivent être

mentionnées. La première est liée à leur fonctionnement relativement monochromatique.

En effet, une perméabilité négative n’est obtenue que via un comportement résonnant,

spectralement très limité. Un autre problème important est lié aux pertes par absorption.

En effet, dans les milieux effectifs mentionnés où des valeurs négatives sont obtenues pour

µ et ε , il faut considérer en pratique la présence incontournable de pertes optiques par

absorption assez considérables qui dégradent fortement le fonctionnement de ces lentilles

[20]. Ce problème est détaillé dans la section suivante consacrée aux réalisations expéri-

mentales de MM.

Réalisations expérimentales de super-lentilles

Comme nous l’avons souligné, pour obtenir des constantes optiques négatives, des inclu-

sions métalliques structurées finement par rapport à la longueur d’onde sont nécessaires.

Les premiers métamatériaux ont ainsi été fabriqués initialement dans le domaine des

micro-ondes, où des dimensions millimétriques ou centimétriques suffisent par exemple

à réaliser des structures SRR. Grâce au progrès des techniques de fabrication à l’échelle

micrométriques et nanométriques, la réalisation des métamatériaux a pu être étendue à

l’infrarouge, et même au domaine visible. Néanmoins, pour des métamatériaux présen-

tant des motifs en deçà de λ/10 voire λ/100, de réelles difficultés de fabrication subsistent

pour ces domaines.

Outre les problèmes de structuration, les MM dans le domaine de l’IR et du visible

présentent également des pertes élevées, comme indiqué sur la Fig. 1.4.
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Figure 1.4. – Graphe représentant la “fréquence de collisions” en fonction de fréquence
plasma” pour différents matériaux dans les domaines: visible (couleur verte), IR
(couleur rouge) et micro-onde (couleur bleue). Adaptée de [21]

La fréquence plasma pour un matériau métallique donné est une constante essentiellement

fixée par la concentration en porteurs et la masse effective de ces porteurs. En revanche,

la fréquence de collisions au sein d’un matériau change d’un domaine spectral à l’autre

suivant la fréquence d’excitation. Sur la Fig. 1.4 [21], la résistivité du matériau dans

les domaines du micro-onde, infrarouge et visible sont présentées, montrant clairement

que les pertes augmentent pour les fréquences élevées. Parmi les matériaux présentés,

l’argent reste le matériau qui possède la plus faible absorption dans les domaines visible

et infrarouge, suivi par l’aluminium, également intéressant pour contenir un peu les pertes.

La Fig. 1.5-a représente les structures obtenues dans différentes gammes spectrales [22].

Les pertes, associées sont également représentées sur la Fig. 1.5-b vont du micro-onde

au domaine visible, mais nous voyons que celles-ci, bien que normalisées par la longueur

d’onde, deviennent très fortes aux hautes fréquences. En raison du problème des pertes

et des difficultés de fabrication, la plupart des structures à ce jour est réalisé sur de

faibles épaisseurs (e.g. via des structures quasi-2D [23, 24]). Cette difficulté limite le

développement de structures focalisantes, car une certaine épaisseur est nécessaire pour
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(a) (b)

Figure 1.5. – a) Evolution des structures de MMs dans les domaines visible, infrarouge
et micro-onde. b) Pertes associées pour différents longueurs d’ondes. Adaptée de [22]

produire un point de focalisation à partir d’un faisceau étendu. Sans rentrer le détail de

toutes les approches proposées à ce jour, nous présentons ici deux exemples représentatifs,

permettant une focalisation à partir de MM de faibles épaisseurs :

— Méta-surface focalisante : contrôle de front d’onde par un motif en U.

Dans ce premier exemple, le front d’onde d’un faisceau incident est mis en forme par une

distribution de motifs métalliques en U de même dimensions sur un substrat fin. Le front

d’onde incident est courbé en changeant l’orientation des motifs sur le substrat, créant

ainsi pour chaque motif la discontinuité de phase nécessaire pour focaliser.

La Fig. 1.6-a montre les motifs envisagés, des “U” assemblés sur un substrat d’épaisseur

sub-longueur d’onde, dont les orientations permettent d’obtenir la focalisation recherchée.

Chaque motif, anisotrope, représente un SRR. Localement, la transmission d’un motif

s’apparente à celle d’un polariseur, en raison de l’anisotropie du motif. Celui-ci est décrit

par une matrice de Jones Mpol permettant de décrire le déphasage et l’atténuation des
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(a) (b)

Figure 1.6. – (a) Représentation shématique d’une lentille cylindrique constituée de
structures en U ayant différentes orientations. (b) Simulation montrant la focalisation
de la lumière avec la superlentille. Adaptée de [25]

composantes du champ. Pour un angle α du motif, et pour une onde incidente circulaire de

polarisation gauche/droite (composantes déphasée de π/2), la transmission s’écrit alors :

T = Mpol.I =

 cos2 α sinα cosα

sinα cosα sin2 α


 1

±i


Le choix d’un angle permet ainsi de créer un déphasage pour la lumière de polarisation

émergeant de la couche. Un profil de phase parabolique du type

φ(x) = 2πf
λ
− 2π
√
f2+x2

λ

crée alors pour cette lumière un front d’onde convergeant efficacement vers un point focal.

La Fig. 1.6-b montre que la lumière de longueur d’ondeλ est effectivement focalisée à une

distance focale f de la surface du métamatériau (voir figure Fig. 1.6-b). Le front d’onde est

ainsi manipulé bien plus localement que dans des lentilles conventionnelles où la courbure

du front d’onde provient du déphasage accumulé le long au long du chemin optique et

de la réfraction aux interfaces courbes des dioptres. Outre les pertes éventuelles liées
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à l’utilisation de métal, les structures ont le désavantage d’être chromatiques, limitées

par les conditions de polarisation de la lumière incidente et par la fraction de lumière

effectivement focalisée (50% de la lumière incidente).

— (2) Lentille plasmonique et super-lentilles.

Les lentilles plasmoniques constituent une famille de lentilles permettant d’atteindre une

haute résolution spatiale pouvant notamment être mise en œuvre dans l’IR moyen dans

l’optique d’améliorer l’efficacité de détecteurs [26]. Dans la référence citée, par exemple,

un réseau métallique radial ou 1D couple la lumière incidente en une onde de surface

plasmonique afin de concentrer la lumière sur la zone active. Dans des versions plus

avancées des nano-antennes résonantes peuvent être ajoutées au point de focalisation

pour augmenter d’avantage l’exaltation [27].

Des réalisations plus proche de l’idée de lentilles “parfaites”, où l’obtention d’un d’indice

n = −1 est recherché, ont également été proposées. En principe, l’indice négatif doit

amplifier les ondes évanescentes émanant de l’objet; l’information sub-longueur d’onde

codée par ces dernières permet alors de vaincre la limite classique de la diffraction (λ/2

environ), accessible aux ondes radiatives seules. En pratique, cependant, des écarts même

légers avec la valeur n = −1 empêchent d’obtenir un tel comportement. Cette difficulté

tient en la nature fortement dispersive des métamatériaux à indice négatif: la partie

imaginaire de l’indice contrecarre le comportement amplificateur associé à la partie réelle

négative, conduisant généralement à une atténuation globale de l’onde, en particulier aux

courtes longueur d’ondes.

Une approche moins contraignante consiste à n’utiliser qu’un seul paramètre négatif,

comme la permittivité et de ne chercher à focaliser alors que les ondes polarisées TM par

l’usage d’un film métallique. Une démonstration relativement convaincante de résolution

sub-longueur fut faite par le groupe de Zhang et al. en 2005 [16]. Dans cette étude, la
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superlentille plasmonique est constituée d’une fine couche d’argent. La longueur d’onde

lumineuse choisit est légèrement en deçà de la fréquence plasma, pour obtenir une permit-

tivité négative et des pertes modérées. Du fait de la permittivité négative et de l’épaisseur

de métal choisie, les ondes évanescentes polarisées en TM voient leur transmission exaltée,

suffisamment pour impressionner une résine photosensible, située à une faible distance des

structures 8.

Figure 1.7. – Superlentille dédiée à l’observation optique; le sigle “NANO” est observé
par la superlentille à base d’argent. (A) Image FIB de l’objet (réalisé par FIB avec
une largeur de ligne 40 nm); (B) Image AFM. (C) Image de la structure réalisée avec
la superlentille à base d’argent; (D) Profil moyen obtenu pour une ligne du A avec la
superlentille (bleu, FWHM~89 nm), et sans superlentille (rouge). Adaptée de [16]

Une représentation de la superlentille réalisée est montrée dans la Fig. 1.7-a. Elle est

composée d’une fine couche d’argent (~35 nm) séparée de l’objet à visualiser (en chrome

sur un substrat de quartz) par une couche d’espacement polymère (~40 nm). Une couche

de résine négative (~120 nm) pour l’enregistrement d’image, a été déposée sur la surface

opposée du métal. Les plasmons de surface de la fine couche d’argent excités par le champ
8. Généralement une couche métallique d’épaisseur donnée peut supporter un plasmon de surface car-

actérisé par un vecteur d’onde bien définit. Autrement dit, une seule une fréquence spatiale est amplifiée.
Toutefois, la courbe de dispersion ω(k) du mode d’interface plasmonique est relativement aplatie autour
de la fréquence pour laquelle la permittivité du métal est approximativement égale et de signe opposé
celle du diélectrique. Pour cette fréquence optique, un spectre important d’ondes évanescentes résonne
dans le film et peut contribuer à construire une image.
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objet accroissent considérablement le champ dans l’espace supérieur. La lentille peut alors

imager des structures au delà de la limite de diffraction. La Fig. 1.7-b (B) montre que des

lignes étroites (~40 nm) du motif représenté sur la Fig. 1.7-b (A) sont bien reproduites.

La Fig. 1.7-b (D) montre une super-résolution de ~λ/4 environ (89 nm), que l’on peut

comparer à une résolution de l’ordre de ~λ(321 nm) sans la superlentille.

Cependant, il faut noter que, outre l’absorption non négligeable de ce type de lentille,

la distance de travail est quasi-nulle, et le grandissement est de 1. Des épaisseurs plus

importantes de métal, conduisent rapidement à des pertes inacceptables et une chute

rapide de la résolution.

Transformation optique Si la réalisation de super-lentilles performantes reste déli-

cate, les MM offrent une flexibilité inédite au niveau du design qui permet d’envisager

des manipulations de front d’onde très efficaces pour la production de micro-lentille. Une

nouvelle approche pour concevoir un métamatériau fonctionnel est l’optique de transfor-

mation. Ce domaine actif de recherche a été fortement promu par l’idée spectaculaire de

J.B. Pendry de chercher à réaliser des “capes” d’invisibilité [28]. L’idée dans ce cas, est de

considérer une transformation géométrique de l’espace (via un changement de coordonnée)

permettant à la lumière de contourner une zone, puis de rechercher une transformation

d’indice optique équivalente à cette transformation d’espace 9. A défaut de pouvoir ma-

nipuler l’espace physique pour dévier les rayons, comme peut le faire une masse très im-

portante, ce sont les constantes optiques qui sont modifiées pour un résultat identique 10.

9. Dans le cas cité [28], le changement de coordonnée visait à convertir un disque en un disque évidé,
dont la partie évidée deviendrait invisible aux ondes.
10. Pour comprendre pourquoi une telle approche est possible, il faut d’abord réaliser que les équations

de Maxwell ne sont pas modifiées par une éventuelle modification de l’espace physique [29]. Les équations
aux dérivées partielles de Maxwell, en définissant le rotationnel et la divergence des champs (et non les
champs eux-mêmes), manipulent des grandeurs "globales", indépendantes du système de coordonnées, et
que l’on peut rattaché à la circulation du champ électrique, le flux du champ magnétique ou la charge
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Au delà du camouflage, d’autres transformations spatiales peuvent être considérées, afin

d’obtenir le trajet lumineux désiré, pour la conception de plusieurs dispositifs tels que des

virages, des élargisseurs de faisceau, des diviseurs de faisceau, mais aussi des concentra-

teurs de lumière [30, 31, 32]. L’idée est la même, une fois la transformation spatiale voulue

définie, une reformulation des relations constitutives réalise par une nouvelle distribution

d’indice le chemin optique désiré. Mathématiquement, la permittivité et la perméabilité

transformées pour obtenir la manipulation lumineuse recherchée s’expriment à partir des

constantes optiques de départ et de la matrice Jacobienne de transformation.

Cas des transformations conformales

Lorsque des transformations de coordonnées arbitraires sont réalisées, les distributions

tridimensionnelles ε(r) et µ(r) obtenues sont inhomogènes et anisotropes, et donc déli-

cates à réaliser. A l’inverse, dans le cas de transformations dites conformales (transfor-

mation dans lesquelles l’angle est préservé localement) l’indice obtenu est isotrope et non

magnétique ce qui simplifie la réalisation. Les structures obtenues dans ce cas peuvent

être similaires à des structures bien connues de l’optique conventionnelles : les optiques à

gradient d’indice.

Les transformations optiques jettent ainsi un nouvel éclairage sur ces structures plus

conventionelles et offrent des outils pour étendre leur domaine d’applicatif. En particulier

électrique. Ces équations ne nous disent rien des comportements des champs proprement-dit sous l’effet
d’une transformation géométrique (e.g. une symétrie). Une information liée à la géométrie de l’espace
est en revanche contenue dans les relations constitutives. Dans la relation constitutive liant D et E
(D = εE) par exemple, le vecteur déplacement D défini par unité de surface (C/m2) est relié au champ
électrique excitateur défini par unité de longueur E (V/m). Cette relation dépend donc clairement
de l’unité de longueur, et contient implicitement l’information géométrique permettant de passer du
champ E (dit 1-forme) à la réponse D (dite 2-forme). Pour rendre cette information plus explicite, les
relations constitutives sont réecrites à l’aide de *, l’opérateur métrique de Hodge (D = ε ∗E). Propriétés
matérielles (ε) et éventuelles transformations de coordonnées sont alors associées via cet opérateur. Avec
ce formalisme, on montre que l’effet d’une transformation géométrique peut être identiquement réalisé
par une distribution d’indice dans un espace inchangé.
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les lentilles à gradient d’indice, peuvent naturellement bénéficier de cet outil et de la

flexibilité des MM pour étendre leur performances.

1.3. Lentilles à gradient d’indice (GRIN)

Les lentilles conventionnelles ont un indice optique homogène, et la réfraction se produit

uniquement à l’interface de dioptres courbes. Dans les lentilles à GRadient d’INdice

(GRIN), en revanche, la focalisation est assurée ou assistée par une distribution spatiale

d’indice. Les premières lentilles à gradient d’indice proposées théoriquement étaient des

dioptre sphériques, comme ceux représentés sur la Fig. 1.8. Les lentilles à GRIN sphériques

considérées, possédaient comme leur nom le laisse supposer, une distribution d’indice

de réfraction centro-symétrique, a priori arbitraire. La première proposition remonte

à 1854 avec la lentille “fish-eye” 11 de Maxwell imaginée par James Clerk Maxwell [33,

34], qui possède un gradient d’indice sphérique 12 tel que chaque point de la surface est

parfaitement conjugué avec un point diamétralement opposé (cf. Fig. 1.9-a).

Les trajets des rayons lumineux à travers cette lentille sont des arcs de cercle.

11. Le terme “fish-eye” ou “hypergone” est aujourd’hui utilisé pour qualifié les objectifs à très grand
angle de champ. Il semble que le terme fish-eye ait été introduit par Robert W. Wood, mentionné peu
après.
12. Dans le cas de la lentille de J.C. Maxwell, le gradient d’indice radial proposé est de la forme:

n(r) = no
1+(r/R)2 , où R est le rayon de la sphère, et no l’indice central.
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Figure 1.8. – Exemple de lentille sphérique (haut) et de lentille sphérique à GRIN (bas)
permettant de corriger les aberrations de sphéricité.

(a) (b)

Figure 1.9. – (a) Maxwell’s fisheye; (b) Lentille de Lunenburg.

En 1905, une première lentille plate de symétrie cylindrique, possédant un gradient
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d’indice radial est réalisée par Robert W. Wood [35], et nommée par la suite lentille

de Wood. Près de cinquante ans plus tard encore, en 1944, Luneburg [36] présente égale-

ment une lentille sphérique à gradient radial où les points de le la surface de la sphère

sont conjugués à l’infini dans la direction diamètralement opposée, comme représenté sur

la Fig. 1.9-b 13.

Dans les années cinquantes, la propagation des rayons dans des cylindres possédant une

distribution radiale d’indice de type sécante-hyperbolique, furent également analysés [37,

38].

Ce profil est aujourd’hui considéré non seulement pour les optiques de volumes mais

également pour les optiques intégrées, les guides d’ondes planaires et les fibres optiques.

L’intérêt de la distribution sécante hyperbolique est que tous les rayons méridionaux 14 se

retrouvent focalisés périodiquement sans aberration. C’est en particulier le cas de rayons

incident parallèles à l’axe optique.

Il est intéressant de noter qu’une transformation de coordonnées conformale permet de

passer d’une lentille de Maxwell à une lentille au profile de sécante hyperbolique [39].

Nous reviendrons sur ce profil dans le second chapitre (Design et simulation) dédié au

design et montrerons qu’il permet d’obtenir des performances intéressantes dans le cadre

de notre étude.

Outre les gradients sphériques que nous venons d’évoquer, on considère qu’il existe deux

types principaux de gradients d’indice d’intérêt pratique : les gradients axiaux, et les

gradients radiaux en symétrie cylindrique.

13. Dans ce cas, le profil sphérique d’indice à la forme suivante: n(r) =
√

2− ( rR )2

14. Un plan méridional contient le point source et l’axe optique.
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Lentille à gradient d’indice axial

Dans ce cas, l’indice de réfraction varie selon la direction de l’axe optique uniquement.

Associé à une courbure sphérique, le gradient axial permet d’atteindre les performances

d’une lentille asphérique : l’aberration de sphéricité est corrigée. Par ailleurs, la variation

axiale d’indice varie avec la longueur d’onde, alors que la courbure est indépendante de

la longueur d’onde considérée. On montre que ce gradient permet de corriger également

les aberrations chromatiques paraxiale, ce que ne permet pas une lentille asphérique.

Elles sont ainsi utilisées dans les objectifs de caméra [40, 41, 42], où leur propension à

corriger les aberrations longitudinales [43] offre un léger avantage par rapport aux lentilles

asphériques.

Un exemple de lentille à gradient d’indice axial [44] IR est illustré dans la Fig. 1.10. Cette

lentille est constituée de plusieurs couches de verre (verre de chalcogénures) à large bande

de transmission dans le domaine IR qui peuvent être liées thermiquement sans couche

supplémentaire d’adhésion, par chauffage.

Figure 1.10. – Représentation du processus, avec ou sans collage optique, permettant
la réalisation d’une lentille IR à GRIN constituée de minces couches de différents types
de verres. Après diffusion thermique, un moulage ou un usinage permet d’obtenir la
forme souhaitée. Adaptée de [44]
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Ce procédé permet la diffusion des éléments constitutifs à travers les interfaces des couches

pour aboutir finalement à une couche à GRIN ayant des propriétés optiques, avec une

composition chimique à gradient continu. La surface est ensuite travaillée mécanique-

ment: meulage, polissage, tournage au diamant [45] ou encore moulage [46]. Le processus

de diffusion produisant un gradient continu n’est pas forcément nécessaire. C’est le cas

des lentilles formées de couches distinctes, double ou multiples. Ce procédé est également

robuste compte tenu notamment de la compatibilité des coefficients de dilatation ther-

mique [47]. Notons que des réalisations de lentilles GRIN axiales à l’aide de structure

composite Si/Ge ou ZnSe/ZnS, d’un cout également élevé, sont aussi possibles.

Lentille à gradient d’indice radial

Dans ce cas, l’indice de réfraction varie radialement du centre vers l’extérieur. Les pel-

licules cylindriques formant la lentille sont autant de dioptres réfractant la lumière inci-

dente, comme représenté sur la Fig. 1.11.

Le type de lentille à GRIN plate le plus répandu est de type parabolique :

n(r) = n0(1− Ar2

2 ),

où r est la distance de l’axe optique, n0 est l’indice de réfraction au centre de la lentille,

n(r) l’indice effectif et A une constante, positive pour une lentille convergente 15. Cette

forme parabolique, peut être vue comme le développement limité au second ordre du

profile sécant hyperbolique mentionné en préambule. Il permet également de déterminer

15. Les deux types de lentilles, convergentes et divergentes, furent initialement réalisées par R.W.
Wood [35] à l’aide de cylindres composés d’une mixture de gélatine et de glycérine. Le gradient d’indice
positif (A < 0) était produit en trempant ces cylindres dans de la glycérine. Le gradient négatif (A > 0)
était réalisé en trempant le cylindre dans de l’eau. Des tranches du cylindre prises en sandwich entre
deux lames de verre produisaient ainsi une lentille convergente ou divergente.
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Figure 1.11. – Représentation d’une lentille radiale. Le faisceau, initialement parallèle
à l’axe de la lentille est progressivement réfracté sur chaque interface.

analytiquement, l’expression des distances focales pour ce type de lentille. L’inconvénient

des lentilles de Wood plates standard (représentée dans la Fig. 1.12-a) est qu’elles sont

généralement dotées d’aberrations importantes, bien que celles-ci puissent être limitées

dans le cas de lentilles de faible ouverture.

(a) (b)

Figure 1.12. – (a) Lentille de Wood; (b) Fibre à gradient d’indice.

Les gradients radiaux sont aussi largement utilisé en télécommunication au sein de fibres

optiques monomodes (cœur de diamètre effectif inférieurs à 5 - 10 µm) ou multimodes
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(diamètres typiquement entre 20 et 100 µm) avec l’indice le plus élevé au centre. Dans

ces dernières, comme pour les lentilles, le gradient d’indice, quasi-parabolique au centre,

conduit à ce que les rayons lumineux suivent une trajectoire sinusoïdale tout au long de

la fibre. La Fig. 1.12-b schématise ce phénomène de focalisation multiple.

Les lentilles de Wood, qui ont la même propriété, sont aussi qualifiées de lentille d’auto-

focalisation ou lentille “selfoc” (pour l’anglais self-focusing).

1.4. Lentilles GRIN à base de métamatériaux

Avec le succès récent des transformations optiques [28, 31, 30, 32], un regain d’intérêt

s’est donc porté sur un ensemble de composants optiques, dont les lentilles à gradient

d’indice. En effet, si des profils d’indices pertinents sont connus de longue date avec les

lentilles GRIN classiques, les MM permettent d’atteindre des contrastes d’indice et des

valeurs d’indice inatteignables à l’aide de matériaux conventionnels. Dans cette partie,

nous mentionnons brièvement deux études récentes visant la réalisation de lentilles GRIN

à base de métamatériaux.

— Lentille GRIN planaire à MM en technologie SOI

Une étude expérimentale réalisée en 2007 [48] a pu démontrer la possibilité d’intégrer sur

un guide planaire SOI (Silicon on Insulator), monomode dans la direction verticale, une

lentille de type GRIN de 10 µm de large, réalisée en structurant le cœur silicium du guide.

La lumière (λ= 1,55 µm) émanant d’un guide confiné latéralement est élargit au sein de

la lentille planaire et refocalisée en direction d’un guide de sortie. Le gradient d’indice est

obtenu en gravant des lignes à une échelle relativement petite par rapport à la longueur

d’onde.
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(a)
␣

(b)
␣

(c)

Figure 1.13. – (a) Lentille de GRIN intégrée dans un guide SOI (Si/SiO2/Si); (b)
Micrographie électronique de la lentille fabriquée; (c) Résultats de caractérisation ex-
périmentaux obtenus en microscopie de champ proche optique sur les différentes régions
du guide d’onde (guide d’onde d’entrée, bloc de silicium (S), lentille (L)). Adaptée de
[48]

En modulant localement le ratio air/silicium, l’indice effectif résultant de cette approche

varie d’un indice de 3,47 (indice maximale du silicium) au centre de la lentille, à un indice

minimal de 1,45 aux bords. Ce très fort contraste permet de focaliser efficacement sur

une courte de distance. La structure représentée sur la Fig. 1.13-a, présente une période

de 400 nm permettant d’utiliser approximativement la notion de milieux effectif, avec un

espacement d’air minimal d’environ 100 nm. L’image MEB (Fig. 1.13-b, microscopie élec-

tronique à balayage) montre une vue de dessus, de la lentille fabriquée par lithographie

électronique, et transfert dans le silicium par une gravure ionique réactive. La focalisa-

tion est visualisée sur la Fig. 1.13-c par H-NSOM (microscopie de champ proche optique

hétérodyne pour l’anglais heterodyne near field scanning optical microscopy).

— Micro-lentille GRIN air-polymère

En 2012, un métamatériau (MM) à gradient d’indice (GRIN), de symétrie cylindrique,

conçu pour la focalisation dans le domaine visible, a été proposée et simulé au sein du
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groupe CLARTE à l’Institut Fresnel [49]. Les résultats de simulation sont représentés

dans la Fig. 1.14-a, qui montre une focalisation de la lumière ici pour λ = 700nm.

(a) (b)

Figure 1.14. – (a) Micro-concentrateur de lumière dans le domaine visible (700 nm); (b)
Représentation du profil d’indice effectif à l’intérieur de la structure toroïdale. Adaptée
de [49]

Dans ce cas, le gradient d’indice est obtenu à l’aide de structures d’air toroïdales au

sein d’une matrice PMMA pour obtenir une focalisation dans le visible. Les tores qui

constituent cette structure forment un concentrateur de lumière, en créant un indice

effectif à l’intérieur de la structure, représenté sur la Fig. 1.14-b, et dont le profil décroit

du centre vers les bords (1, 486 < n < 1, 09). Dans ce cas, les auteurs ont cherché à

obtenir un profil de forme sécante hyperbolique.

Ce type de structure présente l’intérêt de focaliser la lumière de manière non négligeable

en dépit d’une taille de structure très proche de la longueur d’onde, ce qui en fait une

structure intéressante dans le but de réaliser des fonctions de focalisation directement

au niveau du pixel d’un détecteur. Le motif tridimensionnel de faible dimension rend

néanmoins sa réalisation délicate. Au cours de cette thèse cette approche à été poursuivie,

en lien avec cette équipe, afin de l’adapter aux contraintes expérimentales de fabrication.
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1.5 Techniques de fabrication

1.5. Techniques de fabrication

Fabrication des lentilles à GRIN conventionnelles

D’assez nombreuses méthodes de fabrication de lentilles à GRIN ont été rapportées avant

l’introduction des métamatériaux. Une technique largement utilisée est de créer un GRIN

par un processus d’échange ionique [50]. Ici, un verre homogène contenant un seul ion

de valence, comme le sodium, est immergé dans un bain de sel fondu contenant un ion

différent, tel que le bromure de lithium. Les ions du bain de sels diffusent dans le verre et

remplacent les ions dans le verre, ce qui créé un gradient de concentration qui se traduit

par un gradient d’indice de réfraction. La diffusion peut être contrôlée en appliquant

un champ électrique pendant le processus ou en changeant la température. Des profils

linéaires, gaussiens, ou lorentziens peuvent être créés avec cette technique. Cependant des

profils d’indice arbitraires peuvent difficilement être réalisés, les variations d’indice ∆(n)

obtenues sont faibles (e.g. de l’ordre de 0.01), et la lentille est typiquement d’assez petite

taille.

Parmi d’autres techniques utilisées, nous pouvons citer :

— L’irradiation neutronique : dans cette technique, du verre riche en Bore est bom-

bardé par des neutrons. Le processus de capture de neutrons produit un change-

ment dans la composition de verre, et modifie l’indice de réfraction [51].

— Le dépôt chimique en phase vapeur (CVD) : cette technique est utilisée dans la

fabrication de fibres à gradient d’indice [52]. Elle consiste à déposer sur ou dans

un tube, des couches de verres ayant chacune une composition chimique différente,

pour avoir des indices de réfraction différents. La deuxième étape consiste à étirer

ces préformes tubulaires, jusqu’à ce que les couches deviennent nettement plus
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petites que la longueur d’onde de la lumière afin de diminuer drastiquement les

éventuels effets de diffraction; le gradient d’indice devient continu.

— La photo-polymérisation : un monomère de matériau organique est polymérisé

par irradiation ultra-violet (UV) [53] ou par un laser. Le degré de polymérisation

spatialement variable génère un gradient d’indice.

— L’échange ionique double : cette technique consiste à chauffer à très haute tem-

pérature un type particulier de verre, ce qui provoque une séparation de phases.

Une des phases est soluble dans l’acide, et peut être dissoute ce qui produit un

substrat de verre poreux. Ce substrat est immergé dans une solution de sorte que

les molécules présentes se déposent au sein de la couche poreuse, ce qui permet

d’obtenir un gradient d’indice [54].

— La co-extrusion multicouche : cette technique consiste à produire des lentilles à

GRIN avec un grand nombre de couches polymères (des milliers) ayant des épais-

seurs d’échelle nanométrique [55].

Fabrication des métamatériaux

Les premiers métamatériaux ont d’abord été réalisés en 2D et restent encore souvent

cantonnés à des épaisseurs faibles pour les applications visible, NIR et IR. Presque toutes

les techniques de lithographie ont été testées (la lithographie électronique [56, 57, 58],

la lithographie par nano-impression [59, 60, 61, 62], par faisceau d’ions focalisés [63] ou

encore la lithographie interférométrique [64, 65]) dans le but de structurer des motifs

de petites tailles. Des techniques de gravure ou de lift-off peuvent être associés à ces

approches pour transférer ou les motifs polymères ou métalliques vers d’autres types de

substrats souhaités, diélectriques, semi-conducteurs, etc .
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Nous distinguons différentes techniques de fabrication 2D :

— La lithographie à faisceaux d’électrons (pour l’anglais Electron Beam Lithography

- EBL) : La lithographie électronique utilise un faisceau d’électrons sous vide pour

générer des motifs sur une surface recouverte de résine polymère sensible aux élec-

trons. Une résolution déca-nanométrique est accessible par ce biais, compte tenu

du diamètre réduit du faisceau. Cette technique flexible est idéale pour la réalisa-

tion de motifs dans le visible, le proche et le moyen IR. [66, 67]. L’EBL est sans

doute la meilleure technique pour fabriquer des MM de tailles de sub-longueurs

d’onde sur de petites surfaces. Néanmoins cette technique nécessite de balayer le

faisceau sur tout le motif à réaliser et souffre ainsi d’un temps de fabrication et

d’un coût de production élevé.

— La lithographie interférentielle (Interference lithography - IL) (fabrication de motifs

standards) : L’IL consiste à exposer une résine photosensible à l’aide d’une figure

d’interférence sélectionnée pour produire le motif souhaité. Dans sa version la

plus simple et la plus courante, deux faisceaux monochromatiques interfèrent pour

créer un réseau de pas ajustable en jouant sur l’angle des faisceaux. Un plus grand

nombre de faisceaux et des expositions multiples peuvent aussi être mis en œuvre

pour créer des motifs plus complexes comme des disques, des carrés, des Y, etc.

L’IL reste relativement cantonné à la réalisation de motifs périodiques mais permet

de couvrir des surfaces importante (par exemple de quelques cm2), en un temps

très réduit. La périodicité minimum des motifs est limitée par la demi-longueur

d’onde de la lumière servant à exposer.

— Le faisceau d’ions focalisés (Focused Ion Beam - FIB) : Un faisceau d’ions très

fin (de l’ordre de quelques nanomètres) issu du contact entre une source de métal

liquide, généralement du Gallium, et une pointe de tungstène est utilisée par graver
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la matière. Cette technique a été utilisée pour la fabrication des MM magnétiques

avec des motifs de dimensions de l’ordre de 40 nm. Ce type de MM fabriqué avec

la technique d’EBL est couteux et prend beaucoup de temps. Ainsi, en bénéficiant

de la technique d’inversion fournie par la méthode FIB, les motifs peuvent être

structurés avec un temps court [63]. L’inconvénient principal de cette technique

dans le domaine de MM, est la difficulté de combiner plusieurs types de matériaux,

ce qui nécessite l’ajout de nouveaux processus.

Passage aux structures 3D

Le passage de structures bidimensionnelles à des structures 3D est désirable pour obtenir

des fonctions optiques performantes à base de MM diélectrique ou hybrides (métal/diélectrique) 16.

Cependant, plusieurs aspects freinent ce développement. Les dépôts de couches sont

généralement limités à de faibles épaisseurs et permettent difficilement la réalisation de

structures très épaisses. Les techniques de lift-off et de gravure sont également limitées

par l’épaisseur de la couche de résine [56].

Un nombre limité de métamatériaux 3D a toutefois pu être réalisé, couches par couches,

par les techniques de lithographie électronique [70]. Mais l’approche est chronophage

et coûteuse, surtout pour de grandes surfaces et les procédures d’alignement multiples

deviennent particulièrement critiques aux longueurs d’onde NIR et visible.

Nous détaillons ci-après trois approches envisageables pour la production de lentille IR à

16. Pour la réalisation de métamatériaux épais, un effort particulier doit être mis en œuvre pour limiter
les pertes. Ainsi, de nouveaux types de structures tendent à remplacer les structures métalliques, comme
par exemple les oxyde transparent conducteurs (ITO). L’utilisation de diélectrique à haut indice permet
aussi de déconfiner davantage le champ dans la partie transparente du MM. Dans l’IR, les semiconducteurs
fortement dopés dont la fréquence plasma peut être ajustée dans l’infrarouge en jouant sur le taux de
dopage offrent une alternative très pertinente aux métaux [68]. Une autre approche consiste encore à
utiliser des milieux à gain pour compenser les pertes [69].
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base de MM et plus généralement pour la fabrication de bloc épais de MM aux hautes

fréquences :

— La déposition de multicouches minces, que nous avons évoquée. Outre le temps de

fabrication potentiellement élevé, il faut veiller à minimiser la rugosité superficielle

des couches pour en limiter les pertes [71], quelque soit la technique de dépôt

(électrolytique [72], chimique en phase vapeur [73, 74], par évaporation [66], ...).

— La nano-impression : cette technique de lithographie quasi-3D est utilisée pour la

réalisation en série de structures à faible coût. Une photo-résine est pressée par

un moule qui transfère ainsi un motif submicronique à la surface. La résolution

des structures est ainsi déterminée par la finesse du moule et les propriétés mé-

caniques de la résine. On considère qu’une résolution de ~100 nm est accessible

par cette méthode sur des larges surfaces de fabrication. De fait, cette technique

est répandue pour la fabrication de dispositifs micrométriques [59, 60, 61, 62]. Les

moules peuvent être relativement épais, mais des motifs 3D arbitraires ne peuvent

pas être directement fabriqué en nano-impression.

— Ecriture laser directe par lithographie à deux photons [75, 76]. Dans cette tech-

nique, un laser proche-IR femtoseconde à haut taux de répétition est utilisé, pour

impressionner un bloc de photo-résine. En raison de la transparence de la résine

dans le proche IR, le laser femtoseconde peut être focalisé à l’intérieur de la ré-

sine. La densité élevée de photons au niveau du spot entraine une absorption à

deux photons ou à photons multiples [75]. Une réaction photochimique similaire

à l’absorption UV à un seul photon se produit mais de manière plus localisée.

La force de cette technique est qu’elle autorise la réalisation de véritables struc-

tures 3D, arbitraires en scannant le faisceau ou la résine. Une résolution latérale

de 65 nm peut être atteinte[77]. Après développement, les structures polymères de
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MM réalisées peuvent être remplies par différentes techniques de dépôt, (chimique

en phase vapeur [74] ou par électrodéposition [78]). Ensuite, le polymère peut

être éliminé par une combinaison de gravure sèche (Reactive Ion Etching), humide

et de plasma O2. Dans cette thèse, des MM tridimensionnels ont été fabriqués à

l’aide d’un système de lithographie 3D équipé d’un système d’écriture directe par

un laser femtoseconde (FsDLW - pour l’anglais femtosecond direct laser writing).

La partie fabrication sera détaillée dans le troisième chapitre (Structuration par

lithographie 3D) de ce manuscrit.

1.6. Conclusion et approche retenue

Dans ce chapitre, nous avons introduit le concept de métamatériaux optiques, en revenant

sur les premières réalisations et leurs développements plus actuels. Nous avons souligné

le problème des pertes optiques liées aux inclusions métalliques, en particulier aux hautes

fréquences (Visible, NIR, IR). Nous avons revu les grandes approches permettant d’obtenir

une focalisation à l’aide de métamatériaux. Il s’agit notamment des lentilles à indice né-

gatif, autorisant théoriquement une meilleure résolution mais qui sont limitées par les

pertes. Il s’agit également des lentilles à gradient d’indice diélectrique dont la structura-

tion à une échelle sub-longueur d’onde offre une flexibilité inédite pour la réalisation de

microlentilles. Nous avons souligné le lien existant entre ces lentilles à MM diélectrique

et les lentilles à GRIN conventionnelles. En particulier, une transformation optique con-

formale permet de retrouver la distribution d’indice idéale des lentilles plates de Wood

(sécante hyperbolique).

Les différentes techniques de fabrication des lentilles à GRIN conventionnelles ont aussi

été mentionnées, ainsi que les techniques de fabrication des MM bi- et tri-dimensionnelles.
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— Approche retenue :

Parmi la diversité des approches permettant de focaliser la lumière, celle effectivement

poursuivie dans le cadre de cette thèse est représentée sur la Fig. 1.15-a.

Une micro-lentille de Wood plate composée de métamatériau diélectrique doit assurer une

focalisation en limite de diffraction dans l’infrarouge. La technique d’écriture laser directe

par lithographie à deux photons sera employée comme technique de prototypage rapide.

Il s’agira donc d’un mélange air-polymère.

L’approche diélectrique permet en théorie de s’affranchir largement des pertes. En con-

trepartie, une résolution sub-longueur d’onde ne peut être atteinte directement. La lentille

ainsi obtenue permet cependant de poursuivre ce but ultime, puisque la partie centrale

de la lentille qui est plate peut en principe servir de plateforme pour une manipulation

supplémentaire de la lumière. Ce confinement supplémentaire peut être apporté, par ex-

emple, par des antennes métalliques de type bow-tie, ou d’autres résonateurs métalliques

au sein desquels la partie active d’un détecteur pourrait être placée.

Enfin nous chercherons un design de lentille qui soit compatible avec un transfert dans

le substrat, c’est à dire qu’un procédé de gravure pourra être employé afin d’obtenir une

lentille non pas en polymère mais composé du matériau support (e.g. un substrat de

silicium), comme sur la Fig. 1.15-b.
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Chapitre 1 Introduction aux métamatériaux et aux micro-lentilles

Figure 1.15. – Approche poursuivie dans ce travail. a) Une micro-lentille de Wood
plate composée de métamatériau diélectrique doit assurer une focalisation en limite de
diffraction dans l’infrarouge; b) La structure est répliquée et transférée dans le substrat.
Un élément plasmonique peut être ajouté au centre pour confiner davantage le champ.
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2. Design et simulation

Dans ce chapitre, nous présentons le design d’une lentille de Wood 1 à base de méta-

matériau dont la taille est compatible avec les dimensions typiques de pixels de caméra

infrarouge. La première section vise à introduire des généralités concernant le design des

micro-lentilles classiques et à définir les spécificités de notre approche. Nous cherchons

ensuite à valider des designs de concentrateurs à l’aide de simulations électromagnétiques.

Nous nous intéressons en particulier aux distances de travail que permettent d’atteindre les

concentrateurs de très faibles dimensions. Nous proposons un modèle simple permettant

d’estimer cette distance qui est confrontée aux simulations électromagnétiques.

2.1. Généralités et contraintes expérimentales

Les micro-lentilles sont utilisées dans un nombre important d’applications 2 et l’optimisation

de leur design revêt une importance critique pour atteindre les performances requises. Par

rapport à une optique plus classique, les bénéfices des micro-lentilles sont typiquement

un coût moindre, un gain d’espace et un aspect monolithique permettant de s’affranchir,

1. C’est à dire une lentille à gradient d’indice radial, comme discuté dans le premier chapitre (Intro-
duction aux métamatériaux et aux micro-lentilles).

2. Mentionnons en particulier la lithographie[79], le domaine des communications par fibre
optique[80][81] systèmes d’imagerie[82], en particulier dans le domaine biomédical[83][84].
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Chapitre 2 Design et simulation

par fabrication, des problèmes d’alignement. Ces bénéfices sont naturellement multipliés

lorsque les lentilles sont agencées en matrices pour adresser des faisceaux de fibres, ou une

matrice de détecteurs.

La Fig. 2.1 représente les deux grandes familles de micro-lentilles que sont les micro-

lentilles d’indice constant ayant une structure conventionnelle, et les micro-lentilles à

gradient d’indice (micro-GRIN). Comme nous avons pu le mentionner dans le premier

chapitre (Introduction aux métamatériaux et aux micro-lentilles) les gradients peuvent

être radiaux ou /et axiaux.

Le gradient axial (selon z) s’écrit de manière générale:

n(z) = k00 + k01 z + k02 z
2 + (...)

où le coefficient k01 suffit à corriger les aberrations de sphéricité dans le cas d’une surface

sphérique [85]. On obtient ainsi l’équivalent d’une lentille asphérique tout en conservant

une forme sphérique “simple”, sans adjonction d’une optique supplémentaire.

Dans le cas des lentilles de Wood, l’expression générale du gradient est également exprimé

par un développement polynomial (pair compte tenu de la symétrie):

n(r) = k00 + k10 r
2 + k20 r

4 + (...)

Ces lentilles plates confèrent un intérêt clair en termes d’encombrement et de report 3,

et sont donc ici privilégiées dans le but d’améliorer les performances photométriques en

concentrant la lumière sur les zone actives de micro-détecteurs. Toutefois, la réalisation

de concentrateurs de lumière plats ayant des dimensions comparables avec la taille minime

3. Elles sont ainsi utilisées notamment comme coupleurs à fibre et plus généralement en micro-
photonique [86, 87, 88, 89, 90], ou comme relais optique dans les boroscope et endoscope et pour de
l’imagerie à faible distance, contrainte par l’encombrement [91, 92, 93].
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2.1 Généralités et contraintes expérimentales

de détecteurs, c’est à dire proche de la longueur d’onde n’est pas classique et doit être

étudiée. En effet, si dans le visible la taille des pixels varient typiquement de 2.5 à 7 µm, la

taille des pixels dans l’IR moyen (e.g. vers 10 µm) est relativement plus petite vis à vis de

la longueur d’onde ce qui permet dans une certaine mesure de limiter le bruit thermique.

On trouve ainsi des capteurs commerciaux avec des tailles inférieures à 2λ (e.g. des pixels

d’environ 17 µm). Cependant, en pratique les contrastes d’indice atteint dans les micro-

GRIN conventionnelles ne permettent pas d’envisager de focalisation efficace si la lentille

est de dimension trop réduite et proche du détecteur.

Le problème du contraste d’indice limité des optiques réfractives trouve, dans une certaine

mesure des solutions dans le développement d’optiques diffractives. De tels systèmes

peuvent focaliser une lumière incidente à partir de surfaces plates structurées pour former

un réseau de diffraction radial et de pas variable. Ces systèmes peuvent être caractérisés,

comme pour une optique classique, par une distance focale. Ils sont néanmoins fortement

dispersifs (chromatiques) et pourvu d’aberrations. Un design soigneux permet toutefois

de corriger les aberrations du système. L’efficacité de diffraction sur les ordres désirés

doit également être élevée pour éviter que l’ordre zéro parasite (non diffracté) ne dégrade

trop sensiblement le fonctionnement de l’optique.

Qu’il s’agisse d’optique diffractive ou de micro-GRIN, le design professionnel de ce genre de

lentilles requiert généralement une optimisation numérique. Dans cette étape d’optimisation,

certains paramètres sont librement choisis et demeurent fixes (e.g. la focale et le diamètre),

et les autres paramètres sont des variables qui doivent être ajustées pour minimiser une

fonction de mérite représentant par un nombre les performances globales de la lentille

(taille de spot radiale et/ou axiale, ...). Dans le cas des lentilles de GRIN ces paramètres

sont en particulier les coefficients du développement polynomial décrivant la distribution
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Chapitre 2 Design et simulation

d’indice n(r) ou n(z). Lorsque les dimensions des optiques deviennent comparables à la

longueur d’onde, les logiciels de tracé de rayons reposant sur l’optique géométrique et

l’optique des faisceaux gaussiens ne permettent plus d’estimer correctement les propriétés

des lentilles, et des logiciels de simulation électromagnétique plus rigoureux doivent être

employés. Le calcul électromagnétique est cependant moins propice à l’étude d’un grand

nombre de paramètres compte tenu du temps nécessaire à chaque simulation.

En terme de design, notre point de départ, reprend donc l’idée de lentilles à GRIN façon-

nées à l’échelle de la longueur d’onde, récemment proposée dans le contexte des mé-

tamatériaux [94, 95, 96], qui autorisent un contraste d’indice fort. Dans les références

[97, 98] citées précédemment de tels MM 4 sont proposés (Cf. Fig. 1.14) pour réaliser un

profil d’indice suivant une loi Sécante Hyperbolique (SH), connue pour produire une focal-

isation stigmatique pour les rayons méridionaux. D’après ces études, des couches de MM

de faibles volumes (quelques λ3) peuvent donc produire la focalisation désirée, même si les

structures 3D proposées apparaissent comme difficiles à réaliser dans l’infrarouge (entre

5 et 11 μm) ou à des fréquences plus élevées. Nous verrons dans le troisième chapitre

(Structuration par lithographie 3D) que la technique de structuration 3D possède néan-

moins la résolution spatiale nécessaire, pour produire des détails fin (< 100 nm) sur de

grandes échelles (> 100 µm), et que les structures précédemment proposées ne sont pas

irréalistes. Nous souhaitons cependant modifier les motifs toriques au profit d’inclusions

cylindriques verticales, plus simples à réaliser et pouvant permettre un éventuel transfert

vers un substrat diélectrique.

4. formés d’une couche homogène et d’inclusions toroïdales
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2.2 Lentille de Wood à distribution d’indice SH continue

Figure 2.1. – Comparaison entre (a) lentille à GRIN (ici à gradient radial) et (b) lentille
conventionnelle.

2.2. Lentille de Wood à distribution d’indice SH continue

Pour un profil SH, la distribution d’indice recherchée s’écrit 5 :

n(r) = n0sech(αr) pour r≤R (2.1)

n(r) = nR pour r≥R

où n0 est l’indice maximal en r = 0. Le paramètre α caractérise l’intensité du gradient.

Pour une distance radiale au centre r = α−1, l’indice chute de 35% environ. Au delà

d’une certaine distance R, correspondant au bord du concentrateur, l’indice sera considéré

comme constant (nR = cte). Cette condition fixe la valeur de α :
5. Soit également: n (r) = n0

cosh(αr)=
2n0

eαr+e−αr . Pour éviter que l’indice ne tombe à zéro à grande
distance, le profil peut s’écrire n (r) = cte+ δn (r) où δn (r)=δnosech (αr) , les propriétés obtenues sont
similaires.
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Chapitre 2 Design et simulation

α = 1
R

cosh−1( n0
nR

)

Le profil SH conduit à ce que les rayons se propagent selon une sinusoïde (Fletcher en

1954 [38]), produisant une répétition de points de focalisation dont la période 4 f est

donnée par :

4f = 2π/α

Pour un faisceau incident parallèle, la distance donnant la position de la première tâche

par rapport à la première interface est égale à f ce qui représente 1/4 de période, et peut

donc être ajustée en jouant sur la largeur R et le rapport d’indices n0
nR

.

Figure 2.2. – Représentation des rayons à l’intérieur d’une lentille à GRIN de type SH.

La Fig. 2.2 montre une lentille à GRIN à profil SH, d’épaisseur correspondant à une période

entière de sinusoïde, le grandissement vaut 1 6. Pour une épaisseur correspondant à un

nombre impaire de demi-période, l’image est inversée ce qui aboutit à un grandissement

de -1.

Figure 2.3. – Lentille à GRIN d’épaisseur quart de période.

6. Ce type de lentille image avec un grandissement unitaire un objet situé très proche de la surface
d’entrée. L’image est située sur la face de sortie. Ce système est utilisé dans les endoscopes comme relai
entre la partie frontale et l’œil.
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2.2 Lentille de Wood à distribution d’indice SH continue

Le raccourcissement de l’épaisseur t à un quart de période est représenté sur la Fig. 2.3

(t = f). On forme alors une lentille qui permet la collimation d’un point source ou la

focalisation d’un faisceau provenant de l’infini.

2.2.1. Simulation EM pour des dimensions microniques

Une simulation FDTD peut être conduite pour juger la qualité de la lentille lorsque ses di-

mensions latérales sont de l’ordre de la longueur d’onde. Les simulations ont été effectuées

à l’aide d’un logiciel de calcul de différence finies dans le domaine temporel FDTD (pour

l’anglais Finite Difference Time Domain) pour déterminer les propriétés de focalisation

attendues. Les valeurs d’indice correspondent ici à des valeurs accessibles aux indices

réels des résines disponibles dans l’infrarouge, avec no=1.6 et un indice nR=1.38 aux

bords (Cf. Fig. 2.4-a), comme nous le verrons dans la partie caractérisation du manuscrit,

dans le dernier chapitre (Caractérisation infrarouge des micro-lentilles). L’intensité d’une

onde plane se propageant paraxialement dans un milieu à gradient radial de type SH est

représentée sur la Fig. 2.4-b.

Dans l’exemple donné ici, le rayon R est légèrement supérieur à la longueur d’onde

(R=1,12λ, avec λ=10,4 µm). A partir du profil d’intensité correspondant, nous pou-

vons observer une focalisation de la lumière dans le matériau chaque demi-période, tous

les 6, 5λ environ (67 µm environ). La formule analytique fournit une valeur très compa-

rable (67, 6 µm)
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Chapitre 2 Design et simulation

(a)

(b) (c)

Figure 2.4. – (a) Profil d’indice effectif représenté suivant l’équation A.1 pour no = 1, 6,
nR=1,38, R = 11, 7µm; (b) Simulation FDTD 2D de la propagation de la lumière
dans un matériau à gradient radial de type SH, d’épaisseur infini; (c) Profil de densité
d’énergie correspondant, le long de l’axe optique.

Pour obtenir une focalisation sur le plan de sortie de la lentille avec une lentille quart

de période, il faut donc considérer des épaisseurs relativement importantes, de l’ordre de

la trentaine de microns, en dépit du contraste d’indice élevé par rapport aux lentilles à

GRIN conventionnelles. Structurer un matériau sur une telle épaisseur avec une bonne

définition est relativement difficile 7. Nous considérons ci-après les distances de travail

qu’il est possible d’obtenir pour des distances inférieures au quart de période.

7. Nous verrons dans le chapitre 4 (Caractérisation infrarouge des micro-lentilles) qu’un contraste
d’indice supérieur est accessible. L’épaisseur idéale reste cependant importante
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2.2 Lentille de Wood à distribution d’indice SH continue

2.2.2. Distance de travail du concentrateur et effet de taille

Les lentilles radiales ayant la distribution d’indice de réfraction donnée par l’équation A.1

sont parfaitement stigmatiques pour des rayons incidents parallèles quand la focalisation

a lieu dans le matériau, c’est à dire pour une épaisseur t plus grande ou égale à f .

Lorsque t est plus petite que f, la lumière est focalisée à une distance de travail (WD,

pour l’anglais Working Distance) après l’interface lentille-air. Dans de tels cas, les aberra-

tions croissent typiquement avec l’augmentation de WD. Pour les rayons paraxiaux, une

expression analytique de la WD fonction de t a été apportée en approximant le profil SH

par une fonction parabolique [99] :

WD−1 = n0α tan(tα) (2.2)

Nous reprenons l’exemple du concentrateur précédent, en fixant cette fois l’épaisseur à un

“quart de période” (ici t = f = π
2α~33µm). Le résultat est montré dans la Fig. 2.5-a, pour

un contraste d’indice δn égale à 0, 22. Comme attendu, une focalisation de la lumière

se produit à la surface du concentrateur (WD = 0 µm). Le profil d’intensité montre une

augmentation du signal au point de focalisation d’un facteur 5 environ 8. Nous observons

un élargissement assez brutal du spot de focalisation au voisinage de l’interface, ce qui est

relativement attendu en raison du déconfinement lié au passage à un milieu bas indice.

Un deuxième concentrateur est montré dans la Fig. 2.5-b, ayant le même contraste d’indice

mais avec une épaisseur égale à 6 µm. Le déconfinement est plus important, néanmoins la

focalisation reste importante et située au voisinage de l’interface. D’après cette simulation,

8. Le facteur d’exaltation F est obtenu ici pour une simulation 2D. Une simulation 3D donne typ-
iquement une exaltation inférieur à F 2 (Cf. “Validité des simulations 2D”)
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Chapitre 2 Design et simulation

le maximum de focalisation se situe ici à distance proche de WDsim ≈ λ. En revanche, la

distance de travail, est largement surestimée par l’équation 2.2 qui prévoit une focalisation

à une distance quatre fois supérieure environ.

(a)

(b)

Figure 2.5. – Simulations FDTD pour des concentrateurs similaires au précédent, mais
ayant une épaisseur (a) égale à f et (b) égale à 6 µm.

La Fig. 2.6 montre les distances de travail numériques et analytiques en fonction de

l’épaisseur des micro-lentilles, et ce pour différents rayons R (les paramètres λ = 10, 5µm,

et no = 1, 6 étant fixés).
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2.2 Lentille de Wood à distribution d’indice SH continue

Dans la Fig. 2.6-a, les tailles des lentilles sont assez larges avec un R égale à R1 = 2, 5λ

et R2 = 5λ. Dans les deux cas néanmoins la distribution d’indice SH est caractérisée

par un contraste d’indice δn = 0, 22 défini en r = R1 = 2, 5λ (i.e. α = α (R1)) : la WD

analytique est donc la même mais la lentille couvre une surface plus grande dans le second

cas.

Pour le rayon R2, la formule analytique représentée par un trait bleu continu est en bon

accord avec les simulations (large surface, représentée par des étoiles). Pour le petit rayon

R1, un écart très sensible apparait, avec accord très qualitatif seulement pour les très

faibles WD, c’est à dire aux plus grandes épaisseurs.

Dans la Fig. 2.6-b, les tailles des micro-lentilles sont plus petites. R est dans ce cas égal

à R1 = λ et R2 = 2λ, avec une même distribution d’indice caractérisée par un contraste

δn = 0, 22 définit en r = R1. Pour ces tailles, la WD analytique surestime dans tous

les cas la distance de travail dès lors qu’on reste en delà de l’épaisseur quart-de-période

t = f .

Dans ce travail de thèse, un profil d’expression légèrement différente a été proposé, en

considérant le chemin optique longitudinal l(r) = n(r) ∗ t, nécessaire pour transformer le

font d’onde plan d’entrée en un front d’onde sphérique, de la forme exp(ik(| r − rf |)), à

la sortie de la lame. Dans ce modèle, la focalisation au point rf est située à la distance

de travail WD de l’interface. La relation peut être écrite comme suit :

n(r) =
WD

√
1 + r2

WD2 +WD

t
+ n0 (2.3)

avec t(WD) =
−WD

√
1+ R2

W D2 +WD

δn
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Chapitre 2 Design et simulation

et k = 2π/λ, le vecteur d’onde dans l’air.

Les résultats obtenus sont sensiblement les mêmes (Cf. “Distribution radiale d’indice:

alternative au profil SH”), et la WD calculée par ce biais dans le cas de microlentilles ne

fournit pas d’estimation plus précise. Ces relations 2.3 fonctionnent plutôt bien pour de

grandes largeurs de lentilles (cf. Fig. 2.6-b), mais surrestiment, comme nous l’avons vu,

la WD pour les lentilles de petites largeurs, et spécialement pour de faibles épaisseurs. Il

faut bien sur noter que l’utilisation d’épaisseurs et de largeurs faibles correspondent à un

mode de fonctionnement dégradé, qui présente néanmoins deux intérêts: d’une part en

raison de la taille des pixels de CCD qui autorise difficilement l’emploi de lentille large,

et d’autre part en raison des difficultés de fabrication de lentilles épaisses, et a fortiori si

l’on considère que les pertes par absorption ou diffusion au sein du matériau ne sont pas,

en pratique, négligeables.

Sur la Fig. 2.6-b, dans la région cerclée où les modèles géométriques n’arrivent pas à prédire

les valeurs des distances de travail, nous notons que la valeur WD est maintenue petite,

ainsi que les simulations le montrent et que les facteurs d’exaltation restent relativement

interessant sauf pour des très petites valeurs de t (par exemple < λ/2). Cette région peut

ainsi être ciblée pour produire des concentrateurs de lumière, à l’échelle de la longueur

d’onde ou à une échelle sub-longueur d’onde.
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2.3 Introduction au design des micro-concentrateurs structurés

Figure 2.6. – Distance de travail obtenue analytiquement et par simulation FDTD, en
fonction de l’épaisseur de la lentille (a) concentrateurs de petite largeur r0=5λ; r0=2,5λ;
(b) concentrateurs de très petite largeur r0=2λ et r0=λ; Les courbes analytiques WD(t)
(en bleu) correspondent à l’équation standard (A.1). Les valeurs obtenues par simu-
lation FDTD apparaissent en tant que symboles, les étoiles correspondent à la lentille
ayant la plus grande largeur. Les paramètres de simulation sont λ=10,5 µm; n0=1,6;
et δn=0,22; définis pour r=2,5λ en (a) et pour r=λ en (b).

2.3. Introduction au design des micro-concentrateurs

structurés

La réalisation des concentrateurs nécessite de structurer un matériau 3D avec une résolu-

tion inférieure au micron. Nous verrons dans le chapitre 3 (Structuration par lithographie

3D) que deux types de résines ont été considérées dans ce travail: une résine positive et

une résine négative:

— Avec la résine positive, la structure est réalisée sur une couche polymère étalée sur
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Chapitre 2 Design et simulation

tout le substrat. Il suffit d’insoler le polymère au niveau des porosités désirées pour

former les pores (après développement).

— Pour la résine négative, la structure complémentaire est insolée pour solidifier par

polymérisation la résine.

Le gradient d’indice est introduit par un gradient de porosités d’air. Diverses formes

peuvent-être envisagées pour former les inclusions. Nous avons considéré deux types de

pores:

— Des cylindres d’axes parallèles à l’axe de la micro-lentille.

— Des pores, similaires aux cylindres, mais de section carrée.

De prime abord, le choix de porosités cylindriques semble plus naturel dans la mesure où il

n’y a pas de direction privilégiée. En particulier, les sections circulaires sont intéressantes

pour la résine positive avec laquelle un motif circulaire plus ou moins large est produit en

une exposition, en jouant sur la dose.

Pour la résine négative, le problème est différent puisque l’on insole le motif complémen-

taire. Il est alors plus simple et efficace de réaliser des lignes droites, pour former des

porosités à section carrés. Cela n’impacte pas sensiblement les performances attendues,

dans la mesure où les motifs restent petit vis à vis de la longueur d’onde.

Les deux approches sont représentées sur la Fig. 2.7.
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2.3 Introduction au design des micro-concentrateurs structurés

Figure 2.7. – Vue de dessus des designs de concentrateurs considérés au cours de cette
thèse dans le but d’être réalisés avec (a, c) la résine négative et (b, d) la résine positive.
(c, d) Designs optimisés : la section des pores varie avec la distance radiale au centre.

Dans la version la plus simple, quatre zones carrées sont définies comprenant des diamètres

d’inclusions constants (motif a et b). Dans la version plus avancée (motif c et d), le

diamètre des pores varie au sein d’une même zone carrée, en fonction de la distance

radiale au centre de la structure.

Enfin des designs ont été réalisés pour avoir des fonctionnements aux assez courtes

longueurs d’onde infrarouge (autours de 5 µm) et à des longueurs d’ondes plus impor-

tantes (autour de 10 µm). Les designs pour ces deux domaines ne présentent pas de

différences notables, mis à part un facteur d’échelle.
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Chapitre 2 Design et simulation

Loi d’homogénéisation

Pour obtenir le profil SH représenté par l’équation A.1, un gradient d’indice doit être créé

dans le bloc de matériau utilisé. Les constantes optiques du milieu sont estimées par la

théorie du milieu effectif classique de Maxwell-Garnett (MG) [100, 101, 102]. Ce modèle

permet effectivement d’obtenir la permittivité effective (et éventuellement la perméabilité

effective) d’un milieu hôte homogène comprenant des inclusions discrètes 9 petites devant

la longueur d’onde.

εeff − ε
εeff + ε

= ε0 − ε
ε0 + ε

f (2.4)

où ε0 et ε sont les permittivités du matériau et des inclusions (ici les pores d’air), respec-

tivement 10. D’après le modèle de MG, f correspond à la fraction volumique du matériau

ε0.

Pour illustrer notre approche, nous prenons l’exemple des concentrateurs (a) et (b) sur

la Fig. 2.8. Les structures étant invariantes dans la direction z hors plan, la fraction

volumique f est égale à 1− St

S
avec St la surface des inclusions d’air dans chaque zone, et

S la surface de la zone considérée. Pour les structures (c) et (d), la formule est la même,

mais il faut évaluer la constante diélectrique dans chaque cellule associée à un pore.

9. La théorie du milieu effectif de Maxwell-Garnett, est établie en généralisant les formules de Clausius-
Mossoti donnant la permittivité (ou perméabilité) à partir de la polarisabilité des atomes ou molécules
(ou leur moment magnétique) composant un milieu. Pour le calcul de la permittivité effective avec MG,
on remplace la polarisabilité moléculaire par la polarisabilité des inclusions. Selon la forme analytique
donnée à ces polarisabilités, on parle de théorie classique de MG, ou bien de théorie étendue. Dans la
théorie classique, la polarisabilité de petites sphères diélectriques sous champ statique est utilisée, ce qui
conduit au résultat donné. Le résultat fournit est erroné au voisinage des éventuelles raisonance de Mie
des inclusions. La théorie étendue de MG utilise ainsi les polarisabilités dynamique de Mie.
10. La validité de cette approche est estimée dans l’ “Validité des simulations 2D”.
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2.4 Design de micro-concentrateurs structuré autour de 10 µm

Simulations électromagnétiques 2D

Compte tenu de l’assez bonne symmétrie de révolution des structures envisagées, un

calcul 2D peut fournir une bonne estimation des propriétés de focalisation des micro-

lentilles. Nous pouvons remarquer que les profils d’indice des structures (a) et (c) sont

identiques dans la direction diagonale, et de même pour les structures (b) et (d). Pour

les simulations électromagnétiques 2D, c’est dans cette direction que nous effectuerons la

simulation. Notons toutefois, pour un calcul 2D, que l’indice effectif se trouve modifié si

l’on effectue une simple coupe à travers la diagonale pour définir les zones. Ainsi, qu’il est

montré dans l’ “Validité des simulations 2D”, que l’on peut modifier le diamètre des trous

pour obtenir un comportement similaire au calcul 3D. Cette modification vise simplement

à conserver la bonne valeur de f (fraction volumique).

2.4. Design de micro-concentrateurs structuré autour de

10 µm

2.4.1. Exemple de design pour une résine négative (10 µm)

Profil continu

Le profile d’indice SH continu recherché est identique à celui présenté sur la Fig. 2.4-a. Il

est représenté à nouveau sur la Fig. 2.8-a : on considère un indice de réfraction de la résine

égale à 1,6 et un rayon de 12 µm qui correspondra à la demi- diagonale de la structure

carrée délimitant le concentrateur. Pour minimiser les éventuels problèmes d’absorption

et faciliter la fabrication, une épaisseur de 6 µm est choisie. La Fig. 2.8-b montre à nouveau

la simulation électromagnétique 2D correspondant à ce type de structure, illuminée ici à

59



Chapitre 2 Design et simulation

une longueur d’onde de 10, 4 µm, correspondant à la longueur d’onde d’émission d’un de

nos lasers IR. L’éclairage est une onde plane polarisée suivant l’axe vertical de la figure et

se propageant de gauche à droite, dans l’axe de la lentille. Une focalisation de la lumière

est obtenue à une distance de travail de 9 µm environ. Un profil horizontal de la densité

d’énergie, passant par le point focal est représenté dans la Fig. 2.8-c.

(a)

(b) (c)

Figure 2.8. – (a) Profil d’indice effectif représenté suivant l’équation A.1 pour n=1,6;
(b) Simulation FDTD en 2D, du spot obtenu par le concentrateur à profil continu dans
un matériau polymère à indice de réfraction égale à n=1,6 pour une épaisseur de 6 µm;
(c) Profil de densité d’énergie correspondante, le long de l’axe optique.
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2.4 Design de micro-concentrateurs structuré autour de 10 µm

Discrétisation du profil :

A partir des indices, les fractions f peuvent être calculées en fonction de r. On obtient

ainsi un f pour chaque cellule au sein des quatre zones, et nous en déduisons les sections

des inclusions. Le résultat est représenté dans la Fig. 2.9-a. Les pores ont des sections de

(480nm)2 à (1210 nm)2 réparties sur une grille régulière de 1,5 µm de pas.

(a) (b)

Figure 2.9. – Design réalisé en considérant un polymère ayant un indice de réfraction
de n = 1, 6 (a) Vue de dessus; et (b) Profil d’indice effectif discrétisé du concentrateur
(en lignes bleues continues) et continu.

Validation du design

Le concentrateur discrétisé représenté dans la Fig. 2.9-a est simulé, dans le but de vérifier

son fonctionnement dans le domaine IR, et précisément à la longueur d’onde de 10,4 µm.
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(a) (b)

Figure 2.10. – (a) Simulation FDTD en 2D, du spot obtenu par le concentrateur à
profil discret à trous carrés dans un matériau polymère à indice de réfraction égale à
n=1,6 pour une épaisseur de 6 µm. (b) Profil de densité d’énergie correspondante le
long de l’axe optique.

La Fig. 2.10-a montre que la densité d’énergie présente un maximum après le concentrateur

à une distance de 5 µm environ. La concentration est légèrement plus efficace avec une

exaltation de d’environ 3.3. Cette différence provient en partie du calcul effectué sur un

profil 2D qui surestime un peu le contraste d’indice. Par ailleurs, l’indice au centre du

concentrateur discrétisé est maximal au centre sur une zone assez large par rapport au

cas continu. La taille latérale du spot estimée à mi-hauteur est d’environ 6 µm contre

7 µm pour le profil continu.

2.4.2. Exemple de design pour une résine positive (10 µm)

La même approche peut-être poursuivie pour des porosités circulaires, adaptées à la résine

positive. Un design a ainsi été réalisé en considérant cette fois un indice de réfraction de

la résine égale à 1,5. La Fig. 2.8-a montre le profil d’indice continu recherché dans ce

cas, pour une largeur totale selon la diagonale du concentrateur carré d’environ 30 µm.
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2.4 Design de micro-concentrateurs structuré autour de 10 µm

L’indice étant un peu inférieur, la distance de travail tend à être supérieure, et une

épaisseur plus grande est choisie: 10 µm. Image et profil d’intensité en sortie de la lentille

sont représentés sur les Fig. 2.8 (b-c).

(a)

(b) (c)

Figure 2.11. – (a) Profil d’indice effectif recherché (b) Simulation FDTD 2D du spot
obtenu pour une épaisseur de 10µm.(c) Profil de densité d’énergie le long de l’axe
optique.

Pour une grille de pas 1,78 µm, le calcul des facteurs de remplissage f donne des diamètres

d’inclusion variant entre 860nm et 1600nm. Le design est représenté sur la Fig. 2.12-a,

avec le profil d’indice continu et discrétisé correspondant selon la diagonale (cf. Fig. 2.12-

b).
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(a) (b)

Figure 2.12. – Vue de dessus (a) et profil d’indice effectif (b) du concentrateur à
porosités circulaires; design réalisé en considérant un matériau ayant un indice de n=1,5
fonctionnel à λ = 10, 4µm.

La simulation 2D pour le concentrateur à trous circulaires montre une focalisation de la 

lumière pour une longueur d’onde de 10, 4 µm. Le facteur d’exaltation est d’une valeur 

proche de 4. La Fig. 2.13-a montre une distance de travail de 6 µm par rapport à la surface 

de sortie. Le profil d ’intensité e st r eprésenté s ur l a Fig. 2 .13-b. L es m êmes remarques 

peuvent être faites quant à la taille du spot qui est sensiblement plus confiné dans le cas 

discrétisé.
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2.5 Design de micro-concentrateurs structurés autour de 5 µm

(a) (b)

Figure 2.13. – (a) Simulation FDTD en 2D du concentrateur MM discrétisé à trous
circulaires; (b) Profil associé, le long de l’axe optique. Le concentrateur est encadré
d’une ligne noire. L’onde plane incidente vient de la gauche.

2.5. Design de micro-concentrateurs structurés autour

de 5 µm

Nous verrons que la résolution de la technique de fabrication permet de fabriquer des mo-

tifs de dimensions nettement submicroniques. Nous pouvons donc envisager la réalisation

de concentrateurs avec des porosités de pas et de dimensions inférieures, de manière à

obtenir un milieu homogène pour des longueur d’ondes plus petites. Nous verrons dans

la partie caractérisation (Caractérisation infrarouge des micro-lentilles) que les résines

utilisées possèdent une assez bonne transparence en dessous de 6µm, et nous possédons

par ailleurs un laser émettant à 5, 67µm permettant d’envisager une caractérisation du

dispositif dans ce domaine.

2.5.1. Exemple de design pour une résine positive
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Chapitre 2 Design et simulation

La Fig. 2.14-a représente les nouvelles dimensions du concentrateur à trous circulaires

présentant des diamètres répartis entre 464 nm et 864 nm. Le profil d’indice choisit

pour ce design est similaire au concentrateur à porosité circulaire validé autour de 10µm,

en supposant que l’indice de réfraction soit aussi proche de n = 1, 5. La simulation

électromagnétique est effectuée à une longueur d’onde de 5,67 µm, pour une épaisseur

de 6.7µm. Les résultats de simulation montrent un spot de focalisation avec un facteur

d’exaltation de l’ordre de 3,5, proche de celui obtenu à une longueur d’onde de 10,4 µm.

La taille de spot est de 3,5 µm et la distance de travail est égale à 2 µm environ.
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2.5 Design de micro-concentrateurs structurés autour de 5 µm

(a)

(b) (c)

Figure 2.14. – (a) Profil d’indice effectif, pour n=1,5 représenté suivant les 2 modèles :
A.1 (courbe continue) et le modèle de l’équation 2.3 (courbe pointillée); (b) Simulation
FDTD en 2D, du spot obtenu par le concentrateur à trous circulaires compatible avec
la longueur d’onde de 5,67 µm; (c) Profil de densité d’énergie correspondante le long
de l’axe optique.

2.5.2. Exemple de design pour une résine négative

Pour ce micro-concentrateur, la simulation est également faite à 5, 67µm. Nous verrons

dans la partie simulation que la résine négative à cette longueur possède visiblement

un indice nettement inférieur. Nous considérons ici une valeur d’indice de 1, 32, et un
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contraste d’indice réduit à ~0,1 seulement (cf. Fig. 2.15-a ). Les tailles des inclusions sont

alors réparties entre 259 nm et 653 nm, et l’épaisseur du concentrateur est de 3.2 µm. La

simulation est représentée sur la Fig. 2.15-b. Le spot de focalisation est nettement moins

intense dans ce cas, avec un facteur d’exaltation d’intensité de l’ordre de 2. La taille

de spot est de 3,5 µm et la distance de travail est égale à 2 µm à peu près. L’intensité

plus faible provient d’une part de l’indice et du contraste d’indice plus faible mais aussi

de l’épaisseur assez faible choisie qui entraine un mode de fonctionnement relativement

dégradé.

(a)

(b) (c)

Figure 2.15. – (a) Profil d’indice discrétisé du concentrateur à trous carrés, pour n=1,32
représenté suivant les 2 modèles : A.1 (courbe continue) et le modèle de l’équation 2.3
(courbe pointillée); (b) Simulation FDTD associée (c) Profil relevé le long de l’axe
optique.
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2.6 Ajout d’un élément plasmonique

2.6. Ajout d’un élément plasmonique

Les microlentilles que nous avons étudiées présentent, en face de sortie, une face plate.

Cette surface plate est dépourvue de trou au centre, là où se produit la concentration.

Le dispositif peut donc être vu comme une plateforme au centre de laquelle un champ

relativement intense peut être présent. Diverses structures peuvent potentiellement être

placées sur ce centre, en dehors d’un éventuel détecteur, dans le but de confiner davantage

la lumière. Nous avons en particulier la possibilité de placer des antennes métalliques de

type “bow-tie”, au sein desquelles la partie active d’un détecteur pourrait être placé.

Pour obtenir une efficacité maximale, il est préférable dans ce cas de travailler avec une

lentille d’épaisseur “quart-de-période” dont nous avons vu qu’elle produit une focalisation

maximale au niveau de la face de sortie exactement. Une simulation FDTD a ainsi été réal-

isée, en considérant une lentille polymère quart-de-période et en ajoutant deux bâtonnets

métalliques séparés par un espace dans le but de concentrer la lumière dans cet espace.

La simulation 2D montre une augmentation du facteur d’exaltation de ~23 représentée

dans la Fig. 2.16 (au lieu de ~3,5 sans antenne - Fig. 2.10). Le facteur d’exaltation pour

la longueur d’onde considérée est optimisé en jouant sur la largeur du gap.
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(a)

(b)

(c)

Figure 2.16. – (a) Image représentant la coupe d’un concentrateur polymère discrétisé
d’épaisseur quart-de-période doté d’antenne plasmonique pour créer un mode de gap.
(b) Simulation FDTD 2D montrant l’augmentation de la focalisation au niveau du gap
formée par deux bâtonnets d’or. (c) Profil de densité d’énergie correspondant, le long
de l’axe optique.
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2.7. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté l’approche développée pour réaliser le design de

micro-concentrateurs de lumière de dimensions comparables à la longueur d’onde inci-

dente. Le profil d’indice suit la SH, et est réalisé à l’aide d’un gradient de porosité décrit

par la théorie du milieu effectif donné par MG. Afin de limiter les éventuelles pertes par

absorption et limiter l’épaisseur de la lentille, nous nous sommes interessés principale-

ment à des épaisseurs légèrement sub-longueur d’onde; nous avons vu en effet que de

telles épaisseurs permettent d’exalter le champ de manière non négligeable dans le vois-

nage immédiat de la lentille. Des designs ont été détaillés, adaptés à l’utilisation d’une

résine positive (trous circulaires) et d’une résine négative (trous de section carrée). Pour

des valeurs réalistes d’indice, nous avons pu voir que les spots produits ont une largeur

à mi-hauteur d’environ 0,6 λ. Les facteurs d’exaltation en intensité sur des calculs 3D

sont proches de 5 pour des résines d’indice 1.6 et un contraste de 0,22. La pertinence du

couplage avec un élément plasmonique à été illustré par une simulation dans le cas d’une

lentille d’épaisseur quart-de-période.
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3. Structuration par lithographie 3D

Ce chapitre porte sur l’étude de la structuration par la lumière de résines photosensibles

et sur la fabrication de structures de métamatériaux (MMs) par photopolymérisation de

résine négative, ainsi que par photodissociation de résine positive. Il débutera par une

introduction qui traitera les différentes approches de réalisation des MM sur la gamme

de 4 à 10 µm. Sera ensuite introduit le principe de photopolymérisation ainsi que la

technique de photopolymérisation à deux photons avant d’exposer les différents travaux

de réalisation des MM par cette technique. Après l’étude et l’optimisation des paramètres

expérimentaux des résines utilisées, la seconde partie de ce chapitre sera consacrée à la

réalisation par la technique de lithographie 3D d’un concentrateur de lumière fonctionnel

dans l’IR.

3.1. Introduction

3.1.1. Lithographie à deux photons (TPL) pour la réalisation de MM

Nous avons mentionné que pour obtenir des dispositifs à base de MM efficaces et no-

tamment des concentrateurs de lumière, il faut pouvoir réaliser des couches épaisses de

métamatériaux, ce qui implique un passage des techniques 2D conventionnelles vers des
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Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

techniques 3D (voir Fig. 3.1). La déposition de multicouches est la méthode la plus répan-

due pour la réalisation des structures 3D [103]. Des MM de 250 nm d’épaisseur ont ainsi

été réalisés par la méthode classique de lithographie électronique, couche par couche, et

ont donné lieu à une réponse dans le visible [70].

Figure 3.1. – Réalisation de structures de (a) MM 2D ayant un indice négatif (pour
λ = 780nm) obtenues par la technique de lithographie électronique présentant de
grandes pertes; (b) MM 3D constituée de 7 couches “fishnet” ayant un indice négatif
dans le domaine visible (pour λ = 640nm) structuré par lithographie électronique et
présentant de plus faibles pertes. Les figures sont adaptées de [104] (a) et [103] (b).

Cependant cette méthode multi-étapes est très coûteuse et les procédures d’alignement

deviennent critiques pour des structures fonctionnant dans la gamme du visible et il n’est

guère possible d’aller vers des structures complexes d’épaisseur micronique. La technique

la plus prometteuse est le couplage de la photolithographie par écriture laser directe avec

la technique de simple [74] ou double inversion [105] déclarée par Wegener et al. basée

sur la technique de lithographie à deux photons (pour l’anglais Two-Photon Lithography

– TPL). Cette technique est utilisée pour réaliser un véritable moule de polymère 3D

(voir Fig. 3.2-a). Ainsi le modèle fabriqué peut être transféré ou rempli par différentes

techniques de dépôts comme le dépôt de couches atomiques, dépôt chimique en phase

vapeur ou par électrodéposition de métal [78] pour obtenir le matériau désiré, comme

montré dans la Fig. 3.2-b. Dans le cas d’un modèle transféré, le polymère est éliminé,
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en fonction du type de résine, par gravure ionique réactive (pour l’anglais Reactive Ion

Etching – RIE), par voie humide ou par plasma O2.

Figure 3.2. – Images MEB des structures réalisées avec la technique de TPL illustrant sa
capacité de cette technique à réaliser des structures 3D arbitraires. (a) Micro-taureau
micro-taille représentant la haute résolution de la technique. (b) Structures de MM
représentant des hélices en or structurées avec la technique de TPL et suivie par une
électrodéposition par voie chimique. Adaptée de [76] (a) et [78] (b).

3.1.2. Principe de la lithographie à deux photons (TPL)

La technique de polymérisation à deux photons permettant le passage d’une structura-

tion 2D à une structuration 3D, résulte du phénomène d’absorption à deux photons.

Développée en 1931, par Gopper-Mayer, la théorie d’absorption à deux photons n’a pu

être observée qu’en 1961, avec l’invention du laser. En effet, l’absorption à 2 photons

est un phénomène qui nécessite une haute densité en photons, d’un point de vue spatial

(laser focalisé) et temporel (laser pulsé en femto- ou picoseconde). Il s’agit d’un proces-

sus non-linéaire d’absorption. Ici, une molécule va absorber simultanément deux photons

de même longueur d’onde (λ1). L’absorption simultanée des deux photons va exciter la

molécule d’un état électronique de basse énergie à un état de plus haute énergie; la dif-

férence d’énergie entre l’état plus bas et les états supérieurs de la molécule étant égale à

la somme des énergies des deux photons (E1 et E2).

Cette excitation électronique est équivalente à celle apportée par un photon unique λ2 =
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λ1/2 d’énergie E3 (E = hc/λ) :

4E = E1 + E2 = E3

La probabilité d’absorption à deux photons varie proportionnellement au carré de la

puissance du laser. En effet, lorsqu’un faisceau laser est focalisé à travers un objectif

de microscope de forte ouverture numérique, la zone où ce processus d’absorption est

probable, est une forme tridimensionnelle en « grain de riz » dont les dimensions sont

inférieures à la longueur d’onde d’excitation. C’est cette propriété de sélectivité spatiale

qui rend le processus intéressant pour la réalisation de structures nanométriques par

photopolymérisation. Depuis les premières réalisations des structures 3D avec la TPP

par Kawata et al. [75], en 1997, un grand intérêt a été porté à cette nouvelle technique.

Différentes structures ont été réalisées dans les différents domaines d’applications dont

des microlentilles et des guides d’ondes [106, 107]. Initialement connue pour la réalisation

de structures polymères, cette technique a été utilisée récemment pour fabriquer des

structures 3D métalliques sur de petites et larges surfaces [108]. Elle est ainsi privilégiée

pour la réalisation d’un nombre croissant de métamatériaux bi et tridimensionnels.

En particulier, des métamatériaux de hautes qualités ont été fabriqués dans le domaine

du proche IR par TPL, en utilisant une résine négative (SU8) pour fabriquer des motifs

polymères suivi d’un dépôt d’argent en phase vapeur par procédé chimique. Une telle

structuration 1 a produit un indice réel négatif autour d’une longueur d’onde de 3,85 µm

[109, 110].

1. Il s’agit de résonateur en anneau (En anglais: Split Ring Resonator – SRR) polymère recouvert
par une couche fine de métal (argent), fonctionnant sur une zone de fréquences très limitée.
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Réalisation de microlentilles MM par la technique TPL

La technique de TPL constitue une bonne solution pour la fabrication de lentilles à GRIN

complexes grâce à la possibilité de fabriquer des structures tridimensionnelles avec une

résolution sub-micrométrique.

Un autre exemple de réalisation de lentilles à GRIN à base de métamatériaux, en utilisant

la technique de TPL a été rapporté. Il s’agit d’une structuration de polymère sous forme de

« woodpile » où l’indice effectif local est contrôlé par le volume de polymère dans chaque

zone structurée sous forme de lignes polymérisées constituées de cristaux photoniques.

L’indice effectif varie entre n=1,52 (pour une zone tout polymère) et n=1 (dans une zone

non polymérisée après développement). Le concept de structuration choisi pour réaliser ce

« woodpile » est selon la géométrie de symétrie de diamant. Ainsi, une cape d’invisibilité

tridimensionnelle est réalisée selon le concept d’une structure de métamatériau à gradient

d’indice opérationnelle à des longueurs d’onde dans le domaine visible. Le phénomène

d’invisibilité est démontré dans le papier pour des longueurs d’onde entre 1,5 et 2,7 µm

[111].

Un autre concept de fabrication des microlentilles à GRIN avec la TPL a été proposé

[112]. Il s’agit de faire varier localement l’indice de réfraction dans un bloc de polymère

sans relief. La réalisation consiste en une construction par photopolymérisation d’un bloc

de polymère (cube) présentant un gradient de réticulation obtenu grâce à un gradient

d’intensité du laser. Cette dernière est ajustée d’une manière fine de façon à obtenir un

gradient d’indice de réfraction au sein de la microlentille. Une étude consistant à traiter

les spectres obtenus à l’aide d’un micro-spectromètre Raman des zones irradiées avec un

gradient d’intensité a été effectuée, afin de déterminer le taux de réticulation du polymère

en fonction des différents paramètres de structuration. Le taux de réticulation a ensuite
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été corrélé à l’indice de réfraction du polymère. Toutefois, le contraste de d’indice effectif

obtenu est faible et aucune application de cette lentille à GRIN n’a été démontrée.

Dans le contexte de la détection infrarouge et notamment l’imagerie infrarouge moyenne,

les lentilles à GRIN réalisées selon le concept des métamatériaux, représentent une solution

intéressante pour améliorer les performances photométriques en focalisant la lumière dans

des zones actives de plus en plus petites. En effet, la capacité de focaliser la lumière

directement au niveau du pixel est hautement souhaitable afin de réduire le volume du

détecteur et ainsi son bruit thermique, tout en ayant un encombrement et une résolution

optimale. Ainsi, la TPL fournie une solution idéale pour la structuration tridimensionnelle

complexe des microlentilles à GRIN grâce à sa bonne résolution spatiale et la possibilité

d’obtenir un large contraste d’indice.

Dans ce chapitre, la structuration des lentilles à GRIN à base de MM 3D est effectuée

à l’aide d’un système professionnel de lithographie 3D, appelé “Nanoscribe”, qui opère

par FsDLW (écriture direct d’un laser femto-seconde pour l’anglais Femto-second Direct

Laser Writing). Ce système a atteint à l’échelle internationale un niveau de maturité lui

permettant d’être considéré comme la technique la plus prometteuse pour la fabrication

3D de MM [75, 76]. Ainsi la fabrication des MM par ce système sera réalisée en utilisant

deux types de résines photosensibles : la première est une résine négative à base d’acrylates

alors que la deuxième est une résine positive commerciale [113]. La réponse photochimique

de ces deux types de résine sera ainsi étudiée dans le but de réaliser des concentrateurs

fonctionnels dans le domaine IR.

Les résines négatives utilisées pour la lithographie 3D sont des solutions photopolyméris-

ables constituées d’un ou plusieurs monomères et d’un photoamorceur qui produit des

espèces réactives après absorption de la lumière pour déclencher une réaction de pho-
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topolymérisation. Le monomère, souvent multifonctionnel, assure les propriétés mé-

caniques alors que le photoamorceur qui doit absorber simultanément deux ou plusieurs

photons, amorce une réaction en chaîne dans le volume de focalisation du laser. Cette réac-

tion entraîne une polymérisation du monomère ainsi qu’une réticulation entre les molécules

du polymère. La masse moléculaire de la résine augmente donc dans les zones insolées qui

deviennent insolubles dans le solvant de développement. Ainsi lors du développement, les

zones non insolées sont éliminées. Pour les résines dites positives, le composé photosensi-

ble produit, lors de l’irradiation, des espèces qui modifient la solubilité de la résine de base

par modification d’un groupement chimique. Les zones insolées deviennent plus solubles

dans le solvant de développement et sont ainsi éliminées. Ces 2 résines seront utilisées

pour la fabrication des structures métamatériaux permettant de focaliser la lumière dans

le domaine de l’infrarouge.

3.1.3. Généralités sur la photopolymérisation

La polymérisation est une réaction qui peut transformer, en un temps quasi instantané,

une solution à son état liquide (plus ou moins visqueux) en un matériau solide, insol-

uble, appelé polymère. Le taux de réticulation de ce polymère dépend essentiellement

des propriétés physiques et mécaniques du ou des monomères constituants le mélange.

La polymérisation photoinduite ou la photopolymérisation repose sur le principe de pro-

duction d’espèces “amorceurs” capablent d’initier la polymérisation du monomère après

exposition de ce dernier à un rayon de lumière incident. Les “amorceurs” ou espèces

actives dépendent du type de monomère utilisé.
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3.1.3.1. Avantages de la photopolymérisation

La photopolymérisation est une méthode élégante en chimie des polymères synthétiques.

Comparé à la polymérisation thermique, la photopolymérisation présente plusieurs avan-

tages supplémentaires dont certains seront mentionnés ci-après [114] :

— La polymérisation est quasi-instantanée, le passage de la phase liquide à la phase

solide s’effectue en un dixième de seconde après une exposition à la lumière intense.

— La réticulation s’effectue précisément dans des zones spatiales bien définies, celles

exposées au rayonnement lumineux, ce qui permet de réaliser des structures 3D de

haute résolution.

— La réaction de photopolymérisation peut être déclenchée à un instant précis et

arrêtée à tout moment, grâce à un contrôle temporel de l’irradiation.

— L’intensité de la source lumineuse est modulable dans une très large gamme, ce

qui permet de contrôler la vitesse d’amorçage.

— En agissant sur la longueur d’onde du rayonnement lumineux et/ou sur la con-

centration en photoamorceur, on peut régler la profondeur de pénétration de la

lumière et, donc, l’épaisseur de la couche polymère formée, qui peut varier de

quelques nanomètres à plusieurs micromètres.

— La plupart des caractéristiques de polymères obtenus par photoinduction sont fa-

vorablement comparables aux caractéristiques obtenues par voie thermique (résis-

tance à l’abrasion, surface homogène et lisse, inodore ...).

Il existe 2 principales voies de photopolymérisation de la résine négative: radicalaire et

cationique.

Seule la première voie qui correspond au type de résine utilisée dans ce travail, sera

abordée ci-après.
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Réaction de photopolymérisation par voie radicalaire : Généralement, la pho-

topolymérisation se divise en quatre étapes :

— La décomposition : suite à l’irradiation, le photoamorceur (Pa) se décompose

après son passage à l’état excité (Pa•), pour générer des radicaux libres :

Pa + hν −→ 2 R• (3.1)

— L’amorçage : Les radicaux créés lors de la décomposition jouent le rôle de centre

actif. L’addition radicalaire de ceux-ci sur le monomère formera le premier maillon

de la chaîne polymère et le démarrage de la polymérisation :

R•+M−→RM•

(avec M :monomère)

Plusieurs paramètres comme l’oxygène ou les produits additifs (inhibiteurs) interagissent

dans la phase d’amorçage et de propagation, en empêchant la formation de radicaux

amorceurs (désactivation de la phase d’amorçage), en réagissant avec ceux-ci ou avec les

chaînes radicalaires en croissance. On s’intéresse en particulier à l’oxygène présent dans

l’air, qui empêche la formation des radicaux libres en désactivant les états excités du

photoamorceur et qui possède également des propriétés inhibitrices vis-à-vis des radicaux

libres [115]. Ainsi, l’oxygène peut également réagir avec les radicaux R* ou RM* pour les

transformer en radicaux peroxydes (RO•2 ou RMO•2) incapables de participer à l’amorçage

(Fig. 3.3).
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Figure 3.3. – Schéma illustrant l’effet de l’oxygène lors d’une réaction de photopolyméri-
sation radicalaire.

En général, l’effet de désactivation des radicaux par l’oxygène constitue l’un des majeurs

inconvénients de la réaction de photopolymérisation car il contribue à une baisse de la

vitesse d’amorçage et du taux de conversion. Cependant, le rôle de cette molécule peut être

aussi considéré comme avantageux selon la nature de la réaction recherchée, notamment

si un contrôle spatiale de la réaction est exigée.

— La propagation : C’est l’étape principale de la polymérisation radicalaire, au

cours de laquelle la chaîne croît par addition de monomère :

RM•
n+M−→RM•

n+1+M−→RM•
n+2+. . . (3.2)

— La terminaison : Correspond à l’arrêt de la croissance de la chaîne. La termi-

naison par piégeage peut être écrite :

- la recombinaison : recombinaison de deux radicaux par formation d’une

liaison covalente :

RM•
x+RM•

y −→RMx+yR
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3.2. Partie Expérimentale

3.2.1. Description des résines utilisées

Dans le cadre de cette étude, deux résines ont été testées pour la fabrication de concen-

trateurs de lumière à base de métamatériaux. La première est négative qui fonctionne

par photopolymérisation à deux photons alors que la deuxième est positive. Elles sont

décrites ci-après :

La résine négative : Deux solutions photopolymérisables ont été formulées en in-

terne. Elles sont nommées IPI10 et PPI et sont basées toutes les deux sur l’utilisation du

Pentaérythritol triacrylate (PETA) et du Bis(2,4,6-trimethylbenzoyl)-phenylphosphineoxyde

(ou Irgacure 819). Le premier constitue la matrice polymérisable alors que le deuxième est

le photoamorceur qui fonctionne par photodécomposition directe et génère des radicaux

amorceurs. D’autres additifs ont été ajoutés afin de d’ajuster la viscosité et la résolution

spatiale. La Tab. 3.1 récapitule les différents composés de la résine IPI10.

Table 3.1. – La structure chimique, le rôle et la proposition massique de chaque consti-
tuant de la résine IPI10.

Concernant la résine PPI, il s’agit d’un mélange de PETA et d’Irgacure 819 qui a été

dilué dans le Méthylisobutylcétone (MIBK) afin de pouvoir contrôler l’épaisseur lors du
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spin-coating. Afin d’obtenir une épaisseur homogène sur l’ensemble de l’échantillon, le

polyméthylméthacrylate (PMMA) a été ajouté à la solution. La Tab. 3.2 montre la struc-

ture chimique, le rôle et la proposition massique de chaque constituant de la résine PPI.

Table 3.2. – La structure chimique, le rôle et la proposition massique de chaque consti-
tuant de la résine PPI.

La résine positive

La résine positive utilisée dans ce travail est l’AZ9260, une résine commerciale qui donne

après spin-coating un film dont l’épaisseur peut aller jusqu’à 20 µm [113].

3.2.2. Procédure de microfabrication

— Nettoyage du substrat

Le nettoyage du substrat est une partie importante afin d’obtenir une surface sans pous-

sière préservant ainsi la réponse de la résine. Différentes étapes doivent être achevées pour

une bonne adhésion entre le substrat et la résine. Premièrement, le substrat est nettoyé

dans de l’acétone, ensuite il est rincé avec de l’isopropanol. La désorption de l’isopropanol
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est achevée par séchage suite à un flux de azote.

— Types de substrats utilisés

La fabrication de nos structures est réalisée sur différents types de substrats. Ces substrats

sont choisis selon le type de caractérisation souhaitée de chaque structure. Les applications

visées se situent dans la gamme de 4 à 12 µm, ce qui nécessite un choix de substrats

transparents dans ces longueurs d’onde. Ainsi, les substrats utilisés sont : NaCl, Silicium,

BaF2, CaF2.

Conservation des substrats : La plupart des substrats utilisés, sauf le silicium, sont

sensibles à l’humidité. Ainsi ils sont stockés dans un dessiccateur afin d’éviter l’érosion

de leur surface par l’humidité.

— Conditionnement des résines pour la microfabrication

En fonction de la résine utilisée et de l’épaisseur de la structure recherchée, différents

conditionnements de résines ont été utilisés pour la microfabrication. Concernant la résine

négative, deux conditionnements ont été testés. Le premier consiste à étaler la solution

sous forme d’un film mince. Il s’agit de la résine PPI dont la viscosité et la composition

ont été ajustées afin d’obtenir des épaisseurs variant de quelques dizaines de nanomètres

à quelques centaines de nanomètres et ceci de manière homogène. Les échantillons ainsi

obtenus par spin-coating subissent un traitement thermique à 65°C pendant 15 minutes

avant l’écriture afin d’éliminer le solvant utilisé pour l’étalement de la résine. Cette résine

est adaptée à l’écriture 2D. Pour la réalisation de structures 3D, une goutte de la résine

visqueuse (IPI10) est déposée à la surface du substrat, sans aucune étape de traitement

thermique avant et après irradiation.

La résine positive est déposée par spin-coating. L’épaisseur est ajustée en fonction de la

vitesse du spin-coating. Après étalement, la résine subit un traitement thermique à 110

°C pendant 3 minutes avant l’étape de photolithographie.
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— Les techniques utilisées pour la structuration à un et à deux photons

- Lithographie interférentielle

La technique d’interférence lithographique est une technique utilisée pour structurer des

motifs à traits fins, sans avoir recours à des systèmes optiques complexes. Ces motifs

sont obtenus par la superposition d’ondes planes cohérentes issues de la même source de

lumière. La résolution est dépendante de la longueur d’onde “λ”, de l’angle d’incidence

“θ” et de l’indice de réfraction “n” du matériau utilisé. Ainsi la période entre 2 motifs

consécutifs est donnée par :

P = λ

2nsinθ (3.3)

La période minimale entre les motifs sera égale alors à λ/2. L’avantage de cette technique

est de pouvoir structurer des motifs sur une large surface.

Figure 3.4. – Montage de lithographie interférentielle utilisé pour la structuration à un
photon.

Dans ce montage, la source utilisée est une diode émettant à 442 nm. Le faisceau est
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divisé en 2 grâce à un masque de phase. Ces deux faisceaux sont renvoyés vers le substrat

à l’aide de deux miroirs M1 et M2. (voir Fig. 3.4). En raison des impuretés dans le trajet

optique, comme la poussière sur les miroirs et sur la face de sortie du laser, le front d’onde

des faisceaux est corrigé à l’aide d’un filtre optique constitué d’un pinhole et d’une lentille.

L’intensité (I1, I2) et le profil des deux faisceaux sont égaux. Ces derniers se superposent

au niveau de la surface de la résine photosensible.

- Lithographie à deux photons “Nanoscribe”

Le système de lithographie 3D de chez Nanoscribe fonctionne par écriture laser directe.

Il permet la fabrication de structures polymères bi et tridimensionnelles complexes. Le

système est équipé d’une source laser qui émet des impulsions laser ultra-courtes (<120 fs)

à une fréquence de 100MHz et à une longueur d’onde de 780 nm. A cette longueur d’onde,

le matériau exposé est complètement transparent. Cependant, lorsque l’intensité du laser

dépasse un certain seuil, un processus d’absorption à deux photons prend place. En

fonction de la résine utilisée, ce phénomène déclenche une réaction de photopolymérisation

ou de photodissociation, uniquement dans le volume focal du faisceau dont les dimensions

sont inférieures à la longueur d’onde d’écriture : c’est le voxel (Fig. 3.5). Le système

est entièrement contrôlé par ordinateur. L’inscription directe d’un dessin 3D se fait via

un logiciel d’écriture qui synchronise le mouvement de l’échantillon avec l’intensité du

laser. Le déplacement de l’échantillon par rapport au faisceau d’écriture (qui lui est

fixe) se fait en associant une étape de balayage piézoélectrique (zone de débattement :

300×300×300 μm3 ) avec une platine motorisée (zone de débattement de 130×100 mm2).
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Figure 3.5. – Profil du faisceau longitudinal du laser, et le volume photopolymérisé (le
voxel).

Après avoir traversé un filtre spatial et un système optique de collimation, le faisceau laser

étendu et parallèle est couplé à un objectif de microscope à immersion d’huile d’indice

1.518 (grossissement ×100 et ON : 1.4) qui permet sa focalisation à l’interface haute du

substrat se trouvant en contact avec la résine. Le système Nanoscribe offre la possibilité de

positionner automatiquement le point focal du laser à l’interface substrat-photopolymère.

Une fois l’interface identifiée, il est possible de commencer l’écriture à une certaine posi-

tion. L’identification de cette interface est essentielle pour s’assurer que la polymérisation

a lieu au contact du substrat. Si ce contact n’est pas établi, les structures seront éliminées

avec le reste de la résine au cours du développement. La précision du système de position-

nement autofocus en z est de ±10μm. Ce positionnement se fait selon un déplacement en

z de l’objectif de focalisation. Le contrôle de la puissance du laser peut se faire directe-

ment via l’ordinateur avec possibilité de la moduler au moment de l’exposition de la résine.

Le système permet également de visualiser en direct la polymérisation via une caméra,

éclairée par une LED rouge (longueurs d’onde auxquelles les résines sont transparentes),

située au-dessus du porte échantillon. En effet, la réticulation du polymère entraine

un changement de son indice de réfraction permettant ainsi de visualiser la structure
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polymérisée par contraste avec la résine liquide.

Mise en oeuvre du système :

La première étape de réalisation d’une exposition sur le système à 2 photons consiste à

réaliser le design de la structure souhaitée. Ce design peut être réalisé de 2 façons :

— Pour les structures simples ou périodiques, les paramètres x,y et z du design sont

directement codés à l’aide d’un tableur Excel.

— Pour les structures 3D complexes, on peut avoir recours à des logiciels de dessins

informatiques (Matlab ou Blender).

Les coordonnées spatiales obtenues sont ensuite copiées dans des fichiers appelés “scripts”

via le logiciel Describe du système. C’est dans ces scripts que sont codées (en μm)

les coordonnées x, y et z de chaque point de la trajectoire que devra suivre le moteur

piézoélectrique pour créer les structures 3D.

Pour les designs obtenus à l’aide d’un logiciel de dessin, les coordonnées sont obtenues

à partir d’un logiciel de conversion appelé “Nanoslicer”. Le script du design est ensuite

inclus dans un autre fichier. C’est dans ce fichier dit “Job”, que sont fixés les paramètres de

vitesse de balayage du piézoélectrique (pointdistance et updaterate), de puissance initiale

du laser (laserpower), le ou les script(s) à réaliser ainsi que le nombre de répétition à

réaliser pour chaque script. La puissance du laser est indiquée en pourcentage de la

puissance maximale pouvant être fournie (20 mW ). Le déplacement du piézoélectrique

n’est pas continu mais interpolé. Le “pointdistance” permet de fixer la distance (en nm)

qui sépare chaque point d’interpolation.

La commande “updaterate” fixe la fréquence (en Hz) à laquelle les points d’interpolation

sont adressés par le piézoélectrique. Le produitpointdistance × updaterate permet d’obtenir
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la vitesse de scan (nm/s) de la platine au cours de l’exposition.

Les différentes configurations d’écriture utilisées en TPL : Le Nanoscribe est basé sur

un microscope inversé. Le faisceau d’écriture doit ainsi être focalisé à travers le substrat

de verre au niveau de l’interface de ce dernier avec la résine. Ceci implique l’utilisation

d’un substrat transparent à 780 nm et dont l’épaisseur ne dépasse pas le 170 µm. La

Fig. 3.6-a montre la configuration standard d’écriture. Cependant, les structures réalisées

visées ici sont destinées à être utilisées dans l’IR et plus précisément dans la gamme de

5 à 10,5 µm. Par conséquent, le substrat doit être transparent dans cette gamme de

longueur d’onde mais également à la longueur d’onde d’écriture (780 nm). En effet, les

substrats qui sont transparents dans l’IR tels que le BaF2, CaF2, et NaCl sont souvent

trop épais (0,5 - 1 mm) pour être utilisés en transmission (configuration standard). Le

silicium est partiellement transparent dans la gamme de 0,5 à 10 µm et est disponible

commercialement sous forme de substrat fin (jusqu’au 50 µm). Cependant, ce matériau

n’est pas transparent à la longueur d’onde d’écriture (780 nm). Pour cela, il a été décidé

de réaliser les structures fonctionnelles sur les substrats mentionnés ci-avant mais dans

une configuration dite « sandwich » (Fig. 3.6-b). La résine est ainsi déposée entre les deux

substrats et son épaisseur est contrôlée à l’aide d’un fil de tungstène (17 µm) afin de main-

tenir la stabilité de l’échantillon durant la structuration qui peut durer plusieurs heures.

Le faisceau devra donc être focalisé au niveau de la deuxième interface (résine/substrat

épais). L’écriture se fera ainsi comme pour la configuration standard car le mouvement

verticale de la platine sera entièrement inversé grâce à la commande “invert z axis”. Cette

configuration présente des contraintes supplémentaires qui limitent le choix du substrat et

impose un certain conditionnement de la résine afin de limiter l’instabilité de l’échantillon

et la perte de l’interface. En effet, la configuration sandwich implique l’apparition de
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deux interfaces (verre fin/résine et résine/substrat épais) qui sont très difficile à séparer

surtout lorsqu’elles sont très proche en distance et en contraste d’indice de réfraction.

En effet, la caméra d’autofocus qui permet de positionner le faisceau automatiquement à

l’interface substrat/résine se base sur la différence d’indice entre les deux milieux. Plus

cette différence est importante plus la détection de l’interface sera simple. Ceci impose

donc l’utilisation d’un substrat dont l’indice est nettement supérieur à celui de la résine.

De plus, lorsque la distance entre les deux interfaces est du même ordre de grandeur que

la résolution axiale de la caméra d’autofocus (~ 10 µm), il devient très difficile de les dis-

tinguer. Pour cela, l’utilisation d’un espaceur devient nécessaire. Ceci permet également

de stabiliser l’épaisseur de la résine liquide et d’éviter ainsi la modification de la position

de l’interface par rapport au point focal du laser lors de l’écriture.

Figure 3.6. – Les configurations d’écriture utilisées dans cette thèse en fonction de la
nature du substrat et de celle de la résine. a) écriture par transmission dans un film
de phopolymère (PPI) déposé sur un substrat de verre fin de 170 µm; (b) et (c) la
configuration dite « sandwich » qui permet l’écriture sur un substrat épais dans une
résine liquide (b) placée entre ce dernier et un substrat de verre fin de 170 µm ou dans
une résine solide (c) déposée à la surface du substrat épais.

— Développement

Après structuration, le développement appliqué est choisi selon le type de la résine pho-
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tosensible utilisée. Comme nous avons déjà mentionné, nous avons utilisé deux types de

résines : positive et négative. Pour cette dernière, les zones non-irradiées sont éliminées

par rinçage à l’acétone pendant 10 minutes puis à l’isopropanol pendant 5 minutes. Le

même traitement est applicable quel que soit le type de résine (IPI10 et PPI). Dans le

cas de la résine positive (AZ 9260), ces sont les zones irradiées qui sont éliminées lors du

développement. Le substrat lithographié est trempé dans le développeur commercial de

la résine AZr 9260 (AZ r726 MIF) pendant 1 minute puis dans l’eau pendant 30 sec

pour nettoyer la résine des molécules du développeur et arrêter le processus.

3.2.3. Caractérisations structurales des échantillons :

3.2.3.1. Microscope optique :

Les images en champs sombre et champs clair sont obtenues à l’aide d’un microscope

optique « Nikon Eclipse LV100 », équipé par 5 objectives « ZEISS » : 5x (ouverture

numérique (ON) : 0,15); 10x (ON : 0,25); 20x (ON : 0,45); 50x (ON : 0,8); et 100x (ON :

0,9).

Les images MEB et FEG sont prises à l’aide d’un microscope Hitachi S3500N et d’un

microscope Hitachi S18, avec un voltage d’accélération de 10 KV. La microscopie élec-

tronique à balayage est une technique qui utilise un faisceau d’électrons pour illuminer un

échantillon et en donner une image très agrandie. La microscopie électronique possède un

grand pouvoir de résolution que les microscopes optiques qui utilisent des rayonnements

électromagnétiques. Le grossissement est beaucoup plus élevé, il peut atteindre 2500 fois

de plus que les microscopies optiques.
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3.2.3.2. Microscope Electronique à Balayage (MEB) et microscope à force

atomique (AFM) :

Les images MEB sont prises à l’aide d’un microscope électronique à balayage à effet de

champ (MEB-FEG) de marque Hitachi S3500N, afin de déterminer les dimensions latérales

ainsi que l’épaisseur (uniquement sur Silicium après clivage du substrat) des structures

polymères. Les échantillons sont métallisés avec une couche de 5 nm d’or/palladium.

Cette couche est déposée avec la machine « SC7640 SPUTTER Coater » en appliquant

un voltage de 1,75 KV et une durée de métallisation de 80 secondes. Le but du dépôt d’une

telle couche est d’apporter à l’échantillon une haute conductivité lors de l’observation.

Sur les substrats de verre, les mesures d’épaisseur sont obtenues à l’aide d’un AFM.

3.2.3.3. RIE :

Pour certains échantillons, la gravure ionique réactive (RIE) a été utilisée pour trans-

férer le motif obtenu dans la résine négative polymérisée vers le silicium par système

PLASMATECH standard. Pour ceci, les paramètres suivants sont utilisés :

— Puissance RIE: 90 W

— Puissance ICP : 0 W

— Pression : 4 mTorr

— Température de gravure : 5°C

— Gaz : O2 / SF6

— Durée d’exposition : 10 s

— Pause entre deux expositions : 15 s

93



Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

3.3. Résultats et discussions

Les photopolymères sont très prometteurs dans des applications comme la micro-électronique,

les cristaux photoniques, les métamatériaux 2D et 3D et plus généralement dans la nano-

optique. Ces applications nécessitent des polymères photosensibles de haute résolution

spatiale avec une bonne sensibilité, une faible rugosité de surface, une épaisseur de film

homogène et ajustable (quelques nm à quelques dizaines de µm), une bonne adhérence

sur le substrat et une bonne transparence dans le visible. Plus particulièrement, la réal-

isation de métamatériaux nécessite la structuration du matériau à des échelles 10 à 100

fois inférieures que la longueur d’onde. C’est dans ce contexte que les résines PPI et

IPI10 (cf. Tab. 3.1 et Tab. 3.2) sont formulées et étudiées ici. En effet, ces deux résines

sont photopolymérisables à un et à deux photons et sont donc adaptées à l’écriture de

structures 2D et 3D complexes. Avant d’aborder la question de la fabrication du concen-

trateur de lumière, nous proposons d’étudier la réponse photochimique de ces résines et

d’évaluer leurs caractéristiques. Ceci sera fait grâce à deux techniques de photolithgraphie

(la lithographie interférentielle à un photon et l’écriture laser directe à deux photons).

3.3.1. Etude de la résine PPI

Il s’agit d’un matériau photopolymérisable par voie radicalaire qui a été formulé en interne

en associant le couple (PETA/Irgacure 819) avec le couple (PMMA/MIBK) (cf. Tab. 3.2

pour la description complète). Ce dernier permet une bonne dispersion et mouillabilité

de la matrice sur le substrat (verre ou silicium) alors que le premier apporte la réactivité

et la réticulation sous l’action de la lumière. Ainsi, il est possible d’ajuster la composition

de la solution pour contrôler l’épaisseur tout en gardant à la fois une bonne homogénéité

et une réactivité suffisante pour la photopolymérisation.
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Figure 3.7. – Formulations testées pour différentes concentrations de PETA.

La courbe dans la Fig. 3.7 montre l’épaisseur du film de PPI déposé par spin-coating 

(vitesse de 7000 rpm, accélération 3000 rpm/s pendant 30 secondes) en fonction de la 

quantité de PETA. En effet, l’épaisseur augmente avec la quantité du PETA présent 

dans la solution. Elle varie de 30 à 400 nm. Des films p lus é pais p euvent ê tre obtenus 

en augmentant la quantité de PETA. Cependant, ceci devrait être accompagné par un 

ajustement de la quantité de photoamorceur et de celle de PMMA afin d e maintenir 

les ratios PETA/Irg. 819 et PETA/PMMA constants et par conséquent, conserver la 

réactivité du mélange et l’homogénéité de dépôt.
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Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

Figure 3.8. – Images AFM de réseaux de lignes et les profils correspondants. Les réseaux
sont fabriqués par la technique lithographie interférentielle à 442nm (intensité et temps
d’exposition). L’épaisseur du film avant exposition est de 400nm. La distance centre
à centre entre les lignes (a) varie de 2300nm (A) à 150nm (C).

Structuration à un photon : La Fig. 3.8 représente les différentes structures obtenues

par la technique d’interférométrie, après développement. Dans les trois images, les zones

brillantes représentent les lignes polymères provenant de la résine irradiée. Les réseaux de

lignes obtenus dans A et B sont parfaitement homogènes. La meilleure résolution obtenue

avec cette résine correspond à des motifs dont la largeur à mi-hauteur est de 70 nm pour

une période (distance centre à centre) de 150 nm (Fig. 3.8-C). Ceci n’est pas une limite

intrinsèque de la résine mais correspond à la petite période possible avec le montage de

lithographie interférentielle utilisant un laser de 442 nm.

Structuration à deux photons : La question de la résolution des résines utilisées

pour la lithographie à deux photons a été soulevée par plusieurs groupes [116, 117]. Parmi
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les travaux les plus marquants, ceux qui utilisent la lithographie à deux photons par écri-

ture laser directe (DLW) couplée à une technique connue par la STED (pour l’anglais

Stimulated Emission Depletion) [117]. Il s’agit d’une technique inspirée des avancées ré-

centes en microscope de fluorescence et qui a permis de dépasser la limite de résolution

imposée par la diffraction. La STED permet en désexcitant sélectivement les fluorophores

à la périphérie du point focal, de réduire considérablement la zone émettant de la fluo-

rescence, et ainsi de bénéficier d’une résolution d’une dizaine de nanomètres [118, 119].

Ce même principe a été appliqué à la photopolymérisation à deux photons en utilisant

un photoamorceur fluorescent. En effet, contrairement à l’écriture classique par DLW, la

technique de STED-DLW utilise deux lasers. Le premier est le laser de photopolyméri-

sation alors que le deuxième sert à la déplétion par désexcitation du photoamorceur par

émission stimulée. Pour cela, l’impulsion de déplétion doit s’établir après la relaxation

vibrationnelle mais avant la fluorescence. Ainsi, le photoamorceur n’aura pas le temps

de passer à l’état triplet et de produire des radicaux, nécessaires à la polymérisation. Le

profil lumineux du laser de déplétion qui est sous forme d’un anneau obtenu grâce à un

masque de phase, se superpose avec le faisceau gaussien du laser de polymérisation. Au

centre du faisceau, là où l’intensité de ce dernier est maximale, l’intensité du faisceau

de déplétion est minimale et n’y influence pas le photoamorceur. Ce dernier peut ainsi

générer des radicaux et amorcer la polymérisation. Par contre, à la périphérie du point

focal, l’intensité du laser de déplétion est maximale ce qui permet de désactiver le pho-

toamorceur et de stopper la polymérisation. Ainsi, la polymérisation peut-être confinée

dans un volume beaucoup plus petit que celui du faisceau gaussien.
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Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

Figure 3.9. – Images MEB de réseaux de lignes polymères fabriqués avec la technique
de lithographie à deux photons par écriture laser directe (DLW) (a) et (c); et avec la
technique de DLW couplée à la STED (b) et (d). Adaptée de [120].

L’avantage de la technique de STED-DLW est qu’elle peut diminuer optiquement le vol-

ume réactionnel, en limitant la production des radicaux à un volume nettement plus petit

que celui du faisceau. Le confinement du milieu réactionnel permet de réduire la taille

des motifs ainsi que l’effet mémoire de la résine. Ce dernier effet permet d’améliorer la

résolution (la plus petite distance centre à centre entre deux lignes voisines séparées).

En effet, les résultats de la littérature montrent qu’avec la technique de STED-DLW, les

lignes sont nettement plus fines et la résolution est nettement meilleure par rapport à la

technique de DLW classique (cf. Fig. 3.9 [120]). En particulier, la distance centre à centre

entre les lignes obtenues par la STED-DLW peut atteindre le 175nm, cassant par cela

le critère d’Abbe qui implique une résolution latérale (dlatéral) égale à λ/(2NA.
√

2) soit

205 nm avec (ON=1,4 ouverture numérique).

Afin de situer notre résine PPI par rapport à ces travaux, nous avons étudié son com-

portement par lithographie à deux photons en utilisant le Nanoscribe, le même système

ayant été utilisé dans la référence citée ci-avant [120]. Pour cela, nous avons exposé un

film de 400 nm de cette résine à différentes puissances de laser (20 ≤ PL > 0 mW ) et

en utilisant différentes vitesses de balayage (VB) variant de 10 à 400 µm/s. Le motif

obtenu à chaque fois est un réseau de lignes polymères. Chaque réseau est formé de 7
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lignes avec une distance centre à centre (a) égale à 2 µm. Le système réalise ainsi au-

tomatiquement une matrice de 20 réseaux en (X) et 13 réseaux en (Y). Les réseaux sont

espacés de 20 µm en X et de 100 µm en Y. L’obtention d’une telle matrice sur une grande

zone et en un seul clic est rendue possible grâce à la possibilité de repérer automatique-

ment l’interface avant l’écriture de chaque réseau. Un troisième paramètre intéressant ici

est la position du faisceau d’écriture par rapport à la surface de la résine. En effet, le

film de PPI utilisé ici est caractérisé par deux interfaces : verre/résine et résine/air. Le

faisceau laser se focalise automatiquement au niveau de l’interface le plus contrasté en

indice de réfraction, en l’occurrence sur la surface de la résine. Pour retrouver l’interface

verre/résine, il suffit donc d’introduire une commande permettant de décaler verticale-

ment le point de focalisation d’une distance qui correspond à l’épaisseur de la résine (ici

400 nm). Ainsi, en fonction de la commande introduite lors de l’écriture, le point focal

reste au niveau de la deuxième interface (“findinterfaceat 0”) ou au niveau de la première

(“findinterfaceat 0.4”). Cet ajustement du point focal permettrait de modifier le volume

réactionnel ainsi que l’intensité locale de façon à améliorer la réponse spatiale de la résine.

Ainsi, en plus des paramètres d’irradiation (PL et VB), nous avons étudié l’influence de ce

paramètre de façon à favoriser une réponse photochimique non-linéaire et permettre ainsi

un volume réactionnel extrêmement faible. Les résultats de cette étude sont montrés dans

les figures ci-après. La première Fig. 3.10 montre deux images de microscopie optique en

champ sombre, regroupant l’ensemble des réseaux obtenus suivant les 3 paramètres cités

ci-avant (PL, VB et Z-focus).
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Figure 3.10. – Images obtenues par microscope optique en champ sombre montrant une
matrice de réseaux polymères obtenus par photopolymérisation à deux photons dans la
résine PPI (400 nm), suivants différents paramètres d’irradiation tels que la puissance
du Laser (LP), la vitesse de Balayage du faisceau (VB) et le point de focalisation de
ce dernier (Z-focus). (A) : Z-focus = 0 nm et (B) : Z-focus = - 400 nm. Dans chaque
matrice, PL diminue de gauche à droite de 20 à 1 mW avec un pas de 1 et VB augmente
de haut en bas de 10 à 400 µm/s.

Bien que les images ne permettent de quantifier ni la taille du plus petit motif, ni la

résolution, il est possible de discuter qualitativement l’effet des paramètres étudiés. A

titre d’exemple, on peut noter qu’à PL constante, le nombre de réseaux diminue avec la

VB. On peut également observer la couleur des réseaux qui correspond à la diffusion de

lumière en champ sombre. La couleur observée dépend de la taille des motifs. Ainsi, le

changement de couleur de gauche à droite (PL diminue) et de haut en bas (VB augmente)
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s’explique par la diminution du volume polymérisé (largeur et épaisseur du motif).

Afin de quantifier l’influence des paramètres étudiés, la largeur des motifs a été déterminée

par MEB-FEG et dessinée en fonction de PL et ceci à différentes VB et pour deux Z-focus

différents. Les résultats sont montrés dans la Fig. 3.11 ci-dessous.

(a)

(b)

Figure 3.11. – Courbes représentant la variation de la largeur des lignes en fonction de
la puissance du laser, pour différentes vitesses de balayage de la résine PPI (épaisseur
avant irradiation = 400 nm); pour Z-focus = 0 nm (a) et pour Z-focus = -400 nm (b).

Les courbes de la Fig. 3.11 mettent en évidence l’influence de PL et de VB sur la taille

du motif polymère obtenu par photopolymérisation à deux photons. En effet, les lignes
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polymères sont d’autant plus fines que la puissance est faible et le balayage du laser

est rapide. Ce comportement est attendu car la propagation de la photopolymérisation

dépend de la quantité des radicaux qui sont obtenus après excitation du photoamorceur.

Or, la quantité des radicaux est liée à l’intensité de lumière absorbée et donc à l’énergie

incidente (LP et VB).

La comparaison entre les deux courbes montre que la taille des motifs est nettement plus 

petite lorsque le centre du faisceau se trouve à l’interface verre/résine. En effet pour 

Z-focus = - 400 nm, la largeur de ligne peut atteindre le 50 nm à 10 mW et à 400 µm/s. 

Les mêmes PL et VB donne lieu à des motifs deux fois plus larges pour Z-focus = 0 (le 

faisceau est focalisé à l’interface résine/air).
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(a)

(b)

Figure 3.12. – Courbes représentant la variation de l’épaisseur des lignes en fonction de
la puissance du laser et pour différentes vitesses de balayage de la résine PPI (400 nm).
Z-focus = 0 nm (a) et Z-focus = -400 nm (b).

Le même comportement a été observé pour l’épaisseur des lignes en fonction des paramètres

précédemment cités (PL, VB et Z-focus) (Fig. 3.12). En effet, on peut remarquer que,

quel que soit PL et BV, l’épaisseur des lignes polymérisées est nettement inférieure lorsque

le centre du point focal se trouve à l’interface verre/résine. La différence entre les deux

courbes s’explique compte tenu de la géométrie du faisceau et de l’effet inhibiteur de

l’oxygène qui rentre en compétition de manière continue avec la photopolymérisation.

103



Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

En effet, l’oxygène qui diffuse à travers un tel film nanométrique de résine empêche les

radicaux formés de réagir avec le monomère et contribue ainsi significativement à la ré-

duction du volume réactionnel. Cette compétition entre les radicaux et l’oxygène semble

être emportée par ce dernier à l’endroit où l’intensité de lumière est minimale. Ceci est

typiquement le cas lorsque le faisceau se trouve en position Z-focus = - 400 nm expliquant

ainsi la réduction drastique du volume réactionnel. C’est ainsi que la largeur et l’épaisseur

du motif polymérisé peuvent atteindre le 55 nm et 74 nm respectivement. La largeur du

plus petit motif correspond à λ/14 et à une réduction d’un facteur 5 par rapport au

diamètre du faisceau (265 nm).

Afin de tester la limite de résolution de la résine, nous avons réalisé plusieurs écritures en

faisant varier les paramètres étudiés précédemment ainsi que la période du réseau. Ainsi

grâce à une approche itérative, nous avons pu converger vers les conditions photoniques

les plus favorables à la réduction du volume réactionnel. Deux exemples de tests effectués

est donné en Fig. 3.13. Nous obtenons pour le premier test représenté dans les Fig. 3.13-

a et b une largeur de ligne de 114 nm et une limite de résolution à 265 nm, pour une

puissance de 11 mW et une vitesse de 250 μm/s. Les lignes de ce test sont parfaitement

séparées avec un très bon contraste. Une augmentation de la vitesse de balayage et une

diminution de la puissance du laser (VB = 350 µm/s et PL = 10 mW ) conduisent à une

largeur de 55 nm pour une période de 150 nm. Ces dimensions obtenues par lithographie

à deux photons (780 nm), représente un record car la résolution dépasse le critère d’Abbe

(adapté pour la TPP [120]) égale à dlatérale=λ/(2NA×
√

2)=780/(2× 1,4×
√

2)=197nm.

Ce résultat illustre le potentiel de la résine pour la lithographie à deux photons mais

également à un photon. En particulier, il en ressort que l’inhibition par l’oxygène couplé

à d’autres paramètres photoniques permet de réduire de manière drastique le volume
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réactionnel et d’obtenir ainsi des motifs dont le diamètre est 5 fois plus petit que celui du

faisceau d’écriture. Cette approche d’inhibition sera donc exploitée ici dans le cadre de

la lithographie 3D pour la réalisation du concentrateur de lumière fonctionnel dans l’IR.

Figure 3.13. – Images MEB de réseaux de polymères obtenus par photopolymérisation
à deux photons d’un film de résine PPI montrant une limite de résolution de 146 nm.
(a) et (b) Motifs de 114 nm obtenus à une puissance de 11 mW et une vitesse de
250 µm/s; (c) et (d) Motifs de 55 nm de largeur avec une résolution de 146 nm obtenus
à une puissance de 10 mW et une vitesse de balayage de 350 µm/s. Dans les deux tests,
le faisceau a été focalisé à l’interface verre/résine (Z-focus = -400 nm).

Un autre exemple de microstructures 2D obtenues avec la résine PPI est montré en

Fig. 3.14. Il s’agit de microlentilles de Fresnel sous forme d’anneaux concentriques [121]

dont le diamètre varie de 42 à 270 µm. L’image MEB de la Fig. 3.14 montre l’homogénéité

105



Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

de la structuration et illustre son potentiel pour l’écriture sur une grande surface. Une

autre microstructure 2D sous forme de grille de 50×50 µm2 est montrée en Fig. 3.15.

Figure 3.14. – Images MEB montrant des lentilles de Fresnel structurées sur une surface
de 270×270 µm2, réalisées par DLW dans la résine PPI; (c) Zoom sur (b) montrant le
gradient d’indice au sein de la structure, créé par la variation de la distance entre les
anneaux. (d) Zoom sur (c).
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(a) (b)

Figure 3.15. – Image MEB d’une grille de polymère de 50×50 µm2 réalisée par DLW
dans la résine PPI.

Evaluation de la sélectivité de la résine en tant que masque pour la gravure du

silicium : Afin d’évaluer le potentiel de la résine pour la réalisation de microstructures

2D intégrées dans le silicium, nous avons tester la capacité de la résine PPI à protéger

le silicium lors de la gravure ionique réactive (RIE). Pour cela, un réseau polymère (a

= 1,5 µm) a été obtenu par lithographie interférentielle dans un film de 700 nm déposé

par spin-coating et irradié suivant les conditions décrites précédemment. Le réseau ainsi

obtenu a été traité par RIE (Puissance = 90 W ; Pression = 4 mTorr ; Gaz : SF6).

L’étude est effectuée pour différents temps de gravure, sur un même échantillon en cal-

culant chaque fois l’épaisseur du polymère gravée par rapport à l’épaisseur du silicium

gravée. Les images MEB de la Fig. 3.16 montrent l’évolution de l’épaisseur des motifs

polymères et celle du silicium en fonction du temps de gravure. L’image montre, en effet,

que le transfert du motif polymère vers le silicium est possible. L’analyse des données

de transfert (Fig. 3.16) montre qu’il est possible de graver 140 nm de silicium à partir de

732 nm de polymère ce qui correspond à une sélectivité SSi/résine de l’ordre de 0,25.

107



Chapitre 3 Structuration par lithographie 3D

Figure 3.16. – Micrographie MEB représentant différents temps de gravure (a) t=0s ;
(b) t=30s et (c) t=50s des lignes de polymère sur un substrat de silicium.

Le substrat Si/polymère est gravé avec un débit de gaz (SF6) de 20 sccm (centimètre cube 

par minute ou standard cubic centimeter per minute pour l’anglais) avec une évolution 

du temps de gravure de 20 à 90 secondes. Les résultats de gravure représentés dans le 

graphe de la Fig. 3.17, montrent une sélectivité moyenne Si/Polymère de 0,25.
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Figure 3.17. – Mesures (a) et Graphe (b) représentants l’évolution de l’épaisseur du
polymère et du Silicium en fonction du temps lors de la gravure ionique réactive(débit
de SF6 = 20 sccm; durée de gravure : entre 20 et 90 sec; Puissance =60W ; Pression =
60 torr).

Conclusion : Une résine adaptée à la structuration 2D par photopolymérisation à un et

deux photons a été formulée et développée dans le cadre de cette thèse. Elle permet la

fabrication de motifs dont la largeur est inférieure à 55nm, avec une résolution latérale de

l’ordre de 150nm soit λ/5, par photopolymérisation à deux photons ( λ = 780nm). Elle

permet ainsi de dépasser la limite d’Abbe (~200nm) et d’obtenir un confinement du milieu

réactionnel d’un facteur 5 par rapport au faisceau d’écriture. Un record de résolution a

pu ainsi été obtenu par rapport à la littérature suite à la réduction drastique du volume

réactionnel grâce à l’effet inhibiteur de l’oxygène qui semble jouer un rôle déterminant.

La structuration de cette résine ouvre la voie vers la fabrication de structures intégrées

sur Silicium grâce à la possibilité de l’utiliser en tant que masque de gravure. Elle peut
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ainsi être adaptée à la fabrication de métamatériaux intégrés dans le Si et fonctionnels

dans le proche IR. En particulier, grâce à la grande résolution spatiale offerte par cette

résine, il nous sera possible d’envisager une structuration à l’échelle de 150nm, rendant

ainsi possible la réalisation de concentrateurs fonctionnels autour de 2 µm. Cependant,

le concentrateur retenu dans cette thèse est une microstructure 3D en polymère qui sera

fonctionnelle entre 5 et 10 µm. La réalisation de tel concentrateur épais exige l’utilisation

d’une résine adaptée à la structuration 3D. Il s’agit d’une résine liquide qui a été formulée

en interne afin de répondre aux besoins de la lithographie 3D à deux photons en termes

d’épaisseur, de réactivité et de résolution spatiale.

3.3.2. Etude de la structuration de la résine IPI10

Il s’agit d’un matériau photopolymérisable par voie radicalaire qui a été formulé en interne

en associant le couple (PETA/Irgacure 819) avec un inhibiteur de radicaux (cf. Tab. 3.1

pour la description complète). Cette résine sera utilisée sans spin-coating ni traitement

thermique mais simplement par dépôt d’une goutte sur le substrat. Les principales con-

traintes de fabrication sont les suivantes :

— Obtenir une résolution spatiale suffisante pour réaliser le design de concentrateur

proposé. En particulier, l’obtention de motifs nanométriques est souhaitable pour

permettre à terme la réalisation de nanostructures fonctionnelles dans le proche IR

voire même le visible;

— Pouvoir réaliser une structuration stable de cette résine sur des supports transpar-

ents dans l’IR (5-10 µm);

— Les microstructures 3D devraient présenter une bonne adhésion sur les substrats

transparents dans l’IR.
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Influence des paramètres photoniques : Avant d’adresser la problématique de la

fabrication du concentrateur, nous allons d’abord étudier la réponse photochimique de la

résine en fonction des paramètres photoniques. Pour cela, nous avons exposé une goutte

de cette résine à différentes puissances de laser (20 ≤ PL > 0mW ) et en utilisant

différentes vitesses de balayage (VB) variant de 10 à 400 µm/s. Le motif obtenu à chaque

fois est un réseau de lignes polymères. Chaque réseau est formé de 7 lignes avec une

distance centre à centre (a) égale à 2 µm. Le système réalise ainsi automatiquement une

matrice de 20 réseaux en X et 13 réseaux en Y. Les réseaux sont espacés de 20 µm en X

et de 100 µm en Y. L’interface verre/résine a été détectée automatique avant l’écriture de

chaque réseau et le faisceau laser a été focalisé au niveau de cette interface (Z-focus =

0nm).

Figure 3.18. – Courbe représentant la variation de la largeur des lignes obtenues par
photopolymérisation à deux photons, en fonction de la puissance du laser et à différentes
vitesses de balayage de la résine IPI10 (Z-focus = 0nm).
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Figure 3.19. – Images MEB montrant des lignes polymères obtenues par photopolyméri-
sation à deux photons de la résine IPI10 à différentes vitesses de balayage et puis-
sances laser. (a) 200 µm/s et 7mW , (b) 400 µm/s et 8mW , (c) 200 µm/s et 6mW , (d)
300 µm/s et 6mW .

Comme nous pouvons le constater dans la courbe représentée Fig. 3.18, il est possible

de contrôler la largeur de lignes polymères entre 800 et 57 nm en ajustant le couple PL

et VB. La largeur minimale obtenue avec notre résine formulée en interne est en fait

un record en structuration avec cette technique de photolithographie à deux photons.

Des images MEB de quelques lignes polymères montrant des dimensions sub-longueurs

d’ondes (λ/13) sont montrées dans la Fig. 3.19. Il est également intéressant de noter

que la meilleure résolution est obtenue à la vitesse maximale testée. Ceci permettra de

structurer la résine aux échelles nanométriques tout en diminuant le temps total de la

fabrication, ce dernier paramètre étant critique lorsqu’il s’agit de réaliser des structures

3D complexes et sur une grande surface.
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3.3.3. Réalisation du concentrateur IR avec la résine IPI10

Dans cette partie, nous présentons nos investigations expérimentales pour réaliser le con-

centrateur de lumière IR, présenté théoriquement dans le chapitre 2 (Design et simula-

tion). Il devrait permettre une focalisation efficace de la lumière à une longueur d’onde

de 10, 37 µm et de 5, 67 µm à proximité immédiat du concentrateur. En particulier, il

s’agit d’une structure tridimensionnelle dont l’indice effectif augmente des extrémités vers

le centre, et ceci grâce à un gradient de porosité contrôlé. Le gradient d’indice sera créé

par des trous carrés de différentes dimensions intégrés dans le matériau polymère. Le

design du concentrateur fonctionnel à la longueur d’onde de 10, 37 µm est représenté dans

la Fig. 3.20. Le concentrateur est entouré d’une matrice polymère ayant une surface de

150× 150 µm2 dans le but de diminuer la diffraction par les bords du concentrateur lors

de la caractérisation.

Figure 3.20. – Représentation du design du concentrateur à trous carrés fonctionnel à
10, 37 µm, prévu d’être fabriquer avec une résine négative. (b) Vue 3D du concentrateur
intégré dans un bloc de polymère de surface de 150× 150 µm2 , et de 6 µm d’épaisseur.

La table ci-après récapitule les dimensions des concentrateurs que nous désirons réaliser

dans le cadre de ce chapitre.
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Y(µm) Dimensions des trous à section carrée (µm)
8,25 0,86 0,89 0,94 1,01 1,11 1,21

h=6µm

6,75 0,70 0,73 0,80 0,89 0,99 1,11
5,25 0,55 0,59 0,67 0,77 0,89 1,01
3,75 0,45 0,55 0,67 0,80 0,94
2,25 0,45 0,59 0,74 0,89
0,75 0,55 0,70 0,86

0,75 2,25 3,75 5,25 6,75 8,25 X(µm)
Table 3.3. – Dimensions des trous du concentrateur conçu pour être fonctionnel à
λ = 10, 37 µm pour une épaisseur de 6 µm.

La table suivante récapitule les dimensions des concentrateurs réalisés ainsi que celles

prévues par les simulations réalisées dans le chapitre précédent (Design et simulation).

Y (µm) Dimensions des trous à section carrée (µm)
4,71 0,51 0,52 0,55 0,59 0,64 0,69

h=3µm

3,86 0,42 0,44 0,47 0,52 0,58 0,64
3,00 0,33 0,35 0,40 0,46 0,52 0,59
2,14 0,27 0,33 0,40 0,47 0,55
1,29 0,27 0,35 0,44 0,52
0,43 0,33 0,42 0,51

0,43 1,29 2,14 3,00 3,86 4,71 X (µm)
Table 3.4. – Dimensions des trous du concentrateur conçu pour être fonctionnel à
λ = 5, 67 µm pour une épaisseur de 3 µm.

Nanofabrication : La fabrication du concentrateur à section de trous carrée sera

effectuée par lithographie à deux photons dans de la résine IPI10. Le principal chal-

lenge ici est de pouvoir contrôler le gradient de porosité de façon à bien respecter les

dimensions du design proposé dans le chapitre 2 (Design et simulation), afin d’atteindre

expérimentalement le même résultat de focalisation obtenu par simulation (cf. Tab. 3.3).

Avant d’aborder les différentes investigations expérimentales, nous précisons que les con-

centrateurs visés ici devront être fonctionnels dans la gamme de 5 à 10, 5 µm. Or, en raison
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de sa forte absorption dans cette gamme, le substrat de verre standard (22×22×0, 17mm3)

dont les dimensions sont imposées par la machine ne peut pas être utilisé. Nous avons

donc été contraints d’utiliser des substrats transparents dans l’IR tels que NaCl, BaF2.

Cependant, l’épaisseur de ces substrats dépasse largement le 170 µm ce qui rend impos-

sible la réalisation du concentrateur par transmission. C’est donc la configuration dite «

sandwich » (cf. Fig. 3.6-b) qui a été retenue pour la réalisation du concentrateur fonc-

tionnel. Elle consiste à mettre la résine entre le substrat IR et la lame de verre standard

de 170 µm.

Pour la réalisation du concentrateur à 10, 37 µm, la largeur de ligne qui sera intégrée est

choisie par rapport à la surface du plus grand trou. La largeur du plus grand trou est de

1, 21 µm et la période entre les lignes est de 1, 5 µm. La largeur de ligne qui convient le

plus à ces critères est choisie pour une puissance de 7mW et à une vitesse de 75 µm/s.

Réalisation numérique du concentrateur à l’aide du logiciel Blender : Dans un

premier temps, nous avons tenté de réaliser le concentrateur à l’aide d’un logiciel de

dessin appelé Blender. Le concentrateur dessiné est ensuite transformé en une matrice de

coordonnées (x,y,z) par un maillage à l’aide du logiciel « Nanoslicer ». Ce dernier offre la

possibilité de découper la structure 3D de n’importe quel fichier STL suivant une direction

donnée tout en précisant la distance entre deux lignes élémentaires, le sens d’écriture en

horizontal et en vertical. Il permet également d’introduire un facteur de correction pour

tenir compte de la déformation du faisceau liée aux aberrations géométriques imposées

par le changement d’indice de réfraction entre le substrat et la résine.

La Fig. 3.21 montre une série de 9 concentrateurs identiques dont le dessin a été réalisé

à l’aide de Blender et découpé puis numérisé avec Nanoslicer. Nous pouvons remarquer

en Fig. 3.21-a, d’après la vue de dessus du concentrateur, que seules les lignes disposées
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suivant le sens d’écriture (Y) apparaissent. Les lignes suivant (X) n’ont pas été im-

primées. En effet, lors de son passage sur une élémentaire assez courte (de l’ordre du

micron), le faisceau ne dépose pas assez d’énergie pour obtenir une polymérisation effi-

cace. Ceci s’expliquerait par un problème de synchronisation entre le laser et la platine

piézoélectrique qui devient critique à très courte distance et à grande vitesse d’écriture.

L’augmentation de l’énergie à travers la puissance du laser ne permet pas de résoudre ce

problème car ceci entraine une différence importante de taux de polymérisation entre X

et Y, ce qui a conduit à un trou de section rectangulaire (Fig. 3.21-b et c). La diminu-

tion de la vitesse d’écriture pourrait résoudre ce problème, en revanche, la réalisation du

concentrateur épais pourra durer plus de 48 heures.
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3.3 Résultats et discussions

Figure 3.21. – Micrographie électronique de concentrateurs dessinés à l’aide du logiciel
Blender.

La réalisation du fichier numérique de concentrateur à l’aide du couple Blender/NanoSlicer

n’a pas été retenue compte tenu du mode d’écriture imposé au Nanoscribe et qui implique

une structuration inhomogène et une durée d’écriture anormalement longue. Nous avons

ainsi décidé d’utiliser le logiciel Matlab pour créer directement les coordonnées X,Y,Z du

concentrateur.

Réalisation numérique du design du concentrateur par le logiciel Matlab : Pour

réaliser le design, une matrice de lignes est construite à l’aide du logiciel Matlab. Cette
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matrice représente le concentrateur fonctionnel à 10,37 µm, intégré dans un bloc ou une

grille de polymère. Les coordonnées de cette matrice sont choisies pour permettre un

déplacement du faisceau suivant deux directions. Deux méthodes ont été testées :

— Méthode de remplissage de trous

Cette méthode consiste à réaliser une grille de période 1, 5 µm où les trous à section 

carrée sont identiques et présentent la même surface qui correspond à celle du plus grand 

trou (1, 21 × 1, 21 µm2). Ensuite, pour réduire la taille des trous et obtenir un gradient, 

des coordonnées ont été ajoutées afin de permettre au faisceau de réaliser un ou plusieurs 

carrés de taille décroissante à l’intérieur de chaque trou. Le nombre de carrés dépend de la 

taille désirée du trou. Les Fig. 3.22-a et Fig. 3.22-b montrent un exemple de design réalisé 

à l’aide de Matlab. La structure correspondante qui a été réalisée par photopolymérisation 

à deux photons est montrée dans les Fig. 3.22-c et Fig. 3.22-d. Il s’agit d’une image MEB 

du concentrateur réalisé à PL = 7 mW et VB = 75 µm/s.
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Figure 3.22. – (a) Design numérique réalisé à l’aide de Matlab montrant la méthode
de remplissage des trous du concentrateur pour créer un gradient. à travers plusieurs
passages du faisceau sous forme d’un carré de taille décroissante à l’intérieur de chaque
trou et (b) Micrographie électronique du concentrateur correspondant, réalisé avec la
résine négative IPI10 (conditions de structuration : PL = 7mW ; VB = 75 µm/s).

Le concentrateur montré dans la Fig. 3.22-d ne correspond pas parfaitement au design

souhaité. En particulier, aucun gradient radial n’a pu être observé. En effet, la largeur des

lignes obtenues lors du remplissage semble être plus grande que prévue. Le mouvement du

faisceau sous forme d’un petit carré implique un taux de polymérisation plus important.
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Ceci pourrait s’expliquer par le comportement de la platine piézoélectrique qui semble

diminuer sa vitesse au niveau des angles du carré. Par ailleurs, de nombreux petit trous

qui ne sont pas prévus dans le design apparaissent à l’extérieur des carrés. Ce mode

d’écriture ne semble pas adapté à la réalisation d’un concentrateur compact présentant

un gradient radial.

— Méthode de remplissage par des lignes croisées

Cette méthode consiste à réaliser une grille de période 1, 5 µm où les trous à section carrée 

sont identiques et présentent la même surface qui correspond à celle du plus grand trou 

(1, 21 × 1, 21 µm2). Ensuite, pour réduire la taille des trous et obtenir un gradient, des 

coordonnées ont été ajoutées afin d e p ermettre a u f aisceau d e r éaliser u ne o u plusieurs 

lignes croisées. Le nombre de ligne dépend de la taille désirée du trou. Les Fig. 3.23-a 

et Fig. 3.23-b montrent un exemple de design réalisé à l’aide de Matlab. La structure 

correspondante qui a été réalisée par photopolymérisation à deux photons est montrée 

dans les Fig. 3.23-c et Fig. 3.23-d. Il s’agit d’une image MEB du concentrateur réalisé à 

PL = 7 mW et VB = 75 µm/s.
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Figure 3.23. – (a) Design numérique réalisé à l’aide de Matlab montrant la méthode
de structuration utilisée pour introduire un gradient dans le concentrateur, à travers
l’augmentation du nombre de lignes de longueur variable et (b) Micrographie électron-
ique du concentrateur correspondant, réalisé avec la résine négative IPI10 (conditions
de structuration : PL = 7mW ; VB = 75 µm/s).

Le concentrateur montré dans la Fig. 3.23-d présente un gradient radial de l’indice de

réfraction. Les trous obtenus ont également une section carrée. Par ailleurs, parmi

les trois méthodes ainsi testées, cette dernière est la plus rapide en termes d’écriture

(6 heures). Nous avons ainsi validé cette approche pour obtenir le fichier numérique
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d’écriture. La prochaine section sera dédiée à l’optimisation des paramètres d’écriture de

façon à respecter parfaitement les dimensions désirées.

Fabrication des concentrateurs : Les deux paramètres clés pour l’optimisation des 

dimensions du concentrateur réalisé par photopolymérisation à deux photons, sont la 

puissance du laser et la vitesse d’écriture. Pour le concentrateur fonctionnel à 10, 37 µm, 

le premier paramètre sera fixé à  7 mW , valeur proche de l a puissance s euil de polyméri-

sation. Seule la vitesse d’écriture sera variée. La Fig. 3.24 montre des images MEB qui 

correspondent aux trous carrés du concentrateur, à différentes vitesses d’écriture.
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3.3 Résultats et discussions

Figure 3.24. – Images MEB montrant les trous du concentrateur destiné à être fonc-
tionnel à 10, 37 µm, en fonction de la vitesse d’écriture. (PL = 7mW ).
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Nous pouvons remarquer, d’après les images de la Fig. 3.24 que pour une même PL, quand

on augmente la vitesse d’écriture, la largeur des trous augmente. Ce comportement est

directement lié à la largeur des lignes élémentaires qui diminue avec la vitesse d’écriture,

la même évolution ayant été observée en Fig. 3.18. Ceci permet de réaliser le concentra-

teur avec les dimensions désirées tout en gagnant du temps lors de l’écriture. On peut

remarquer néanmoins que la largeur des petits trous augmente d’une manière plus grande

que celle des trous de grandes tailles. Ceci s’explique par l’effet mémoire de la résine qui

devient de plus en plus important au fur et à mesure que la période entre deux lignes

diminue.

Les dimensions optimales ont été obtenues avec une vitesse d’écriture de 75 µm/s. Une

augmentation supplémentaire de la vitesse sera bénéfique pour diminuer le temps de

l’écriture. Cependant, ceci entraine une instabilité mécanique de la structure du con-

centrateur. En effet, plus la vitesse d’écriture est grande, moins la longueur de la ligne

élémentaire est respectée, ce qui conduit à une déformation de la structure finale, surtout

lorsque l’épaisseur de cette dernière atteint le 6 µm.

Par comparaison avec les dimensions désirées, la largeur des trous obtenus dans les con-

ditions optimales est légèrement différente (de l’ordre de 80nm). Ce décalage n’implique

aucune différence significative en termes des propriétés optiques. Ces conditions ont été

ensuite retenues pour réaliser le concentrateur fonctionnel à 10, 37 µm. Ce concentrateur

a été réalisé avec la même technique par écriture dans de la résine négative IPI10 déposée

sur un substrat de NaCl. L’image MEB correspondante est montrée en Fig. 3.25.
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Figure 3.25. – Micrographie électronique d’une vue latérale du concentrateur à trous
carrés fonctionnel à 10, 37 µm, réalisé avec la résine négative IPI10 sur un substrat de
NaCl (conditions de structuration : PL = 7mW ; VB = 75 µm/s).

Ce concentrateur de 6 µm d’épaisseur est entouré par un bloc de polymère de 150 ×

150 × 1 µm3, afin de limiter la diffraction par les bords de la structure. Cette dernière

sera étudiée dans le chapitre 4 (Caractérisation infrarouge des micro-lentilles) afin de

vérifier sa capacité à focaliser la lumière, lorsqu’elle est éclairée par une onde plane de

10, 37 µm. Ainsi que le concentrateur conçu pour être fonctionnel à 10, 37 µm sera réalisé

sur un substrat de Si et Si/ZnO afin d’essayer à l’intégrer totalement dans un substrat à

haut indice de réfraction (montré dans l’annexe C - Réalisation du concentrateur sur des

substrats à haut indice de réfraction).

Afin de valider notre modèle théorique démontré dans le chapitre précédent (Design et

simulation), nous avons réalisé un autre concentrateur fonctionnel à 5, 67 µm. La simu-

lation numérique (montrée dans le chapitre 2 - Design et simulation) de cette structure,

montre une focalisation de la lumière à 5, 67 µm, avec une exaltation d’un facteur de

2,7. La réalisation du concentrateur qui correspond aux simulations exige une structure

de 3 µm d’épaisseur. Le concentrateur sera intégré dans une grille de polymère afin de
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limiter les diffractions par les bords de la structure.

Il est intéressant de noter que les trous de ce deuxième concentrateur sont nettement plus

petits et les dimensions visées sont beaucoup plus difficilement réalisables compte tenu de

la limite de résolution de la lithographie optique. En particulier, la largeur du plus petit

trou carré ne doit pas dépasser le 240nm.

Figure 3.26. – (A) Micrographie électronique d’une vue de dessus du concentrateur à
trous carrés fonctionnel à 5, 67 µm, réalisé dans la résine négative IPI10 (conditions de
structuration : PL = 6mW ; VB = 75µm/s); (b) Image agrandie du concentrateur.

Conclusion : Une résine négative (IPI10) a été formulée et développée dans le cadre

de cette thèse. Elle a été étudiée afin d’évaluer sa réponse photochimique lors de la

photopolymérisation à deux photons par écriture laser directe à 780nm. Sa composition

lui confère une réponse chimique très non-linéaire par rapport à la taille du faisceau

d’écriture et nous a ainsi permis de réaliser des lignes de 55nm de largeur. Cette même

résine a été ensuite utilisée pour la réalisation de concentrateurs de lumière dans la gamme

de 5 à 10, 5 µm. Les concentrateurs ont été conçus et réalisés sur un substrat de NaCl

afin d’être étudiés dans le suite de cette thèse. En particulier, deux microstructures 3D
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en polymère présentant un gradient radial d’indice de réfraction ont été fabriqués par

lithographie à deux photons grâce à l’introduction de trous à section carrée de surface

variable. Après l’optimisation de la méthode de conception et d’écriture en fonction des

différentes contraintes (taille et forme des motifs, substrat transparent dans l’IR, épaisseur

du concentrateur,. . . ), les dimensions que nous avons obtenues correspondent bien à celles

prévues par les simulations numériques réalisées dans le Design et simulation.

3.3.4. Etude de la structuration de la résine positive « AZ9260 »

La résine positive, contrairement à la résine négative, voit sa masse molaire diminuer et

devient soluble dans le solvant de développement après insolation. Elle permet ainsi la

réalisation directe du concentrateur par simple passage du faisceau dans les zones qui cor-

respondent aux trous. Ceci permettra de réaliser le concentrateur en un temps beaucoup

plus court car le design numérique peut être conçu de façon à faire déplacer le faisceau

suivant une seule direction de l’espace (perpendiculairement au substrat). Cependant,

ceci donnera lieu à des trous de section circulaire, raison pour laquelle un concentrateur

à trous circulaire a été proposé en chapter 2. Par ailleurs, la résolution des résines pos-

itives est généralement plus faible que celle des résines négatives. En effet, les espèces

actives qui sont responsables du changement de solubilité de la résine positive et qui sont

déclenchées par la lumière, sont capables de diffuser des zones irradiées vers les zones

sombres beaucoup plus rapidement que les chaînes polymères radicalaires en croissance

dans le cas des résines négatives. Une étude de la réponse photochimique de la résine

utilisée est donc primordiale.

Contrôle de l’épaisseur de la résine positive AZ9260 : La conception du concentra-

teur tout polymère, implique une épaisseur bien définie de la résine qui doit être optimisée
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afin de trouver un compromis entre une focalisation importante et une absorption suff-

isamment faible. Ainsi, une épaisseur optimale de concentrateur contribue à un facteur

d’exaltation plus grand. Pour réaliser le concentrateur, cette résine sera gravée par le fais-

ceau de façon à obtenir les dimensions désirées. Ainsi, contrairement à la résine négative,

l’épaisseur du concentrateur ne pourra pas être maitrisée à l’aide du faisceau mais plutôt

en jouant sur l’épaisseur initiale du film qui sera déposé par spin-coating. Les paramètres

du dépôt seront donc optimisés pour atteindre les épaisseurs désirées avant d’étudier la

réponse photochimique de la résine.

Les courbes suivantes représentent l’évolution de l’épaisseur de la résine AZ9260 en fonc-

tion de la vitesse de spin-coating (A) et en fonction du pourcentage massique du PGMEA

ou l’acétate de l’éther monométhylique du propylène glycol, le solvant utilisé pour diluer

la résine.

(a) (b)

Figure 3.27. – (a) Variation de l’épaisseur du film en fonction de la vitesse de spin-
coating de la résine commerciale AZ9260 (sans dilution). (b) Variation de l’épaisseur
du film étalé à 4000 rpm en fonction du pourcentage massique du PGMEA (l’acétate de
l’éther monométhylique du propylène glycol) utilisé pour diluer la résine. Pour les deux
courbes, le temps et l’accélération sont 30 secondes et 3000 rpm/s respectivement.
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Les deux courbes ainsi obtenues montrent qu’il est possible de maitriser l’épaisseur de la

résine entre 12 et 1 µm, ce qui correspond bien à la gamme d’épaisseurs recherchée dans

ce travail.

Optimisation des dimensions de la structure 3D : La résine positive utilisée se

photodissocie après absorption de la lumière émise par le système d’écriture. Cette réac-

tion conduit à une dissociation des chaines et la formation de trous après développement.

Les facteurs importants qui influent sur les dimensions des trous dans la résine sont la

vitesse de balayage, la puissance du laser ainsi que le temps de développement.

Influence du temps de développement sur les diamètres de trous : Dans la fiche

technique de la résine positive commerciale, le développeur indiqué est l’AZ726 MIF. Par

contre la durée de développement n’est pas indiquée pour l’exposition à deux photons.

Pour cela une optimisation du temps de développement est nécessaire. Ainsi, plusieurs

tests ont été établis en faisant varier le temps de développement entre 60 secondes et

120 secondes. Il s’agit d’un film de 10 µm d’épaisseur irradié à différentes puissances du

laser, de façon à obtenir un réseau de trous après développement. La période (distance

centre à centre) est de 1, 78 µm. Après trempage de l’échantillon dans le développeur, un

rinçage de l’échantillon dans de l’eau doit être effectué afin de retirer les molécules du

développeur et arrêter la réaction. La durée du rinçage à l’eau est de 30s. Les résultats

des tests sont montrés dans la Fig. 3.28.
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Figure 3.28. – Test de la durée optimale de développement.

Nous pouvons remarquer qu’au-delà de 60 secondes les trous ne sont pas séparés ce qui

conduit à une perte totale de résolution. Nous pouvons noter également que la luminosité

de l’image optique diminue clairement lorsque la puissance évolue de 10 à 6mW , ce qui

correspond à une diminution du diamètre du trou. Cette durée de développement qui

permet d’avoir des trous séparés de diamètre qui varie en fonction de la puissance du

laser, sera retenue pour la suite des expériences.

Influence des paramètres photoniques sur les dimensions des trous circulaires :

Afin de réaliser cette étude, nous avons utilisé dans un premier temps un substrat de

verre fin pour étaler la résine positive qui a été ensuite irradiée suivant en transmission
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(cf. Fig. 3.6-a). Nous avons ensuite réalisé une matrice (X,Y) de réseaux de trous (distance

centre à centre de 1, 78 µm) dont la puissance et la vitesse d’écriture varient suivant X et

Y respectivement. Le diamètre de trous dans chaque réseau a été observé par MEB. Les

résultats sont montrés dans la Fig. 3.29. Le diamètre des trous (D) semble suivre deux

régimes en fonction de la VB. La diminution du D est directement attribuée à un volume

réactionnel moins important suite à la diminution de l’énergie reçue par la résine lorsque

VB augmente. En particulier, D diminue rapidement dans la gamme de 10 à 100 µm/s.

Un deuxième régime de diminution lente de D est observé entre 100 et 400 µm/s.

(a) (b)

Figure 3.29. – (a) Courbes représentant la variation du diamètre des trous structurés
sur la résine AZ9260, en fonction de la vitesse d’écriture à différentes puissances du
laser pour une épaisseur du film égale à 10 µm; (b) Diamètre des trous en fonction de
la puissance à différentes vitesses de scan.

La présence de ces deux régimes s’explique par la diffusion limitée à forte VB des espèces

acides responsables de la dissociation des chaînes. Dans la Fig. 3.29-b, trois régimes de

réponse photochimique de la résine en fonction de la puissance apparaissent. A faible VB,

D augmente assez rapidement avec PL jusqu’une perte totale de la résolution (Période
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= 1, 78 µm). En revanche, à forte VB, l’augmentation de D est limitée, ce qui indique

la présence d’un régime de contrôle fin de D. Il est intéressant d’observer que D varie

linéairement avec PL pour des VB autour de 100 µm/s.

Réalisation numérique du modèle de concentrateur : Afin de structurer le con-

centrateur à trous circulaires avec le système d’écriture par laser direct, la conception du

concentrateur a été réalisée à l’aide du logiciel Matlab qui permet de fixer la puissance du

laser et la vitesse d’écriture pour chaque quadrant du concentrateur, de façon à obtenir le

gradient d’indice désiré. Le déplacement du faisceau se fera suivant la direction de Z. La

distance suivant X et Y entre deux passages de faisceau sera de 1, 78 µm ce qui correspond

à la distance centre à centre entre deux trous adjacents. L’ajustement du diamètre de

trou sera fait en jouant sur la puissance et/ou la vitesse d’écriture.

Fabrication du concentrateur test (écriture par transmission) : Dans un premier

temps, une structure « test » a été réalisé sur un substrat de verre (structuration par trans-

mission) afin de valider le design et de mettre en place une approche d’optimisation des

dimensions du concentrateur, avant de passer à la structuration sur des substrats trans-

parents dans l’IR. Différentes conditions ont été choisies, en se basant sur les résultats de

structuration obtenus dans la Fig. 3.29. Pour optimiser les dimensions du concentrateur

test, la puissance a été variée d’un quadrant à un autre et la vitesse d’écriture d’une struc-

ture à une autre. Les PL qui ont été choisies sont les suivantes : 10, 14, 16 et 18 mW.

Les résultats de fabrication sont montrés dans la Fig. 3.31. Les mesures correspondantes

pour chaque quadrant sont représentées dans la Tab. 3.5.

132



3.3 Résultats et discussions

Figure 3.30. – Images MEB montrant des concentrateurs « tests » fabriqués dans la
résine positive de 10 µm d’épaisseur. Les dimensions ont été variées en ajustant la
puissance et de la vitesse d’écriture. La fabrication a été faite par transmission sur un
substrat de verre fin (170 µm) et la durée de développement est de 60 secondes.

1er quadrant 2ème quadrant 3ème quadrant 4ème quadrant

Dimensions théoriques 0,860 1,180 1,520 1,600

10 µm/s 1,246 > 1,78 > 1,78 > 1,78

20 µm/s 0,785 0,932 > 1,78 > 1,78

30 µm/s 0,688 0,957 > 1,78 > 1,78

40 µm/s 0,636 0,835 > 1,78 > 1,78

70 µm/s 0,610 0,848 1,066 1,227

80 µm/s 0,597 0,694 0,992 1,127

90 µm/s 0,539 0,674 0,896 1,089

200 µm/s 0,376 0,607 0,800 0,838

300 µm/s 0,308 0,539 0,568 0,723

Table 3.5. – Dimensions des concentrateurs « tests » fabriqués dans la résine positive
de 10 µm d’épaisseur. Les dimensions ont été variées en ajustant la puissance et de la
vitesse d’écriture. La fabrication a été faite par transmission sur un substrat de verre
fin (170 µm) et la durée de développement est de 60 secondes.

Nous pouvons remarquer que pour une vitesse inférieure ou égale à 40 µm/s, les trous

du plus grand quadrant ne sont pas résolus. En effet, le gradient de porosité apparait

à partir de 70 µm/s. Cependant, à partir de cette vitesse d’écriture les diamètres des

trous sont plus petits que les valeurs attendues. Ainsi, aucune de vitesse d’écriture testée
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précédemment ne permet d’obtenir les dimensions souhaitées du concentrateur à 10 µm.

Ainsi, la solution sera d’identifier un couple de puissance et de vitesse pour chaque quad-

rant du concentrateur. Cette approche semble permettre une meilleure optimisation des

dimensions. En effet, un exemple de concentrateur test est donné dans la Fig. 3.31 qui

montre que les dimensions du concentrateur obtenu en sélectionnant pour chaque quad-

rant le couple puissance/vitesse adéquat (Fig. 3.31-a), sont comparables à celles du modèle

théorique (Fig. 3.31-b).

Figure 3.31. – (a) Image MEB d’un concentrateur test réalisé en appliquant un couple
PL (mW )/VB (µm/s) à chaque quadrant. 1er quadrant : (6/20), 2ème quadrant :
(14/50), 3ème quadrant : 18/40) et 4ème quadrant : (18/30). (b) Schéma du modèle
théorique (durée de réalisation : 5 minutes).

La démarche de réalisation du concentrateur test (10 µm) montre qu’il est possible d’atteindre

les dimensions souhaitées après ajustement des paramètres photoniques. Cependant, il

n’est pas évident d’identifier une seule vitesse d’écriture pour l’ensemble de la structure.

En effet, les dimensions obtenues lors de l’étude photochimique n’ont pas été retrouvées
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lors de la fabrication du concentrateur test. Ceci pourra s’expliquer par l’effet mémoire de 

la résine qui se manifeste différemment entre le réseau de trous de diamètre constant et le 

concentrateur de diamètre variable. La meilleure solution semble être l’identification d’un 

couple (PL ; VB) pour chaque quadrant. L’approche de réalisation du concentrateur (de-

sign et fabrication) a été ainsi validée sur verre fin en utilisant la configuration standard du 

système d’écriture (transmission). Cependant, cette configuration n’est pas utilisable en 

présence d’un substrat épais. Ainsi, afin de réaliser le concentrateur fonctionnel, nous 

allons utiliser la configuration sandwich (cf. Fig. 3.6-c) qui consiste à mettre la résine étalée 

sur un substrat épais en contact avec le substrat de verre fin (175 µm). Cette étude sera 

présentée dans le paragraphe suivant.

Optimisation des dimensions du concentrateur (configuration sandwich) Afin de 

pouvoir fabriquer le concentrateur sur un substrat transparent dans l’IR, une étude visant 

à vérifier l es d imensions d es t rous d ans l es c onditions r éelles d ’écriture a  é té r éalisé en 

utilisant la configuration s andwich. De f açon à  pouvoir utiliser d irectement l es résultats 

de cette étude, la structure test correspond à 20 quadrants différents obtenus avec un 

gradient de puissance de l’intérieur vers l’extérieur (de 1 à 20 mW avec un pas de 1 mW ). 

Le design de la structure test a été réalisé avec le logiciel « Matlab » (cf. Fig. 3.32).
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Figure 3.32. – Représentation schématique du design test visant à optimiser les dimen-
sions du concentrateur fonctionnel. La design test correspond à une matrice de points
dont les coordonnées (X,Y) correspondent à celle du concentrateur fonctionnel. Chaque
quadrant sera structuré selon une PL définie. Chaque point correspond un déplacement
verticale (Z) du faisceau de façon à traverser du bas vers le haut la couche de résine.
L’amplitude de déplacement Z dépend de l’épaisseur de la résine.

Cette structure test a été réalisée en faisant varier la vitesse d’écriture de façon à identifier

un couple de puissance/vitesse d’écriture pour chaque quadrant. Le diamètre moyen de

trous dans chaque quadrant a été déterminé par MEB et tracé en fonction de la puissance

et à différentes vitesses d’écriture (cf. Fig. 3.33-a). Ensuite, les mêmes structures ont

été inversées en déposant une couche de 50nm d’or par évaporation physique en phase

vapeur suivie d’un lift-off (dissolution de la résine à l’aide de l’acétone pendant 24heures
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et élimination de la couche d’or sauf dans les trous) (cf. Fig. 3.34). L’objectif de cette

inversion est de s’assurer que la structuration de la résine a eu lieu également dans la

profondeur de la résine pour atteindre le substrat. Cette étude permet d’isoler une gamme

de paramètres photoniques qui permettent d’obtenir une structuration homogène. Le

diamètre moyen des disques d’or dans chaque quadrant a été déterminé par MEB et tracé

en fonction de la puissance et à différentes vitesses d’écriture (cf. Fig. 3.33-b).

Mesures des diamètres de trous après lift-off

(a) (b)

Figure 3.33. – (a) Courbe représentant le diamètre à la surface haute (en contact
avec l’air) des cylindres obtenus dans la résine AZ9260 en utilisant la configuration
sandwich (pour une structuration par réflexion), en fonction de la puissance du laser
et à différentes vitesses d’écriture. (b) courbe représentant le diamètre de disques
d’or obtenus après lift-off, en fonction de la puissance du laser et à différentes vitesses
d’écriture. Le lift-off a été réalisé dans de l’acétone pendant 24heures sur les mêmes
structures analysées en a). L’épaisseur initiale du film structuré est de 4 µm.
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Figure 3.34. – Images MEB montrant deux exemples de concentrateurs tests inversés
après évaporation d’une couche de 50nm d’or suivie de lift-off dans l’acétone pendant
24heures pour éliminer la résine. Les concentrateurs tests ont été réalisés dans la
résine positive en utilisant le design de la Fig. 3.32. La puissance diminue de l’extérieur
à l’intérieur (de 20mW à 1mW avec un pas de 1mW ). (a) vitesse d’écriture = 10 µm/s;
(b) vitesse d’écriture = 30 µm/s. La durée de développement est de 60 secondes.

Avant d’aborder la question de l’homogénéité du cylindre obtenu en utilisant la configura-

tion sandwich, il est important de noter la différence en termes de diamètre de trous entre

les deux configurations d’écriture. En effet, en comparant à puissance et vitesse d’écriture

constantes la courbe de la Fig. 3.29-b avec celle de la Fig. 3.33-a, nous pouvons remarquer

que les trous sont nettement plus grands lorsque l’écriture se fait en transmission. Ceci

s’explique par une légère déformation du faisceau dans la configuration sandwich due à

la présence d’un gap d’air entre la résine et le substrat de verre fin (cf. Fig. 3.6-c) qui

induit une délocalisation à l’interface et par conséquence une diminution de l’intensité par

unité de surface. La comparaison entre les deux courbes de la Fig. 3.33 montre qu’il existe

un décalage entre le diamètre mesuré à la surface du cylindre (en contact avec l’air) et

celui mesuré au fond de ce dernier (en contact avec le substrat). Nous pouvons également

remarquer qu’au-delà de 90 µm/s aucune structure n’a pu être inversée, ce qui voudrait

dire qu’il y a toujours de la résine dans le fond des cylindres qui a été éliminée lors du

lift-off. La fabrication a été réalisée par irradiation à deux photons par déplacement ver-

tical du faisceau, ce qui nous laisse penser que la résine a reçu la même quantité d’énergie
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du bas vers le haut. Le phénomène de dissociation serait donc homogène tout au long de

l’épaisseur. Le décalage entre les deux courbes s’expliquerait donc par un développement

inhomogène suivant Z. En particulier, l’action du développeur serait plus importante à la

surface de la résine par rapport au fond du cylindre. Le phénomène de capillarité pour-

rait également intervenir pour favoriser une dissolution à vitesse décroissante du haut

vers le bas. Cette hypothèse reste à confirmer en réalisant des observations MEB sur

des substrats clivés de façon à voir le profil sur la totalité du cylindre. En conclusion,

la réalisation de ces concentrateurs tests à différentes VB en utilisant un substrat épais

qui a été irradié dans la configuration sandwich, nous a permis de nous disposer d’une

série de couples puissance/vitesse qui correspondent à une large gamme de diamètres de

cylindres. Cependant, nous pouvons remarquer que, quelle que soit la vitesse d’écriture

et la puissance du laser, le diamètre maximum est de l’ordre de 1, 3 µm. Il nous sera donc

très difficile de réaliser le concentrateur fonctionnel à 10 µm car le trou du 4ème quadrant

devrait être de l’ordre de 1, 62 µm. En revanche, les données disponibles devraient nous

permettre de réaliser le concentrateur fonctionnel à 5, 67 µm. Le paragraphe suivant sera

dédié à la fabrication des deux concentrateurs fonctionnels sur un substrat transparent

dans l’IR.

Réalisation du concentrateur fonctionnel à 10 µm dans la résine AZ9260 sur un

substrat transparent dans l’IR Pour fabriquer le concentrateur fonctionnel sur un

substrat de BaF2, le même design ayant servi à la réalisation du concentrateur test en

Fig. 3.31 a été utilisé. L’écriture a eu lieu suivant la configuration sandwich. les paramètres

photoniques (puissance et vitesse) ont été choisis à partir des données obtenues dans la

Fig. 3.33-b. En particulier, un couple de puissance/vitesse a été identifié pour chaque

quadrant du concentrateur.
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Le concentrateur obtenu est montré dans la Fig. 3.35. La Tab. 3.6 montre les conditions de

structuration, les dimensions visées des quatre quadrants du concentrateur, celles prévues

par la courbe de la Fig. 3.33-b ainsi que celles obtenues après analyse de l’image MEB.

Figure 3.35. – Image MEB du concentrateur fonctionnel à 10 µm intégré dans une grille
de 150 × 150 µm2, réalisé dans la résine positive (épaisseur : 4 µm) sur un substrat de
BaF2 pour un temps de réalisation de 1, 5heures. Les paramètres photoniques ont été
adapté pour chaque quadrant et sont donné dans la table ci-après.

Concentrateur
fonctionnel à 10,5 µm

Diamètres de
trous théoriques

(µm)

VB (µm/s) PL (mW) Diamètre de
trous obtenus

(µm)
1er quadrant 1,6 10 20 1,2
2ème quadrant 1,52 10 20 1,2
3ème quadrant 1,18 10 19 1,08
4ème quadrant 0,86 20 15 0,86

Table 3.6. – Conditions de réalisation du concentrateur fonctionnel à 10 µm et com-
paraison entre les dimensions théoriques et celles obtenues.
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Bien que les trous du premier et du deuxième quadrant soient plus petits que les trous

théoriques, un gradient de porosité a pu être obtenu. On peut remarquer que les trous

ne sont pas parfaitement circulaires. Ceci pourrait s’expliquer par l’effet mémoire de la

résine qui augmente avec la diminution de la période entre deux trous. Cependant, ce

comportement n’a pas été observé régulièrement. Ceci nous laisse penser qu’un traitement

thermique légèrement insuffisant pour cet échantillon aurait favorisé une mobilité plus

importante au sein de la résine et par conséquence une diffusion plus rapide des espèces

actives responsables de la dissociation des chaines.

Réalisation du concentrateur fonctionnel à 5,67 µm dans la résine positive sur un

substrat transparent dans l’IR La même approche a été utilisée pour réaliser le concen-

trateur fonctionnel à 5, 67 µm. Le concentrateur obtenu est montré dans la Fig. 3.36. La

période entre les trous est de 0, 96 µm et les trous des quatre quadrants varient entre 0,46

et 0, 86 µm (cf. Tab. 3.7). Le concentrateur a été réalisé en utilisant 4 couples différents de

puissance/vitesse d’écriture. Les conditions sont récapitulées dans la Tab. 3.7 qui montre

également une comparaison entre les dimensions souhaitées, celles prévues par la courbe

de la Fig. 3.33-b et celles obtenues.
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Figure 3.36. – Image MEB du concentrateur fonctionnel à 5, 67 µm intégré dans une
grille de 34×34 µm2, réalisé dans la résine positive (d’épaisseur : 4 µm) sur un substrat
de BaF2pour une durée de 18minutes. Les paramètres photoniques ont été adaptées
pour chaque quadrant et sont données dans la table ci-après.

Concentrateur
fonctionnel à 10,5 µm

Diamètres de
trous théoriques

(µm)

VB (µm/s) PL (mW) Diamètre de
trous obtenus

(µm)
1er quadrant 0,86 20 15 0,86
2ème quadrant 0,82 50 18 0,83
3ème quadrant 0,64 50 15 0,65
4ème quadrant 0,46 20 9 0,44

Table 3.7. – Conditions de réalisation du concentrateur fonctionnel à 5, 67 µm et com-
paraison entre les dimensions théoriques et celles obtenues.

L’image MEB du concentrateur montre une structure plutôt homogène. Les trous sont

parfaitement résolus. Le diamètre du plus petit trou correspond bien au diamètre souhaité.

Ceux du 1er et du 2ème quadrant sont décalés de 100 et 70 nm respectivement. Cependant

un écart de 200nm a été observé pour le 3ème quadrant. Ainsi, le gradient prévu par les

simulations n’a pas été parfaitement respecté. Une énergie légèrement plus faible pour le

3ème quadrant aurait permis un meilleur gradient.
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Conclusion L’approche de fabrication de microstructures en polymère à gradient

d’indice a ainsi été validée pour la résine positive. En particulier, deux concentrateurs

fonctionnels à 10 et 5, 67 µm ont été réalisés et seront testés dans le chapitre de Carac-

térisation infrarouge des micro-lentilles. Malgré l’étude photochimique que nous avons

réalisée sur différentes structures tests fabriquées sur substrat épais pour s’approcher des

conditions réelles de la structuration de la résine sur BaF2, les conditions photoniques

identifiées devraient être affinées davantage afin d’aboutir à la microstructure recherchée.

L’utilisation de substrats qui soient à la fois mince (170 µm) et transparents dans l’IR

serait souhaitable pour s’affranchir des multiples contraintes associées à l’utilisation de la

configuration sandwich. Pour l’instant ce type de substrats n’est pas disponible commer-

cialement.

3.4. Conclusion

Nous avons pu réaliser quatre concentrateurs différents qui sont conçus pour être fonc-

tionnels dans le domaine de l’IR et plus précisément à deux longueurs d’ondes spéci-

fiques : 5, 67 µm et 10, 37 µm. Ces concentrateurs ont été fabriqués avec deux types de

résines. La première est négative qui a été formulée en interne et dont la composition a été

ajustée afin de permettre une haute résolution spatiale. En particulier, des motifs dont la

largeur est de l’ordre de 55nm ont été obtenus avec cette résine. Une autre résine adaptée

à la structuration 2D par photopolymérisation à un et deux photons a été formulée et

développée également dans le cadre de cette thèse. Elle permet la fabrication de motifs

dont la largeur est inférieure à 56nm, avec une résolution latérale de l’ordre de 150nm soit

λ/5, par photopolymérisation à deux photons (λ = 780nm). La structuration de cette

résine aux échelles nanométriques ouvre la voie vers la fabrication de structures intégrées
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sur Silicium grâce à la possibilité de l’utiliser en tant que masque de gravure. Elle peut

ainsi être adaptée à la fabrication de métamatériaux intégrés dans le Si et fonctionnels

dans le proche IR. En particulier, grâce à la grande résolution spatiale offerte par cette

résine, il nous sera possible d’envisager une structuration à l’échelle de 150nm, rendant

ainsi possible la réalisation de concentrateurs fonctionnels autour de 2 µm.

La deuxième résine est positive et est disponible commercialement. Elle a été étudiée

et adaptée dans le cadre de cette thèse pour la réalisation de concentrateurs à trous

circulaires. Son avantage majeur est le temps de fabrication qui est de l’ordre de 1h30

contrairement à la résine négative qui nécessite 6heures pour l’écriture du concentrateur

à trous carrés.
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4. Caractérisation infrarouge des

micro-lentilles

Dans ce chapitre, nous présentons les différents résultats de caractérisation effectués sur

nos structures de polymères, développées dans le but de focaliser la lumière dans le do-

maine infrarouge. Nous commençons par présenter les propriétés optiques des résines

utilisées dans la fabrication des dispositifs. Nous cherchons ensuite à imager le plan de

focalisation des micro-lentilles à l’aide d’un dispositif d’imagerie infrarouge comprenant

deux lasers et une caméra infrarouge. Nous comparons enfin ces résultats aux simulations

électromagnétiques pour discuter des performances atteintes.

4.1. Analyse préliminaire des résines utilisées

Dans cette partie, nous nous intéressons aux propriétés optiques des résines utilisées. Il

s’agit en particulier de déterminer les domaines spectraux pour lesquels les résines présen-

tent une transparence suffisante. Il s’agit ensuite de d’estimer assez précisément l’indice

des résines pour pouvoir modéliser correctement le comportement des micro-lentilles.

Si les positions des pics d’absorption des polymères sont bien connues, les données issues de

la littérature concernant les indices de ces matériaux sont assez peu fournies, et certaines
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variations peuvent être observées au sein d’un même groupe de polymères suivant le fab-

ricant. Dans le visible, l’absorption des polymères peut-être très faible pour des couches

minces et on considère que l’indice peut varier de 1,3 (e.g. PTFE 1) à 1,65 (e.g. PEI 2), la

dispersion des polymères dans le visible est également comparable à celle des verres. Dans

le domaine infrarouge, où se trouvent les transitions vibrationnelles, les valeurs d’indices

dépendent fortement de la zone spectrale étudiée. Au voisinage de pics d’absorption,

la transparence peut être très faible, même pour des épaisseurs microniques. En parti-

culier, les polymères couramment utilisés en optique comme le PMMA 3 et le PC 4 ne

sont pas considérés comme transparents dans les fenêtres (3-5µm) et (8-12µm). L’attrait

des polymères pour le développement d’optiques infrarouges est néanmoins suffisamment

fort 5 pour que se développent, depuis quelques années, différentes approches pour palier

ce problème. Nous pouvons mentionner par exemple le développement de polymères à

base de souffre 6. Mentionnons également les résines IR à base d’arsenic comme le “N-

(4-Nethoxybenzyl)-(pyren-1-yl)amine” et les résines trisulfides As2S3, qui permettent la

réalisation de micro-structures avec la technique d’écriture laser directe [122, 123].

Pour estimer la transparence des résines infrarouge, une méthode relativement simple et

efficace consiste à effectuer un spectre en transmission à travers une épaisseur connue de

résine, à l’aide d’un spectromètre à transformée de Fourier (FTIR 7). Nous rapportons

ci-après les mesures de transmissions effectuées sur les résines utilisées.

1. PTFE: Polytétrafluoroéthylène
2. PEI: Polyétherimide
3. PMMA: Poly(méthacrylate de méthyle)
4. PC: Polycarbonate
5. Notamment pour des raisons de coûts, de flexibilité mécanique (déploiement sur des surfaces im-

portantes), d’innocuité ou de résistance à l’eau (à la différence d’autres substrats IR comme NaCl, KBr).
6. Comme pour les verres de chalcogénures, l’idée est de remplacer des atomes léger comme l’hydrogène

par des atomes plus lourds comme le soufre, de façon à décaler les fréquences de résonance aux faibles
énergies.

7. FTIR: Fourier transform infrared spectroscopy
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4.1.1. Spectre de transmission FTIR

Les deux résines (négative et positive) que nous avons utilisées diffèrent par leur composi-

tion chimique et partant, possèdent différentes fenêtres de transparence dans l’infrarouge.

Spectre de la résine négative triacrylate (IPI10)

La composition de la résine développée au laboratoire, a été décrite dans le chapitre

précédent (chapter 3). Une difficulté pour effectuer la mesure de transmission tient au

fait que ce type de résine ne peut pas être déposé à la tournette 8 afin d’obtenir un film

d’épaisseur bien définie.

Pour obtenir une épaisseur connue, la résine a été enserrée entre deux lames de NaCl.

L’espacement mesuré résultant est proche de 6 µm. La résine est alors illuminée avec

une lampe UV intense pour une durée de 15 minutes pour être polymérisée. Le spectre

de transmittance FTIR est montré dans la Fig. 4.1. L’expérience a été répétée pour des

épaisseurs plus importantes (e.g. 60 µm) fournissant des résultats en bonne concordance

compte tenu de l’incertitude sur la détermination des épaisseurs.

8. C’est à dire par dépôt centrifuge (Spin- coating).
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Figure 4.1. – Spectre de transmission de la résine IPI10 entre deux lames de NaCl pour
une épaisseur de 6 µm.

Sur le spectre de la Fig. 4.1, nous pouvons identifier plusieurs zones de transparences

(environ 6 zones) sur la plage allant 2 à 20 µm. La première zone va du visible jusqu’à

3µm environ. Les autres fenêtres sont approximativement données par les intervalles

suivant: [3,61-5,61 µm], [6.0-6,5 µm], [10.55-11.85 µm], [12.58-13.48 µm] et une dernière,

large, au dessus de 14.2 µm.

Spectre de la résine positive (AZ9260)

La résine positive est déposée par spin-coating à une accéleration de 3000 rpm/s et pour

une vitesse de 2400 rpm afin d’obtenir une épaisseur de film de 10 µm.

148



4.1 Analyse préliminaire des résines utilisées

Figure 4.2. – Mesures FTIR représentant le spectre de transmission de la résine AZ9260
dans de domaine IR pour une épaisseur de 10 µm.

Sur la Fig. 4.2, nous remarquons qu’il existe deux zones de transparence situées entre 3,55

et 5,8 µm; entre 9,8 et 11,3 µm et au dessus de 13,2 µm.

4.1.2. Indices de réfraction des résines

Mesures de l’indice de la résine négative (IPI10) Les deux résines (négative et

positive) diffèrent par leur composition chimique et leur niveau de transparence dans

l’infrarouge. Pour obtenir une information plus complète, nous avons recherché les in-

dices de réfraction du bloc de résine polymérisé par une technique d’ellipsométrie spectro-
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scopique 9, dans le but de déterminer pour chaque longueur d’onde l’indice de réfraction

maximale no (sans porosité).

Pour la résine polymère à base de PETA, le résultat est montré dans la Fig. 4.3. L’extraction

des indices se fait par une méthode d’inversion longueur d’onde par longueur d’onde [124]

sans chercher à modéliser les spectres avec un modèle, cette dernière approche s’étant

révélée infructueuse.

Figure 4.3. – Parties réelle et imaginaire de l’indice de réfraction obtenues des mesures
d’éllipsométrie dans l’IR.

Les mesures sont effectuées sur un film polymère déposé sur un substrat de silicium en

utilisant un ellipsomètre à polariseur tournant associé à un FTIR. L’épaisseur du film est

estimée dans un premier temps par des mesures ellipsométrique dans le champ spectral

visible en utilisant un ellipsomètre modulé en phase (Horiba Jobin Yvon, UVISEL). Les

9. Pour la détermination des indices de réfraction par la technique d’éllipsométrie, les mesures ont été
effectuées au laboratoire de Chimie et Physique, à l’Université de Lorraine, par S. Akil, Y. Battie, et A.
En Naciri.
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4.1 Analyse préliminaire des résines utilisées

constantes optiques sont déduites des paramètres ellipsométriques tan Ψ et cos ∆ en con-

sidérant le système composé du film d’épaisseur connu déposé sur un substrat de silicium

connu, à l’aide de la méthode d’inversion longueur d’onde par longueur d’onde mention-

née.

Les longueurs d’ondes opérationnelles près de 5,6 et 10,4 µm ont été choisies, compte

tenu de la contrainte imposée par les sources laser disponibles au laboratoire. Pour ces

longueurs d’onde, no est égal à 1,32 et 1,72 respectivement 10. Les valeurs des indices

imaginaires issues de cette technique sont égales à k10,37 =0,09 pour λ = 10,37 µm et

k5,67 = 0,06 pour λ =5,67 µm, ce qui est assez élevé mais acceptable si l’on considère la

faible épaisseur des micro-concentrateurs.

Les fenêtres de transparences déterminées avec le FTIR, sont qualitativement comparées

avec la transmittance calculée à partir des valeurs de l’indice d’extinction extrait avec

la technique d’ellipsométrie spectroscopique. Les deux spectres déterminés avec le FTIR

(courbe noire) et l’ellipsométrie (courbe rouge) sont montrés dans la Fig. 4.4.

10. Notons que la présence de franges d’interférence sur les spectres, visibles pour sur des couches de
résines épaisses permettent confirmer, sur les plages de transparence, que l’indice réel varie raisonablement
dans une gamme d’indice entre 1.3 et 1.7.
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Chapitre 4 Caractérisation infrarouge des micro-lentilles

Figure 4.4. – Mesures par technique de FTIR et d’éllipsométrie réalisées sur un bloc
de résine polymérisé ayant une épaisseur de 6 µm. Les deux spectres nous permettent
d’identifier les fenêtres de transparence dans le domaine IR. Les longueurs d’ondes
choisies sont montrées en rouge.

Mesures de l’indice la résine positive (AZ9260) Les résultats obtenus pour cette 

résine ne sont pas aussi convaincants que pour la résine négative. Les indices extraits sont 

représentés sur la Fig. 4.5. Pour effectuer la mesure, l’épaisseur de la couche de résine 

déposée était de 260 nm.
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(a)

(b)

Figure 4.5. – Indices (a) n et (b) k de la résine AZ9260 issues par la technique
d’ellipsométrie infrarouge. Pour cette résine, les résultats ne concordent pas avec les
spectres de transmission effectués précédemment.
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L’indice réel trouvé passe d’une valeur de 1,35 à 5,67 µm à une valeur voisine de 1 autour

de 10,5 µm. Pour un indice aussi proche de l’air, les valeurs sont particulièrement délicates

à extraire et des mesures complémentaires seront entreprises prochainement pour lever

des doutes sur la dispersion réelle du matériau. En particulier, les indices obtenus ne

peuvent pas rendre compte du spectre de transmission mesuré précédemment.

4.1.3. Discussion sur les constantes optiques des résines

Les Fig. 4.1 et Fig. 4.2 représentent les mesures de transmission de nos résines néga-

tives et positives. Il s’agit d’une mesure directe fournissant une indication claire con-

cernant l’absorption des résines. Lors du mesure du spectre issu du FTIR, la résine était

polymérisée avec une lampe UV et pas avec le système de polymérisation à deux photons.

Nous constatons que l’absorbance est en moyenne globalement similaire pour les deux

résines, avec des différences claires sur la position des pics d’absorption. Les mesures de

transmission autour des deux longueurs d’ondes que nous utiliserons (5670 et 10370 nm),

sont peu différentes.

Pour la résine négative (IPI10), la Fig. 4.4 montre des valeurs de transmittance similaires

à 10370 nm , pour les deux techniques, et est égale à 68 % pour une épaisseur de 6 µm.

Par contre, pour la transmittance à 5670 nm, les deux valeurs diffèrent selon les deux

techniques. La transmittance est égale à 42% avec la mesure directe, et de 25% pour la

valeur déterminée via l’indice. La mesure directe est naturellement privilégiée pour estimer

l’absorption. Compte tenue que l’épaisseur du concentrateur fonctionnel à 5670 nm est

plus faible et ainsi la transmittance est de 49%. L’absorption aux deux longueurs d’onde

est donc comparable. En revanche les indices réels de la résine, mesurés par ellipsométrie

aux deux longueurs d’onde diffèrent, ce qui implique a priori une focalisation moins intense
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4.1 Analyse préliminaire des résines utilisées

pour le concentrateur ayant l’indice le plus petit, c’est à dire à 5,67 µm (1, 32 vs 1, 72).

(a) (b)

Figure 4.6. – Nouveau profil d’indice donné par la sécante hyperbolique (courbe rouge)
et profil discrétisé d’après Maxwell-Garnett (escaliers noir) (a) pour le concentrateur
fonctionnel à 10370 nm et (b) pour le concentrateur conçu à 5670 nm.
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(a)

(b)

Figure 4.7. – Simulation 3D du concentrateur discrétisé ayant comme épaisseur 6 µm
et une surface de (18× 18) µm2 selon le nouveau profil d’indice pour un indice maximal
n=1,72, et un indice aux bords n=1,19 (cf. Fig. 4.6-a). (a) Image et (b) profil du
concentrateur 3D représentés suivant l’axe des x.

Les nouveaux profils d’indice correspondant aux indices mesurés sont présentés pour les

deux concentrateurs des Fig. 4.6-a et b.

Pour les deux longueurs d’onde, l’indice de la résine mesuré est plus important pour la

longueur d’onde de 10370 nm que pour 5670 nm (cf. Fig. 4.3), avec une différence de 0,4
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entre les deux indices. Cette différence influe sur l a variation d’indice “∆n” à  l’intérieur 

des deux concentrateurs conçus pour les deux les longueurs d’ondes. Ainsi, la variation 

d’indice calculée selon Maxwell-Garnett pour le concentrateur conçu à 10370 nm est de 

0,53, alors que pour celui conçu à 5670 nm, la variation d’indice est de 0,23.

La Fig. 4.7 représente la simulation 3D du concentrateur effectué selon l’indice expérimen-

tale de la résine à 10370 nm. L’image de la Fig. 4.7-a représente une coupe verticale du 

concentrateur selon l’axe des x. La Fig. 4.7-b représente le profil de densité d’énergie du 

concentrateur 3D, où le facteur d’exaltation est égal à 6,8 et la distance de travail est de 

3,48 µm (distance de travail après l’interface concentrateur/air).

Résine positive AZ9260 Pour la résine positive et à partir des mesures d’ellipsométrie, 

l’indice de réfraction réel maximal pour la longueur d’onde de 5670 nm est proche de 1, 35. 

A la longueur d’onde de 10370 nm, la partie réelle de l’indice de réfraction est proche de 1. 

A supposé que l’indice soit correct, une structuration dans ce matériau ne fournirait pas 

de gradient d’indice notable à cette longueur d’onde. La Fig. 4.8 montre la distribution 

de l’indice effectif, selon Maxwell-Garnett envisageable pour 5670 nm.
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Chapitre 4 Caractérisation infrarouge des micro-lentilles

Figure 4.8. – Distribution supposée de l’indice effectif dans le concentrateur à trous
cylindriques (réaliser avec la résine positive) à la longueur d’onde de 5670 nm.

4.2. Montage de caractérisation infrarouge

Pour observer les focalisations des micro-concentrateurs, un banc d’imagerie infrarouge a

été monté au cours de cette thèse. L’idée de ce montage est aussi de permettre idéalement

une estimation du facteur d’exaltation expérimentalement réalisé aux deux longueurs

d’ondes disponibles (5670 nm et 10370 nm). L’échantillon est éclairé par un faisceau laser

IR collimaté, et un jeu de deux lentilles permet l’observation du plan de l’échantillon sur

une caméra sensible sur une grande gamme de longueur d’onde dans l’IR ( 2 et 16 µm).

Le montage expérimental que nous avons réalisé pour effectuer ces caractérisations, est

présenté sur la Fig. 4.9. Les sources utilisées sont des sources QCL (notées 1 sur la

figure), dont les caractéristiques sont détaillées dans la partie suivante. Un combineur de

faisceaux (2) superpose le faisceau IR avec un faisceau d’alignement visible, issu d’une

diode laser (3) également collimatée. Viens ensuite un polariseur (4) d’orientation réglable
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4.2 Montage de caractérisation infrarouge

dont le rôle est ici d’atténuer plus ou moins l’intensité du faisceau IR, ceci afin de ne

pas saturer ou endommager la caméra. Un diaphragme (5) ajustable en position et en

ouverture est également mis dans le chemin du faisceau en amont de l’échantillon (6) pour

pouvoir modifier les dimensions et la position de la zone éclairée. L’échantillon peut être

déplacé dans le faisceau collimaté incident selon les trois directions de l’espace. Deux

lentilles infrarouge (7) assurent un grandissement optique d’environ 4, correspondant au

rapport des focales (f1 = 2, 5 cm et f2 = 10 cm). Une séparatrice (8) dirige une partie du

rayonnement visible vers une CCD visible (9) tandis que le rayonnement infrarouge forme

une image sur la caméra infrarouge (10).

Figure 4.9. – Montage expérimental de caractérisation de microscopie infrarouge.

Les pixels de la caméra infrarouge ont une taille carrée de 17 µm. Compte tenu du

grandissement du dispositif, cela signifie que chaque pixel couvre une surface de 4×4 µm2

environ 11, 12.

11. Il n’est pas nécessaire d’aller en delà en augmentant le grandissement, puisque cette taille est déjà
inférieure à la limite d’Abbe 1, 22λ/ (2ON) ou ON est l’ouverture numérique de la première lentille
servant d’objectif.
12. O.N. = 0,45 (Ouverture numérique de la lentille asphérique infrarouge ayant la distance focale

f1 = 2, 5 cm).
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Figure 4.10. – Schéma du montage expérimental.

Un schéma simplifié du dispositif est montré sur la figure Fig. 4.10. Pour faire la mise

au point et pour être sûr que l’image obtenue par la caméra CCD représente l’image

au point focal de notre structure (c.à.d. l’image du plan immédiatement en sortie de

la structure, compte tenu de la profondeur de champ des optiques), la CCD visible est

préalablement conjuguée avec le même plan objet que la caméra IR. Ce réglage doit

être effectué à nouveau pour tout changement de longueur d’onde significatif car les op-

tiques réfractives utilisées sont chromatiques. Une fois ce réglage effectué, le système

{lentilles/Séparatrice/CCDs} reste fixe. Nous pouvons alors nous focaliser sur la face de

sortie de la structure en déplaçant l’échantillon dans l’axe du faisceau et en recherchant

une image bien nette sur la CCD visible, ce qui est plus aisé, la résolution étant environ

dix fois supérieure environ. Cette approche est possible tant que le substrat est trans-

parent à la fois dans le visible et naturellement dans l’IR (substrats en NaCl, BaF2 ou

CaF2...).
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4.3. Caractérisation Infrarouge des micro-concentrateurs

Les résultats obtenus par caractérisation sont effectués sur trois échantillons mentionnés

dans le troisième chapitre (chapter 3). Le premier échantillon, nommé ech. 1, est constitué

d’un concentrateur conçu à une longueur d’onde de 10500 nm. Le deuxième échantillon,

nommé ech. 2, est constitué de deux concentrateurs conçus pour une longueur d’onde

de 5250 et 5500 nm. Ces structures sont réalisées avec la résine négative. Le troisième

échantillon, nommé ech. 3, est constitué d’un concentrateur réalisé avec la résine positive

conçu pour être fonctionnel à 5670 nm. Mais avant de caractériser ces trois échantillons,

trois structures “tests” conçus pour 10500 nm ont été caractérisées à la longueur d’onde

de 10370 nm afin de mettre en évidence le rôle du concentrateur à focaliser la lumière.

4.3.1. Concentrateurs à résine négative: Caractérisation à 10370 nm

Concentrateurs et blocs homogènes à résine négative: comparaison

Les Fig. 4.11(a-c) représentent les trois structures “tests” étudiées simultanément. Elles

représentent respectivement :
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Chapitre 4 Caractérisation infrarouge des micro-lentilles

Figure 4.11. – Schémas (à gauche) et images optiques (à droite) des trois structures
caractérisées à la longueur d’onde de 10370 nm. (a) Concentrateur polymère; (b) Grille;
(c) Bloc polymère. Toutes les structures sont intégrées dans un bloc de polymère de
150 µm2 de surface et de 6 µm d’épaisseur.

(a) Un concentrateur fonctionnel à une longueur d’onde de 10370 nm de taille

(18×18) µm2, intégré dans un bloc de polymère de surface de (150×150) µm2,

et d’épaisseur identique égale à 6 µm.

(b) Une grille à trous carrés (1,5 µm de période), présentant un indice effectif

similaire aux bords du concentrateur. Cette grille de même dimension que le

concentrateur est également entourée d’un bloc de polymère identique au (a).

(c) Le bloc de polymère seul, non structuré d’épaisseur de 6 µm.

Les structures sont réalisées en résine négative “IPI10” sur un substrat NaCl transparent
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4.3 Caractérisation Infrarouge des micro-concentrateurs

dans l’infrarouge. L’étude de ces trois structures vise à mettre en évidence la part du

concentrateur sur l’éventuelle focalisation observée.

En effet, plusieurs facteurs peuvent expliquer un signal plus important au centre de la

structure, sans forcement signifier l’existence de la focalisation attendue. En particulier,

comme la résine absorbe, une zone structurée d’air peut potentiellement conduire à un

champ transmis plus important. C’est pour vérifier ce point que la structure (b) a été

réalisée. Cette structure est en effet plus ajourée et pourrait, selon cette idée, conduire

à un signal transmis plus fort. Par ailleurs, les bords de la structure présentent une

rupture d’indice air-polymère et diffracte nécessairement la lumière sur ses bords. Cette

diffraction par les bords peut aussi conduire à un effet de focalisation dans l’axe de la

lentille. C’est pour vérifier l’éventuel impact de cet effet de diffraction par les bords que

la lentille (c) est réalisée.

Les images représentées sur les Fig. 4.12 à Fig. 4.14 représentent la caractérisation in-

frarouge des trois structures fabriquées pour une longueur d’onde de 10370 nm. Les

images sont réalisées pour 3 positions axiales de l’échantillon pour obtenir (1) l’image

d’un plan plus éloigné de la caméra que le plan de l’échantillon, (2) l’image au niveau du

plan de l’échantillon, (3) l’image d’un plan dans l’air, pour une distance moins éloignée

que le plan de l’échantillon.
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Figure 4.12. – Images hors focus (+180 µm ), avec profils d’intensité et profils spatiaux
d’indice, des trois structures à λ = 10370nm pour: (a) Le concentrateur; (b) La grille;
(c) Le bloc de polymère.
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Figure 4.13. – Images “nettes” des structures et profils associés à λ = 10370nm pour:
(a) Le concentrateur; (b) La grille; (c) Le bloc de polymère.
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Figure 4.14. – Images hors focus (−180 µm ) et profils des trois structures à λ =
10370nm pour: (a) Le concentrateur; (b) La grille; (c) Le bloc de polymère; On observe
dans les trois cas une focalisation associée à de la diffraction par les bords.

Sur l’ensemble des images le signal est globalement inférieur sur les parties polymères, qui

absorbent (cf. Fig. 4.1), à 10370 nm existe une transmittance d’à peu près 67% pour une

épaisseur de 6 µm. Comparativement, la transmission parait ainsi sensiblement supérieure

sur les polymères structurés (a-b) ce qui est relativement attendu. Sur la figure Fig. 4.13,

correspondant au plan de sortie de l’échantillon, on observe comparativement une focali-
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sation plus importante au centre du micro-concentrateur. Sur la figure Fig. 4.14, on voit

une focalisation importante pour les différentes structures mais dans des plans fortement

éloignés du plan des structures, ces spots correspondent aux concentrations induites par

la diffraction des bords des structures, ici principalement par les bords grilles/polymères.

La structure diffractante de 150 µm (polymère-air) produit aussi des taches de diffraction

mais à plus grandes distances.

Pour la Fig. 4.13, l’image représentant le concentrateur au point focal montre une focal-

isation de la lumière au centre de la structure (centre du concentrateur) avec un facteur

d’exaltation de près de 2. Alors que pour la structure représentant la grille, l’intensité de

la lumière transmise est proche de 1, 5. Pour expliquer l’effet de focalisation de la grille,

nous pouvons dire qu’il y a un effet de diffraction à l’intérieur de la structure qui provoque

l’effet de focalisation. La tache diffuse lumineuse visible sur le bloc polymère est quand à

elle sensiblement inférieure en intensité et est attribuée également à de la diffusion.

Concentrateur entouré d’air

Les résultats précédents ont mis en évidence un effet de focalisation mais paraissent per-

fectibles en termes de facteur d’exaltation si l’on considère les simulations effectuées. Un

autre concentrateur assez similaire a donc été réalisé. La surface latérale est toujours de

(18×18) µm2 et l’épaisseur de 6 µm. Celui ci est cette fois intégré dans un bloc de polymère

de (150× 150) µm2 mais d’épaisseur 1 µm (pour repérer la structure). L’épaisseur moins

importante doit permettre de faire visuellement ressortir le concentrateur sur les images

(tache sombre). Les résultats obtenus pour cette seconde structure ont montré une exal-

tation nettement plus intense par rapport à celle montrée dans la partie précédente. La

Fig. 4.15-a et Fig. 4.15-b montrent les mesures effectuées “focalisée” et hors focus.
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Figure 4.15. – Images à λ = 10370nm du concentrateur à résine négative entouré d’air,
et profil d’indice spatial (a) au point focal; (b) défocalisé.

La partie sombre au centre correspondant à la zone épaisse est bien visible (autours

de la concentration), et attribuée à l’absorption du polymère (Le spectre FTIR montre

une transmittance de 68 % à cette longueur d’onde, pour une épaisseur de 6 µm de

polymère - cf. Fig. 4.1). En dépit du faible facteur de transmission, une augmentation de

l’intensité d’un facteur de 2,5 est ici obtenue avec ce concentrateur (des simulations 2D

et 3D seront présentées dans l’ “Validité des simulations 2D” afin de vérifier les résultats

de caractérisations effectuées sur ce concentrateur fonctionnel à 10370 nm). Le facteur

d’exaltation plus important peut être attribué au fait que l’air entourant la structure

renforce le gradient d’indice.
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Figure 4.16. – Profil d’intensité du concentrateur fonctionnel à λ = 10370nm excité
avec une onde λ = 10370nm obtenu lors de la focalisation (au point focal, taille de
spot = 25000nm).

La Fig. 4.16 représente plus précisément le profil de spot mesuré expérimentalement. La

largeur à mi-hauteur donne une taille égale à 25 µm. Cependant cette largeur mesurée

correspond plutôt à un diamètre de spot maximal, car très proche de la limite de résolution

optique de notre instrument. En effet, en terme de diamètre résolvable, la résolution du

système est de :

Résmax = 2× 1,22×λ
2×ON ≈ 28 µm

Cela signifie aussi qu’une partie de la lumière peut ne pas être collectée par notre système

et que l’intensité de focalisation peut être supérieure.

Comparaison avec la simulation du concentrateur de dimensions (18 × 18 ×

6) µm3 d’indice (n = 1, 72 + 0, 06i)
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(a)

(b)

Figure 4.17. – Simulation 3D du concentrateur discrétisé ayant comme épaisseur 6 µm
et une surface de (18× 18) µm2 selon le nouveau profil d’indice pour un indice maximal
n = 1, 72, et un indice imaginaire k = 0, 06. (a) Image et (b) profil du concentrateur
3D représentés suivant l’axe des x.

La Fig. 4.17 représente la simulation 3D du concentrateur à 10370 nm, en prenant en

compte l’indice imaginaire k égale à 0, 1. L’image de la Fig. 4.17-a représente une coupe

verticale du concentrateur selon l’axe des x. La Fig. 4.17-b représente le profil de densité

d’énergie du concentrateur 3D, où le facteur d’exaltation est égale à 3, 45 et la distance de
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travail est de 6, 3 µm (distance de travail après l’interface concentrateur/air). Le facteur

d’exaltation du concentrateur de dimension (18 × 18) µm2 obtenu par simulation est de

l’ordre de grandeur de celui obtenu expérimentalement.

4.3.2. Concentrateurs à résine négative : caractérisation à 5670 nm

Une série de caractérisation a été également faites à 5670 nm, longueur d’onde disponible

où la résine négative possède un indice réel plus faible égale à 1, 32 (cf. Fig. 4.4).

Deux échantillons sont considérés ci-après. Les mesures sont réalisées sur les Fig. 4.18 à

Fig. 4.22.

Concentrateurs de faibles dimensions (épaisseur z =3 µm)

Nous considérons un premier concentrateur à trous carrés fait avec la résine IPI10, de

dimensions latérales (9× 9) µm2 et d’épaisseur 3 µm. Le concentrateur réalisé est intégré

dans une grille de polymère ayant une surface latérale de 75 µm. Les caractérisations sont

effectuées pour différentes positions d’échantillon autour de la focalisation. Le degré de

focalisation sur la face de sortie peut être estimé sur la série d’images visibles, à gauche

de la figure.

171



Chapitre 4 Caractérisation infrarouge des micro-lentilles

Figure 4.18. – Images (IR et visible) du concentrateur négatif (9×9×3) µm2 caractérisé
à λ = 5670nm et profils IR correspondant pour différentes positions de focalisation:
(a) Avant le plan de l’échantillon (i.e. côté substrat); (b) Surface nette; (c) Légèrement
défocalisé (côté air); et (d) au delà (plus largement défocalisé).

Dans la Fig. 4.18, on retrouve sur l’ensemble des figures une zone sombre autour des

concentrateurs qui s’explique encore par la transmission modérée du polymère (cf. Fig. 4.1,

indiquant une transmission de 42%).

La Fig. 4.18-b met en évidence l’augmentation de l’intensité, ainsi qu’une focalisation de

la lumière. Le profil d’intensité à cette position montre un facteur d’exaltation proche de
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2,5. A partir de cette position, la focalisation diminue et devient de plus en plus faible à

mesure que nous nous éloignons de la position de convergence. Les images et les profils

d’intensité montrant la diminution de cette intensité pour des positions plus éloignées

sont représentées par les Fig. 4.18-c et d.

Concentrateurs à la résine négative

Dans cette partie, nous représentons un deuxième concentrateur de dimensions latérales

(11× 11) µm2 et d’épaisseur de 3 µm, c’est à dire peu différent du précédent. De même,

ce concentrateur est caractérisé à la longueur d’onde 5670nm. Les mesures montrent

une focalisation en niveau de la surface (cf. Fig. 4.19-a), à une distance plus grande,

nous observons essentiellement l’absorption liée au polymère (cf. Fig. 4.19-b). Le profil

d’intensité à la position de convergence montre un facteur d’exaltation proche de 1,6

(Fig. 4.19-a).

Figure 4.19. – Prises de vue de l’image (IR et visible) et du profil sur la face de sortie
du concentrateur à trous carrés de dimensions (11 × 11) µm2 (de l’éch.2) excité avec
une onde λ = 5670nm pour différentes positions de convergence. (a) A la position de
convergence; (b) Lors de la défocalisation.
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Chapitre 4 Caractérisation infrarouge des micro-lentilles

Figure 4.20. – Profil d’intensité du concentrateur de dimensions de (11 × 11) µm2

caractérisé avec une onde λ = 5670nm, au point de focalisation.

Comparaison avec un concentrateur de plus grande dimensions (épaisseur 

: 6 µm)

Sur le même éch.2, nous avons structuré un concentrateur tout polymère de dimen-

sions latérales de (18 × 18) µm2 intégré dans une grille de surface latérale égale à (150 × 

150) µm2pour une épaisseur de 6 µm. Les mesures effectuées sur ce concentrateur avec la 

longueur d’onde de 5670 nm sont prises pour différentes positions (focalisé sur la surface, 

et hors focus) et sont montrées dans les Fig. 4.21-a et b avec les profils d’intensité passant 

par le centre du concentrateur.
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4.3 Caractérisation Infrarouge des micro-concentrateurs

Figure 4.21. – Prises de vue de l’image et du profil sur la face de sortie du concentrateur
à trous carrés (de l’échantillon 2) en dessous, excité avec λ = 5670nm pour différentes
positions de convergence. (a) A la position de convergence; (b) Après la position de
convergence.

Au point focal, lorsque la surface est nette, les images prises par la CCD IR (à 5670 nm)

font apparaître les bords des concentrateurs et de la grille, et une légère exaltation en

leur centre ( Cf. Fig. 4.21-a). En se défocalisant nettement, nous pouvons remarquer

une focalisation au centre de la grille (dans la zone centrale du concentrateur) du grand

concentrateur. La distance de travail pour de grand concentrateur est en effet nettement

plus importante. Dans ce cas, le profil d’intensité à cette position montre une focalisation

d’un facteur d’exaltation de 6. Ce résultat tendrait à montrer que plus la longueur d’onde

est petite vis à vis de la structure, plus la focalisation est intense (et plus la distance

focale du concentrateur est grande), ce qui est attendu.
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Figure 4.22. – Profil d’intensité du concentrateur large (18 × 18) µm2 excité avec une
onde λ = 5670nm, au maximum de focalisation (hors focus de l’ordre de ~200µm,
taille de spot = 30 µm).

La largeur à mi-hauteur du spot obtenu, est égale à une valeur de 30 µm environ. Des

mesures complémentaires devront être entreprises pour s’assurer que la diffraction par

les bords des structures (concentrateur, grilles) ne sont pas la cause principale de cette

focalisation importante, compte tenu de l’importante distance de travail (de l’ordre de

200 µm).

4.3.3. Caractérisation d’un concentrateur à résine positive

Pour la résine positive, des mesures ont également été effectuées afin de vérifier l’effet de

focalisation du concentrateur structuré. Dans ce cas, il n’y a pas de zone sombre visible

puisque la résine est présente sur tout l’échantillon. De ce fait l’estimation du facteur

d’exaltation est un peu trompeuse sur les images, car l’effet de l’absorption est occulté.

Deux concentrateurs ont été réalisés avec cette résine ayant des dimensions de (21, 36 ×

21, 36×4) µm3 et (12, 2×12, 2×4) µm3, afin d’effectuer les mesures pour les deux longueurs

d’ondes 10370 nm et 5670 nm respectivement. Le concentrateur de grandes dimensions,

excité à λ = 10370 nm n’a pas pu être detecté par la caméra CCD IR, ce qui renforce
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l’hypothèse d’un indice faible (proche de 1) pour cette longueur d’onde. Par contre, la

détection du concentrateur de petite taille conçu pour λ = 5670 nm était possible, du à

l’indice de 1, 3 de la résine à cette longueur d’onde. Les mesures montrent une exaltation

d’intensité d’un facteur 2, mesuré en prenant comme référence le signal au travers de la

résine sans concentrateur. Les images a et b de la Fig. 4.23 montrent les mesures effectuées

sur un concentrateur fabriqué sur la résine positive fonctionnel à une longueur d’onde de

5670 nm.

Figure 4.23. – Prises de vue de l’image et du profil sur la face de sortie du concentrateur
à trous circulaires (de l’échantillon 3) excité avec une onde λ=5670nm pour différentes
positions. (a) A la position de convergence; (b) Après la position de convergence.

La largeur à mi-hauteur du spot obtenu, lors de la focalisation est de 30 µm, ce qui

est assez nettement supérieure à la limite de résolution du microscope à cette longeur
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d’onde. Aurement dit, on pourrait s’attendre à une meilleure focalisation. Outre l’indice

assez faible de la résine, cette grande largeur de spot peut être du à un gradient d’indice

vertical non souhaité provoqué par un gradient dans le diamètre des trous obtenus après

développement. Cet effet réduirait notablement l’épaisseur effective du concentrateur. Ces

deux effets participent vraisemblablement à la taille de spot assez importante observée.

4.4. Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre les mesures expérimentales des indices de réfraction

de nos résines, négative et positive, utilisées pour la structuration de micro-lentilles fonc-

tionnelles dans le domaine IR, par deux techniques : FTIR et ellipsométrie. La résine

négative utilisée possède un indice de réfraction important égale à 1, 72 pour la longueur

d’onde de 10370 nm et un indice plus faible, égale à 1, 32, pour la longueur d’onde de

5670 nm. Cette résine, par contre, présente une absorption élevée autour de ces deux

longueurs d’ondes. La résine positive, est une résine commerciale dont on a pu également

essayer de déterminer la dispersion d’indice dans l’IR. Les valeurs obtenues pour cette

résine sont pour le moment moins probantes. Autour de 10370 nm, un indice proche

de 1 est obtenu, ce qui rend presque inopérante toute structure réalisée pour focaliser

la lumière à cette longueur d’onde. Par contre, cette résine possède un indice de 1, 35

pour la longueur d’onde de 5670 nm. D’après les mesures de FTIR et d’ellipsométrie,

l’absorption de cette résine est moins importante que celle de la résine négative.

Les mesures effectuées sur les structures réalisées avec les deux types de résine, positive et

négative, aux longueurs d’ondes de 10370 nm et de 5670 nmmontrent des focalisations qui

corroborent qualitativement les simulations effectuées pour les indices de résine mesurés

(cf. Tab. 4.1). La résine négative présente un indice élevée autour de la longueur d’onde
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de 10370 nm, où nous avons pu obtenir, avec le concentrateur de dimensions latéral de

(150×150) µm2 et une épaisseur de 6 µm un facteur d’exaltation de 2, 5 malgré l’absorption

importante de ce polymère à cette longueur d’onde. Par ailleurs, à une longueur d’onde de

5670 nm, le concentrateur réalisé avec cette résine ayant comme dimensions (75×75) µm2

et une épaisseur de 3 µm présente une exaltation d’intensité moins importante, égale à

1, 6, due à la grande absorption de la résine à cette longueur d’onde, ainsi qu’à l’indice de

réfraction à la longueur d’onde de 5670 nm qui est beaucoup moins important que celui

à 10370 nm.

Type Dimensions (x, y, h)(µm) λ (µm)Laser Indice @ λ Spot (µm), FE Simu: Spot, FE

Négative 9× 9× 3
11× 11× 3 5, 67 1, 32 24 µm

21 µm ,
FE=2,5
FE = 1, 6

1,9 µm
1, 8 µm ,

2, 7
3, 1

Négative
(Large) 18× 18× 6 5, 67

10, 37
1, 32
1, 72

30 µm
25 µm ,

FE=6
FE = 2, 5 6 µm ,

FE3D = 6, 85

Positive 12, 2× 12, 2× 4
21, 3× 21, 3× 4

5, 67
10, 37

1, 35
∼ 1

30 (µm), FE = 1, 8
invisible

1, 95 µm, FE = 3, 1
sans effet

Table 4.1. – Récapitulatif des mesures effectuées pour les concentrateurs à résine positive
et négative. FE indique le facteur d’exaltation.

Les structures réalisées avec la résine positive présentent un indice égal à 1 dans la gamme

de la longueur d’onde de 10370 nm, ce qui rendait la détection des structures impossible

à cette longueur d’onde. Par contre la résine positive, présente un indice de réfraction

important à la longueur d’onde de 5670 nm. Ainsi, le concentrateur réalisé avec la résine

positive a présenté un facteur d’exaltation de 2, mais avec une taille de spot plus large

qu’attendue due au gradient d’indice vertical dans les trous obtenu après développement

de la résine.
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Dans le cadre de cette thèse, nous avons conçu, simulé, et fabriqué des structures de

concentrateurs IR fonctionnels de dimensions comparables à la longueur d’onde. Les

structures ont été caractérisées à deux longueurs d’ondes autour de 10,4 et 5,6 µm. La

règle générale de conception a été décrite afin de fabriquer ces lentilles à gradient d’indice à

base de métamatériau air-polymère. Les structures ont été fabriquées en trois dimensions

avec un système d’écriture laser directe utilisant la technique d’absorption à deux photons,

avec un polymère triacrylate fait maison de très haute résolution, d’une part et avec une

résine positive commerciale d’autre part. Les résultats expérimentaux obtenus avec la

résine négative, montrent une focalisation substantielle de la lumière à travers les micro-

concentrateurs (de taille ~ (1,71 λ)2×0.6 λ) et une augmentation de l’intensité maximale

d’un facteur de 2,5 pour le concentrateur opérationnel à 10,37 µm, par rapport à la

simulation 3D de cette structure qui donne un facteur de 6,84. Une focalisation moins

importante est obtenue pour le concentrateur ayant une largeur plus petite, en raison

d’un plus petit contraste d’indice de réfraction et de l’absorption résiduelle du polymère

utilisé.

Dans le premier chapitre (Introduction aux métamatériaux et aux micro-lentilles) de ce

manuscrit, nous avons présenté le contexte général relatif aux métamatériaux et aux
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lentilles GRIN. Nous avons revu brièvement quelques réalisations importantes de MM aux

basses fréquences ainsi que des réalisations plus récentes dans les domaines IR/NIR/Vis.

Quelques généralités liées aux lentilles à gradient d’indice et aux méthodes convention-

nelles de fabrication sont succinctement évoquées, ceci pour positionner la spécificité de

notre approche en terme de conception et de technique de fabrication.

Dans le deuxième chapitre (Design et simulation), nous avons introduit le design du con-

centrateur adopté pour nos structures. Celui-ci est basé sur la réalisation d’une structure

polymère, composée de porosités d’air, afin de créer un gradient d’indice effectif suiv-

ant une distribution radiale de type sécante hyperbolique. Une étude numérique permet

d’évaluer les facteurs d’exhalation théoriques accessibles par cette approche pour des con-

centrateurs de taille comparable à celle de la longueur d’onde dans l’infrarouge moyen.

La discrétisation du concentrateur a été réalisée en utilisant la théorie du milieu effectif

de Maxwell-Garnett. Deux type de designs sont présenté en vue d’une fabrication à l’aide

d’une résine positive et d’une résine négative.

Pour les paramètres choisis, ces simulations électromagnétiques montrent sans ambiguité

un effet de focalisation dans le voisinage immédiat du micro-concentrateur.

La fabrication des concentrateurs est présentée dans le troisième chapitre (Structuration

par lithographie 3D). Les structures sont réalisées par un système d’écriture directe par

un laser femtoseconde (FsDLW). Celui-ci permet la polymérisation à deux photons de dif-

férents photo-polymères. Nous nous concentrons sur deux types de photo-polymères con-

sistant en une résine positive commerciale et une résine négative de type PETA, dévelop-

pée au laboratoire. Une étude est en particulier menée pour déterminer la résolution

spatiale optimum accessible en termes de largeur de ligne d’écriture, en fonction de la

puissance du laser incident et de la vitesse d’écriture.
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Le quatrième chapitre (Caractérisation infrarouge des micro-lentilles) présente la carac-

térisation infrarouge des structures et constitue l’aboutissement de ce travail. Les indices

des résines sont précisés, en particulier pour la résine négative qui fournit la meilleur

focalisation. Les structures éclairées par deux laser infrarouges sont ensuite imagées à

l’aide d’un microscope IR monté au cours de cette thèse, afin d’observer la focalisation

des structures. Les images sont réalisées autour de 10,4 µm et 5,6 µm environ, et révèle

une focalisation offrant un accord qualitatif avec les simulations électromagnétiques.

A court terme, mon travail va permettre à l’équipe de poursuivre ses études sur les lentilles

de GRIN à base de métamatériaux, opérationnelles à des longueurs d’ondes plus petites.

En particulier, il est prévu de réaliser des concentrateurs opérationnels à 2 µm. En

se basant sur l’approche évoquée dans le chapitre 2 (Design et simulation), des antennes

plasmoniques pourront être structurées sur la surface des concentrateurs afin d’augmenter

l’effet de focalisation. Des essais d’intégration du concentrateur polymère dans des sub-

strats transparents dans l’IR devront également être poursuivis. Le silicium en particulier

apparait comme un matériau pertinent pour l’infrarouge moyen.

Une autre perspective de ce travail est de pouvoir transférer des matériaux ou des semi-

conducteurs dans les structures polymères réalisées, afin de créer des structures 3D moins

absorbants et d’augmenter le contraste d’indice. Pour cet objectif, nous nous sommes

intéressés à la croissance de couches minces d’oxyde de zinc (ZnO) ou de nickel (Ni)

par la technique d’électrodéposition chimique. Les couches minces de Ni et ZnO ont

été déposées par voie électrochimique sur des substrats de verre/ITO à une température

70− 80oC à différentes conditions.

Ce travail a été divisé en plusieurs étapes. La première étape de l’étude a porté sur

183



Conclusion générale et perspectives

l’étude de la variation de l’intensité du courant en fonction du voltage des couches effec-

tué à l’aide d’un potentiomètre. La deuxième étape a concerné l’influence de différents

paramètres d’élaboration dans l’objectif d’améliorer la qualité du dépôt, par exemple,

la relation entre l’épaisseur des couches et le voltage appliqué ou le temps de déposi-

tion. La caractérisation des couches minces obtenues a été́ faite par analyse dispersive

en énergie (EDX), l’AFM et le MEB. La caractérisation par MEB d’une couche mince

de ZnO nous a donné une structure granulaire dense et uniforme dont les grains sont

très petits et micrométriques. Ainsi en comparant les images MEB, on a remarqué qu’en

augmentant le temps de déposition, la taille des grains augmente. La composition chim-

ique nous a confirmé que sans recuit, il n’y aura pas cristallisation des couches minces de

ZnO. L’épaisseur des couches fabriquées était calculée par la méthode des différences de

masses, ainsi que par des mesures de profilomètrie. L’étude de l’épaisseur en fonction du

temps affirme l’évolution linéaire de l’épaisseur de même en augmentant le temps de la

déposition celle-ci augmente linéairement.

La dernière étape dont on prévoit après cette étude, sera la déposition du ZnO sur des

substrats verre/ITO/polymère structuré dans le perspective de réaliser, à titre d’exemple,

des matériaux d’indice de réfraction négative qui seront utilisés dans plusieurs domaines

tel que les panneaux solaires ou dans la focalisation de la lumière dans les guides d’onde

dans le but de focaliser la lumière et de diminuer les pertes.
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A. Distribution radiale d’indice:

alternative au profil SH

Dans cette annexe nous cherchons la distribution d’indice conduisant à transformer une

onde plane en une onde sphérique. Nous obtenons alors une expression alternative à

l’expression Sécante Hyperbolique (SH):

n(r) = n0sech(αr) (A.1)

où n0 est l’indice maximal en r = 0, et α le paramètre de gradient.
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Figure A.1. – Représentation graphique de la transformation de front d’onde.

L’onde sphérique dans l’espace supérieure s’écrit :

S = 1
R

exp (−iϕ),

avec ϕ = kR, où R est le module du vecteur position R ayant pour origine le point de

focalisation située à une distance f ′ de l’interface. On note r = R.sinθ la projection du

vecteur R sur le plan, d’où:

ϕ(r) = kr

sinθ
(A.2)

D’autre part, nous avons, d’après la géométrie de la figure tan θ = r
f ′ , d’où:
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sin θ = sin
[
tan−1( r

f ′
)
]

=
r
f ′√

1 + ( r
f ′ )2

. (A.3)

On obtient alors la distribution de phase radiale à atteindre:

∆ϕ(r) = k.f ′ ×
√

1 + r2

f ′2
+ cte (A.4)

La valeur de la constante peut être prise égale à:

cte = −k.f ′. (A.5)

pour avoir ∆ϕ (r = 0) = 0. Finalement, le déphasage étant relié au chemin optique par

∆ϕ (r) = k∆l (r), on a:

∆ϕ(r)/k = Z.Δn(r) (A.6)

d’où :

n(r) = −∆ϕ(r)
kZ

+N

n(r) =
−f ′ ×

√
1 + r2

f ′2 + f ′

Z
+N (A.7)
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Ce qui définit le profile d’indice recherché. Nous pouvons par ailleurs donner une expres-

sion pour l’épaisseur Z = ∆ϕ(r)
k∆n(r) en se plaçant au point r = R;

Z =∆ϕ(R)
kδn

(A.8)

Z =
f ′ ×

√
1 + R2

f ′2 − f ′

δn
(A.9)

En notant δn la variation maximale d’indice entre le centre et le bord définit en r = R.

D’après l’équation A.7, nous observons que :

— Pour r2

f2 � 1, n(r) tends vers l’indice de réfraction N du matériau selon une forme

parabolique: n (r) = N − r2

2Zf ′ ou encore N − r2

R2 δn si f ′ est grand devant R.

— Pour r2

f2 � 1, dans ce cas n (r) tends vers la forme linéaire n (r) = −r+f ′

Z
+N .

(a) (b)

Figure A.2. – Représentation du profil d’indice suivant les différentes équations (a)
Profil d’indice obtenu selon l’équation de la sécante hyperbolique (trait continu cyan)
et l’approche alternative (en pointillés rouges). (b) Profil d’indice effectif discrétisé du
concentrateur à trous carrés représenté par les lignes bleues continues.
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La figure Fig.A.2-a compare les 2 profils issus des deux approches. Pour l’intervalle de

r considéré, les deux profils d’indices semblent suivre la même loi. La figure Fig.A.2-b

montre la similarité du profil d’indices effectifs des deux approches (courbe en continue

et courbe en pointillée) avec le profil d’indice effectif recherché d’un concentrateur mi-

crostructuré (lignes bleues en escalier).
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B. Validité des simulations 2D

Les simulations 2D sont effectuées dans le but d’obtenir une évaluation rapide des pro-

priétés de focalisation, principalement en terme de distance de travail. Pour pouvoir

extrapoler les résultats obtenus, il faut veiller à ce que le profil d’indice soit correct. En

effet, en 2D, nous devons considérer que nous n’avons pas affaire à des trous d’air mais

des tranchées d’air, infinies dans la direction perpendiculaire à la fenêtre de calcul. La

largeur de ces tranchées doit être modifiée pour obtenir un comportement similaire au

calcul 3D. Cette modification vise simplement à conserver la bonne valeur de f (fraction

volumique), apparaissant dans le modèle de Maxwell-Garnett.

Dans le cas 3D, les structures considérées sont invariantes dans la direction z hors plan;

la fraction volumique de polymère f est égale à 1 − St

S
avec St la surface des inclusions

d’air dans la zone considérée, et S la surface cette zone. Ainsi pour des inclusions de

trous carrés, nous avons : f3D = 1− St

S
= 1− x

2
t3D

X2 .

avec xt3D
le côté du trou carré, et X le côté de la zone carrée.

Lors des calculs 2D, la fraction volumique se réduit à : f2D = 1 − St2D

S
= 1 − xt2D

X
, avec

X la taille des motifs et xt2D
la taille de la tranchée telle que:

f2D = f3D
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xt2D
=
x2
t3D

X

La taille de trous, pour la simulation 2D, sera alors égale à : x2
t3D

X
.

Concentrateur 2D infini continu et discrétisé

Avec la précaution xt2D
= x2

t3D

X
, on constate que les taches de focalisations produites pour

un concentrateur d’épaisseur infinie se reproduisent périodiquement le long de l’axe de

propagation avec une période très proche de la valeur théorique.

C’est ce qu’on peut voir sur la Fig. B.1. La distribution d’indice sécante hyperbolique

continue choisie 1 produit une tache à peu près au même endroit que le concentrateur 2D,

qui est discrétisé via Maxwell Garnett de manière a ce que f2D = f3D.

r = 0 µm r = 5, 6 µm r = 7, 7 µm r = 9, 7 µm r = Ro = 11, 67 µm
N = 1, 72 n = 1, 56 n = 1, 44 n = 1, 31 n = 1, 19
x3D = 0 µm x3D = 0, 56 µm x3D = 0, 77 µm x3D = 0, 99 µm x3D = 1, 21 µm
x2D = 0 µm x2D = 0, 21 µm x2D = 0, 4 µm x2D = 0, 65 µm x2D = 0, 98 µm
f = 1 f = 0, 85 f = 0, 72 f = 0, 55 f = 0, 35

Table B.1. – Valeurs des indices recherchés pour suivre la distribution sécante hyper-
bolique, et tailles de trous associée pour un concentrateur 3D et un concentrateur simulé
en 2D. f est identique dans les deux cas.

1. n(r) = N sech(αr), avec α = 1
R0
acosh ( Nnb ) . Dans les simulations considérées dans cette annexe,

N = 1, 72 et nb = 1, 19 en r = Ro = 11, 67 µm
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Figure B.1. – Comparaison entre concentrateur à distribution d’indice continue (a) et
discrétisée (b) excité à λ = 10370nm. La focalisation se produit sensiblement au même
endroit. Ici N = 1, 72 au centre et n = 1, 19 en bord, et r = 11, 67 µm.

On peut remarquer d’après la Fig. B.1, que le concentrateur discrétisé 2D, à porosités

modifiées, fourni les mêmes informations sur le pitch que le concentrateur continu. Le

facteur d’exaltation est assez proche également. Néanmoins, pour déterminer une valeur

réaliste du facteur d’exaltation, des simulations 3D doivent être effectuées, car le champ

est concentré selon les deux directions du plan.
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Concentrateurs 2D finis continu et discrétisé

Figure B.2. – Concentrateurs 2D finis continu (a) et discrétisé (b) excité à λ =
10370 nm, de dimensions (r = 11, 67 µm, 6 µm), avec N = 1, 72 au centre et n = 1, 19
en bord.

La Fig. B.2 est similaire à la figure précédente mais on considère une épaisseur finie (6 µm). 

La distance de travail est de 10 µm pour le concentrateur continu, et 8 µm pour le con-

centrateur discrétisé, ce qui est proche. Les facteurs d’exaltation sont assez proches mais 

devront aussi être estimés par un calcul 3D si l’on veut obtenir des valeurs réalistes.
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Concentrateurs 2D et 3D discrétisés (sans absorption)

Figure B.3. – Concentrateurs 2D discrétisé et simulation 2D (a) et concentrateur 3D
et simulation 3D (b) excité à λ = 10370 nm. Les dimensions de la structure sont
(18× 18× 6) µm3. N = 1, 72 au centre et n = 1, 19 en bord.

La Fig. B.3 représente les résultats de simulation FDTD pour une structure 2D discretisée

(calcul 2D) et pour une structure 3D (calcul 3D). Pour ces dimensions, la distance de tra-

vail est sensiblement plus faible lorsque l’on considère un concentrateur 3D. Ici, le facteur

d’exaltation obtenu par le concentrateur 3D est égale à 6,8 est notablement plus élevé que

le facteur d’exaltation du concentrateur 2D qui est égale à 2,9. Cette augmentation du

facteur d’exaltation est relativement attendue, compte tenu de la direction de confinement

suplémentaire.
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C. Réalisation du concentrateur sur des

substrats à haut indice de réfraction

La réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction, améliore

considérablement le facteur d’intensité obtenu après focalisation de la lumière. Ainsi que

l’intégration de microstructures dans ce type de matériau, élimine massivement l’effet

d’absorption présent dans les matériaux polymère (et permet l’obtention d’une structure

plus stable non affectée par les changements de température et d’humidité). Pour cela,

plusieurs essais ont été effectués dans ce but, afin de pouvoir réaliser et intégrer nos

structures dans un substrat transparent dans l’IR, comme le silicium.

Sélectivité de la résine IPI10

La résine IPI10 possède une sélectivité importante par rapport au silicium. Une étude en

fonction du temps de gravure a été effectuée afin de déterminer sa sélectivité par rapport

au silicium. Dans cette expérience, la résine composée d’un seul monomère est irradiée

avec le laser femto seconde du système Nanoscribe avec la configuration de la Fig. 3.6-b.

Les lignes structurées avec cette technique ayant une longueur de 50 µm, sont espacées de

5 µm. Une fois le substrat de silicium irradié, nous l’avons clivé de sorte à voir l’épaisseur
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A.C Réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction

de la résine après gravure par RIE (cf. Fig. C.1-a). Une épaisseur de lignes de 1, 82 µm a

été obtenue pour les conditions d’irradiation suivantes : PL = 14mW ; V B = 50 µm/s.

Figure C.1. – Design (a) et image MEB (b) des lignes obtenues après irradiation et
clivage.

Les lignes obtenues ont des épaisseurs stables, vue la précision de la puissance d’irradiation

du laser. Après irradiation et clivage, le substrat de silicium structuré a été gravé avec le

RIE pour différents temps de gravure. La sélectivité de la résine vis-à-vis du silicium selon

différents temps de gravure est représentée dans la Tab.C.1 et le graphe de la Fig. C.2.

Temps de gravure (secondes) Epaisseur du polymère (nm) Silicium gravé (nm) Sélectivité
0 1820 0 0
30 1550 111 0,41
130 401 582 0,5
180 0 757 1,8
Table C.1. – Sélectivité de la résine par rapport au silicium.
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Figure C.2. – Gravure de la résine (courbe noire) et gravure dans le silicium (courbe
bleu) en fonction du temps de gravure.

Les images de la Fig. C.3 représentent les différentes étapes de gravure de la résine, et du

silicium, en fonction du temps.
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A.C Réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction

Figure C.3. – Gravure de la résine (courbe noire) et gravure dans le silicium (courbe
bleu) en fonction du temps de gravure.

Réalisation du concentrateur sur des substrats de silicium

Figure C.4. – Micrographie électronique de la vue de dessus de plusieurs essais de
réalisation du concentrateur à trous carrés sur un substrat de silicium, structuré avec
la résine négative épaisse. (conditions de structuration : (a) et (b) PL = 7mW ;
VB = 75 µm/s; (c) PL = 8mW ; VB = 75 µm/s).
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Dans la Fig. C.4, nous pouvons observer différentes tentatives pour réaliser le concentra-

teur sur un substrat de silicium. La Fig. C.4-a montre un essai de réalisation de notre

concentrateur, mais la fabrication n’est réalisée qu’horizontalement due à un problème

de stabilité de l’échantillon. La Fig. C.4-b représente une réalisation du concentrateur à

l’intérieur d’une grille, mais un décollement partiel du polymère a été repéré au niveau

de la grille, malgré la bonne structuration. Ce décollement est du à notre avis à une

polymérisation insuffisante, pour cela nous avons pensé à accroître légèrement la PL afin

d’obtenir une adhésion plus élevée avec le substrat. La Fig. C.4-c montre une structuration

parfaite du concentrateur.

Description de la procédure de gravure (chimique et

ionique)

Afin de graver nos structures plus profondément dans le silicium, nous avons pensé à les

structurer sur un substrat de silicium monocristallin où nous avons déposé une couche

mince de ZnO (~50nm). En fait, le ZnO possède une grande sélectivité lors de la gravure

(avec du SF6) fournie par la technique RIE. Ainsi, l’avantage de la structuration sur

un substrat de Si/ZnO, est la possibilité de fabriquer une simple structure 2D (de faible

épaisseur) et de l’intégrer profondément dans le substrat de silicium (de plusieurs microns)

grâce à la couche de ZnO qui se comporte comme un masque de haute sélectivité. Cette

démarche permet une durée de structuration courte (concentrateur d’une seule couche),

et une intégration de la structure dans un matériau de hautes qualités de transparence

dans le domaine IR.
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A.C Réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction

La procédure de gravure est montrée dans la Fig. C.5. Après irradiation du polymère

déposé sur la couche de ZnO montrée dans la Fig. C.5-b avec la technique de TPP (cf.

Fig. 3.6-b), un développement de la résine est effectué avec l’acétone (cf. Fig. C.5-c). Le

concentrateur est ainsi obtenu structuré sur la surface de la couche de ZnO (cf. Fig. C.5-d).

Après développement de la résine, une gravure chimique est appliquée en immergeant le

substrat dans une solution chimique de FeCl3 montrée dans la Fig. C.5-e. Cette solution

attaque, dans un premier temps, le ZnO non couvert par la résine (la résine se comportant

comme un masque protégeant le ZnO), pour une durée bien déterminée. Après gravure

chimique, la résine est éliminée par le gaz O2 fourni par la technique RIE (Fig. C.5-f). Ce

type de gaz est utilisé de fait qu’il grave seulement la résine et non pas la couche de ZnO.

Après élimination de la résine, la structure est totalement transférée dans le substrat de

silicium en appliquant le gaz SF6 (Fig. C.5-g,h). La couche de ZnO possède une sélectivité

largement plus grande que le silicium et le polymère (~ 20/50) ainsi lors du transfert, le

ZnO se comporte comme un masque et est gravé plus lentement.
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Figure C.5. – Procédure d’intégration de la structure (concentrateur) dans un substrat
monocristallin de silicium. (a) Déposition de la couche de ZnO sur le substrat de
silicium; (b) Réalisation de la structure avec la résine épaisse (IPI10) par réflexion à
l’aide de la technique de TPP; (c,d) Développement de la résine à l’aide de l’acétone,
et obtention de la structure polymère; (e) Gravure chimique du ZnO par la solution de
FeCl3; (f) Gravure de la résine par RIE (O2); (g,h) Gravure du ZnO par la technique
RIE (SF6), et transfert total de la structure dans le substrat de silicium.

Appliquée à notre type de structure (concentrateur à trous carrés ayant différentes dimen-

sions), l’étape de la gravure chimique de cette procédure présente plusieurs inconvénients.

En fait, la gravure chimique dispose de la même vitesse dans la direction latérale et axiale.

En d’autres termes, pour des trous de différentes dimensions, la gravure est plus rapide

pour les trous de grandes dimensions que pour les trous plus petits, puisque la solution

s’infiltre plus rapidement dans les grands trous que dans les petits. Alors la durée pour

que tout le ZnO non couvert par le polymère soit attaquée doit être égale à la durée

d’attaque du plus petit trou, ce qui peut causer une infiltration de la solution au-dessous
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A.C Réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction

du polymère pour les grands trous et élargir alors le trou. Pour cela l’optimisation du

temps de gravure n’est pas totalement valable dans notre cas. Différentes structures ont

été alors fabriquées en changeant légèrement les conditions optimales de structuration,

afin de choisir la structure ayant les meilleures conditions.

Réalisation du concentrateur sur un substrat de silicium (Si/ZnO)

Figure C.6. – Images MEB représentant les différentes structuration du concentrateur
sur un substrat de Si/ZnO. Les images (a-d) montrent un défaut de structuration du à
une inclinaison du substrat de silicium lors de l’écriture.
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Défis de réalisation

Plusieurs défis ont été affrontés lors de la réalisation de ces structures sur ce type de

substrat. Les principaux défis que nous avons rencontrés sont :

— Pouvoir trouver l’interface Résine/ZnO, qui n’est pas relativement simple lors de la

structuration par réflexion (changement de l’écart polymère/ZnO lors de la struc-

turation du à un étalement de la résine. L’espaceur (fil de tungstène) peut être

une solution si le substrat possède un poids important, contrairement au cas-là,

puisque le substrat de silicium utilisé lors de la structuration est léger. Ainsi un

espacement stable n’est établi que pour une durée trop longue) (cf. Fig. 3.6-b).

— La propreté du substrat et l’homogénéité de la couche ZnO avant structuration, a

un effet important sur la structure résultante.

— L’inclinaison du substrat lors de la structuration par réflexion : (L’inclinaison du

substrat de verre en premier temps peut influer sur la structuration. L’inclinaison

du substrat de silicium du a une quantité insuffisante de résine, ou d’une quantité

très grande de résine. L’effet de l’inclinaison augmente avec la surface de struc-

turation – plus la surface est grande plus l’effet est grand sur la structure.) (cf.

Fig. C.6(a-d)).

Conditions de structuration

Le but de la réalisation du concentrateur sur le substrat de Si/ZnO est d’obtenir une struc-

ture gravée plus profondément dans le substrat. Cependant, l’obtention de la structure

entièrement intégrée passe par une procédure de trois étapes :

— Développement de la résine photopolymérisée.

— Gravure chimique du ZnO (Cette procédure n’est pas parfaitement optimisée,
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A.C Réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction

puisque la gravure chimique n’est pas parfaitement reproductible depuis qu’elle

est réalisée en quelques secondes).

— Gravure de la couche de polymère/ ZnO.

En prenant par exemple la structure de notre concentrateur, la gravure chimique n’est pas 

parfaitement contrôlée due à la variation des dimensions de trous dans la structure. En fait, 

la gravure chimique dispose de la même vitesse dans la direction latérale et axiale, pour cela 

l’optimisation du temps de gravure n’est pas totalement valable dans notre cas. Pour cela, 

différentes structures ont été fabriquées suivant différentes conditions de fabrication en 

changeant légèrement les conditions optimales de structuration, afin de choisir la structure 

ayant les meilleures conditions.

Gravure chimique du ZnO (avec la solution de F eCl3)

Après optimisation des paramètres de structuration du concentrateur sur le substrat de 

Si/ZnO, la gravure chimique est effectuée en immergeant le substrat dans une solution 

de F eCl3. Les images FEG de la Fig. C.7 montrent les différents concentrateurs réalisés 

après gravure chimique pour différentes PL et VB. La Fig. C.7-b montre un concentrateur, 

après gravure chimique, structuré pour une PL = 10 mW et une VB = 50 µm/s.
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Figure C.7. – Images MEB de la vue de dessus de plusieurs essais de réalisation de la
structure sur un substrat de Si/ZnO, structuré avec la résine négative épaisse (conditions
de structuration : 1ère ligne : PL = 8mW ; VB = 10; 25; 50; 75; 100; 125; 150 µm/s;
2ème ligne : PL = 10mW ; VB = 10; 25; 50; 75; 100; 125; 150 µm/s; 3ème ligne :
PL = 12mW ; VB = 10; 25; 50; 75; 100; 125; 150 µm/s.); (b) Image du concentrateur
structuré pour une PL = 10mW et de VB = 50 µm/s; (c) Image du trou carré de la
structure divisé en trois différentes zones : (1) silicium; (2) polymère; (3) ZnO.

Une image agrandie d’un trou de la grille après gravure chimique, est représentée dans

la Fig. C.7-c. L’image est divisée en trois différentes zones. La première zone représente

le silicium après gravure chimique du ZnO; La deuxième zone représente le polymère

structuré sous forme de lignes ayant une épaisseur de 500 nm; La troisième zone représente

le ZnO non gravé (non attaqué) par la solution de FeCl3, ayant une épaisseur de 50 nm

(en dessous) protégée par la couche de polymère.
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A.C Réalisation du concentrateur sur des substrats à haut indice de réfraction

Gravure du polymère par RIE (O2)

Après la gravure chimique, une gravure du polymère est effectuée avec le gaz SF6 par la

technique RIE, avant l’étape finale de transfert de la structure dans le silicium. L’élimination

du polymère est effectuée afin d’obtenir une surface lisse du masque ZnO.

Figure C.8. – (a) Image MEB de la grille polymère, où la couche de ZnO apparaisse
égale à 50 nm à peu près. Images MEB représentant la gravure du polymère par O2
pour différents temps de gravure (b) 2 minutes; (c) 5 minutes; (d) 60 minutes.

La Fig. C.8 permet d’identifier, suite à une vue latérale de la structure, les deux couches de

polymère (en dessus) et la couche de ZnO (en dessous). Pour une gravure par la technique

RIE, les images de la Fig. C.8-b, c, d montrent la structure gravée pour une durée entre

2 min et 60 min. D’après cette figure, nous pouvons remarquer que la gravure permet de
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diminuer la densité du polymère sur la surface du substrat, et précisément sur la surface

de la couche de ZnO. Mais après une heure de gravure par l’oxygène, nous n’avons pas

pu retirer entièrement le polymère.

NB : Dû à un déménagement de notre labo, cette étude n’a pas pu être achevée.

Conclusion

On s’est intéressé plus particulièrement dans cette annexe, sur la gravure de la résine

IPI10 et le Si pour permettre de transférer notre structure de concentrateur à l’intérieur

du silicium. On a ainsi effectué toutes les manipulations nécessaires pour avoir une idée sur

les propriétés de la résine et du silicium avec lesquels on pourra transférer nos structures.

A titre d’exemple, celui-ci peut nous apporter une adhésion naturelle à l’intérieur d’un

substrat transparent dans l’IR.

En plus, on a ajouté une couche de ZnO sur la surface du substrat de Si, avant la struc-

turation de la résine, afin d’augmenter l’épaisseur du silicium gravé, vu que le ZnO possède

une sélectivité très grande par rapport au silicium. On a réussi à graver le ZnO, en util-

isant la résine IPI10 structurée comme masque. L’étape suivante sera de graver le silicium

afin d’intégrer totalement notre structure dans le substrat de silicium.
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D. Concentrateurs 3D finis continu et

discrétisé

Concentrateur 3D discrétisé (sans absorption)

Si on considère un concentrateur de lumière 3D fini et discrétisé, l’accord est plus quali-

tative montrant la limite de l’isotropie de l’approximation Maxwell-Garnett pour la per-

formance du système final. L’écart entre le comportement du concentrateur continu et

discrétisé peut être apprécié à partir de la Fig.D.1. Cependant, alors que le facteur

d’exaltation du champs est plus faible pour le concentrateur discrétisé que pour le con-

centrateur continu, nous constatons que le facteur d’exaltation du champs est plus confiné

près de l’interface.

211



A.D Concentrateurs 3D finis continu et discrétisé

Figure D.1. – Simulation FDTD 3D d’un spot de concentrateur 3D à base de MM
(densité d’énergie) pour λ = 10.4µm pour un profil continu (a-e) et pour le profil
continu (f-j). La polarisation de la longueur d’onde plane incidente est selon l’axe x.
(a-b) Coupe transversale montrant le spot focalisé dans les plans axial (x,y) et (y,z)
respectivement. (c) Coupe transversale selon le plan (x,y) à la position de focalisation
maximale pour une longueur d’onde plane incidente selon l’axe x. (d) Profiles de densité
d’énergie selon l’axe optique : Les premiers 6µm correspondent à la couche de MM, le
spot maximal est approximativement à 7, 5µm de l’interface MM/air. (e-h) Coupes
transversales similaires à (a-c) pour le concentrateur discrétisé. (h) Profil de densité
d’énergie selon l’axe optique : Le spot maximal est approximativement à 1, 6µm de
l’interface MM/air.
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Concentrateur 3D discrétisé (avec absorption)

Figure D.2. – Simulation (FDTD) 3D du spot du concentrateur à base de MM (densité
d’énergie) à λ = 10, 4µm pour le concentrateur à épaisseur de 6µm. (a,b) Coupes
axiales transversales dans les plans (x,z) et (y,z) respectivement pour une longueur
d’onde incidente plane polarisée selon x. (c) Simulation dans le plan transversal à la
position de focalisation maximale pour la même longueur d’onde incidente.

La Fig.D.2 présente une simulation électromagnétique de la structure à base de MM

conçue à 10, 4µm, éclairée par le bas par une onde plane polarisée selon la direction de

l’axe x. L’intensité du champ est normalisée par l’intensité obtenue sans la lentille à base

de MM. La taille du spot obtenue est légèrement plus petite que λ(7, 6 et 5, 2µm mesurée

selon l’axe x et y respectivement à largeur à mi-hauteur - FWHM ). En fait, par rapport

à des simulations effectuées sur un concentrateur avec une distribution d’indice continu

(représenté sur la Fig.D.1), la distance de travail se trouve être la plus courte (2, 1µm vs
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A.D Concentrateurs 3D finis continu et discrétisé

7, 5µm) et la mise au point est un peu plus serrée. Ceci peut se comprendre par le fait

que le profil d’indice de réfraction a tendance à être plus élevé au centre de la distribution

d’indice de réfraction due aux grand pas de discrétisation. La discrétisation introduit

également une certaine anisotropie qui est pas prise en compte par la théorie du milieu

effectif isotrope employé.
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Micro-concentrateurs de lumière à base 
de métamatériaux polymères pour la 
détection infrarouge 
 
Dans cette thèse, nous développons des micro-
concentrateurs de lumière en vue d’applications 
dans l’infrarouge. Les optiques, plates, de dimen-
sions comparables à la longueur d’onde, sont for-
mées d’une couche micronique de métamatériau, 
constituée de polymère structuré par des trous d’air. 
Une focalisation dans la zone de Fresnel des struc-
tures est recherchée en réalisant un gradient 
d’indice, obtenu en variant le diamètre des inclu-
sions d’air (de λ /20 à  λ/8). Des simulations élec-
tromagnétiques sont d’abord effectuées pour valider 
un design. La fabrication de ces concentrateurs 
repose sur la structuration d’une couche de photo-
résine à l’aide d’une technique de lithographie op-
tique 3D à deux photons. Les mesures obtenues par 
l’imagerie infrarouge des structures montrent 
l’obtention d’une focalisation en accord avec les 
simulations pour un volume de concentrateur de 
1,5 λ3, en dépit de l’absorption résiduelle de la ré-
sine choisie. Les structures proposées sont inva-
riantes dans la direction axiale et peu épaisses, et 
peuvent donc être transférées dans d’autres types 
de matériaux ayant des indices de réfraction plus 
importants, comme le silicium. Les structures pro-
posées peuvent également servir de plateforme pour 
réaliser un confinement sub-longueur d’onde par 
l’ajout d’antennes plasmoniques. 
 
 
Mots clés : métamatériaux - lentilles (optiques) - 
nanophotonique - microfabrication - photopoly-
mères - photolithographie - gravure par plasma – 
imagerie infrarouge. 
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Wavelength-scale Light Concentrators 
made of Polymer Metamaterials for In-
frared Applications 
 
In this thesis, we develop flat light concentrators for 
infrared applications. The structures have dimen-
sions comparable with the wavelength and are made 
of a metamaterial layer (few microns) made of pol-
ymer with air holes inclusions. Light focusing in the 
Fresnel zone of the structures is achieved by a gra-
dient index profile obained by chirping the holes 
diameter (from  λ /20 to  λ /8). Electromagnetic 
simulations are first performed to validate a design. 
The fabrication of these concentrators is then made 
by direct laser writing using a 3D two-photon lithog-
raphy technique. Infrared imaging of the structures 
reveals a clear focusing of the infrared light for 
concentrators volume as small as 1.5  λ3, in agree-
ment with the electromagnetic simulations. Consid-
ering that the metamaterial concentrator slabs are 
invariant in the axial direction and not too thick, 
similar structures can be transferred in transparent 
substrates such as silicon using deep reactive ion 
etching. A subwavelength light confinement can also 
be exploited by adding plasmonic antenna on the top 
surface of the flat concentrators. 
 
 
Keywords: metamaterials - lenses - nanophotonics – 
microfabrication - photopolymers - photolithography 
- plasma etching - infrared imaging. 
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