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Introduction

E travail doctoral s’inscrit dans la continuité des études menées sur les enregistrements

holographiques au sein du département d’optique de 'ENST Bretagne [1,2]. A partir
de ces précédentes études, mon travail a notamment contribué a développer des outils de
simulation numérique, a faire évoluer nos moyens d’enregistrement et a mettre en place
une méthode et des outils de caractérisation de composants diffractifs holographiques. Ces
différents apports nous ont permis d’étudier, de dimensionner et de réaliser de nouvelles
fonctions diffractives accordables utilisant des effets de résonance. Les principaux domaines
d’applications ciblés étant le traitement optique de 'information et les télécommunications
optiques.

Actuellement, il est de plus en plus utile de disposer de fonctions présentant des aspects dy-
namiques ou reconfigurables. En holographie, de tels comportements peuvent étre obtenus en
utilisant des matériaux d’enregistrement accordables. Nous obtenons cette accordabilité par
Iemploi de matériaux composites polymere / cristal liquide (PDLC pour ”polymer-dispersed
liquid crystals”) structurés en domaines de cristal liquide dispersés dans une matrice de
polymere. L’application d’un champ électrique sur le matériau provoque a 1’échelle micro-
scopique un alignement des molécules de cristal liquide. Ceci modifie les propriétés optiques
de ce matériau. Dans le cas d’'un hologramme, cela se traduit par une variation de I'indice
de réfraction des domaines de cristal liquide, ce qui modifie la profondeur de modulation de
I’hologramme et donc son efficacité de diffraction.

Les activités d’enregistrements holographiques dans les matériaux composites polymere
/ cristal liquide ont débuté en 2003 au département d’optique de ENST Bretagne au
cours de la these de J-L. Kaiser [2,3] dans le cadre d’une collaboration avec le laboratoire
de G.P. Crawford de l'université de Brown aux Etats-Unis. Ces travaux ont notamment
abouti a 'optimisation de la composition d’'un mélange PDLC permettant I’enregistrement
d’hologrammes ayant de bonnes efficacités de diffraction.

Nous avons prolongé cette étude en étudiant et réalisant des structures diffractives périodiques
présentant des effets de résonance. Le terme de résonance recouvre plusieurs phénomenes
pouvant survenir dans les réseaux de diffraction. Deux types de résonances ont retenu notre
attention :

v' La résonance de Bragg régissant le comportement des hologrammes en volume. Il est
connu que des valeurs d’efficacités de diffraction théoriques de 'ordre de 100% peuvent
étre obtenues avec de telles structures.

v' Les résonances provenant des "anomalies de diffraction” résultant de l'interaction entre
une onde et un des modes propres du réseau de diffraction. Nous nous intéresserons aux
résonances dites de plasmon de surface survenant pour les réseaux de diffraction en relief
métalliques.



2 INTRODUCTION

L’observation expérimentale de ces effets de résonance n’est pas aisée. Il est nécessaire de
dimensionner précisément ’échantillon en utilisant des outils de modélisation. Les moyens
technologiques et le matériau d’enregistrement doivent étre bien maltrisés, ce qui nécessite
des études préalables et une optimisation des processus de fabrication s’appuyant sur une
utilisation conjointe des moyens de caractérisation et de modélisation.

En plus de la connaissance du matériau holographique, des moyens d’enregistrements et de
caractérisation associés, ’observation expérimentale de ces effets de résonances ne peut étre
réalisée qu’avec des outils de modélisation permettant d’effectuer des dimensionnements et
de déterminer les parametres des hologrammes désirés. Ces mémes outils pouvant permettre
I'optimisation des processus de fabrication grace aux mesures de caractérisation effectuées.

C’est autour de ces trois aspects que s’articule notre travail doctoral : la modélisation,
I’étude des matériaux holographiques accordables et la réalisation de fonctions optiques
originales basées sur des effets de résonance.

L’objectif du premier chapitre est de présenter les outils de simulations numériques que j’ai
développés et utilisés pour prévoir le comportement des réseaux de diffraction réalisés. Apres
un descriptif des principales méthodes existantes, les bases de la propagation de la lumiere
dans les milieux périodiques seront détaillées. Cette étude a mené au développement de deux
outils adaptés aux réseaux de diffraction holographiques basés sur la théorie rigoureuse des
ondes couplées et la méthode différentielle. Ces programmes informatiques ont permis le
dimensionnement et la caractérisation des différents composants réalisés au cours de ce travail.

L’étude des matériaux holographiques destinés a I’enregistrement de nos réseaux de diffrac-
tion sera abordée au second chapitre. En guise de prélude aux matériaux PDLC, nous avons
effectué une premiere étude sur la formation des hologrammes dans les photopolymeres Du-
Pont. Il s’agit d’un matériau commercial dont I'utilisation nous a été rendue possible grace
au docteur Yvon Renotte de 'université de Liege. Cette étude a mené a la compréhension des
processus mis en jeu ainsi qu’a ’établissement d’un modele phénoménologique décrivant la
formation spatiale et temporelle des hologrammes. Ceci dans le but d’aider a la compréhension
des mécanismes mis en jeux dans les matériaux PDLC.

La seconde partie de ce chapitre traite du matériau holographique PDLC. Les processus d’en-
registrement et de caractérisation ayant été mis au point lors de I’étude des photopolymeres
DuPont, nous nous sommes particulierement intéressés a I'influence des parametres d’enregis-
trement sur la cinétique de formation, les valeurs d’efficacité de diffraction et la dépendance
en polarisation des hologrammes réalisés. Ce dernier aspect étant primordial pour certaines
applications.

La possibilité d’enregistrer plusieurs hologrammes dans le milieu PDLC (multiplexage) a
également été étudiée. Ce dernier aspect a donné lieu a de nombreuses expérimentations et
fait 'objet d’un chapitre a part : le chapitre trois.

Les travaux de modélisation, sur les enregistrements holographiques et sur les matériaux pho-
topolymérisables présentés lors des trois premiers chapitres ont rendu possible la réalisation
de deux filtres optiques bande étroite reposant sur des concepts originaux exposés dans les
chapitres quatre et cinq :

v Le principe du premier filtre repose sur 'amplification de la diffraction de Bragg dans une



INTRODUCTION 3

structure a cristal photonique a deux dimensions. Une propriété spécifique des cristaux
photoniques sera mise a profit pour réaliser un filtre optique bande étroite.

La structure étudiée sera constituée de deux réseaux de diffractions en volume réalisés
holographiquement. Les périodes de ces réseaux étant orthogonales.

Cette étude a été menée en collaboration avec I’équipe optique non-linéaire et signal
de Télécom Paris (notamment avec le professeur Robert Frey de l'institut d’optique, le
Docteur Isabelle Zaquine et Qiong He).

v' Le second filtre utilise la résonance de plasmon de surface. Ce phénomene se traduit
par 'absorption totale d’'une onde par un réseau de diffraction en relief de surface
métallique. Les parametres de ce filtre seront fixés pour opérer dans le domaine des
télécommunications optiques. Nous étudierons en particulier la possibilité d’obtenir un
composant accordable par ’emploi du matériau composite polymere / cristal liquide.

L’idée et un premier dimensionnement de ce composant ont fait ’objet d’une collaboration
avec le professeur Olivier Parriaux de 'université Jean-Monnet de Saint-Etienne.






CHAPITRE
Diffraction par un
réseau : introduction
aux théories vectorielles

1.1 Introduction

La structure diffractive de base utilisée dans ce travail est le réseau de diffraction dont la
période sera de ’ordre de ou plus petite que la longueur d’onde de travail. Il est bien connu
que dans ce cas, nous sommes au-dela du domaine de validité de la théorie scalaire qui fournit
habituellement les champs diffractés grace a une simple transformée de Fourier (en champ
lointain) ou une transformée de Fresnel (pour le champ proche) [4].

Lors de I'étude de la conception d’un composant optique, la phase de modélisation présente
un double intérét :

v' Avant la réalisation, un dimensionnement pertinent peut étre effectué de fagon a ce que
les effets escomptés soient bien mis en évidence. Cette étape permet a moindre cott de
faire un premier ajustement du processus de fabrication.

v' Ensuite lors de la phase de caractérisation des composants réalisés, les mesures effectuées
couplées aux outils de modélisation permettent de remonter a des estimations des pa-
rametres principaux de ces derniers. Ceci permet d’avoir une meilleure compréhension des
processus mis en jeu ainsi qu’une meilleure maitrise technologique.

C’est pour ces raisons que nous nous attacherons dans cette premiere partie a I’étude des
outils de modélisation disponibles destinés aux réseaux de diffraction.

Nous pouvons prendre un exemple qui est celui des applications visant le domaine des
télécommunications ou il est nécessaire de pouvoir estimer a ’avance la dépendance en pola-
risation introduite par le composant.! Cette dépendance se traduit par des pertes dépendant
de la polarisation qui doivent étre les plus faibles possibles (une valeur typique requise est
de 0.3 dB pour un systéme complet). Pour un réseau de diffraction, elle reflete la différence
d’efficacité de diffraction pour les états principaux de polarisation TE et TM (qui seront
définis par la suite). Cette information ne peut étre obtenue par simulation qu’en utilisant
des théories prenant en compte la nature vectorielle de la lumiere.

Nous allons au cours de ce chapitre effectuer une introduction aux principales méthodes
disponibles a ce jour nous permettant de résoudre le probleme de diffraction par un réseau.
Les bases de la propagation de la lumiére dans un milieu périodique seront décrites. Le détail
du principe d’une des théories les plus utilisées aujourd’hui et probablement la plus abordable

'L’état de polarisation a la sortie d’une fibre optique standard étant en général inconnu.
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6 THEORIES VECTORIELLES

du point de vue théorique et numérique sera présenté. Nous discuterons également du domaine
d’application ainsi que des améliorations de cette méthode.

1.2 Revue des théories existantes

La premiere théorie électromagnétique permettant de calculer les efficacités de diffraction
d’un réseau a été établie par Lord Rayleigh [5] au début du siécle dernier dans le but
d’expliquer les anomalies de Wood? [6]. Du fait que de tels effets dépendent fortement de la
polarisation de ’onde incidente, le développement d’une théorie vectorielle de la diffraction
était nécessaire. Cette méthode repose sur le fait qu’a I'intérieur et a 'extérieur du réseau, le
champ électromagnétique est exprimé par une série d’ondes planes montantes et descendantes
(ces ondes pouvant étre soit propagatives ou évanescentes). On parle alors de développement
de Rayleigh. S’il parait évident que ce type de développement est valide dans le substrat et
le superstrat (régions homogenes entourant le réseau), cela I’est moins lorsque 'on se trouve
a lintérieur de la région modulée contenant le réseau. Des questions concernant la validité
d’une telle hypothese se sont posées vers la moitié du XX®™¢ siecle. De nombreux débats
menerent a la conclusion qu’en général, le développement de Rayleigh n’est pas valide a
Pintérieur du réseau a I'exception des structures en relief faiblement modulées (cette théorie
donne de tres bons résultats pour les réseaux sinusoidaux parfaitement conducteurs lorsque
le rapport h/A < 0.1 [7], h étant Iépaisseur et A la période du réseau). Comme d’autres
théories approchées, il est nécessaire de connaitre son domaine de validité.

Les premieres théories rigoureuses sont apparues au cours des années 1960. Ces méthodes
sont rigoureuses dans le sens ou les équations de Maxwell ne subissent aucune approximation
sur le plan théorique. Les seules que nous pouvons rencontrer appartiennent au domaine
numérique (troncation du nombre d’équations, limitation du nombre d’harmoniques calculés,
erreurs d’arrondis...). Le principe général repose sur le fait que les équations de Maxwell
sont écrites sous leur forme intégrale ou différentielle, puis elles sont projetées sur une base
de fonctions. Des algorithmes sont utilisés pour rendre ces équations stables numériquement
et finalement la résolution d’un systéeme linéaire permet de déterminer les champs des
différentes ondes diffractées.

Voici un descriptif de ces différentes méthodes :

v La méthode intégrale : elle est la premiere méthode rigoureuse développée pour le cal-
cul des réseaux de diffraction [8,9]. Elle a été grandement utilisée et est probablement la
méthode permettant de résoudre le plus de probléemes de diffraction par un réseau (notam-
ment les réseaux métalliques ou parfaitement conducteurs). Son principal ”inconvénient”
est qu’elle présente une formulation mathématique et une implémentation numérique com-
plexes.

La solution des équations de Maxwell est donnée par la résolution d’un systeme
d’équations intégrales établi avec la méthode de la fonction de Green. Le champ diffracté
est obtenu grace a la propagation d’un courant de surface qui dépend lui-méme du champ
incident et de la valeur du champ diffracté en d’autres points de la surface du réseau. En
discrétisant le profil du réseau, le probleme est ramené a un systeme linéaire d’équations

2(Ces anomalies peuvent se traduire par des pics d’absorption indésirables trés fins dans le domaine spectral,
la nature de ces anomalies sera expliquée plus tard.



1.2. REVUE DES THEORIES EXISTANTES 7

algébriques.

v La méthode modale : la solution du probleme est donnée sous la forme de modes de

propagation de la structure [10,11]. Chacun de ces modes est solution des équations de
Maxwell et le champ global est donné par une combinaison linéaire de chacun d’eux. Les
amplitudes de ces modes sont déterminées par 1’écriture des relations de continuité et par
la résolution d’un systeéme linéaire.
Le mode ne devant pas étre perturbé, le profil du réseau ne doit pas changer sur sa coor-
donnée verticale. Cette méthode est donc restreinte aux réseaux binaires (lamellaires), ou
aux profils pouvant étre représentés par ’empilement de tels réseaux (en marche d’escalier,
voir figure 1.1).

ass

Figure 1.1 — Découpage du profil d’un réseau en relief de surface.

Il a été montré que cette approche était strictement identique a celle de la théorie
rigoureuse des ondes couplées qui sera présentée par la suite [12]. Ceci est vrai seulement
du point de vue des résultats fournis pour les efficacités de diffraction car du point de vue
physique, la méthode modale utilise de vrais modes de propagation alors que la théorie
rigoureuse des ondes couplées utilise des harmoniques de Fourier (qui sont une descrip-
tion mathématique correcte mais qui ne permettent pas une approche phénoménologique).

v La méthode différentielle classique : comme son nom l'indique, les équations de Max-
well sont écrites sous leur forme différentielle. Le domaine ol sont résolues ces équations
est séparé en trois parties, deux espaces semi-infinis homogenes entourant une section
modulée (soit en relief ou en volume) correspondant au réseau de diffraction (voir figure
1.2).

Milieu 1 homogéne A

Figure 1.2 — Illustration des différentes régions.

Dans les deux zones homogenes, le champ est exprimé par un développement de Rayleigh
qui est tout a fait valide. A I'intérieur de la zone modulée, il est possible de montrer que le
champ est pseudopériodique avec la périodicité du réseau A, il peut étre alors décomposé
en série de Fourier.

Le principe de cette méthode est le suivant :

1. Injection de l'expression du champ a lintérieur de la région modulée dans les
équations de Maxwell et obtention d’un systéme d’équations différentielles couplées
écrites dans un espace de Fourier.

2. Résolution du systeme différentiel a 1’aide d’une méthode classique (type Runge-
Kutta ou prédicteur-correcteur) en intégrant sur la hauteur du réseau.

3. Ecriture des conditions de continuité des champs aux interfaces. Un systeme linéaire
d’équations est alors établi.
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4. Résolution du systeme linéaire et calcul des efficacités de diffraction ou de la valeur
du champ diffracté.

La théorie différentielle a été développée peu apres la méthode intégrale [13]. Son détail
peut étre trouvé dans les ouvrages [14,15]. La premiere version de cette méthode était
plutot destinée aux réseaux diélectriques et a conductivité finie (métal réel).

Des problemes de stabilité de cette méthode ont été mis en évidence, notamment dus a
la présence de fonctions exponentielles réelles et lorsque 1’état de polarisation de 1’onde
incidente est TM (champ électrique orthogonal aux traits du réseau). De nombreux travaux
parus au cours des dernieres années dont la nature sera présentée ultérieurement ont permis
de rendre cette méthode stable.

Comme pour la méthode modale, il faut tronquer le nombre d’équations et ne retenir
seulement qu’un nombre fini d’harmoniques. La différence entre les deux méthodes réside
dans le fait que pour la méthode modale, chacun des modes calculés est solution des
équations de Maxwell alors que cela n’est pas le cas pour les harmoniques spatiales
utilisées pour la méthode différentielle qui ne sont que des harmoniques de Fourier. Seule
une somme infinie de tous ces harmoniques correspond & la solution réelle du probleme.

Pour les réseaux en relief de surface, il existe des variantes de la méthode différentielle ot
une transformation de coordonnées est effectuée : il peut soit s’agir d’une transformation
conforme [16], soit d’un changement de coordonnées plus simples Y = y— f(z) ou f(z) est
la fonction représentant le profil du réseau [17,18] (méthode de Chandezon encore appelée
méthode C). Dans le nouveau systeme de coordonnées le profil du réseau devient plan
et les instabilités dues a I’état de polarisation disparaissent. Par contre, la formulation
mathématique devient plus complexe.

La théorie rigoureuse des ondes couplées ou méthode RCW (Rigorous
Coupled- Wave) (appelée encore la méthode de Moharam et Gaylord qui en ont été les
auteurs au début des années 1980) : le principe est le méme que la méthode différentielle
mais dans ce cas, le profil du réseau ne change pas sur sa coordonnée verticale. Le
systeme différentiel est alors a coefficients constants et I'intégration peut s’effectuer par la
détermination des vecteurs et valeurs propres d’une matrice caractéristique, ce qui simplifie
grandement le processus d’intégration numérique.

La premiere version de cette méthode est parue en 1981 [19] et une théorie vectorielle
compléte a trois dimensions a été pubilée en 1983 [20]. De nombreuses améliorations ont
été apportées au cours des années 1980 et 1990. Elle est tres bien adaptée aux profils
binaires (lamellaires) ou aux réseaux holographiques en volume (avec une orientation
quelconque des franges). Elle peut étre utilisée pour les réseaux en relief de surface en
effectuant un découpage du profil en une superposition de réseaux lamellaires comme pour
la méthode modale. Etant un cas particulier de la méthode différentielle, elle est pourvue
des mémes instabilités numériques. Les premieres versions stables ont été publiées au
cours des années 1990 [21,22].
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Un récapitulatif de ces différentes méthodes ainsi que de leurs domaines d’applications est
indiqué dans le tableau 1.1.

Type de Méthode Méthode Méthode Méthode
Reseau Différentielle RCW Modale intégrale
Réseau holographique en volume ++ +++ +4+ +
Réseau diélectrique en relief +++ ++ ++ ++
Réseau binaire (lamellaire) ++ +++ +++ +
Réseau métallique en relief ++ + + +++
Réseau parfaitement conducteur + ++ +—4++
Tableau 1.1 — Tableau récapitulatif des principales méthodes rigoureuses permettant de

résoudre le probleme de diffraction par un réseau ainsi que leurs domaines d’application.

Ce tableau est loin d’étre complet, il ne fait état que des domaines d’application des méthodes
les plus couramment rencontrées. Une description plus exhaustive des performances de cha-
cune de ces méthodes peut étre trouvée dans les ouvrages [15,23].

En dehors de ces méthodes dites classiques et qui sont bien connues, de nombreuses méthodes
utilisant des traitements électromagnétiques rigoureux ont été développées. Parmi elles nous
pouvons notamment citer la méthode des sources généralisée développée par A. Tish-
chenko [24,25] qui permet de fournir la solution exacte du probléeme de diffraction par un
réseau quelle que soit sa nature en ne se souciant pas des problemes de convergence que 1'on
peut rencontrer habituellement (et qui seront mises en évidence dans la suite de ce chapitre).
Le principe réside en un schéma itératif sur la distribution de l'indice de réfraction de la
structure. A chacune de ces itérations le champ électromagnétique subit une correction et
converge vers la solution exacte. Le schéma itératif peut étre mis sous un formalisme intégral
qui est résolu numériquement.

Lors de la résolution du probleme de diffraction par un réseau, il faut choisir judicieusement
la méthode a employer. Dans certains cas, les théories vectorielles rigoureuses citées ci-dessus
peuvent étre remplacées par une théorie approchée utilisant une implémentation numérique
moins complexe voire une simple formule analytique.

Le domaine de validité de telles méthodes est a connaitre précisément, sinon des erreurs
importantes dues a la modélisation peuvent étre observées. Par exemple, la théorie de I’onde
couplée élaborée par Kogelnik en 1969 [26] fait encore référence lorsqu’il s’agit d’étudier
des réseaux holographiques en volume épais. Les résultats fournis par cette théorie sont en
excellent accord avec la théorie rigoureuse des ondes couplées, a condition de rester dans son
domaine de validité.

Par contre, si nous sommes obligés d’utiliser une théorie rigoureuse, il n’existe pas de
méthode universelle pour calculer le champ diffracté par un réseau. Il faut alors choisir la
méthode la plus adaptée au probleme donné. Par exemple, il est peu recommandé d’utiliser
la théorie rigoureuse des ondes couplées pour traiter le cas d’un réseau métallique (surtout
pour I’état de polarisation TM).

Dans la suite de ce chapitre, nous allons présenter I'une de ces méthodes, qui est probablement
la plus abordable du point de vue mathématique : la théorie rigoureuse des ondes couplées.
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1.3 La théorie rigoureuse des ondes couplées

Nous allons présenter le détail de la théorie rigoureuse des ondes couplées introduite
précédemment. Cette méthode sera la plus largement utilisée pour étudier les réseaux de
diffraction réalisés dans le cadre de ce travail. Sa simplicité permet également de présenter
les principes de base des théories vectorielles utilisées dans I’étude des réseaux de diffraction.

Pour éviter toute confusion, nous avons conservé les notations et conventions des articles de
Moharam et Gaylord.

1.3.1 Géométrie du probleme

1.3.1.1 Schéma

Milieu |

Milieu Il

Figure 1.3 — Géométrie du probleme de diffraction par un réseau.

Notations utilisées :

- A : période du réseau

- np et ng : indices respectifs des milieux externes au réseau (encore appelés superstrat et
substrat).

- Kkine : vecteur d’onde incident

- k1 et k3 : normes des vecteurs d’ondes dans les milieux I et III. k; = 2T7rnz = kon;)

- K : vecteur réseau K = 27/A x

: angle d’azimuth.

: angle correspondant a la polarisation du champ.

: angle d’incidence par rapport a la normale au réseau.

: épaisseur du réseau.

1
QT >

Les vecteurs unitaires du repaire cartésien seront notés x, y et z.

L’angle ¢ est encore appelé angle de diffraction conique. En effet, lorsque é = 0, nous sommes
dans le cas classique de diffraction par un réseau ou les ondes incidentes et diffractées sont
tous contenues dans le plan d’incidence qui est orthogonal aux sillons du réseau. Cette confi-
guration est classiquement appelée diffraction planaire. Lorsque § # 0, les ordres diffractés
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ne sont plus contenus dans le méme plan mais sont situés sur un cone : on parle alors de
diffraction conique.

1.3.1.2 Profil du réseau

Le réseau de diffraction est représenté par sa permittivité e(x) qui est une fonction périodique :

e(x) = Zen exp (jnKx) = Zen exp <j2ﬂ:x> (1.1)

Selon le profil, les coefficients de Fourier €, sont calculés de maniere analytique ou numérique.
Par exemple, pour un réseau holographique en volume, le profil de permittivité du réseau est

donné par e(x) = &, + Aecos (%Taz), sa décomposition en série de Fourier ne comporte que

trois termes, e_; = Ae/2, €9 = &, et €41 = Ae/2.

Pour un profil quelconque, le coefficient de Fourier n est donné par la formule :

I 27nx
€n = A/o e(z)exp (j A >d:c (1.2)

Du point de vue de I'implantation numérique, il nous faudra retenir seulement un certain
nombre d’harmoniques dans le profil du réseau. Au lieu d’étre infinie, la somme va étre
tronquée de —m a +m ce qui correspond a un nombre total d’harmoniques égal a N = 2m+1.

1.3.1.3 Coordonnées des différents vecteurs

Vecteur unitaire du champ incident u (u = E/|E||) :

Uy cos ) cos f cos § — sin) sin d
u=| u, | =| costcosfsind —sintycosd (1.3)
U — cossinf

Vecteur d’onde du champ incident k;,. :

kinc,x kl sin @ cos 0
Kine = | FKiney | = | kisinfsind (1.4)
Eine,- k1 cos @

avec k1 = koni = 2%711

1.3.2 Expression des champs a l’'intérieur de chaque région

L’étude d’un réseau de diffraction peut se ramener au calcul du champ électromagnétique dans
trois régions bien distinctes : le superstrat et le substrat qui sont supposés étre semi-infinis
(numérotées I et III) et la région contenant le réseau de diffraction lui-méme.
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1.3.2.1 Champ a l’intérieur du réseau

A l'intérieur du réseau, il est possible de montrer que le champ est pseudopériodique et possede
la périodicité du réseau (se reporter a la page 20 de [15] par exemple pour la démonstration). I1
peut alors étre décomposé en série de Fourier sur une base de fonctions appelées harmoniques
spatiales de type exp [—jkg nz].

kg est donné par I'expression :

2
ko = kines — nK =y sin — nxﬂ (1.5)

Cette expression porte encore le nom de condition ou théoreme de Floquet. K est la norme
du vecteur réseau et est égale a 2w /A.

Le champ électromagnétique est alors de la forme :

Ey =) S,(2)exp [ jkyn] (1.6)
€ 2
H, = —j (/;;) > " U(2) exp [~ jkana] (1.7)

ou S, (z) et U, (z) sont les amplitudes complexes des champs électrique et magnétique et ceci
pour chacun des ordres définis par I’entier n. Nous avons :

Sn(2) = Sen(2) x+ Syn(2) y +S:n(2) 2 (1.8a)
Up(2) =Upn(2) x+Uyn(2) y+ Usn(2) 2 (1.8b)

1.3.2.2 Milieux homogenes I et II1

A Textérieur du réseau, les milieux I et III sont homogenes, les équations de propagation se
ramenent a ’équation de Helmholtz et en y injectant la décomposition en série de Fourier
du champ, on peut montrer que celui-ci peut se mettre sous la forme de développement de
Rayleigh :
E;i = Ejpe + Z R, exp [_.7 (kx,nx + ky,ny - kl,z,nz)]
n

' (1.9)
Em = Z Ty exp [—j (kepn® + kyny + k320(2 — d))]

Le champ incident est donné par E;,. = uexp (—jkipc . 1).

Les vecteurs R,, et T,, correspondent aux amplitudes complexes des ordres diffractés réfléchis
et transmis. Ils sont donnés par :

R,=R;nx+Ryny+R.,z (1.10a)
T,=Tpnx+Tyny+T.pnz (1.10Db)
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Les champs magnétiques sont obtenus grace aux équations de Maxwell :

1

Hinc = _7kinc X uexp (_jkinc . I') (111)
W,uo

Hrp=—— ki, x Rpex Kip.r 1.12

R w0 Z 1 p (—jki ) ( )

HT:—WZkgn x Ty exp (—jks . (r — dz)) (1.13)
0

Les vecteurs d’ondes des ordres diffractés dans les milieux homogenes sont donnés par :

kl,n = kaz,n X+ kinc,y Yy — k]_,zm, Z (114&)
kS,n = kx,n X + kinc,y y + k3,z7n V4 (114b)
avec .
k.t,n = kinc,z —nK (115)
et :
\/k2 znc Y k% o k%, k;Zan y =
k1zm = 7 s o ) (1.16)
j\/k - k zncy kl - kx, kzncy <0
ks32n = \/k§ - — kfncy avec la condition S (k3 . m) > 0 (1.17)

(ki = kon; = 277”%)

Si la composante k; , ,, est réelle, 'onde diffractée sera propagative; si elle est imaginaire,
biadh]
londe diffractée sera évanescente.

1.3.3 Equations de propagation a l'intérieur du réseau

Nous allons partir de 'expression des équations de Maxwell dans le systeme de coordonnées
cartésiennes et en régime harmonique.

V x By = —jwuoH, (1.18)
V x Hy = jwepe(z)Ey (1.19)

Si nous développons les équations ci-dessus, nous obtenons le systeme suivant :

oFE ) OH, .
82 Wy = —jwpoH, aTg/[Z — Wy = jweoe(z)Ey
O OB, O 0o

~ = —jwuoH, or 0y = jwepe(z)E,
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Nous notons bien que le terme (x) est la permittivité périodique du réseau de diffraction.
Nous éliminons les composantes selon z, nous obtenons ainsi un systeme de quatre équations
différentielles couplées :

O - st oy [y (% - 2)

L = —jwpoHy — 5z 0 0% [ (z 2) < 8zy 0y } (1.21)
o ' 0°E, 9°E, |
azy = —]w805(I)Ea: + W{LO 8.%8?/ B 8y2 )

8Hx o j 0 Ey o 82Ez

0z jweoe(z) Ey + Who \ 92 Oydx

Nous allons simplifier ce systeme en nous intéressant uniquement au régime de diffraction
planaire (les ondes incidentes et diffractées sont toutes contenues dans le plan d’incidence).
Dans ce cas, la diffraction par un réseau est étudiée en résolvant le probleme pour deux états
de polarisation indépendants (ou états fondamentaux) notés TE et TM.

La polarisation TE (transverse électrique) est définie par un vecteur champ électrique
orthogonal au plan d’incidence (angle 1» = 0°), il est alors parallele aux sillons (ou franges)
du réseau. Pour la polarisation TM, le champ électrique est compris dans le plan d’incidence
et est orthogonal aux sillons du réseau (angle ¢ = 90°). 3

Ainsi, pour chacun des états TE et TM, plusieurs composantes des champs vont s’annuler
et le systeme 1.21 va s’en retrouver grandement simplifié. Nous obtenons :

- Polarisation TE : seules les composantes E, et H, sont non-nulles. Le systeme se réduit
alors a

OFE .
aizy = jwpoHy
OH, e ()Ey 1 j 82 (1.22)
il
0z JUE0 W 630
Ces deux équations peuvent étre regroupées en une seule du second ordre :
o*E, 0°E,
x)E, =0 1.23
L+ S 4 @), (123

- Polarisation TM : seules les composantes F, et H, sont non-nulles. Le nouveau systeme
est alors :

oE, ] J 0 1 0H,
0z - TJWHoHy T wWeQ (91‘ ( ) 895 (1 24)
7 .
88;/ = —jwepe(x) By
Ces deux équations peuvent étre regroupées en une seule du second ordre :
0*H, o[ 1 0H,
k =0 1.25
ey [ ] + e, - (1.25)

Par la suite, nous allons expliciter la résolution pour la seule polarisation TE, le principe
étant le méme pour I'état TM. Un paragraphe indiquera les expressions des diverses matrices
utilisées pour cet état de polarisation.

3Au lieu des états TE et TM, on rencontre également souvent les termes polarisation S et polarisation P.
S correspond & la polarisation TE (S est l'initiale de ”Senkrecht” qui signifie perpendiculaire en allemand) et
P (pour ”Parallel”) & la polarisation TM.
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1.3.4 Ecriture des équations dans I’espace de Fourier
1.3.4.1 Regle de Laurent

Nous rappelons le calcul des coefficients de Fourier d’une fonction égale au produit de deux
fonctions périodiques.

Soient f(z) et g(x), deux fonctions périodiques de méme période A, le produit de ces deux
fonctions h(z) = f(z)g(x) peut se mettre sous la forme :

(1.26)

Le coefficient de Fourier d’un produit de fonctions périodiques est alors donné par la regle de
Laurent :

hy = anfm Im = Zgnfm fm (1'27)

1.3.4.2 Ecriture des équations dans I’espace de Fourier

En utilisant la regle de Laurent, nous réécrivons le systeme d’équations différentielles en
injectant dans I’équation de propagation 1.23 les développements en série de Fourier du
champ électrique et de la permittivité. Nous obtenons I’équation suivante pour 'harmonique
n du champ :
9%Sy.n
02>

= k2 Syn — k5D enpSyp (1.28)
p

Nous sommes en présence d’un systeme différentiel & N = 2m + 1 équations (—m < n < m,
m est le nombre d’harmoniques retenus pour effectuer le calcul). Ce systéme peut étre écrit
sous forme matricielle et simplifié en effectuant le changement de variable 2’ = kgz :

{3255/

32} ~ [Kx?~E| Sy (1.20)

- Sy : vecteur colonne de dimension N contenant les composantes Sy,

- Kx : matrice diagonale dont 1'élément (n,n) est égal a k; ,/ko

- E : matrice de Toeplitz de dimension N x N définie telle que I’élément (n,m) de cette
matrice est égal a I'harmonique €,_,, de la permittivité (équation 1.1)

€) €1 €E_N
€1
FE = o (1.30)
€1
EN €1 €0
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1.3.4.3 Forme des solutions

L’équation matricielle 1.29 obtenue ci-dessus est un systeme d’équations différentielles
couplées a coefficients constants. La solution peut étre obtenue par une combinaison linéaire
des solutions particulieres de ce systeme, obtenues grace a la détermination des vecteurs et
valeurs propres de sa matrice caractéristique.

N
Syn(z) = Z Wnp (01;|r exp(—kogpz) + ¢, exp [kogp(z — d)]) (1.31)
p=1

W,y est I'élément n du vecteur propre associé a la valeur propre g, qui est en fait la racine
carrée positive de la valeur propre A, de la matrice caractéristique M = Kx?> — E. c; et
¢, sont des coefficients constants inconnus qui seront déterminés a l'aide des conditions aux
limites.

1.3.5 Ecriture des conditions aux limites

Puisque nous connaissons ’expression finale du champ dans les trois régions, il reste a
déterminer les coefficients de Rayleigh R, et T, ainsi que les coefficients c; et ¢, de I’équation
1.31. Nous écrirons pour ce faire les relations de continuité du champ aux différentes inter-
faces.

En z = 0 et 2 = d, la composante tangentielle du champ S, ainsi que sa dérivée premiere
sont continues. D’apres I'équation 1.22, la dérivée du champ électrique est reliée directement
a la composante H, du champ magnétique. Ainsi :

N
Up(2) = Z Un,p {—c; exp(—kogpz) + ¢, exp [kogy(z — d)]} (1.32)
p=1

Unp st égal & wy, pgp.

Nous pouvons écrire les relations de continuité aux deux interfaces :

v' Continuité a 'interface z = 0

N
b0+ R; = Z Wim [cj;b +c, exp(—k:oqmd)] (1.33)
m=1
N
J [n1cos 060 — (k1,zi/ko)Ri] = Z Vim [C;‘; —-c, exp(—k‘oqmd)] (1.34)
m=1

v' Continuité a 'interface z = d

N
> Wi [ exp(—kogmd) + c) = T; (1.35)
m=1

N

> vim [} exp(—kogmd) — ¢] = G (ks i/ ko) T (1.36)
m=1

Le terme d;0 est le symbole de Kronecker (6,0 = 1 si i = 0, il est nul dans les autres cas).
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Comme précédemment, ce systeme d’équations peut étre mis sous forme matricielle :

v Interface z =0

[T Ea L [ B (| D B

v Interface z = d

{V\g{( Kf“f]—HYJ{T] (1.38)

I : matrice identité de dimension N x N

W : matrice contenant les vecteurs propres associés a la matrice caractéristique

X : matrice diagonale dont I’élément (,17) est égal a exp(—kog;d)

I, : vecteur colonne de dimension N dont toutes les composantes sont nulles excepté
I’élément m + 1 qui est égal a 1

-V : égale a WQ

Q : matrice diagonale contenant les racines carrées ¢, des valeurs propres de la matrice
caractéristique

- Y1 et Y3 : matrices diagonales dont les éléments sont respectivement égaux a k. ;/ko et
k3.2.i/ko

Nous pouvons regrouper ces deux systemes d’équations et obtenir :

-1 W WX 0 R I,

jY1 A\ -VX 0 ct | | jnicosf Iy (1.39)
0 -WX W I c 0 '
0 -VX V jYs||T 0

Les amplitudes complexes R et T des champs diffractés en réflexion et en transmission sont
obtenues grace a I'inversion de la matrice du systeme 1.39. La connaissance des coefficients
c™ et ¢ permet de calculer la distribution du champ & Iintérieur du réseau.

1.3.6 Généralisation de la méthode a L couches

Nous avons vu dans l'introduction que la théorie rigoureuse des ondes couplées pouvait
étre utilisée pour calculer des réseaux en relief de surface en effectuant un processus de
découpage en L couches de la structure. Nous obtenons un empilement de L réseaux la-
mellaires d’épaisseurs d; (1 < [ < L). Les équations de propagation peuvent étre résolues
dans chacune de ces couches et les amplitudes des ondes diffractées sont déterminées par la
résolution d’un systeme linéaire établi grace aux relations de continuité. Il faut alors prendre
en compte la continuité des composantes tangentielles des champs aux interfaces entre les
couches [ et [ + 1.

Milieu |
B RN e LSRR e e i Ee
_ _ _ _couchel_ _ I L L
IR | I | | __
R | | I | |
couche L [ TdLT 1 T 1
Milieu 111 |

Figure 1./ — Structure multicouches.
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Ainsi, a chaque sous-couche de la structure vont étre associées des matrices Wy, V) et X.

Les conditions aux limites & l'interface couche [/couche [ 4 1 s’écrivent de la fagon suivante :

[ WiX; W, } [ o } _ [ Wit WX ] [ ¢l } (1.40)
ViX; -V, c Vitr Vi X Criq ’

Le systeme général a résoudre se met alors sous la forme :

—I W, WX, 0 e 0 R
le V1 —V1X1 0 C—ll—

0 —W1X1 —W1 WQ W2X2 CI
0o -ViXy Vi Vo —V3Xs :

W, W X, 0
: VL —VLXL 0 CE
0 S 0 —-W; X —Wp, I Cy,
| 0 0 -V X Vi Y3 | [ T |
(1.41)
Le vecteur résultats (membre de droite) est donné par :
[ I, jnicosfI, 0O --- O ]T (1.42)

Comme précédemment, I'inversion de la matrice du systéme permet de déterminer les champs
diffractés. Par contre, une telle méthode va limiter soit le nombre d’ordres diffractés, soit le
nombre de couches de la structure de fagon a ce que la taille de la matrice ne dépasse pas la
capacité de calcul du systeme informatique sur lequel elle est exécutée.

1.3.7 Cas de la polarisation TM
1.3.7.1 Formulation du probléeme

La méthode est strictement la méme mais la matrice caractéristique a diagonaliser ainsi que
les conditions aux limites ont des expressions différentes.

L’équation de propagation 1.25 dans I'espace de Fourier se met sous la forme :

*Uyn
azg = Z €n—p (kl‘,n Z an—okx,ko,o - k(Z]Uy,n> (1.43)

p

an—o est le coefficient de Fourier (n — o) de la fonction 1/¢(z).
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Sous forme matricielle, cette équation devient (en effectuant le méme changement de variable
que précédemment 2’ = kgz) :
Uy

- E et A : matrices de Toeplitz dont I’élément (n,p) est respectivement égal a €,—p, et ap—p
- I : matrice identité de dimension N x N
- Uy : vecteur colonne contenant les N harmoniques Uy,

Les solutions sont de la forme :

Uyn(z) = Zgzl W p (C;— exp(—kogpz) + ¢, exp [kogp(z — d)])

1.45
Sen(z) = szl Unp {—c; exp(—kogqp2) + ¢, exp [kogp(z — d)]} ( )
La matrice V est définie quant a elle par V= ET1WQ.
1.3.7.2 Conditions aux limites
v' Continuité a 'interface z = 0
N
dio + R; = Z Wi [, + cpy exp(—kogmd)] (1.46)
m=1
ki ol
j [cos 0/n1d;0 — k:o;l% Ri] = mz::l Vim [c:g —c, exp(—koqmd)] (1.47)
Sous forme matricielle :
I, I W WX ct
[jnlcoselv}+{—zl][R]_ [ \% —VX] [c_ ] (1.48)
v Continuité a I'interface z = d
N
> wim [ch exp(—kogmd) + ¢, ] = T, (1.49)
m=1
N o
> Vi [ exp(—kogmd) — cp] = 5T, (1.50)
_ k0n3
m=1
Sous forme matricielle :
WX W ct I
vx VS]] m 51

Z, et Zs sont des matrices diagonales dont les éléments (7,7) sont respectivement égaux a
ki.i/ kgn% et ks .i/ kong. Comme pour la polarisation TE, les deux équations matricielles
peuvent étre regroupées sous la forme d’'un systeme linéaire similaire a 1.39.
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1.3.8 Calcul des efficacités de diffraction

Lorsqu’un réseau de diffraction est utilisé dans un systeme, il est nécessaire de connaitre la
distribution de I’énergie dans les différents ordres diffractés.

Pour un ordre diffracté donné (qu’il soit réfléchi ou transmis), lefficacité de diffraction est
définie par le rapport entre le flux du vecteur de Poynting de cet ordre et le flux du vecteur
de Poynting de ’onde incidente. Nous avons ainsi :

k zZ,n
an=%<;’f )arF (152)
_ k3zn 2
"7Tn—gfe Ck‘ ] ‘Tn| (1'53)

C est une constante dépendant de ’état de polarisation, C' = 1 pour la polarisation TE et
C = n?/n3 pour la polarisation TM.

Dans le cas d’'un réseau purement diélectrique (sans pertes), il faut vérifier qu’il y a bien
conservation de I’énergie quel que soit le nombre d’ordres de diffraction calculés.

> an +n01a) =1 (1.54)

n

Ceci est un des criteres de vérification de la bonne implémentation de la méthode.

1.4 Amélioration de la stabilité de la méthode

Les deux paragraphes qui vont suivre sont valables pour toutes les méthodes utilisant
une décomposition en série de Fourier du champ électromagnétique (méthodes RCW,
Différentielle).

1.4.1 Algorithme de la matrice S
1.4.1.1 Introduction

La méthode RCW classique présentée précédemment pour calculer les réseaux de diffraction
est une version stabilisée numériquement, les formes des solutions utilisées permettent de ne
travailler qu’avec des termes non-divergents. Cette méthode possede tout de méme un défaut :
celui d’utiliser des matrices de taille considérable si nous devons découper le profil du réseau
en couches. Une solution pour y remédier est de réécrire le systeme 1.41 sous la forme :

-1
I, I B W; WX, W X; W, 1
I: jm cos 6 IV :| + I: —le :| [R] a £[1 [ Vl —Vle Vle —Vl jY3 [T]
(1.55)
Ainsi, les matrices de grandes dimensions sont évitées au prix d’une inversion matricielle par

sous-couche de la structure. D’un autre coté, cette réécriture peut apporter des instabilités
numériques au systeme. En effet, la matrice X contient des éléments de type exp (—kogmd),



1.4. AMELIORATION DE LA STABILITE DE LA METHODE 21

ces éléments vont donc tendre vers zéro si I’épaisseur ou les parties réelles des valeurs propres
sont grandes. Ceci n’est plus le cas lorsque la matrice va étre inversée ou des termes de type
exp (kogmd) vont apparaitre. Ces termes sont alors divergents pour des valeurs exp (kognd) >
10'® (précision de la machine) 4. Ce critére est une limitation au nombre d’ordres diffractés
calculés et a I’épaisseur du réseau. Une solution pour y remédier est de découper la structure
en fines couches de fagon a ce que les exponentielles réelles positives ne divergent pas, mais
sans garantie que le calcul final reste stable numériquement (notamment & cause du produit
d’exponentielles croissantes lorsque nous sommes en présence de plusieurs couches).

La technique de résolution illustrée par 1’équation 1.55 est encore connue sous le nom
d’algorithme de la matrice T (”T” pour ”Transfert”). Les amplitudes des ondes diffractées
sont obtenues par le produit des matrices de transfert (matrice reliant les ondes avant et
apres la couche) de chaque sous-couche.

De nombreuses solutions sont apparues au cours des années 1990 pour calculer de telles
structures multi-couches et s’affranchir des limitations relatives a I’épaisseur de la structure.
Apres un essai utilisant une décomposition en série d’ondes réfléchies et transmises [27]
(uniquement pour la polarisation TE), une autre solution a été de reformuler le probléme des
conditions aux limites de facon a éviter toutes les fonctions exponentielles réelles positives.
Deux algorithmes ont été étudiés et appliqués au calcul de réseaux de diffraction ces dernieres
années : ce sont les algorithmes de la matrice R et de la matrice S.

L’algorithme de la matrice R [28-30] relie les amplitudes diffractées du champ électrique a
celles du champ magnétique aux mémes coordonnées. Pour un systéeme multicouches, des
formules récursives permettent de passer de 'expression de la matrice R d’une couche a la
suivante.

L’algorithme de la matrice S [31] (S correspond & ”Scattering”) est toujours récursif mais
pour une couche donnée de la structure; il relie les ondes sortantes aux ondes rentrantes.

A
Onde Ondes diffractées
incidente en réflexion
\4
Ondes Ondes
rentrantes Reseau sortantes

Ondes diffractées
0 en transmission

Figure 1.5 — Principe de 'algorithme de la matrice S pour un réseau de diffraction.

L’algorithme qui semble s’étre imposé aujourd’hui est celui de la matrice S. Chacun de ses
éléments possede un sens physique et sa structure rend le calcul d’une structure multicouches
inconditionnellement stable. Nous allons le détailler et I'appliquer au cas d’un réseau de
diffraction dans les prochains paragraphes.

4ou alors kogmd > 34.5.
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1.4.1.2 Définition de la matrice S

Nous allons expliciter l'algorithme dans sa forme la plus générale pour une structure a
L couches. Les différentes sous-couches peuvent étre soit modulées (toutes avec la méme
période) ou homogenes.

Comme cela a été indiqué, la matrice de diffusion (matrice S) d’un systéme permet de relier
les ondes rentrantes aux ondes sortantes de la structure. A l'aide de formules récursives,
Palgorithme permet d’étudier des structures comportant plusieurs couches (périodiques ou
non) et ceci en évitant les instabilités numériques.

La structure étudiée comporte L couches, comme schématisé sur la figure 1.6. Les ondes
montantes sont notées par la lettre u et les ondes descendantes par la lettre d. L’épaisseur
totale de la structure est notée d, et 1’épaisseur d’'une couche est égale a 2,11 — 2,. u et d
sont des vecteurs dont la dimension est égale au nombre d’ordres diffractés requis pour le
calcul.

. u d
Milieu I 0 T l 0
- 0
Zp _1
u, d,
ZP
up+l dp+1
: Zpt
. z,=d
Milieu Il u,., diy v,
Figure 1.6 — Structure multicouches et les notations utilisées.

Ainsi, la matrice S du systeme est définie de la manieére suivante :

[ dr+1(21) ] _ S[ do(0) ] (1.56)

uo(0) ury1(zr)

Pour une couche quelconque p, nous pouvons définir une matrice S® telle que :

[ dp+1(2p) ] _ ) [ do(0) ] (1.57)

o (0) up1(2p)

La définition de la matrice S fait que chacun de ses blocs posséde un sens physique. Nous
pouvons la représenter comme suit :

15, R
s — [ dd  “Vdu ] (1.58)
Ry; T



1.4. AMELIORATION DE LA STABILITE DE LA METHODE 23

Les sous-matrices Tg g et Rﬁ 4 correspondent aux matrices de transmission et de réflexion. C’est
ici que nous voyons la puissance de cet algorithme, les coefficients de la matrice S sont bornés
puisqu’ils correspondent a des coefficients de réflexion et de transmission dont le module est
toujours inférieur a 'unité. Les divergences rencontrées précédemment sont évitées.

Les amplitudes des ondes transmises dans la couche p + 1 et des ondes réfléchies sur les p
premieres couches de la structure peuvent ainsi étre obtenues.

1.4.1.3 Construction de la matrice S

La propagation des ondes montantes et descendantes lors de la propagation entre deux couches
adjacentes va étre étudiée. Ces différentes ondes sont illustrées sur la figure 1.7.

dp(zp)l Couche p Tup(zp)

P Up+1(Zp) dp+1(zp)

Couche p+1
dp+1 (Zp+1) Tup+1(zp+1)

p+1

z

Figure 1.7 — Ondes mises en jeu pour deux couches successives de la structure.

Les ondes se propageant dans deux couches adjacentes peuvent étre reliées par deux types
de matrices : une matrice d’interface obtenue lors de I’écriture des conditions aux limites et
une matrice de couche qui permet de se propager d’une interface a 'autre.

Les conditions de continuité a l'interface z = 2, peuvent s’écrire :

il branae ) R et i) B e R

La matrice de transfert de I'interface entre les couches p et p+ 1 est alors donnée par I‘I;ill"p.
Les matrices I' proviennent seulement de 1’écriture des conditions aux limites.

La propagation de l'interface z = z, a z = z,41 se réalise a 'aide d’une matrice de transfert
de couches (notée Q) :

[t | [ 3] L

Ces matrices de transfert d’interfaces et de couches sont alors converties en matrices de
diffusion donnant les ondes rentrantes en fonction des ondes sortantes.

Si nous notons :

®) -1 t?{) tg)
tr =T, Tp = (2 ) (1.61)
21 l92

Sa matrice S d’interface correspondante s®) est définie telle que :

[ dp+1(2p) ] _ 4 [ dp(2p) } (1.62)

u,(2p) up1(2p)
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avec .

() @ (N0 e (e
s | i (Z’;)()mlié? “ 12(tgg>2)2>1 (1.63)

De méme, il est possible de montrer que la matrice de diffusion correspondant a la propagation
dans la couche peut s’écrire en fonction de s®) :

. I 0 X 0 ir )
s<p>:[0 X}s@[o I]:!f@ s (1.64)

ou X est une matrice diagonale dont 1’élément (7,7) est égal a exp |:—k0qi(p)(2p+1 — zp)| sila
(p+1)

vi (Zp41 — zp)} si la couche est homogene.

couche est un réseau ou exp {jk

La matrice S du systeme a p couches peut alors étre établie a I'aide des formules de récursion
suivantes :

1) = i) [1- RO (1.65)
RY) = i)+ i RE [1- 70 RE] i) (1.66)
Ry = R T [ R (167)
T =T [1- R (169

L’algorithme peut étre initialisé de deux fagons : soit par la matrice identité et il faut traiter
toutes les couches, soit directement par la matrice I'y T, et la récursion peut commencer
directement & la couche 2.5

1.4.1.4 Application au cas du réseau de diffraction

Nous allons expliciter les différentes matrices mises en jeu dans ’algorithme de la matrice S,
et ceci pour les deux états de polarisation TE et TM.

Voici les expressions des matrices I' :

v Régions homogénes :

r:{ 11 ] (1.69)

— I : matrice identité
— D : matrice diagonale dont 1'élément (7,7) est égal a jk, ;/ko pour la polarisation TE et
jk=.i/(kon?) pour la polarisation TM (n est 'indice de réfraction de la couche homogene)

Pour plus de détails, voir [31].
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— X : matrice diagonale dont chaque élément (i,7) est égal a exp (—jk;;d), ou d est
I’épaisseur de la couche considérée

- Régions modulées :

r:[v j"",} (1.70)

— W : contient les vecteurs propres de la matrice caractéristique

— V : matrice dont I'expression dépend de ’état de polarisation incident (voir paragraphes
1.3.5 et 1.3.7)

— X : matrice diagonale dont chaque élément (i,7) est égal & exp (—koq;d) (les termes g;
sont les racines carrées positives des valeurs propres de la matrice caractéristique)

A la fin des itérations, nous obtenons I’équation matricielle suivante :
T _| Taa Rau || Iv
[ ! ] _ [ R N (L.71)

Les amplitudes des ondes diffractées T' et R sont aisément obtenues en effectuant les produits
T ="Tyly et R= R,4l.

1.4.2 Reformulation des équations de propagation dans I’espace de Fourier

Lorsqu’il a fallu adapter la méthode RCW ou la méthode différentielle aux réseaux métalliques
avec une polarisation incidente de type TM, les chercheurs ont été confrontés a de fortes in-
stabilités numériques et a une convergence tres faible de la méthode (besoin d’un nombre tres
important d’harmoniques lors du calcul pour obtenir la solution du probleéme). Ces instabilités
n’avaient aucun lien avec les fonctions exponentielles divergentes rencontrées précédemment.

C’est au milieu des années 1990 qu’une solution a ce probleme est apparue. La faible conver-
gence des efficacités de diffraction est due a la mauvaise représentation des séries de Fourier
d’un produit de fonctions discontinues (ce qui est le cas d’apres I’équation de propagation).
Cela survient lorsque nous devons tronquer le nombre d’harmoniques de Fourier pour des
raisons numériques. Une premiere reformulation heuristique sans justification mathématique
des équations de propagation améliorant la convergence de la méthode a été publiée par
deux équipes différentes [32,33]. Ce sont les travaux de Lifeng Li [34] qui ont posé une base
mathématique rigoureuse a la reformulation des coefficients de Fourier du produit de deux
fonctions périodiques. La regle de Laurent 1.26 exposée précédemment n’est pas applicable
dans tous les cas. Ces travaux ont mené a l'établissement de trois regles de factorisation a
appliquer lors de la formulation du probleme dans ’espace de Fourier :

Reégle 1 (Regle de Laurent) Le produit h(xz) de deux fonctions f(x) et g(x) périodiques,
continues par morceaux, bornées n’ayant aucune discontinuités concurrentes peut étre facto-
risé par la régle de Laurent.

N~>oo
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Le terme "aucune discontinuités concurrentes” signifie que les fonctions f et g ne sont pas
discontinues a la méme abscisse x. Cette regle s’applique évidemment lorsque 1'une des deux
fonctions est continue.

Regle 2 (Regle inverse) Le produit de deuz fonctions périodiques continues par morceaut,
bornées ayant seulement des discontinuités complémentaires allant par paires ne peut pas étre
factorisé par la régle de Laurent mais dans la plupart des cas par la régle inverse.

hy = lim i <J10>1 Im (1.73)

N—oo e N n—m

(%) est le (n — m)iéme coefficient de Fourier de la fonction 1/f(x).
n—m

Le terme "discontinuités complémentaires allant par paires” signifie que les fonctions f(x) et
g(z) sont discontinues a la méme abscisse x et que les valeurs de leurs sauts de discontinuités
sont telles que le produit h(x) = f(x)g(x) est continu.

Regle 3 Le produit de deux fonctions périodiques, continues par morceaur, bornées ayant
des discontinuités concurrentes mais non complémentaires, ne peut étre factorisé dans
l’espace de Fourier ni par la régle de Laurent, ni par la régle inverse.

Nous allons appliquer ces regles a un réseau binaire et montrer ’amélioration de la convergence
pour le cas de la polarisation TM. Les regles de factorisation nous fournissent une nouvelle
formulation de la matrice caractérisque :

Ancienne formulation :M = E (KxAKx —I)

Nouvelle formulation :M = A1 (KXE_lKX — I) (1.74)

Les matrices E et A ont été respectivement remplacées par A~! et E~! par application de
la regle inverse.

Un exemple fréquent dans la littérature : un réseau lamellaire en or (n=0.22+6.71j) d’une
période de 1 pm, d’une épaisseur de 1 pm, une longueur d’onde incidente de 1 pm et un
angle d’incidence de 30" [35]. La méthode qui a été utilisée ici est la méthode différentielle.
Les résultats fournis par les deux formulations sont indiqués sur la figure 1.8.

Ordre zéro en réflexion

X XXXX PIHHOEK:

% . .
Xqt Ancienne Formulation —+—
78 Nouvelle formulation ¢

Efficacité de diffraction

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Nombre d’ordres de diffraction

Figure 1.8 — Exemple d’amélioration de convergence en utilisant la nouvelle reformulation
des équations de Maxwell dans ’espace de Fourier.
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Contrairement a I’ancienne formulation ot seulement une tendance de convergence commence
a apparaitre a partir de 25 ordres, 'efficacité de diffraction est stable a partir d’une quinzaine
d’ordres avec la reformulation.

Pour un profil arbitraire du réseau, les deux premieres regles ne sont pas toujours applicables
et nous nous retrouvons dans la troisieme configuration ou aucune factorisation n’est possible.
De nouvelles équations pour la polarisation TM ont été établies de fagon a se ramener au cas
ou les regles 1 et 2 sont toujours applicables [36]. Cette méthode est connue a présent sous
le nom de FFF (”Fast Fourier Factorization”). La justification et la démonstration complete
de cette nouvelle reformulation des équations de Maxwell dans ’espace de Fourier peuvent
étre trouvées dans l'ouvrage [15].

1.5 Cas de la méthode différentielle classique

Dans ce cas, la matrice caractéristique M n’est plus constante mais dépendante de la co-
ordonnée verticale z; le systeme différentiel obtenu aprés reformulation du probléeme dans
I’espace de Fourier n’est plus a coefficients constants et on ne peut plus obtenir la solution
en calculant les valeurs et les vecteurs propres. Il faut alors utiliser les méthodes numériques
classiques destinées a résoudre les systemes d’équations différentielles telles que les méthodes
de Runge-Kutta ou prédicteur-correcteur. Equipée de ’algorithme de la matrice S et de la
nouvelle reformulation des équations de Maxwell dans I’espace de Fourier (méthode FFF), la
méthode différentielle est extrémement performante et permet de calculer aisément les réseaux
en relief métalliques pour la polarisation TM. Une adaptation aux réseaux parfaitement
conducteurs a été récemment publiée [37] ce qui permettrait de s’affranchir d’implémenter la
méthode intégrale.

1.6 Conclusion et discussion

Nous avons dans ce chapitre décrit les outils de modélisation de base que nous allons utiliser
pour dimensionner ou retrouver une estimation des parametres des réseaux de diffraction
étudiés au cours de ce travail : la théorie rigoureuse des ondes couplées qui sera utilisée pour
I’étude des réseaux en volume et la méthode différentielle pour les réseaux en relief. Des
variantes de ces outils seront employées lorsque nous étudierons des structures possédant
deux périodicités, ou lorsque le réseau étudié sera métallique. Elles ont été développées en
employant les langages de programmation Matab (méthode RCW) et C/C++ (méthode
différentielle).

Bien que ces deux méthodes décomposent le champ en harmoniques spatiales de Fourier (ce
qui ne correspond pas a la description physique du probleme de diffraction par un réseau),
elles sont assez aisées a implémenter et a utiliser ; leur efficacité pour calculer les divers types
de réseaux que nous allons étudier a été prouvée. Il faut rester vigilant notamment quant
au nombre d’harmoniques utilisés pour le calcul. Des tests de convergence sont a effectuer
avant I’application de ces méthodes, de facon a obtenir des résultats fiables du point de vue
numérique.

Un autre aspect important : ces méthodes n’utilisent que des ondes planes qui ne corres-
pondent pas a des faisceaux réels. Elles vont surtout nous étre utiles pour mettre en évidence
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les effets que nous souhaitons observer du point de vue de la simulation. Une optimisation
complete du composant final nécessiterait la prise en compte de la nature des faisceaux uti-
lisés. Les faisceaux gaussiens notamment, qu’ils soient collimatés ou focalisés sur la structure
diffractive. Il est possible d’utiliser les codes développés pour les ondes planes en considérant
que le faisceau réel peut étre décomposé en une série d’ondes planes (formalisme du spectre
angulaire, voir [4] par exemple). Cet aspect étant important lorsque la réponse angulaire du
phénomene étudié est tres fine.



CHAPITRE
Etude de matériaux
holographiques
photopolymérisables

2.1 Introduction

Nous allons étudier dans ce chapitre deux types de matériaux holographiques permettant d’en-
registrer des réseaux épais en volume. Nous verrons que de tels hologrammes trouvent de plus
en plus d’applications et ceci dans des domaines assez variés (astronomie, télécommunications,
traitement de I'information, spectroscopie,...). Le matériau holographique doit étre choisi se-
lon la fonction souhaitée, la plage spectrale ciblée (les pertes du matériau doivent étre les
plus faibles possibles dans cette gamme de longueurs d’ondes). L’éventualité d’une industria-
lisation doit également étre prise en compte ce qui implique une bonne reproductibilité du
processus de fabrication ainsi qu'une bonne stabilité dans le temps des hologrammes réalisés.

Avant de nous intéresser a ces matériaux d’enregistrement proprement dits, un rappel sur
les hologrammes en volume et la diffraction de Bragg sera effectué. Nous passerons ensuite a
I’étude de deux matériaux holographiques basés sur le processus de photopolymérisation. Le
premier est un matériau disponible commercialement, il s’agit du photopolymeére Omnidex” ™
de chez DuPont. Le matériau étant déja optimisé pour la réalisation d’hologrammes en vo-
lume, nous nous intéresserons plus précisément au processus de formation des hologrammes
a l'aide d’un modele numérique.

Nous nous intéresserons dans un second temps a I’étude du matériau holographique composite
polymere / cristal liquide. Nous verrons que ce matériau permet d’obtenir des hologrammes
commutables électriquement, ce qui étend la gamme des applications des réseaux épais a
des fonctions dynamiques. Le matériau n’étant pas disponible commercialement, il est réalisé
directement au sein du laboratoire et nous présentons une optimisation expérimentale des
parametres d’enregistrement ainsi qu’une étude sur sa dépendance en polarisation, la présence
de cristaux liquides rendant le matériau anisotrope.

2.2 Réseau épais en volume

L’holographie en volume consiste en l'enregistrement dans un matériau photosensible d’une
figure d’interférence résultant de I'interaction de deux faisceaux cohérents. L’éclairement recu
induit dans le matériau soit une variation d’absorption (hologramme d’amplitude), soit une
variation d’indice de réfraction (hologramme de phase). Ceci les différencie des hologrammes
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en relief de surface définis par une variation d’épaisseur du matériau. Lorsque la figure d’in-
terférence est celle de deux ondes planes, nous enregistrons un éclairement sinusoidal et nous
obtenons un réseau de diffraction (voir figure 2.1).

d

Figure 2.1 — Géométrie et parametres d’un réseau en volume.

- A : période du réseau

- ng : indice moyen du matériau

- 0 : angle d’incidence donné dans le milieu d’indice ng

- d : épaisseur de la couche photosensible

- K : vecteur réseau, il est orthogonal aux franges, sa norme est égale & 27 /A

L’orientation des franges du réseau (définie par l'angle ¢) dépend uniquement de la
position du matériau par rapport aux faisceaux d’enregistrement. Deux cas particuliers nous
intéresserons au cours de ce travail : si les deux faisceaux qui interferent sont incidents du
méme cOté du matériau et symétriquement par rapport a la normale a sa surface, nous
obtenons alors un réseau en transmission symétrique (¢=90"), s’ils interferent de chaque
coté du matériau, nous obtenons un réseau en réflexion (p=0°). Dans tous les autres cas,
on dit que le réseau est a franges obliques.

Si enregistrement est linéaire, le profil d’indice est donné par n(x,y, z) = ng+ Ancos (K.r).
An est la modulation d’indice du réseau, elle correspond & la plus grande variation d’in-
dice du matériau par rapport a l'indice moyen. Pour un réseau en transmission qui sera la

configuration étudiée dans cette partie, nous avons n(z) = ng + An cos (%x)

Le comportement d’un réseau de phase épais est régi par la condition dite de Bragg :

2noAsind = mA (2.1)

A est la longueur d’onde de travail et m est I'ordre de diffraction considéré. Cette relation tra-
duit un accord de phase entre les ondes diffractées dans 'ordre m et ceci sur toute I'épaisseur
du réseau.

Lorsque la condition d’épaisseur est remplie (si le facteur de Klein Q = 27Ad/ngA? est
supérieur a 10 [26]), Defficacité de diffraction est maximale sous incidence de Bragg (pour
lordre considéré) et peut atteindre théoriquement 100% si le matériau est sans pertes
(hologramme de phase pur). Lorsque 1 < @ < 10, on parle de réseau intermédiaire et si
Q < 1, le réseau est considéré comme mince.
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2.2.1 Diffraction par un hologramme épais

Lorsque le réseau est épais, le probleme de diffraction par un réseau holographique en volume
peut étre résolu par la théorie des ondes couplées de Kogelnik [26]. Les efficacités de diffraction
pour les ordres 0 et 1 sont données par des formules analytiques, ce qui permet d’effectuer
des dimensionnements rapides (se reporter a 'annexe A pour plus de détails). Si la condition
d’épaisseur n’est pas satisfaite, les résultats fournis par la théorie de Kogelnik commencent
a étre inexacts et il faut alors utiliser la méthode RCW qui est tout a fait adaptée a I’étude
des réseaux épais.

Le choix d’une mauvaise méthode de modélisation peut étre particulierement génant lorsque
les valeurs des efficacités de diffraction ou la dépendance en polarisation sont des criteres
tres pertinents. Un exemple de comparaison entre la théorie de Kolgenik et la méthode RCW
pour des réseaux utilisés dans le domaine des télécommunications est fournie dans ’annexe

B.

2.2.2 Enregistrement holographique de réseaux épais

2.2.2.1 Géométrie d’enregistrement

v' Enregistrement d’un réseau en transmission :

Matériau
holographique
n
«>
A
Figure d'interférence
Figure 2.2 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en transmission.

Dans lair, la période de la figure d’interférence est donnée par A = \/2sinf. Dans le
matériau holographique d’indice n, elle s’exprime par A’ = X' /2sinf avec \' = \/n et
nsin@ = sin . La période du réseau de diffraction enregistré est donc :

A
A/ = =
2sinf

(2.2)

La période est la méme que 'on soit dans I'air ou dans le matériau.
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v' Enregistrement d’un réseau en réflexion :

Matériau
holographique

Figure d'interférence

Figure 2.3 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en réflexion.

Dans l'air, l'interférence de deux ondes planes faisant un angle 20 entre elles est donnée
par la relation 2A sin @ = A, ou A correspond a 'interfrange. En holographie, il est d'usage
de se référer par rapport a la normale a la surface du matériau, on utilise alors ’angle
complémentaire «. La relation d’interférence devient alors :

2Acosav = A (2.3)

Dans le matériau d’indice n, cette relation s’exprime : 2A’ cosa’ = X avec X = \/n et
sina/ = sina/n. Nous pouvons alors obtenir la période du réseau enregistré A’ dans le
matériau :

A
N = A 2.4
2n cos [arcsin (sin a/n)] 7 (24)
Ainsi, la période dans le matériau n’est pas égale a celle dans 'air (o peut étre remplacé
par /2 — 6 si I'on préfere travailler avec cet angle). Ceci est & prendre en compte pour

enregistrer un réseau réflexion.

Si nous regardons le comportement de ces deux réseaux en fonction de la valeur de la modu-
lation d’indice, nous obtenons les courbes suivantes :

Ordre 1 en transmission Ordre 1 en réflexion
1 ‘ ‘ ‘ ‘ 1 ‘ ‘ ‘
09 | 09 |
5 08¢ 08 |
§o07r o 07 F
£ 06 £ 06 f
L 05} go5¢
B) L o) L
= 0.4 & 0.4
g 03 03
o2t 0.2t
01 01t
o ‘ ‘ ‘ 0 ‘ ‘ ‘ ‘
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1
Modulation d indice Modulation d indice
(a) Réseau en transmission (b) Réseau en réflexion
Figure 2.4 — Exemple de variation de l'efficacité de diffraction pour deux réseaux épais.

Ainsi pour le réseau en transmission, le parametre d’exposition (Eclairement (mW /cm?)
x temps d’exposition (s)) est critique si nous voulons obtenir une efficacité de diffraction
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maximale dans I'ordre 1 sous incidence de Bragg. Une trop forte exposition peut entrainer une
surmodulation (la modulation d’indice de réfraction du réseau est au dela de la modulation
d’indice optimale pour obtenir un maximum d’efficacité) du réseau et réduire lefficacité de
diffraction. Pour le réseau en réflexion, ceci est moins un probleme : plus la modulation
d’indice est grande, plus la réflectivité est importante. A partir d’'un moment, la réflectivité
arrive a saturation et c’est la largeur spectrale de la réponse du réseau en réflexion qui va
augmenter.

2.2.2.2 Matériaux d’enregistrements

Plusieurs matériaux d’enregistrement sont a notre disposition pour la réalisation d’holo-
grammes en volume, parmi eux nous trouvons :

v L’émulsion argentique a été le premier matériau utilisé pour réaliser des enregistre-

ments holographiques. Il se présente sous une fine couche de gélatine (déposée soit sur un
film, soit sur une plaque de verre) contenant une dispersion de grains d’halogénures d’ar-
gent (AgBr en général). C’est un matériau dit & image latente : apres 'enregistrement,
seulement un germe de I'image finale est inscrit dans le matériau. Des ions Ag™ appa-
raissent dans les zones exposées et leur concentration dépend de I’éclairement regu par le
matériau. Un traitement chimique est nécessaire, il s’agit du méme procédé que celui uti-
lisé en photographie : Développeur - Bain d’arrét - Fixateur. Les ions Ag+ se transforment
en argent métallique et les halogénures d’argent non exposés sont éliminés de I’émulsion.
A ce stade, nous obtenons un hologramme d’amplitude qui peut étre transformé en un
hologramme de phase par un processus de blanchiment afin d’augmenter les efficacités de
diffraction. Les émulsions argentiques ont en général une sensibilité de I’ordre du mJ/cm?
et une résolution supérieure a 3000 lignes/mm. Le matériau est disponible commerciale-
ment.
En plus du traitement chimique, un principal désavantage de ce matériau est sa faible mo-
dulation d’indice (ce qui limite les efficacités de diffraction). Certains auteurs préconisent
des post-traitements afin d’augmenter la modulation d’indice [38] (ce qui complexifie le
développement et compromet la reproductibilité du processus). La résolution est limitée
par la taille des grains d’argent.

v' La gélatine bichromatée est considérée actuellement comme le matériau holographique
par excellence pour réaliser des hologrammes de phase. C’est un matériau a image latente
mais dans ce cas, la formation de I’hologramme se passe au niveau moléculaire ce qui
permet d’atteindre une trés haute résolution (supérieure a 5000 1/mm). La modulation
d’indice pouvant étre obtenue approche la valeur de 0.1, ce qui permet d’obtenir 100%
d’efficacité de diffraction pour une large gamme de fréquences spatiales (pour un holo-
gramme en transmission). Sa sensibilité s’étend de 'ultraviolet jusqu’au vert (environ 540
nm). Des expositions de Pordre de 20 & 200 mJ/cm? pour la raie & 488 nm d’un laser &
argon et de 100 & 1000 mJ/cm? pour la raie & 514.5 nm de ce méme laser sont nécessaires
pour la réalisation d’hologrammes, ce qui est supérieur aux expositions requises par les
émulsions argentiques. Il est également possible d’enregistrer plusieurs hologrammes dans
le méme matériau (multiplexage).

Pour ce matériau, I'image latente se traduit par une modulation de la dureté entre les zones
exposées et non-exposées. La phase de développement est quant a elle délicate puisqu’elle
est constituée en général de six bains différents, ce qui est le principal désavantage de ce
matériau malgré ses performances exceptionnelles. Lors du développement, la modulation
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de dureté va se traduire par une modulation d’indice de réfraction.

Comme autres inconvénients, nous pouvons noter une forte sensibilité aux conditions de
I’environnement telles que I’humidité, la température et un gonflement de 1’émulsion lors
du processus de développement. Ceci peut étre génant lorsque le réseau enregistré n’est
pas en transmission symétrique, car la période du réseau va varier et la condition de
Bragg désirée va étre déplacée.

Les photopolyméres constituent une autre gamme de matériaux, étudiés afin d’appro-
cher les performances de la gélatine bichromatée (notamment en termes de modulation
d’indice, de résolution et de faibles pertes par diffusion) tout en s’affranchissant de ses
principaux désavantages. Etant donné qu’il existe une tres grande variété de photopo-
lymeres, nous allons nous limiter dans ce paragraphe a décrire leurs propriétés générales.
Des modulations d’indice de 'ordre de 0.06 et une résolution de 'ordre de 5000 1/mm ont
été atteintes pour des expositions de I'ordre de quelques dizaines de mJ/cm?.

Contrairement aux matériaux a image latente, les photopolymeres sont auto-développant,
I’hologramme se forme en temps réel pendant ’exposition. Durant I'enregistrement, il va y
avoir polymérisation des monomeres initiaux dans les zones claires (qui correspondent aux
maxima de la figure d’interférence). L’appauvrissement des monomeéres dans ces zones se
traduit par un gradient de concentration de monomeres ! qui va engendrer un phénomene
de diffusion des monomeres des zones sombres vers les zones claires. A la fin de I'enregis-
trement, la figure d’interférence a induit dans le matériau une modulation de la densité
de polymere, qui se traduit par une modulation de 'indice de réfraction. Il est possible
d’enregistrer plusieurs hologrammes dans le matériau, mais cela demande beaucoup de
précautions puisque le monomere consommé n’est plus réutilisable pour une exposition
ultérieure.

Contrairement a la gélatine bichromatée, un rétrécissement (rétreint) de la couche de
photopolymere est généralement observé lors de I’enregistrement.

Cette description n’est pas exhaustive, de plus amples renseignements concernant ces
matériaux peuvent étre trouvés dans les références [39,40]

2.2.3 Applications des composants holographiques en volume

La fonction premiere des réseaux en transmission est en général de disperser un spectre
incident dans I'ordre 1 et ceci avec le maximum d’efficacité de diffraction. Du point de vue
applicatif, ils se retrouvent en ”concurrence” directe avec les réseaux en relief de surface
blazés. Si nous effectuons une comparaison, les principaux avantages des réseaux épais en
volume par rapport aux réseaux en relief sont les suivants :

Il est facile de déplacer le maximum d’efficacité de diffraction sur une autre longueur d’onde
(condition de Bragg).

Les réseaux épais peuvent étre produits avec une fréquence spatiale arbitraire.

Le matériau est encapsulé entre deux substrats ce qui le rend facilement manipulable, stable
dans le temps. Des traitements anti-reflets peuvent permettre d’améliorer les efficacités de
diffraction.

Il n’y a pas d’erreur de réplication lors de la fabrication de I’hologramme, chaque réseau
est un original, ce qui peut étre génant si nous sommes dans une logique de production de
masse.

LConcentration maximale dans les zones d’interférence destructives.
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Le fait de pouvoir déplacer la condition de Bragg les rend tres performants en astronomie et
en spectroscopie [41,42] ot les réseaux utilisés sont en général assez dispersifs.

Dans le domaine des télécommunications optiques, en plus de la valeur de lefficacité de
diffraction (annexe B), la dépendance en polarisation est un parametre crucial. Pour un
composant optique en général, les pertes dépendant de la polarisation (correspondant a la va-
riation maximale des pertes d’insertion pour tous les états de polarisation possibles) doivent
étre inférieures a 0.3 dB. Il est alors nécessaire de disposer de réseaux quasiment indépendants
de la polarisation lorsqu’ils sont employés dans une fonction optique. Les réseaux assez dis-
persifs peuvent étre utilisés dans les fonctions de multiplexage/démultiplexage ou d’analyse
de spectre [42]. Nous pouvons trouver des réseaux de dispersion moindre pour certaines
fonctions de traitement spectral (égalisation de spectre par exemple [1,43]).

Les réseaux en réflexion, quant a eux sont en général utilisés en tant que filtres optiques.
Ajusté a 'angle de Bragg, le miroir holographique, se comporte comme un filtre pour 'ordre
en transmission. On parle également de ”Notch Filter”.

2.3 Les photopolymeres DuPont

L’acces a 'utilisation de ce matériau nous a été permis grace au Dr. Yvon Renotte du labo-
ratoire ”Hololab” de I'université de Liege.

2.3.1 Description du matériau

Le photopolymere Omnidex”™ se présente sous la forme d’un film & trois couches (voir figure
2.5), la couche photopolymérisable est prise en ”sandwich” entre deux feuilles de Mylar®.
L’une de ces feuilles sert de substrat tandis que 'autre sert de film de protection. Pour la
préparation, il faut découper la surface nécessaire dans le film, retirer délicatement le film
de protection, puis déposer par lamination a l'aide d’un rouleau le photopolymere sur un
substrat de verre préalablement nettoyé et dégraissé. Cette étape est assez délicate du fait de
I'apparition fréquente de bulles d’air lors du dépot. Ensuite, il faut laisser reposer le matériau
pendant environ deux heures de sorte que les contraintes subies lors de la lamination aient
disparu.

Film de protection (Mylar)
Photopolymere
Film substrat (Mylar)

Figure 2.5 — Présentation du photopolymere Omnidex.

Une fois 'enregistrement terminé, une phase de développement permet de fixer définitivement

et d’augmenter la modulation d’indice de I’hologramme, elle consiste en :

- une post-exposition aux UV pour consommer le colorant et les monomeres restants. La
valeur d’exposition recommandée par le fabricant est de 100 mJ/cm?. Une exposition pro-
longée va seulement réduire I'absorption résiduelle sans dégrader le matériau. La seconde
couche de Mylar peut étre alors enlevée.

- un traitement thermique dans un four & une température de 120" pendant deux heures.
Cette phase permet d’augmenter la modulation d’indice de I’hologramme. L’efficacité de
diffraction notamment pour les réseaux en réflexion va étre augmentée.
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- I’hologramme est scellé a ’aide d’une seconde plaque de verre collée par de la résine de
type résine époxy. Le matériau est ainsi protégé et ses propriétés ne peuvent plus étre
modifiées.

La sensibilité spectrale des ces photopolymeres s’étend de 'UV (350 nm) a environ 550 nm
avec un maximum autour de 500 nm. Le colorant sensibilisateur est optimisé pour travailler
avec la raie verte d’'un laser Ar™ (514.5 nm), la raie bleu-vert (488 nm) ou un laser Nd-Yag
doublé (532 nm) peuvent également étre utilisés.

De tels hologrammes sont tres stables dans le temps, ils peuvent étre conservés plusieurs
années dans des conditions standards de température et d’humidité.

2.3.2 Processus de formation des hologrammes dans les photopolymeres -
Modele de diffusion

Nous allons nous intéresser plus finement a la formation d’hologrammes dans les matériaux
photopolymérisables. D’un point de vue phénoménologique, le processus de photo-
polymérisation peut étre séparé en trois étapes :

v Amorcgage : nous avons le début de la formation de la chaine de polymere. Des radicaux
libres R*® (entité chimique qui posséde un électron non-apparié) ouvrent une double liaison
d’une molécule de monomere M :

R*+M — R+ M*®

Les radicaux libres, quant a eux sont générés par la réaction entre un photo-amorceur
(PA) et un photon.
PA+ hv — 2R®

Ce type de réaction met en jeu un photo-amorceur de type I. Dans certains cas, le photo-
amorceur seul n’est pas suffisant pour générer les radicaux et nous avons besoin alors d’un
co-amorceur (CA) :

PA+CA+hy — PA*+CA — PA+2R®

Ceci est un photo-amorceur de type II (la notation * correspond seulement & un état
excité transitoire).

v" Propagation : le monomere activé lors de 'amorcage va réagir avec les autres monomeres
pour produire une chaine plus longue :

M®*+M — MM*®

M?® + M —> M,M*

v" Terminaison : la réaction en chaine mise en jeu s’achéve par la combinaison de deux
chaines de radicaux pour former une molécule de polymere complete (P) :

My + My — P
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La structure finale du polymere est déterminée par la fonctionnalité du monomere. Ce
parametre désigne le nombre de sites réactifs par monomere. Chacun de ces sites pouvant
établir une liaison avec un autre monomere. La fonctionnalité est un parametre important
pour 'obtention d” hologrammes de bonne qualité : si celle-ci est trop grande, nous aurons de
courtes chaines de polymere mais tres denses a cause de la forte réticulation, ce qui va géner
la diffusion des monomeres ; si elle est trop faible il y aura alors une faible densité de polymere.

Nous étudierons par la suite la formation d’hologrammes dans ce matériau et ceci par la
mise en regard de résultats expérimentaux et de modeles simples décrivant la formation des
réseaux de diffraction. Deux modeles seront utilisés, prenant en compte ou non ’aspect local
de la polymérisation.

2.3.2.1 Modeéle local

Notre analyse utilise un modele de diffusion qui a été appliqué précédemment aux photopo-
lymeres [44]. Nous allons supposer que le matériau n’est constitué que d’un seul monomere.

L’équation de diffusion gouvernant la diffusion locale des monomeres est la suivante :

op(z,t) O 9¢(,t)

o = {D(w,t)(%} — F(x,t)p(x,t) avec ¢(x,0) = ¢ (2.5)

ou ¢(z,t) est la concentration en monomeres, D(x,t) est le coefficient de diffusion et F'(z,t)
est le taux de polymérisation. Le premier terme du membre de droite correspond a la diffusion
des monomeres libres alors que le second représente le processus de photopolymérisation.

L’expression du coefficient de diffusion est donnée par :

D(z,t) = Dyexp [—aF (x,t)t] (2.6)

ou « est le coeflicient de décroissance du coefficient de diffusion.

Quant au taux de polymérisation, son expression est la suivante :

F(z,t) = k[Io (1+ V cos(Kz))]"/? (2.7)

ou Iy = I1 + I est ’éclairement (I; et I correspondent aux deux faisceaux d’enregistrement),
V =2y 1L 15/(11 + I1) est la visibilité des franges, K = 27/A (A est la période du réseau
enregistré) est le module du vecteur réseau et k est la constante de polymérisation.

Nous pouvons également écrire ’équation d’évolution pour la concentration du polymere :

8\11((9?,15) = F(z,t)¢p(x,t) avec ¥(x,0) =0 (2.8)

ou U(z,t) est la concentration en polymere.

Pour les photopolymeres, I'indice de réfraction est lié a la densité de polymere. Concernant
le profil d’indice, nous pouvons supposer que n(z,t) = ¢, (¢(z,t) + U(z,t)), ou ¢, est une
constante de proportionnalité reliant la concentration de monomere (ou de polymere) a sa va-
leur d’indice. Nous pouvons ainsi écrire une équation différentielle pour I'indice de réfraction :
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871(;;’75) = Cn(’*)ax [D(x,t)wsggt)} avec n(x,0) = ng (2.9)

A la fin du processus d’enregistrement, le profil d’indice de réfraction n’est pas parfaitement
sinusoidal a cause de la non-linéarité de ’enregistrement et peut étre mis sous la forme d’un
développement de Fourier :

—+o00 .
2
n(x) =ng + E Anj; cos < 117\795) (2.10)

i=1

Ceci peut étre représenté par la réponse d’une superposition de réseaux de diffraction hologra-
phiques de périodes A/i avec comme modulations d’indices respectives An;. An; correspond
au réseau principal (purement sinusoidal) et Ang au réseau secondaire. Ce réseau secondaire
peut étre assez important dans certains cas (voir figure 2.6 pour un exemple).

Ordre 0 en transmission

1
0.9 -
0.8 -
0.7 +
0.6 -
0.5 -
0.4 -
03 r RCWA Fit
0.2 -
0.1 -
0

Exp. K

Efficacité de diffraction

0O 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
Angle d incidence (°)

Figure 2.6 — Caractérisation angulaire d’un réseau d’une période de 1 um mettant en
évidence la présence du réseau secondaire.

Le réseau étant épais, nous nous sommes affranchis des pertes liées au matériau en considérant
que la puissance totale est égale a la somme des puissances diffractées dans les ordres 0, 1 et
2. Le premier minimum correspond a l'incidence de Bragg pour le réseau principal, tandis que
le second correspond au réseau secondaire. L’ajustement avec la théorie RCW nous fournit
les valeurs suivantes : Anj; = 0.016 et Ang = 0.008. Le réseau étudié étant assez dispersif (il
n’y a pas de recouvrement entre les réponses angulaires des réseaux principal et secondaire),
le réseau secondaire ne va pas perturber la diffraction de Bragg au premier ordre mais peut
nous renseigner sur le profil d’indice du polymeére ainsi que sur la formation du réseau [45].

2.3.2.2 Modele non-local

Dans le modele précédent, le processus de polymérisation est supposé local, on ne prend en
compte que se qui se passe & la coordonnée x. Des désaccords entre les prédictions données
par ce modele et des résultats expérimentaux pour des réseaux de hautes fréquences spatiales
ont été montrés [46]. Cela a été interprété par le fait que les chaines de polymeres croissaient
de part et d’autre de leurs points d’initiation, ce qui mene a un étalement du polymere et a
un profil plus sinusoidal [47].
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Les équations de diffusion sont alors réécrites de la maniere suivante :

x T +oo
(w = % [D(x,t)({%gm’t)] _ - G(-T,QC/)F(ZL’,,t)d)(x/,t)dx/ (2‘11)
(9\1/((;;:,15) = o Gz, 2"\ F (2, t)p(a t)da' (2.12)

N2
G(z,2') = \/217? exp W] étant la fonction de réponse non-locale o1 o est la variance

de la longueur des chaines de polymere croissant a partir de leur point d’initiation. Cette
distribution va avoir comme effet de traduire ’étalement des chaines de polymeres.

2.3.3 Résolution des équations de diffusion

Notre probleme est la résolution d’équations aux dérivées partielles paraboliques avec des
conditions aux limites périodiques. La méthode des différences finies est la plus adaptée pour
résoudre ce type d’équations. La méthode numérique retenue est celle de Crank-Nicholson,
connue pour étre automatiquement stable quel que soit le pas de discrétisation temporel et
plus précise que les méthodes explicite et implicite (voir par exemple [48]).

La méthode de Crank-Nicholson évalue les dérivées partielles a I'instant ¢ + % en calculant la
moyenne des méthodes explicite et implicite. En attribuant les indices i, j aux variables x et
t sur la grille de résolution (voir figure 2.7), le schéma aux différences finies pour 1’équation
gouvernant la concentration en monomeres est donnée par I’équation 2.13.

tA
j+1
At +1/2
j
i1
0 T 1 +1 AN Ax X
AX

Figure 2.7 — Grille de résolution pour I’équation aux dérivées partielles.

i1 ‘ i+1 i1 41 +1 j+1 +1 +1
M _ 1 [DZJ'H — DTy 4 — i + DIt M FIttgitt
At 2 2Ax 2Ax ' Ax? o
j ', j J I+l
N 1 Di =D ¢ — b Y Pig1 — 2¢i2+ iy — F?'(;sﬂf (2.13)
9 2Ax 2Ax ! Az Y
avec les conditions aux limites périodiques qﬁj = §V et ¢j71 = 5\771'

Cette équation peut étre mise sous forme matricielle. L’implantation numérique n’en est que
plus aisée et le temps de calcul s’en trouve réduit puisque 'on évite un traitement itératif :
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(1 M) g4 = (1 M) (2.14)
ou I est la matrice identité, M est une matrice de dimension N x N de la forme :

M= % [[02] D [02] + D [02%] — F] (2.15)

Les matrices [0z] et [8$2} correspondent aux opérateurs de dérivation premiere et seconde
lors de 'utilisation d’un schéma aux différences finies. D et F sont des matrices diagonales
contenant les éléments D, et F;, D est un vecteur colonne contenant les éléments D;.

Prenant en compte les conditions aux limites périodiques, les opérateurs de dérivation sont
de la forme :

0 1 —1 -2 1 1
-1 1 0 1 -2 1
1 ) 1
-1 0 1 1 -2 1
1 0 -1 0 | 1 R

(2.16)

@/t peut étre facilement obtenu en inversant la matrice I — MY, Pour le profil d’indice
de réfraction, nous appliquons la méme méthode. Puis, en effectuant une FFT sur le profil
d’indice de réfraction, nous obtenons I’évolution temporelle des différents harmoniques (nous
nous intéresserons principalement au fondamental ainsi qu’au second harmonique).

Pour le modele non-local, 'intégrale est calculée a I’aide de la méthode des trapezes.

+o00 N—-1
Gz, 2" )F (' t)p(2, t)da' ~ %’“ v(L,4)+2> vk j) +v(N, j) (2.17)
oo k=2

avec v(k,j) = G(zi,xg)F(xr)p(xg, 7). (L'expression 2.17 remplace la matrice F dans
I’équation 2.15).

Nous allons appliquer ces deux modeles a I’étude de la formation d’hologrammes dans les
photopolymeres, puis nous déterminerons lequel des deux est le plus approprié a la description
de 'enregistrement. Le principe de la détermination de leurs parametres est explicité ci-apres.

2.3.4 Détermination expérimentale des parametres du modele
2.3.4.1 Montage d’enregistrement

Le montage utilisé est schématisé sur la figure 2.8. Deux faisceaux provenant d’un laser a argon
ionisé (Spectra-Physics série 2000) viennent interférer symétriquement sur 1’échantillon. La
période du réseau enregistré est donnée par A = \/2sin 6.

L’hologramme se formant en temps réel, il est possible d’étudier sa formation durant l’en-
registrement a ’aide d’un laser Hélium-Néon atténué arrivant sur le matériau et placé sous
incidence de Bragg. Le photopolymere n’étant pas sensible a la longueur d’onde de 632.8 nm,
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ce faisceau va étre diffracté en temps réel par le réseau en formation lors de ’enregistrement.
Travaillant en régime de Bragg, nous nous intéresserons seulement aux ordres 0 et 1.

Durant I'exposition, nous allons mesurer les puissances diffractées dans ces deux ordres a
I’aide de deux photodétecteurs reliés a un ordinateur. Un programme réalisé sous le logiciel
Labview”™ permet de visualiser en temps réel et de stocker les puissances diffractées.

Laser He-Ne

Substrat de verre
Photopolymeére

Ordre 1 Ordre 0

Photodétecteur

Ordinateur

Figure 2.8 — Principe d’enregistrement et de controle en temps réel de la formation du
réseau.

Le film protecteur de Mylar® étant légerement biréfringent, les faisceaux d’enregistrement
arrivent du coté du substrat de verre afin de garder le méme état de polarisation pour les
deux faisceaux (pour obtenir un contraste maximum des franges). 2

2.3.4.2 Principe

Connaissant 1’évolution de efficacité de diffraction dans l'ordre 1 grace au montage de la
figure 2.8, il est possible, en utilisant la théorie rigoureuse des ondes couplées, de remonter a
I’évolution temporelle de la modulation d’indice (liée au premier harmonique du profil de la
concentration en polymere). Nous obtenons alors une fonction An{™?(t).

Ensuite, nous inspirant de la référence [47], nous utilisons une méthode d’optimisation qui
va minimiser l'erreur entre la modulation d’indice mesurée pendant ’enregistrement et celle
prédite par le modele. Le programme utilisé est une méthode dite de quasi-Newton nécessitant
les valeurs limites (inférieures et supérieures) des parametres inconnus a déterminer.

De plus, le processus d’optimisation se fait avec une contrainte déterminée par le second
harmonique du profil du réseau : la valeur de la modulation d’indice du second harmonique
du profil prédite par le modele doit étre égale a la valeur mesurée.

L’équation de diffusion est résolue et nous obtenons 1’évolution théorique du premier har-
monique Anj(Dy, k,a, ¢y, t) (avec les deux modeles). L’erreur de calcul entre les données
expérimentales et celles fournies par le modele est donnée par :

Erreur(t) = |Ani (Do, k, v, ¢, t) — AnT™ ()] (2.18)

211 est possible d’exposer du c6té du Mylar® mais il faut préalablement déterminer ses axes neutres puis
orienter correctement 1’échantillon.
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Au début du processus d’optimisation, il est préférable de commencer avec des valeurs initiales
réalistes (issues de la littérature) afin d’éviter les minima locaux étant donné que nous sommes
en présence d’une fonction de plusieurs variables. La validité des parametres d’ajustement est
vérifiée par 'accord entre les résultats numériques et les courbes d’évolution en temps réel
des modulations d’indices.

2.3.4.3 Résultats expérimentaux

Nous enregistrons quatre réseaux en transmission d’une période de 882 nm avec des
éclairements différents, les efficacités ainsi que les modulations d’indices correspondantes me-
surées en temps réel sont données sur la figure 2.9.

1 T
08 |- 1
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g 2
£ 06 -g |
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.
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02 r 1=13.75 mWicm? - |
15=24.88 MW/Cm?  wwveveees
16=30.57 MW/cm?
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] i @ ., . ) )
Figure 2.9 — Evolutions temporelles des efficacités de diffraction pour quatre réseaux

enregistrés dans le photopolymere DuPont(a) ainsi que leurs modulations d’indices corres-
pondantes déterminées (b).

Ces réseaux ont été caractérisés angulairement, un ajustement des courbes expérimentales
par la théorie RCW a été effectué et une estimation des principaux parametres des réseaux
(modulation d’indice, épaisseur) a été déterminée (voir tableau 2.1).

Reseau | Eclairement Iy (mW/em?) | T (um) | Ang Ang
1 5.23 22.5 0.0172 | 0.0035
2 13.75 22.5 0.0155 | 0.0039
3 24.75 22.5 0.0145 | 0.0032
4 30.57 23 0.0138 | 0.0031

Tableau 2.1 — Parametres des réseaux déterminés avec la méthode RCW, T est I’épaisseur
du photopolymere, An; et Ans sont les modulations d’indices associées aux réseaux fonda-
mental et secondaire.

Sur la figure 2.9, nous remarquons pour le plus faible éclairement, que efficacité de diffraction
passe par un maximum puis décroit pour finir sur un pallier. Ceci signifie simplement que
le réseau est surmodulé, la valeur de modulation d’indice optimale a été dépassée. Les effets
de cette surmodulation sont indiqués sur la figure 2.10 ou 'on voit que les lobes secondaires
deviennent de plus en plus importants.
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Figure 2.10 — Caractérisations angulaires pour deux réseaux enregistrés avec des
éclairements de 30 mW /cm? (Réseau non surmodulé) (a) et de 3.7 mW /cm? (Réseau sur-
modulé)(b).

2.3.4.4 Résultats du processus d’optimisation

Nous allons effectuer quelques simplifications en supposant que le coefficient de diffusion reste
constant au cours du temps (a = 0). Nous prenons ¢g = 100 mol/cm?® comme concentra-
tion initiale du monomere (valeur arbitraire afin de pouvoir réaliser les calculs avec de bons
ordres de grandeur). Le parametre x peut étre approximé directement & partir des résultats
expérimentaux : il a été montré que I’état stationnaire (qui arrive a partir d’un certain temps
noté tg, est atteint lorsque la valeur du temps normalisé tp = kv/Iptsa = 10. Ceci nous
conduit alors & un probleme d’optimisation & deux ou trois parametres (pour le modele
non-local). Connaissant la valeur de x nous n’allons pas utiliser directement le coefficient de
diffusion Dy, mais un parametre sans dimension Rp qui nous évite de manipuler des nombres
tres petits lors de I’optimisation (Dg est de 'ordre de 107!1). L’expression de Rp est donnée
par [47] :

Dodn?
Rp = —r— 2.19
b K/ [OAQ ( )

Du point de vue physique, Rp est un estimateur de la compétition entre les deux phénomenes
mis en jeu lors de de la formation de ’hologramme que sont la diffusion des monomeres et la
photopolymérisation. Si R ~ 1, les deux phénomenes sont de ”force” comparable. Si R < 1,
c’est la photopolymérisation qui prédomine, les monomeres sont polymérisés sans avoir le
temps de diffuser, ce qui conduit & une distribution uniforme de polymere. Si R > 1, la
diffusion des monomeres est le phénomene le plus important. Ceci peut étre un inconvénient
car le temps d’exposition requis sera assez important. Un montage d’enregistrement tres
stable est nécessaire.

Nous avons essayé deux algorithmes (noté Alg.), I'un utilisant la contrainte sur le second
harmonique (con.) et 'autre non-contraint (unc.). Les résultats donnés par les routines d’op-
timisation sont indiqués dans le tableau 2.2.

Nous pouvons d’abord remarquer que pour l'algorithme sans contrainte, les modulations
d’indice de réfraction Any sont sur-évaluées d’ou 'utilité d’avoir une contrainte.

Nous n’avons conservé que 1’algorithme contraint pour le modele non-local, les valeurs obte-
nues sont consignées dans le tableau 2.3.



CHAPITRE 2. ETUDE DE MATERIAUX HOLOGRAPHIQUES

44 PHOTOPOLYMERISABLES
Dy Cn K
Reseau Alg. Rp (107 em?/s) | (10~%em3 /mol) (cm/\/m/s) Am Ans
1 unc. 2.9018 8.2251 2.6653 0.0629 0.0164 | 0.00507
con. 10.5848 30.1239 2.3299 ' 0.0164 | 0.00354
9 unc. 1.7821 9.6207 2.8659 0.0739 0.0142 | 0.00609
con. 6.2578 45.6572 2.3526 ' 0.0142 | 0.00385
3 unc. 1.2152 12.9134 2.9984 0.1084 0.0134 | 0.00693
con. 11.9133 97.5631 2.1186 ' 0.0134 | 0.00318
4 unc. 1.64014 29.3753 2.4933 0.1644 0.0121 | 0.00539
con. 8.0652 144.4498 1.9643 ' 0.0121 | 0.00309
Tableau 2.2 — Résultats d’ajustement obtenus avec le modele local.
Réseau R Do “n i Vo (nm) An An
b (10~ em?/s) | (107* em3/mol) | (em/vmW /s) ! 2
1 0.9106 2.6288 5.1025 0.0629 111.93 | 0.01644 | 0.003549
2 0.8501 4.5896 4.3257 0.0739 100.98 | 0.01488 | 0.003861
3 0.8710 9.4477 4.1627 0.1084 108.46 | 0.01341 | 0.003184
4 0.8591 15.39 3.7021 0.1644 103.79 | 0.01205 | 0.003093

Tableau 2.3 — Résultats d’ajustement obtenus avec le modele non-local.

Nous pouvons d’abord voir que les contraintes d’optimisation sont respectées pour les deux
modeles (notamment pour les valeurs de modulation d’indices Any et Ang) mais les résultats
obtenus pour le coefficient de diffusion sont différents d’un facteur 10 voire plus.

Concernant le modele non-local, si nous tragons le coefficient de diffusion en fonction de
P’éclairement, nous obtenons une courbe de type exponentielle (voir figure 2.11.a). Nous pou-
vons donc écrire Dy de la forme D(Iy) = Dgexp (5Ip). En utilisant une routine standard
d’ajustement de courbes, nous obtenons :

D(Iy) = 1.80 x 10~ exp (0.06891) (2.20)

Nous appliquons le méme procédé pour ¢, (¢, le coefficient de proportionnalité entre I'indice
de réfraction et la concentration de polymere défini au paragraphe 2.3.2.1). la courbe 2.11(b)
est proche d’une droite et nous obtenons :

cn(lp) = —4.92 x 107%1) 4+ 5.24 x 1074 (2.21)

(voir figure 2.11.b).
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Figure 2.11 — Evolution du coefficient de diffusion (a) et du coefficient ¢, (b) en fonction
de I’éclairement regu par le photopolymere.

Concernant la distance non-locale o, la dépendence par rapport & l’éclairement n’est pas
évidente : nous gardons la valeur moyenne, donnant /o = 106.29 nm.

Quant au coefficient de polymérisation &, si nous tracons les valeurs obtenues en fonction de
I’éclairement, nous obtenons la courbe suivante :

0.18

K (cm/mwY?/s)

o
s
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Figure 2.12 — Ajustement du parametre s en fonction de 1’éclairement.

La fonction d’ajustement est un polynéme du troisieme ordre dont 1’équation est :

#(Io) = 1.49 x 107913 — 4.08 x 107412 + 5.72 x 10Ty + 4.25 x 107> (2.22)

Selon la littérature [47,49,50], 'ordre de grandeur du coefficient de diffusion Dg est de 10711,
ce qui correspond mieux aux résultats obtenus avec le modele non-local.

2.3.4.5 Prédictions fournies par le modele

Nous avons vérifié que le modele utilisé ainsi que ses parametres déterminés par les ajuste-
ments ci-dessus nous permettent de prédire I’évolution de la modulation d’indice d’un réseau.

21.81 mW/em?. L'évolution expérimentale de la modulation d’indice est déterminée & I'aide
de la méthode RCW. Les parametres d’enregistrement sont entrés dans le modele et la com-
paraison avec les données expérimentales est illustrée sur la figure 2.13.

Deux réseaux ont été enregistrés avec des éclairements de I} = 13.6 mW/cm? et I3 =
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Figure 2.13 — Comparaison entre les valeurs expérimentales et prédites pour 1’évolution

temporelle de la modulation d’indice de réfraction pour deux réseaux.

Pour le réseau n"2, nous observons un décrochement dans la courbe d’évolution, un léger pal-
lier suivi d’'une augmentation de la modulation d’indice. La composition du photopolymere
Omnidex n’étant pas disponible, nous pouvons supposer qu’il est constitué de plusieurs
especes de monomeres voire d’oligomeres (molécule constituée uniquement de la répétition
d’un petit nombre de monomeres). Le décrochement observé pourrait alors étre expliqué par
une différence de cinétique de réaction des divers constituants du matériau (la diffusion de
certaines especes de monomeres s’effectuant plus rapidement que d’autres). Ce décrochement
n’étant pas systématique, il peut étre aussi attribué a des défauts ou a une détérioration du
film photopolymere lors de la phase de préparation.

Une comparaison entre les valeurs prédites et expérimentales pour les valeurs des premier et
second harmoniques du profil d’indice est donnée dans le tableau 2.4.

Eclairement Iy (mW/cm?) | An{™" Anfred' Ang*P An‘gred'
13.6 0.01451 | 0.01490 | 0.00335 | 0.00358
21.81 0.01479 | 001451 | 0.00295 | 0.00309

Tableau 2.4 — Comparaisons entre les valeurs expérimentales et prédites par le modele des
modulations d’indice de réfraction pour deux réseaux.

Nous pouvons remarquer que les valeurs prédites sont en assez bon accord avec les valeurs
expérimentales de Anj et Ans. Les estimations des parametres du modele sont valables dans
la plage d’éclairements étudiée.

L’injection des parametres du modele nous permet de tracer 1’évolution du profil d’indice au
cours de l'enregistrement (voir figure 2.14) et a l'instant final (figure 2.15 ol nous pouvons
nous apercevoir que le profil d’indice n’est pas sinusoidal.
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Figure 2.1/ — Evolution 3D du profil d’indice en temps réel pour le réseau n’1.
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Figure 2.15 — Profil d’indice a la fin de l'enregistrement pour le réseau °1.

2.3.5 Discussion du modele

Il va de soi que ce modele est loin d’étre parfait et qu’il nous permet néanmoins d’étre prédictif
en disposant d’un petit nombre de parametres. L’aspect non-local de la polymérisation a été
illustré et permet de mieux rendre compte du profil d’indice réel de I’hologramme. Nous avons
validé le principe de ’emploi d'une méthode d’optimisation pour ajuster les résultats fournis
par le modele aux données expérimentales.

Concernant le modele en lui méme, il faudrait prendre en compte les parameétres suivants afin

de le rendre plus complet :

- «, le parametre de décroissance du coefficient de diffusion. Il va de soi qu’au cours de
I’enregistrement, la formation de la matrice de polymere va géner la diffusion des monomeres
restants. Au lieu d’étre constant, le coefficient de diffusion va décroitre dans le temps.

- Il faudrait prendre en compte le fait que I'indice de réfraction dépend a la fois de la concen-
tration en monomere et en polymere au cours de 'enregistrement. Nous avons supposé que
le coeflicient de proportionnalité était le méme afin de simplifier le calcul.

- Comme cela a été remarqué lors de l'interprétation du décrochement observé sur la figure
2.13, le photopolymere Omnidex est strement constitué de différents monomeres et oli-
gomeres, la formation d’'un hologramme dans ce matériau est bien plus complexe que ce
qui est décrit par le modele a un seul monomere.

Notons cependant que plus un modele contient de parametres, plus nous devons disposer de

données expérimentales pour les déterminer. Il y a des risques de ne pas pouvoir obtenir de

comportement prédictif.
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2.4 Le matériau composite polymere-cristal liquide

Les matériaux composites polymere-cristal liquide (PDLC pour ”Polymer Dispersed Liquid
Crystal”) sont formés par des domaines de cristal liquide (nommés gouttelettes) dispersés
dans une matrice de polymere (voir figures 2.16 et 2.17 pour avoir un exemple).

Plusieurs méthodes sont utilisables pour réaliser la structure PDLC. Dans notre cas c’est
la méthode PIPS ("Polymer-Induced Phase Separation’) qui est mise en oeuvre [51]. Elle
consiste en la polymérisation d’un mélange homogene monomere / cristal liquide. Dans notre
cas, la polymérisation s’effectue grace a une exposition & une lumiére actinique permettant la
formation de la matrice de polymere (en général, les longueurs d’ondes UV 350 nm - 380 nm
sont utilisées). Une séparation de phase va s’effectuer entre le cristal liquide et le polymere
et nous allons voir la formation de domaines de cristal liquide. Cette séparation de phase
est due a la croissance des chaines de polymeres et a une ségrégation entre petites et grosses
molécules. La formation de ces gouttelettes dépend notamment des vitesses de polymérisation
et de séparation de phase ainsi que de la concentration en cristal liquide.

L’application d’un champ électrique sur la structure permet de réorienter les molécules de
cristal liquide et ainsi obtenir des effets électro-optiques. A la différence des effets utilisés
pour les afficheurs & cristaux liquides, il est possible de moduler la lumiére (en phase ou
en amplitude) sans utiliser de polariseurs, tout en apportant une stabilité a la phase cristal
liquide grace a la matrice de polymere.

En général, le matériau final est inséré dans une cellule entre deux substrats recouverts d’I1TO
(Indium Tin Oxyde qui est un conducteur transparent) séparés par des micro-billes calibrées
nommeées espaceurs.

Electrode d'ITO | | Insolation |
27 TR 1 I A aux uv
INATY 20
Espaceurs <> - _L/H '(Lj Aﬁ@ . @ % .
L NN

CL JINY E,l 2 Cﬁ:
| : Cristal liquide %‘ Polymere
{ : Monomere @ : Gouttelette de cristal liquide

Figure 2.16 — Structure d’une cellule & PDLC avant et apres exposition.

Figure 2.17 — Image au microscope électronique a balayage (MEB) de la matrice de

polymeére d’une structure PDLC (grandissement x4900), les gouttelettes ont une taille de

Pordre de quelques centaines de nm, cette observation a pu étre réalisée grace a la mise a
disposition du MEB du Centre Commun Lannionais d’optique (CCLO).
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Selon les conditions de fabrication (composition et valeur de I’éclairement UV), la structure
PDLC peut présenter différentes tailles de gouttelettes de cristal liquide. Ceci peut donner lieu
a des effets électro-optiques prédominants selon la valeur du rapport taille des gouttelettes /
longueur d’onde.

Lorsque la taille des gouttelettes de cristal liquide est de I’ordre de ou supérieure a la longueur
d’onde, la structure PDLC est principalement diffusante. L’application d’un champ électrique
va permettre de moduler ce caractere diffusant. Comme applications de la fonction de dif-
fuseur variable, outre les afficheurs, nous pouvons citer quelques réalisation du département
d’optique de 'ENST Bretagne : un atténuateur optique variable [52], modulateurs spatiaux
de lumiere destinés au traitement optique de I'information [53].

Lorsque la taille des gouttelettes de cristal liquide est bien plus petite que la longueur
d’onde, le milieu PDLC travaille principalement dans un régime déphasant (les gouttelettes
ayant des diametres de l'ordre de quelques centaines de nm, on parle alors de milieu
nano-PDLC [54]). C’est 'indice de réfraction du milieu qui est modulé lors de I’application
d’un champ électrique. Le milieu nano-PDLC peut par exemple étre trouvé comme élément
accordable d'une cavité VCSEL [55] ou encore former une lentille & focale variable lorsque
la taille des gouttelettes est controlée a l'aide d’'un masque ou d’un filtre a densité variable
lors de I'insolation [56].

Dans le cadre de ce travail, nous allons utiliser la structure PDLC dans un régime diffractant :
le matériau est déphasant mais il possede en plus une structuration de la matrice de polymere
par technique holographique.

Concernant les cristaux liquides utilisés pour la réalisation de la structure PDLC, une courte
description est fournie dans I’annexe C. Pour de plus amples renseignements sur les cristaux
liquides ou les matériaux composites polymere / cristal liquide, nous renvoyons le lecteur aux
ouvrages de référence [57-59] ainsi qu’a la these de J-L. Kaiser [2].

2.4.1 Description du matériau holographique

Le matériau H-PDLC (”Holographic Polymer Dispersed Liquid Crystals”) bénéficie des nom-
breux travaux concernant 1’holographie dans les photopolymeres et ceux sur la structure
PDLC [60,61]. Dans ce cas, la matrice de polymere est structurée lorsque le matériau est
exposé a une figure d’interférence.

Le processus de formation dans le matériau H-PDLC est schématisé sur la figure 2.18. Une
figure d’interférence vient illuminer un mélange homogene monomeres / cristal liquide (dont
la composition sera détaillée plus loin), les franges d’interférences constructives vont induire
une forte polymérisation. Le gradient de concentration en monomeres résultant va engendrer
un processus de diffusion de ces derniers des zones sombres vers les zones claires ainsi qu’une
migration du cristal liquide des zones de fort éclairement vers les zones de faible éclairement
(le cristal liquide va venir se loger 1a ou il va lui rester de la place). Une séparation de phase
va également avoir lieu entre le polymere et le cristal liquide d’ou la formation de gouttelettes
de cristal liquide. La figure d’interférence est alors reproduite dans le matériau sous forme
d’une alternance de ”strates” riches en polymere et riches en cristal liquide.
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Figure 2.18 — Principe de formation d’un hologramme dans le matériau H-PDLC.
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Un exemple de cellules H-PDLC réalisées est montré sur la figure 2.19.

Figure 2.19 — Exemple de cellules H-PDLC.

Comme pour les photopolymeres, il n’y a pas besoin de développement ultérieur. Une post-
exposition UV permet de consommer les monomeres et le colorant restant (photo-amorceur)
et d’accroitre la modulation d’indice. Du point de vue de la structure, nous pouvons voir
le profil de la matrice de polymeére observé au microscope a force atomique (AFM) sur les
figures 2.20 et 2.21 (I'un des substrats de la cellule de la figure 2.18 a été retiré, la surface de
polymere a été nettoyée a ’aide d’éthanol puis mise sous vide afin d’évacuer le maximum de

cristal liquide).

Figure 2.20 — Surface de la matrice de polymere d’un réseau H-PDLC observée au micro-
scope a force atomique (AFM) (dimensions 5 um x5 pum), Pobservation AFM a été également
réalisée au sein du CCLO.
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Xfyum]

Figure 2.21 — Profil de la surface de la matrice de polymere d’un réseau H-PDLC observée
a V’AFM.

Vus les ordres de grandeur (une modulation de 10 nm), le profil observé correspond
vraisemblablement & un rétreint de la matrice de polymere (rétrécissement de la couche
de polymere durant l'enregistrement), il ne faut pas chercher sur la figure 2.20 a voir une
structure de gouttelettes.

L’enregistrement d’hologrammes dans un tel matériau nous fournit des composants diffractifs
(aussi bien transmissifs que réflectifs) commutables électriquement (voir figure 2.22) ce qui
étend la gamme d’application des réseaux épais en volume. Par un choix judicieux des indices
de réfraction du polymere et du cristal liquide (indice du polymere n, égal & I'indice ordinaire
du cristal liquide n,), il est possible ”d’effacer” completement 1’hologramme. Sans champ
électrique appliqué (état off), ’hologramme va diffracter la lumiere. En présence d’'un champ
(état on), les molécules de cristal liquide s’orientent suivant leur axe ordinaire et ’onde
incidente ne voit plus de différence d’indice entre le polymere et le cristal liquide, I’hologramme
est alors ”effacé”.
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Figure 2.22 — Fonctionnement d’un réseau en transmission H-PDLC sans et avec appli-

cation d’un champ électrique.

En utilisant des configurations d’enregistrement avec trois ou quatre faisceaux, des structures
de type cristaux photoniques ont été reportées [62,63].

Les réseaux de Bragg commutables H-PDLC sont utilisés en télécommunications [64] ou
encore en tant qu’éléments actifs dans les dispositifs de traitement spectral [3,65] (égalisation
de spectre par exemple).

Toutes ces applications ont fait que de nombreux laboratoires ont étudié les mécanismes de
formation ainsi que la structure de tels hologrammes.



CHAPITRE 2. ETUDE DE MATERIAUX HOLOGRAPHIQUES
52 PHOTOPOLYMERISABLES

2.4.2 Diffraction par un réseau en transmission enregistré en H-PDLC

L’emploi d’'un matériau anisotrope tel que les cristaux liquides dans un matériau holo-
graphique laisse présager que la réponse finale du réseau enregistré sera anisotrope. A la
dépendance en polarisation du réseau (prédite par les théories vectorielles de la diffraction)
s’ajoute la dépendance du matériau lui-méme. La théorie de Kogelnik a deux ondes
couplées [26] a été modifiée pour étre adaptée aux réseaux anisotropes [66]. Sans la détailler,
nous allons en exposer les principes et 'appliquer aux réseaux en transmission. Cette théorie
reste valide en premier lieu si 'on suppose que les gouttelettes de cristal liquide ne sont pas
diffusantes (nano-gouttelettes).

Comme pour la théorie de Kogelnik, nous considérons qu’il n’y a que deux ondes planes
se propageant dans la structure : le faisceau incident et le faisceau diffracté. Le milieu de
propagation constituant le réseau est supposé uniaxe. La permittivité relative de la structure
est alors un tenseur d’ordre 2 :

g=2¢g+¢&1cos(Kx) (2.23)
Ces deux tenseurs sont donnés par :
20 0 el 0 0
= 0 &, 0 et &1={ 0 g, O (2.24)
0 0 &9 0 0 &l

€p est le tenseur de permittivité moyenne et &; est le tenseur de modulation de permittivité.
Nous pouvons le supposer diagonal étant donné que les gouttelettes de cristal liquide sont
considérées comme étant des milieux uniaxes avec f-:zl/y = ¢!, (cette hypothese prend en

compte une orientation moyenne des molécules de cristal liquide dans la structure).

Si nous notons c la concentration de cristal liquide, les coefficients du tenseur de permittivité
moyenne peuvent étre écrits de la maniere suivante :

e = 5ﬁ = 5ﬁcc + epot(1 —¢) (2.25)
Egy =0 =) =t el —¢) (2.26)

Epol est la permittivité du polymere, 5ﬁc et 5f_c sont les permittivités du cristal liquide (voir
annexe C).

Les composantes du tenseur de modulation d’indice vont traduire quant a elles une orientation
moyenne des molécules de cristal liquide dans I’hologramme final et sont ainsi reliées aux
modulations d’indices globales que verront les deux états de polarisation TE et TM. Les
formules qui vont suivre nous permettent d’obtenir une estimation de ces composantes par
la mesure des efficacités de de diffraction.

Sous incidence de Bragg, Uefficacité de diffraction pour un réseau anisotrope sans absorption
est donnée par la formule suivante :

9 mAd

. 2.27
2n,gAp cosp ( )

n = sin

nm, est I'indice moyen du matériau vu par I’état de polarisation incident, g correspond au
cosinus de I’angle entre le vecteur d’onde et le vecteur de Poynting.
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Pour la polarisation TE, nous avons :

n?, =& 28)
=1 2.29)
Pour la polarisation TM, nous avons :
0.0
€€
n2, = =il (2.30)

™Y sin? 6 + 5ﬁ cos® 0

Y cos? 0 + aﬁ sin? 9

g =
\/(59_)2 cos® 0 + <5‘0‘)2 sin” 0

(2.31)

A est une grandeur directement reliée au tenseur de modulation d’indice et est dépendante
de la polarisation.

1

! sin? @ pour la polarisation TM.

A = ¢l, pour la polarisation TE et A = ¢l cos?0p —¢

Par analogie avec la formule de Kogelnik, nous pouvons définir une modulation d’indice
An = A/2n,,g. Ainsi, a partir de la valeur de Defficacité de diffraction mesurée sous in-
cidence de Bragg (les diverses pertes ayant été prises en compte), il est possible d’obtenir
une estimation des diverses composantes du tenseur de modulation d’indice ainsi que de la
modulation d’indice globale.

(11 est aisé de vérifier que dans le cas isotrope, nous retrouvons bien la formule classique de
Kogelnik et ceci pour les deux états de polarisation).

2.4.3 Etude expérimentale de la formation de réseaux en transmission H-
PDLC

2.4.3.1 Composition du mélange et processus de fabrication

Le mélange initial utilisé a été élaboré au sein du département d’optique de 'ENST Bretagne
dans le cadre d’une these précédente [2]. Il est constitué de plusieurs monomeres, d’un cristal
liquide nématique et d’une solution de photo-amorceur. Les divers constituants ainsi que
leurs proportions sont indiqués ci-dessous :

- Ebecryl 1290 est le monomere principal du mélange, c’est un acrylate hexafonctionnel. Il
est tres visqueux a la base, d’autres monomeres plus fluides sont alors nécessaires (afin de
faciliter la formation du réseau).

- VN pour vinyl néononaoate, il permet d’abord de rendre le mélange plus fluide, il a été
montré que sa présence réduisait le champ électrique nécessaire pour faire commuter le
réseau.

- HexF pour 1,1,1,3,3,3-hexafluoroisopropyl acrylate. C’est un second comonomere fluoré,
il a été montré que les substances fluorées avaient pour effet de rendre la forme des
gouttelettes plus sphérique et d’améliorer la séparation de phase [67].
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Dans le cadre des expériences menées sur les matériaux H-PDLC, le cristal liquide utilisé
est le BL036, c’est un cristal liquide nématique commercialisé par Merck Ltd. Les valeurs de
ses indices de réfraction ordinaire et extraordinaire sont n, = 1.527 et n, = 1.794 (valeurs
données pour A = 589 nm et une température de 20°C).

La composition de la solution de photo-amorceur est la suivante :

- RB Rose Bengal, c’est un colorant utilisé comme photo-amorceur dans les systemes photo-
polymérisables a la lumiere visible. Sa plage spectrale d’absorption est comprise entre 500
nm et 600 nm avec un maximum situé autour de 550 nm. Il s’agit d’un photo-amorceur de
type II, un co-amorceur est alors nécessaire.

- NPG N-phenylglycine, joue le role de co-amorceur.

- NVP N-vinyl pyrrolidinone, c’est un diluent réactif favorisant la dissolution des divers
constituants du mélange.

- TMPTMP trimethylolpropane tris(3-mercaptopropionate), c’est un autre diluent réactif.

Ceci est une composition classique de solution de photo-amorceur destinée au laser argon
ionisé ou Nd-Yag doublé, d’autres préparations ont été reportées dans la littérature per-
mettant notamment d’effectuer I'enregistrement avec un laser He-Ne [68] ou dans le proche
infrarouge [69,70].

Les proportions utilisées sont les suivantes :
- Photo-amorceur (PA) : RB : 2%, NPG : 6%, VP : 46%, TMPTMP : 46%
- Mélange H-PDLC : Ebecryl 1290 : 30%, VN : 15%, HexF : 15%, BL036 : 30%, PA : 10%

(les pourcentages indiqués correspondent a une fraction de la masse totale).

Le processus de fabrication des cellules se déroule comme suit :

1. Nettoyage des substrats : 10 s de trempage dans une solution d’acide sulfochromique,
rincage a ’eau filtrée, nettoyage a I'alcool, séchage a 'aide d’air comprimé.

Dépot des espaceurs par pulvérisation sur I'un des substrats.
Dépot de points colles (résine epoxy) aux extrémités du substrat.

Dépot d’une goutte de mélange au centre du substrat.

AR ol

La cellule est assemblée, placée dans un sachet qui est mis sous vide de fagon a assurer
I’homogénéité en épaisseur (la pression atmosphérique, uniforme sur toute la surface,
garanti I’épaisseur définie par les diametre des espaceurs).

Une autre méthode consiste a pré-assembler la cellule a I'avance puis de la remplir par
capillarité. Cette méthode a ’avantage de rendre possible la mesure de 1’épaisseur de la cellule
mais n’est valable que pour des cellules de petites dimensions. Des non-uniformités spatiales
peuvent apparaitre lors du remplissage, probablement dues a un début de séparation de
phase (effet de chromatographie).

Dans la suite de cette section, toutes les valeurs d’efficacité de diffraction seront des efficacités
absolues incluant les pertes par absorption et par diffusion (dues aux gouttelettes de cristal
liquide), seules les pertes de Fresnel dues aux réflexions sur les substrats des cellules ont été
corrigées.
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Pour I’étude de la formation des réseaux en temps réel, des substrats de verre ont été utilisés
pour réaliser les cellules. Des cellules avec des électrodes d’ITO ont été réalisées pour 1’étude
en fonction de 'application d’un champ électrique. Un désavantage de la présence de la couche
d’ITO lors de I'enregistrement est la création d’une cavité due aux désadaptations d’indice
entre le mélange, 'ITO et le substrat de verre. Ceci crée en général des franges parasites et
perturbe ’enregistrement.

2.4.3.2 Enregistrements pour de faibles éclairements

Une série de cellules d’épaisseur 18 um a été réalisée avec deux mélanges différents, il n’y
a que la proportion de rose bengal dans la solution de photo-amorceur qui soit modifiée.
Le premier mélange (noté Mj) a la composition indiquée au paragraphe précédent (2% de
RB), le second mélange (Ms)a une concentration de 5% de RB dans le photo-amorceur. Les
évolutions en temps réel sont indiquées sur la figure 2.23. La période du réseau enregistré est
approximativement 1.15 um.
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Figure 2.23 — Evolution temporelle de efficacité de diffraction de réseaux H-PDLC pour
deux concentrations de photo-amorceur 2% (a) et 5% (b).

Pour le mélange avec une concentration de 5% de RB dans la solution de photo-amorceur,
nous remarquons un pic d’efficacité de diffraction puis une décroissance assez nette. Ceci
peut avoir deux significations : soit le réseau est surmodulé et nous allons obtenir une
modulation d’indice élevée, soit les monomeres sont consommés trop rapidement et ne
peuvent pas diffuser, ce qui nous conduirait & une modulation d’indice faible. Les mesures
des réponses angulaires et spectrales sont nécessaires pour lever cette indétermination.

v' Caractérisations angulaires :

Celles-ci sont réalisées a 1’aide d’un laser He-Ne. Les résultats sont indiqués sur la figure 2.24.

Nous observons un comportement anisotrope pour les réseaux H-PDLC, cette dépendance
en polarisation provient d’une orientation préférentielle des molécules de cristal liquide dans
les gouttelettes. La théorie de Kogelnik ou la méthode RCW prédisent un comportement
dépendant de la polarisation mais pas de I'ampleur observée pour les réseaux H-PDLC.
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Figure 2.24 — Caractérisations angulaires des réseaux enregistrés avec deux concentrations
de photo-amorceur 0.2% (a) et (b), 0.5% (c) et (d).

Cette orientation préférentielle semble étre due a la forme des cavités occupées par le cristal
liquide. Les gouttelettes doivent présenter des morphologies plutot elliptiques.

Pour le mélange n"2, la hauteur des lobes secondaires indique que nous avons bien une sur-
modulation pour la polarisation TE (donc des modulations d’indices élevées). Par contre, les
valeurs maximales des efficacités pour le mélange n°2 sont inférieures a celles du mélange n’1
(figure 2.23), ceci est probablement du au fait que le mélange n"2 est plus absorbant a cause
de la grande concentration de photo-amorceur.

Concernant la polarisation TM, la concentration du photo-amorceur n’a pas d’influence sur
la réponse angulaire quel que soit le mélange, cet état de polarisation voit a priori le méme
indice de réfraction. Nous pouvons en déduire que les directeurs des gouttelettes (direction de
Pellipticité) seraient paralleles aux strates du réseau mais avec une orientation dans ce plan,
ce qui expliquerait les différences de comportement pour la polarisation TE. L’orientation
supposée des gouttelettes de cristal liquide est illustrée sur la figure 2.25.

212
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Figure 2.25 — lllustration de 'orientation des directeurs des gouttelettes de cristal liquide.
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Un autre aspect intéressant : la dépendance en polarisation semble étre moins affirmée pour
le mélange n°1 contenant moins de photo-amorceur. Nous pouvons émettre I’hypothése que
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la morphologie des gouttelettes de cristal liquide est fortement liée au processus de diffusion
qui s’opere dans une direction privilégiée.

Pour le mélange n°1, la cinétique de formation est plus lente, ce qui a tendance & favoriser
des formes de gouttelettes un peu plus sphériques. Dans le cas du mélange n2, la quantité de
photo-amorceur fait que la polymérisation s’opeére a un niveau plus local. Le cristal liquide
contre-diffuse rapidement et est piégé dans la matrice de polymere en subissant plus de
contraintes ce qui amplifierait le caractére anisotrope des gouttelettes.

L’analyse des courbes de caractérisation angulaire pour le mélange n’1 suggere qu’'une valeur
d’éclairement intermédiaire (entre 3.2 mW/em? et 27.5mW /cm?) permettrait d’observer un
comportement indépendant de la polarisation et ceci uniquement en utilisant des parametres
d’enregistrement appropriés.

v Réponse a un champ électrique

Nous utilisons pour les mesures un signal créneau d’une fréquence de 1 kHz.
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Figure 2.26 — Effet de I'application d’un champ électrique sous incidence de Bragg pour
les mélanges M; (a) et M2 (b).

Mises a part les valeurs d’efficacité de diffraction, nous pouvons remarquer que les réseaux
enregistrés avec le mélange M; sont quasiment effacés lors de l'application d’un champ
électrique, ce qui n’est pas le cas du mélange Ms. Ceci peut étre interprété par une meilleure
séparation de phase et une différence de morphologies entre les gouttelettes de cristal liquide.
Des gouttelettes plus sphériques ont tendance a requérir un champ électrique moins impor-
tante que pour des formes elliptiques, ce qui facilite la réorientation des molécules de cristal
liquide.

Nous avons bien la confirmation d’une surmodulation pour le mélange M, puisque 'efficacité
croit d’abord au lieu de descendre immédiatement. Le fait que l'efficacité atteinte ne soit pas
maximale est dii aux pertes importantes dans le visible de telles structures, les gouttelettes
de cristal liquide ont un role diffusant assez important.
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2.4.3.3 Enregistrements avec de plus forts éclairements

Les enregistrements présentés précédemment ont été réalisés pour des éclairements inférieurs
430 mW/cem?, ceci est un avantage du fait que nous n’avons pas besoin d'un laser de tres forte
puissance pour réaliser I'enregistrement. Par contre, nous voyons qu'une dizaine de minutes
est nécessaire pour que les réseaux soient formés. En holographie, ceci nécessite une table
d’enregistrement tres stable pouvant absorber le maximum de vibrations. Afin de réduire le
temps d’exposition, nous allons augmenter les puissances des faisceaux d’enregistrement.
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Figure 2.27 — Evolutions temporelles de l'efficacité de diffraction pour les mélanges 1 (a)
et 2 (b) et pour des éclairements plus forts.

Pour le mélange M7, nous observons une surmodulation pour 1’éclairement de 116.6 mW /cm?.
Il adopte un comportement similaire a M, lorsque nous étions a de faibles éclairements.
Pour le mélange Ms, le fait que 'efficacité de diffraction diminue avec ’éclairement est du
au fait que que la polymérisation est trop forte par rapport a la diffusion, le cristal liquide
n’a pas le temps de contre-diffuser d’ou une plus faible modulation d’indice.

Les différents enregistrements réalisés ont pu nous montrer I'influence des parametres d’enre-
gistrement et de la composition du mélange sur les modulations d’indices atteintes ainsi que
la dépendance en polarisation. Une photopolymérisation trop rapide géne la contre-diffusion
du cristal liquide d’ot une faible modulation d’indice. La croissance des chaines de polymere
ainsi que la cinétique de formation semblent avoir une influence sur les forces existant entre la
matrice de polymere et le cristal liquide et par conséquent sur la dépendance en polarisation
de I’hologramme.

2.4.3.4 Caractérisations dans le proche infrarouge

Par proche infrarouge, nous désignons la bande spectrale conventionnelle des
télécommunications optiques (bande C) ou 1530 nm < A < 1565 nm. Il s’agit de voir
ici le potentiel d’applications du matériau H-PDLC dans le domaine des télécommunications.

Une mesure sous incidence de Bragg des efficacités de diffraction ainsi que des pertes pour
les polarisations TE et TM est consignée dans le tableau 2.5. La longueur d’onde de Bragg
est A = 1.55 um.
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nre | nra || Pertes TE (dB) | Pertes TM (dB)
M, (E =3.2mW/em?) || 0.440 | 0.008 0.61 0.06
My (E = 27.5mW/cm?) || 0.545 | 0.094 0.53 0.32
My (E = 3.2mW/cm?) || 0,611 | 0.008 0.88 0.24
My (E = 27.5mW/cm?) || 0.632 | 0.023 0.84 0.23

Tableau 2.5 — Mesures des efficacités de diffraction sous incidence de Bragg ainsi que des
pertes par diffusion.

Nous remarquons une plus grande disparité pour les deux états de polarisation, I’état TM n’est
quasiment pas diffracté. Dans le domaine des télécommunications, la dépendance en polarisa-
tion étant un critére majeur, il faudrait un systéme a diversité de polarisation (ne permettant
de travailler qu’avec la polarisation TE) si nous voulons 'utiliser comme systéeme dispersif.
Dans le cas mono-longueur d’onde, un tel composant pourrait faire office de séparateur d’états
de polarisation.

Comme c’est le cas pour les structures PDLC classiques, nous pouvons voir que les pertes
dues a la diffusion par les gouttelettes sont diminuées (<1 dB) par rapport a la lumiere
visible. Ceci est du au rapport taille des gouttelettes / longueur d’onde.

La théorie des ondes couplées anisotrope présentée dans le paragraphe 2.4.2 nous permet de
remonter a une estimation des modulations d’indices :

My My Mo Mo
An TE | 0.01919 | 0.0219 | 0.02492 | 0.02547
An TM | 0.00227 | 0.00789 | 0.00219 | 0.00385

Tableau 2.6 — Estimation des modulations d’indices dans le proche infrarouge.

Si nous faisons ’étude sur toute la bande C, la réponse spectrale pour le mélange n2 (pola-
risation TE) est indiquée sur la figure 2.28.
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Figure 2.28 — Caractérisation spectrale pour le mélange n°2 sous incidence de Bragg pour
A =1.55 ym.

Nous avons ainsi réalisé un réseau ayant 60% d’efficacité de diffraction sous incidence de
Bragg pour A = 1.55 um (et restant au dessus de 50 % pour la bande C). Deux méthodes
pourraient étre utilisées afin d’augmenter ces valeurs :

- soit utiliser des espaceurs de plus grand diametre (pour une méme modulation d’indice
0.025, des espaceurs de 25 pm donnent une valeur d’efficacité de diffraction théorique
égale a 98% pour un matériau sans pertes). Une telle solution serait au détriment de la
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formation de I'hologramme : pendant ’enregistrement, les faisceaux d’écriture sont atténués
et diffractés par I’hologramme en formation, ceci va affecter I’homogénéité de la structure
finale ainsi que ses propriétés. Un compromis est a trouver entre 1’épaisseur et la qualité
de I'hologramme. Un autre inconvénient est la valeur des tensions électriques qu’il faudrait
appliquer pour faire commuter ’hologramme.

- soit retravailler le matériau afin d’améliorer la séparation de phase permettant d’obtenir
des modulations d’indices plus élevées.

2.4.3.5 Influence d’une pré-exposition du mélange

Une technique classique utilisée en holographie consiste a exposer préalablement le matériau
avec un faisceau uniforme afin de présensibiliser le matériau.?

Selon les mesures effectuées en présence des faibles éclairements, la vitesse de formation des
hologrammes influe fortement sur la dépendance en polarisation de I’hologramme. Dans le
cas des matériaux photopolymérisables, une pré-exposition enclenche un amorcgage de chaines
de polymeres dans tout le matériau. Ceci accroit la viscosité initiale avant I’exposition holo-
graphique. Il y aura des conséquences sur la formation de I’hologramme, la morphologie des
gouttelettes de cristal liquide ainsi que sur son comportement macroscopique. Cette étude
est réalisée avec le mélange n’1 contenant 0.2% de photo-amorceur.

Nous pouvons d’abord remarquer que si ’exposition initiale est trop faible, la réaction de
photopolymérisation ne va pas démarrer et le fait de pré-exposer est inutile. Dans le cas
contraire, si I’exposition est trop forte, la plupart des monomeres seront consommeés par la
pré-exposition et cela empéchera la formation de I’hologramme.

Nous avons utilisé un éclairement total de 2.7 mW/ecm?. La pré-exposition est réalisée en
obturant I'un des deux faisceaux d’enregistrement pendant un certain temps juste avant
I’exposition holographique. L’éclairement associé au faisceau de pré-exposition est égal a 1.24
mW /em?. Nous effectuons cinq enregistrements pour différents temps de pré-exposition ¢py,
la figure 2.29 montre les évolutions temporelles de ces réseaux.
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Figure 2.29 — Evolution en temps réel de 'ordre 1 diffracté sans et avec pré-exposition de
la cellule.

Nous pouvons d’abord constater que la pré-exposition a pour effet d’augmenter 'efficacité
de diffraction et qu’a partir d’une certaine valeur (tpy =5 s), elle ne les améliore plus. Il est
d’usage d’observer pour ces courbes d’évolutions une période d’inhibition (la formation du

3Cette méthode est beaucoup appliquée lors de I’enregistrement de réseaux en relief en photorésine, cette
opération ayant pour but de linéariser I’enregistrement afin d’obtenir le profil le plus sinusoidal possible.



2.4. LE MATERIAU COMPOSITE POLYMERE-CRISTAL LIQUIDE 61

réseau ne démarre pas au temps t=0), ne pouvant la mesurer directement, nous avons préféré
ramener toutes les courbes au méme point d’origine.

v/ Caractérisations angulaires :
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Figure 2.30 — Caractérisations angulaires des réseaux ayant subit différents temps de

pré-exposition.

Sous incidence de Bragg, nous avons les valeurs d’efficacités suivantes :
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Figure 2.31 — Efficacités de diffraction sous incidence de Bragg pour des réseaux ayant

subit différents temps de pré-exposition.

En plus d’améliorer Defficacité de diffraction (presque 70%), nous pouvons voir que la
pré-exposition du matériau a tendance a rendre I'hologramme indépendant en polarisation
a partir d’un certain temps de pré-exposition (5 s dans notre cas, il reste une dépendance
résiduelle pour un temps de 3s). Ceci qui est particulierement intéressant si nous désirons
utiliser de telles structures dans le domaine des télécommunications ou la dépendance
en polarisation est un parametre crucial. D’autres cas de réseaux H-PDLC ayant des
comportements isotropes ont été publiés [71] mais alors, c’est la composition du mélange qui
était modifiée. Dans notre cas, le matériau est rendu isotrope en ajustant correctement les
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parametres d’enregistrement, le mélange reste inchangé.

Apres la pré-exposition, le matériau est constitué de chaines de polymeres amorcées. Il possede
une viscosité initiale qui va modifier la séparation de phase ainsi que la morphologie des gout-
telettes lors de la formation de I’hologramme. Les gouttelettes obtenues auront des formes
beaucoup plus sphériques. Dans ce cas, I'orientation du cristal liquide dans et entre les gout-
telettes semble avoir un caractere aléatoire. Du point de vue macroscopique, cela se traduit
par un effet de moyennage sur I'indice de réfraction vu par les états TE et TM.

Le réseau se comportant de facon isotrope, nous pouvons alors utiliser la méthode RCW pour
remonter aux parametres du réseau comme ceci est illustré sur la figure 2.32. La modulation
d’indice donnée par I'ajustement est An = 0.0152, I'indice du matériau est de n = 1.52 +
0.000857, la partie imaginaire prenant en compte les pertes de celui-ci.

Efficacité de diffraction

400 500 600 700 800 900 1000
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Figure 2.32 — Caractérisation spectrale de I'ordre 0 en transmission pour un réseau avec
pré-exposition.

Nous voyons qu’il y a une certaine difficulté a réaliser I'ajustement correctement pour les
longueurs d’ondes inférieures a 500 nm et supérieures a 900 nm. Il faudrait stirement prendre
en compte une dépendance spectrale de atténuation du matériau (en particulier celle due a
la diffusion).

v' Influence du champ électrique appliqué :
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Figure 2.33 — Effet de I'application d’un champ électrique sous incidence de Bragg avec
une pré-exposition de 10 s.

Nous pouvons ainsi voir l'effet de la pré-exposition en fonction du champ électrique appliqué
sur la dépendance en polarisation de I’hologramme. Par rapport a un réseau qui n’a pas
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subi de pré-exposition (figure 2.26.a), nous remarquons que le champ nécessaire pour faire
commuter le réseau est supérieur dans le cas de la pré-exposition. Ceci est en général attribué
au fait que les gouttelettes de cristal liquide sont plus petites. Une telle interprétation va dans
le sens de ce qui a été dit précédemment puisque pour une méme concentration de cristal
liquide, cela augmente le nombre de gouttelettes dans la structure et par conséquent améliore
les effets de moyennage sur I’état de polarisation. De plus, les pertes par diffusion du réseau
sont plus faibles ce qui peut expliquer le fait que les efficacités de diffraction soient meilleures
avec la pré-exposition.

Nous remarquons un désavantage qui est que le réseau n’est pas effacé correctement (la
valeur de Defficacité est aux alentours de 10%) alors que ce n’est pas du tout le cas sans pré-
exposition (valeurs de 'ordre de 1% sur la figure 2.26). Ceci peut étre notamment di au fait
que des nano-gouttelettes de cristal liquide restent piégées dans la matrice de polymere dans
les zones d’interférences constructives. Les champs appliqués sont insuffisants pour réorienter
ces molécules piégées. Il en résulte une différence d’indices entre les strates du réseau.

2.5 Conclusion

Nous avons au cours de ce chapitre étudié deux types de matériaux holographiques permettant
de réaliser des hologrammes épais en volume, ceci nous permettant de les faire travailler en
régime de Bragg.

Le premier matériau étudié est le photopolymere Omnidex de chez DuPont, disponible com-
mercialement et déja optimisé pour I'enregistrement d’éléments diffractifs en volume. Les per-
formances du matériau étant reproductibles, nous avons pu étudier la formation de réseaux
en transmission du point de vue expérimental et du point de vue mathématique grace a un
modele de diffusion non-local, qui s’est avéré le plus approprié pour décrire le processus. Le
modele mathématique reste simple mais a permis d’étre prédictif quant au comportement du
matériau a partir de peu de parametres. L’influence des divers harmoniques (notamment la
caractérisation expérimentale du réseau secondaire) nous ont permis d’affiner le modele et
d’accorder plus de confiance aux résultats fournis par ce dernier. Cette étude nous a permis
de prendre en main et de comprendre les principaux phénomenes mis en jeu lors d’'un en-
registrement holographique dans des photopolymeres de facon a mieux aborder ’étude du
matériau H-PDLC dont le comportement est plus complexe étant donné la présence du cristal
liquide.

Concernant le matériau composite polymere cristal liquide H-PDLC, ces recherches se sont
inscrites dans la continuité des travaux de J-L. Kaiser [2]. La composition du mélange original
étant définie, nous avons étudié I'optimisation des parametres d’enregistrement (puissance
des faisceaux d’enregistrement, temps d’exposition, concentration de photo-amorceur) pour
obtenir des efficacités de diffraction de I’ordre de 60 % dans le proche infrarouge pour une
modulation d’indice de l'ordre de 0.025 (obtenues pour des éclairements de l'ordre de 30
mW /em?). La principale limitation d’un tel matériau réside dans I’épaisseur des cellules. Elle
ne peut étre augmentée indéfiniment afin d’obtenir de bonnes efficacités de diffraction. Une
forte épaisseur limite I’homogénéité de I’hologramme, notamment a cause de I'atténuation et
de la diffraction des faisceaux d’enregistrement.

Comume cela est couramment constaté pour les réseaux H-PDLC, de fortes anisotropies dues
a des orientations préférentielles des directeurs des gouttelettes de cristal liquide ont été
observées. La comparaison des mesures des efficacités de diffraction notamment pour les
différentes concentrations de photo-amorceur nous a permis d’émettre des hypotheses quant
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a lorigine de cette dépendance. La vitesse de formation semble avoir une influence sur la
morphologie des gouttelettes de cristal liquide, elles sont de plus en plus sphériques avec une
formation lente de ’hologramme.

Si nous voulons cibler des applications dans le secteur des télécommunications, il est impératif
de réduire la dépendance en polarisation. Ceci a pu étre réalisé grace a une pré-exposition du
matériau qui a fourni une viscosité supplémentaire avant I’enregistrement. Nous avons ainsi
observé des comportements isotropes des hologrammes réalisés avec cette technique. L’effet
de moyennage de I'indice de réfraction lié a I'orientation aléatoire du cristal liquide se traduit
par I’égalité des indices vus par les différents états de polarisation.



CHAPITRE
Multiplexage
d’hologrammes dans les
matériaux composites
polymeres cristal liquide

3.1 Introduction

Apres avoir introduit dans le chapitre 2 le matériau holographique H-PDLC et "optimisation
de Denregistrement d’un simple réseau en transmission, nous avons entrepris d’étudier la
possibilité et I'intérét du multiplexage, technique qui consiste a inscrire dans le méme milieu
plusieurs hologrammes (dans notre cas, de simples réseaux de diffraction).

Contrairement aux matériaux holographiques conventionnels tels que la gélatine bichromatée,
I’enregistrement de plusieurs hologrammes dans des matériaux auto-développant photopo-
lymérisables demande quelques précautions. Une fois qu’un hologramme est enregistré dans
ce type de matériau, les monomeres déja consommés ne sont plus réutilisables et le polymere
déja fixé va perturber la diffusion des monomeres restants.

Si nous voulons multiplexer des hologrammes dans le matériau H-PDLC, il est nécessaire
de connaitre quels parametres pertinents doivent étre controlés afin d’obtenir les fonctions
escomptées.

C’est pourquoi nous nous proposons d’étudier dans ce chapitre la dynamique de formation
de deux réseaux de diffraction en transmission multiplexés de périodes différentes (voir figure
3.1).

L’une des conséquences de cet enregistrement est que le matériau va présenter des concen-
trations et des tailles de gouttelettes de cristal liquide différentes. Celles associées au
réseau de plus courte période seront normalement plus petites et demanderont un champ
électrique plus important pour réorienter les molécules de cristal liquide. Le comportement
électro-optique global de 'hologramme va ainsi en étre modifié par rapport a un réseau seul.

Nous nous intéresserons surtout a l'optimisation des parametres d’enregistrement qui nous
meneront & I'obtention de deux réseaux de Bragg ayant les efficacités de diffraction dans
leurs ordres 1 les plus hautes possibles. Deux techniques de multiplexage seront étudiées : le
multiplexage simultané et le multiplexage séquentiel. Les avantages et les inconvénients de
ces deux méthodes seront ainsi évalués.
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Une premiere caractérisation des hologrammes ainsi enregistrés nous permettra d’effectuer
une estimation des modulations d’indices des deux réseaux grace a une adaptation a deux
dimensions de la théorie rigoureuse des ondes couplées. Nous nous intéresserons ensuite a la
réponse de ces hologrammes lorsqu’un champ électrique est appliqué.

G, G

Figure 3.1 — Multiplexage de deux réseaux de Bragg en transmission.

3.2 Multiplexage d’hologrammes dans les matériaux H-PDLC

Les processus mis en jeu lors de la formation d’un hologramme dans les matériaux com-
posites polymere-cristal liquide ont été présentés dans le chapitre 2. Le matériau ayant un
comportement similaire a celui des photopolymeres classiques, nous pouvons lui appliquer les
techniques de multiplexage d’hologrammes utilisées pour ces derniers.

3.2.1 Etat de ’art

De précédents travaux ont déja reporté 'enregistrement de deux réseaux de diffraction dans
les photopolymeres, mais dans ces cas, les réseaux sont obliques et avec la méme période
[72,73] (les franges sont inclinées de maniére symétrique par rapport a la normale & la sur-
face). Dans cette configuration, la cinétique de formation des deux réseaux est supposée étre
la méme. Plusieurs réseaux obliques (une dizaine) avec une optimisation du processus d’en-
registrement ont été réalisés en photopolymeres avec des efficacités de diffraction similaires
pour chacun d’entre eux [74].

Des études concernant Iinscription de réseaux croisés ont également été reportées [75] mon-
trant ainsi la dépendance spatiale des processus de photopolymérisation et de diffusion des
monomeres. La formation du second réseau est faiblement perturbée par le premier (les mo-
nomeres diffusant dans des directions orthogonales).

Dans notre cas, les deux réseaux ont des périodes différentes, chacun d’entre eux possede
sa propre cinétique de formation et il y aura une forte compétition entre eux pendant
I’enregistrement.

Concernant le matériau H-PDLC, plusieurs études de multiplexage ont été réalisées [76-78]
beaucoup plus axées sur les composants réflectifs. Le multiplexage de réseaux en transmission
et en réflexion a conduit a la réalisation de structures de types cristaux photoniques [62, 63]
(avec des configurations d’enregistrement holographique a 3 ou 4 faisceaux).
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3.2.2 Aspects phénoménologiques de D’enregistrement d’hologrammes
multiplexés

L’équation de diffusion concernant la concentration en monomeres en présence d’une figure
d’interférence comprenant deux systemes de franges paralléles de périodes Ay et As est de la
forme (selon [44]) :

1/2 1/2
&ﬁg’t) = 6;9:1: {D(a:,t)&sgc’t)] _{Fél) [1 + cos (Zm)] + FéQ) [1 + cos (Zxﬂ } ¢(x,1)

Pour rappel, nous avons :

¢(x,t) : concentration en monomeres

D(z,t) : coefficient de diffusion

- Fél), FO(Z) : taux de polymérisation associés aux deux réseaux (Fy = k/Ip, Kk étant le
coefficient de polymérisation)

Iy : éclairement associé aux faisceaux d’enregistrement

Une telle équation est assez difficile a résoudre (aux vues de ce qui a été réalisé lors du chapitre
2). La forme des solutions pour la concentration en monomeres est un développement en séries
de Fourier a deux dimensions prenant compte des contributions des deux périodicités.

A ceci se rajoute la difficulté de connaitre précisément les parametres constitutifs des
matériaux. C’est pour cela que nous avons réalisé une étude purement expérimentale de
I’enregistrement de tels hologrammes. La phase d’optimisation des parametres d’enregistre-
ment sera réalisée en étudiant la formation en temps réel de I’hologramme comme cela a été
fait précédemment [79] et expliqué dans le chapitre 2.

Les criteres que nous allons utiliser pour optimiser les enregistrements sont les suivants :

- Efficacités de diffraction similaires (les deux réseaux se forment a la méme vitesse).
- Obtention d’'un maximum d’efficacité pour chacun des deux réseaux.

3.3 Modélisation de réseaux de diffraction multiplexés

Nous utilisons une extension de la théorie rigoureuse des ondes couplées pour les réseaux
a deux dimensions inspirée des références [15,80-82]. Les détails de cette méthode ainsi
que son implémentation sont présentés dans l'annexe D. Cette méthode permet de calcu-
ler les efficacités de diffraction de deux réseaux dont les périodicités peuvent étre orientées
indépendamment 'une de 'autre et est tout a fait adéquate pour calculer la réponse de deux
réseaux en transmission multiplexés (les vecteurs réseaux Kj et Ky sont colinéaires).

Le grand désavantage d’une telle méthode est la grande consommation en ressources de calcul.
Les matrices manipulées ayant des dimensions 4(2N + 1) (N étant le nombre d’ordres de
diffraction retenu pour le calcul), les opérations matricielles sont assez cotuteuses en temps
de calcul et en occupation mémoire. Travaillant avec des réseaux holographiques épais ayant
peu d’harmoniques dans leur profil, nous pouvons nous permettre d’effectuer les simulations
numériques avec peu d’ordres (3 ordres seront considérés pour ce travail) sans altérer la
précision des résultats.
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3.3.1 Diffraction par un réseau multiplexé

Comme cela est indiqué dans I'annexe D, le vecteur d’onde de I'ordre diffracté est défini par
un couple d’entier (m,n). D’apres la condition de Floquet donnant 1’expression du vecteur
d’onde selon x, une loi du réseau (similaire aux réseaux 1D) peut étre établie :

La réponse de I'hologramme multiplexé n’est pas la simple superposition des réponses des
deux réseaux mais une combinaison des deux (voir figure 3.2).

(1,0)

(1.-1)
(0.2)
(1.-2)
0.1)
(0,0)
(0-1)

(-1.2)
(0.-2)
1.1
(-1,0)

Hologramme

Figure 3.2 — Diffraction par deux réseaux en transmission multiplexés.

3.3.2 Exemples de simulations

Voici quelques résultats de simulation pour illustrer la différence entre deux réseaux
multiplexés et deux réseaux simples.

Dans le premier cas (figure 3.3), nous considérons deux réseaux dont les périodes sont rap-
prochées (A1 = 1.3 pm and Ay = 2.1 um) de telle facon que leurs réponses angulaires se
recouvrent. L’épaisseur est fixée & 18 um (diametre des espaceurs utilisés pour la réalisation
des cellules H-PDLC) et ils ont la méme modulation d’indice fixée & An = 0.015.
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Figure 3.3 — Comparaison des sélectivités angulaires de deux réseaux holographiques en

transmission avec des périodes assez proches, séparés (a) et multiplexés (b).

Dans cette configuration, des effets de couplages ont lieu entre les deux réseaux et leurs
efficacités de diffraction respectives diminuent.
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Dans le second cas ou les périodes sont assez éloignées (avec des angles de Bragg as-
sez différents (figure 3.4), les perturbations et effets de couplages entre les réseaux sont
négligeables. Les parametres de simulation sont les mémes que précédemment excepté la
période du premier réseau qui est égale a 0.7 pum.
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Figure 3.4 — Comparaison des sélectivités angulaires de deux réseaux holographiques en

transmission avec des périodes assez éloignées, séparés (a) et multiplexés (b).

3.3.3 Comportement en fonction de la variation de la modulation d’indice

L’intérét d’utiliser le matériau H-PDLC est d’avoir a notre disposition un hologramme
ayant une modulation d’indice commandable électriquement. Les simulations numériques
précédentes nous ont permis d’observer des effets de couplage entre les deux réseaux.
Par intuition, il semble possible de modifier ce couplage et espérer pouvoir observer une
commutation d’un réseau vers l'autre.

La structure que nous considérons est la suivante : Ay = 1.37 um, Ay = 2 pum, une épaisseur de
20 pm et un angle d’incidence (valeur donnée dans le matériau) de 7.45" (intermédiaire entre
les angles de Bragg des deux réseaux en transmission). L’évolution des ordres +1 des deux
réseaux en fonction de la modulation d’indice (associée a la variation du champ électrique
appliqué) est représentée sur la figure 3.5.
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Figure 3.5 — Diffraction par deux réseaux en transmission multiplexés.

Nous pouvons ainsi remarquer que 1’énergie de 'onde incidente est transférée d’un réseau
vers 'autre, chacun passant par un maximum. La commutation entre les deux réseaux est
possible théoriquement.
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C’est cet effet que nous allons essayer de mettre en évidence expérimentalement. Par contre,
les modulations d’indice nécessaires pour chaque réseau sont de 'ordre de 0.03, ce qui signifie
que le matériau devrait avoir une modulation d’indice au moins égale a 0.06, valeur bien
supérieure a ce que nous avons pu obtenir avec des réseaux en transmission H-PDLC (0.02-
0.025 dans le chapitre 2). Des modulations d’indice de 'ordre de 0.01 sont plutdt a prévoir
pour chacun des deux réseaux, 'effet illustré sur la figure 3.5 sera sans doute plus faible que
prévu.

3.4 Parametres expérimentaux

Le montage d’enregistrement utilisé est représenté sur la figure 3.6. Deux paires de faisceaux
mutuellement incohérentes provenant d’un laser argon & 514.5 nm sont générées (notées
respectivement A et B sur la figure 3.6) afin d’éviter la formation de réseaux parasites
indésirables. Des obturateurs ou des filtres de densité neutres sont placés sur les divers
trajets des faisceaux afin d’ajuster les parametres d’enregistrement (temps d’exposition et
éclairement).

+
Laser Ar

Collimateur Lame

Cellule A2
H-PDLC SIS
—_
< Laser He-Ne
l =
Photodétecteurs
Figure 3.6 — Schéma du montage expérimental utilisé pour réaliser I'enregistrement des

réseaux multiplexés.

Dans notre configuration, la différence de chemin optique entre les faisceaux associés aux deux
montages d’enregistrement n’est pas suffisante pour éviter la formation de réseaux parasites
par rapport a la longueur de cohérence du laser argon. Une lame demi-onde a été ajoutée
sur le trajet associé a 'enregistrement de I'un des deux réseaux afin de travailler avec des
paires de faisceaux ayant des polarisations croisées. Cette lame demi-onde a été rajoutée sur
le trajet correspondant a l’enregistrement du réseau de plus longue période de maniere a
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pouvoir négliger la petite perte de contraste due au fait que les deux polarisations ne sont
plus colinéaires.

Cette lame demi-onde est évidemment inutile lors d’un multiplexage séquentiel.

De plus, deux faisceaux provenant d’un laser He-Ne atténué sont utilisés pour illuminer la
cellule H-PDLC sous incidence de Bragg afin de visualiser en temps réel la formation de cha-
cun des deux réseaux. Nous allons pouvoir observer les vitesses de formation des deux réseaux.

Le mélange H-PDLC est constitué comme précédemment d’un monomere principal, Ebe-
cryl 1290 (30%), deux conomonomeres, Vinyl neononanoate (15%) et Hexafluoropropyl acry-
late (15%) qui fait office de surfactant, le cristal liquide, BL036 (30%) et une solution de
photo-amorceur (10%) elle méme composée d'un colorant Rose Bengal (3%), un coinitiateur
N-phenylglycine (7%) et deux diluants réactifs, 1-vinyl-2-pyrrolidinone (45%) et trimethylol-
propane tris(3-mercaptoproprionate) (45%).

Les processus de fabrication et d’enregistrement sont les mémes que ceux présentés dans le
chapitre 2.

3.5 Multiplexage simultané

3.5.1 Introduction

Dans cette configuration, la diffusion des monomeres associés a I'un des deux réseaux sera
fortement perturbée par la formation du second. De plus, localement, le contraste des franges
d’interférence ne sera pas optimum puisqu’il y aura des zones ou l’éclairement aura des
maxima et des minima intermédiaires. Si nous enregistrons simultanément deux réseaux dont
les périodes sont A} = 0.73 um et Ay = 2.1 um (en supposant que les quatre faisceaux utilisés
pour l'enregistrement ont la méme puissance et que le contraste des franges d’interférence
générées par chaque paire de faisceaux est maximal), la figure d’interférence qui va étre
enregistrée dans le matériau aura ’allure indiquée par la figure 3.7.
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Figure 3.7 — Exemple de figure d’interférence illuminant le matériau dans le cas du multi-
plexage simultané (correspond au battement entre deux éclairements sinusoidaux de périodes
différentes).

Du point de vue microscopique, la formation locale de I’hologramme ne sera pas la méme a
cause des variations d’éclairement et du contraste des franges. Cela va évidemment affecter
la distribution des gouttelettes de cristal liquide.

Pour chacun des deux réseaux, la compétition entre les deux phénomenes participant au pro-
cessus d’enregistrement (diffusion des monomeres et polymérisation) n’est pas la méme, ce
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qui produit un déséquilibre entre les formations des deux réseaux (I'un va croitre plus rapide-
ment que autre). Afin d’obtenir des efficacités de diffraction similaires, il devient nécessaire
d’ajuster les puissances des faisceaux d’enregistrement afin de limiter la prédominance du
réseau se formant le plus rapidement.

3.5.2 Enregistrements séparés des deux réseaux

Afin de savoir comment ajuster les puissances des faisceaux d’enregistrement, nous avons
effectué au préalable les enregistrements des deux réseaux séparément. Ceci afin de voir
comment chacun des deux hologrammes va se former indépendamment de I'autre. Nous avons
représenté sur les figures 3.8a et 3.8b les évolutions temporelles des ordres 1 diffractés de
réseaux dont les périodes sont 0.73 pm et 2.1 pum.
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Figure 3.8 — Evolutions temporelles des ordres 1 diffractés avec des valeurs d’éclairement
différentes pour des réseaux de périodes 2.1 um (a) et 0.73 pm.

Nous pouvons noter que pour des valeurs d’éclairement similaires, le réseau de 2.1 um croit
plus rapidement que celui de 0.73 um. Nous devons ainsi ralentir la cinétique de formation
de ce réseau en lui attribuant un éclairement plus faible afin que les deux hologrammes se
forment a la méme vitesse.

3.5.3 Optimisation des parametres d’enregistrement

Un exemple d’optimisation des parametres d’enregistrement dans le cadre du multiplexage
simultané est illustré sur la figure 3.9. L’éclairement relatif au réseau de 0.73 um a été gardé
constant & une valeur de 51.5 mW/cm? et nous avons fait varier I’éclairement associé au
réseau de 2.1 pym.
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Figure 3.9 — Optimisation des parametres d’enregistrement pour le cas du multiplexage

simultané, le parametre variable est l’éclairement associé au réseau de 2.1 pum, Ip =
17.1 mW/em? (a), Ip = 24.5 mW/em? (b), Ip = 25.7 mW/cm? (c) et Iy = 26.8 mW/cm?
(d).

Comme nous pouvons le voir, les éclairements optimaux ont besoin d’étre fortement
déséquilibrés (environ un rapport 1 :2) si nous voulons que les deux réseaux croissent a
la méme vitesse et aient des efficacités de diffraction maximales. Le matériau holographique
est assez sensible aux variations d’énergies, un réseau peut rapidement prendre le pas sur
lautre, voire méme empécher sa formation.

De plus, un décrochement survient aux alentours de 50 s et ceci pour chaque enregistrement.
Comme pour les photopolymeres DuPont (voir chapitre 2), cela peut étre attribué au fait
qu’une espece de monomeres est consommée plus rapidement lors de ’enregistrement.

Sur la 3.10 nous pouvons voir le résultat d’un enregistrement ou les deux réseaux sont assez
bien équilibrés, les éclairements sont de 16.66 mW/cm? pour le réseau de 2.1 um et de 36.38
mW /em? pour le réseau de 0.73 pm.
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Figure 3.10 — Exemple de réseaux multiplexés équilibrés, ayant la méme efficacité de

diffraction sous incidence de Bragg.
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Pour une méme épaisseur de matériau, 'efficacité de diffraction obtenue est limitée par la

modulation d’indice maximale An,,,, que nous pouvons obtenir avec le matériau. Si nous
N

enregistrons N réseaux, An,q.: va étre répartie entre ces N réseaux telle que ZAT%‘ =
i=1

Anppas [72].

Cet hologramme a été caractérisé angulairement avec un laser He-Ne polarisé TE. La théorie

rigoureuse des ondes couplées a deux dimensions nous permet d’estimer les valeurs de

modulation d’indice associées a chaque réseau en ajustant les parametres de simulation afin

d’ajuster au mieux les résultats expérimentaux. Ceci est illustré sur la figure 3.11.
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Figure 3.11 — Caractérisation angulaire de deux réseaux multiplexés avec un laser He-Ne

- Comparaison entre les résultats expérimentaux (courbes en pointillés) et les prédictions
théoriques (courbes continues).

Nous obtenons les valeurs suivantes pour les modulations d’indice : Anp—91,m = 0.0088
et Anp—o.73um = 0.0091, ainsi, nous avons un An,,,, au moins égal a 0.0179 (des valeurs
similaires ont été obtenues précédemment pour des réseaux simples [79]). Ces valeurs ont été
obtenues grace a une théorie destinée a calculer des réseaux de diffraction isotropes. Comme
ce n’est pas notre cas, nous allons plutot parler d’'une modulation effective pour la polarisation
TE.

3.6 Multiplexage séquentiel

3.6.1 Introduction

Du point de vue de la diffusion des monomeres et plus généralement de la formation de
I’hologramme, le multiplexage séquentiel fournit un plus grand gradient d’énergie puisque le
contraste des franges est maximum pour chacun des deux enregistrements.

D’un autre coté, I'enregistrement du premier réseau va fortement perturber la formation
du second. En effet, si le premier est correctement enregistré et fixé dans le matériau, il sera
difficile pour les monomeres restants de diffuser correctement sous ’action de la seconde figure
d’interférences. Contrairement au cas précédent, les puissances des faisceaux d’enregistrement
sont fixées & 'avance et c’est le temps d’exposition du premier réseau qui va étre le parametre
crucial & déterminer. Il semble assez évident que le réseau de plus longue période (2.1 um
dans notre cas) doive étre enregistré en premier afin de faciliter la diffusion des monomeres
lors du second enregistrement.
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3.6.2 Optimisation des parametres d’enregistrement

Nous avons maintenu les éclairements des faisceaux d’enregistrement associés aux deux
réseaux constants (16.13 mW/cm? (2.1 um) et 32 mW /cm? (0.73 um)) et nous avons fait
varier le temps d’exposition du premier réseau. Nous avons tracé I’évolution temporelle des
deux ordres 1 diffractés sur la figure 3.12.
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Figure 3.12 — Evolutions temporelles des ordres 1 diffractés pour deux réseaux multiplexés
séquentiellement avec différents temps d’exposition pour le premier réseau, 3 s (a), 4.3 s (b),
4.5s (c) and 5 s (d).

Les quatre différentes figures 3.12a, b, ¢ et d correspondent & un temps d’exposition de 3 s,
4.3 s, 4.5 s et 5 s pour le réseau de 2.1 pum.

Dans les conditions de notre expérience, nous pouvons remarquer que le temps d’exposition
optimal du premier réseau est assez court (autour de 4.3 s / 4.5 s) et qu’il semble étre un
parametre trés critique. Dans notre cas, 3 secondes ne sont pas suffisantes pour démarrer
la formation du réseau (figure 3.12a), un temps d’exposition de 5 secondes est par contre
trop long puisque le second réseau n’arrive pas a croitre correctement (figure 3.12d). Cet
ajustement est assez délicat a réaliser.

3.7 Propriétés électro-optiques

3.7.1 Cas ou les réponses angulaires ne se recouvrent pas

Nous avons caractérisé dynamiquement la réponse des hologrammes en mesurant la variation
des efficacités de diffraction en fonction du champ électrique appliqué sous incidence de
Bragg pour chaque réseau. Afin de simplifier les comparaisons, nous ne représenterons que
les efficacités de diffraction normalisées (voir figure 3.13).
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Figure 3.13 — Efficacité de diffraction normalisée pour les ordres 1 des deux réseaux sous
incidence de Bragg en fonction du champ électrique appliqué.

Nous pouvons remarquer que le réseau de 2.1 pm commute (s’efface) avec un champ moindre
que le second. Cela est du au fait que les gouttelettes de cristal liquide mises en jeu pour le
réseau de 2.1 um sont plus grandes que celles associées au réseau de 0.73 um. La résistance
mécanique a 'alignement sous champ des molécules de cristal liquide est moindre.

Il semble possible de pouvoir effacer un réseau tout en gardant l'autre a une efficacité de
diffraction maximale. Un désavantage est que nous avons besoin de deux faisceaux de recons-
truction afin d’observer de tels effets (les angles de Bragg ne sont pas les mémes).

3.7.2 Cas ou les réponses angulaires se recouvrent

Nous avons vu dans la section 3.3.2 (figure 3.3b) que, lorsque les réponses angulaires des
deux réseaux se recouvrent (périodes assez proches), il y a des couplages d’énergie entre ces
deux réseaux. Si nous ne travaillons qu’avec un seul faisceau de lecture, avec une incidence
intermédiaire (entre les deux angles de Bragg) la ou les courbes d’efficacités se croisent, (voir
figure 3.3b), nous pouvons nous attendre & observer une modification du couplage entre les
ordres diffractés lors de 'application d’un champ électrique et éventuellement une commuta-
tion d’un réseau vers l'autre. Avec une telle configuration, nous ne pouvons pas obtenir des
efficacités de diffraction maximales étant donné que nous ne travaillons pas sous incidence
de Bragg. Nous avons choisi les périodes suivantes pour les deux réseaux : Ay = 1.3 um et
Ao = 2.1 pm.
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Figure 3.1/ — Efficacités de diffraction pour les ordres 1 des deux réseaux en fonction du
champ électrique appliqué pour un angle d’incidence intermédiaire entre les deux angles de

Bragg.

Sur la figure 3.14 ci-dessus, nous pouvons observer des effets de couplages entre les efficacités
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des deux réseaux comme si I’énergie était transférée de I'un vers 'autre. Par contre 'effet
observé n’est pas tres efficace, la modulation d’indice globale du matériau doit étre améliorée.
Un élément bien plus positif est la faible valeur des champs électriques nécessaires pour faire
commuter les deux réseaux 3 V/um.

Comme précédemment, au-dela de D'application d’un certain champ électrique, les deux
réseaux sont effacés et celui dont la période est la plus courte commute pour de plus fortes
tensions.

3.8 Conclusion

Nous avons au cours de ce chapitre étudié le multiplexage de deux réseaux en transmission
dans les matériaux composites polymere / cristal liquide. Nous avons comparé les deux tech-
niques classiques que sont le multiplexage simultané et le multiplexage séquentiel. Le but
était d’obtenir deux réseaux de Bragg en transmission croissant a la méme vitesse par ces
deux techniques. Nous avons pu remarquer que chacune d’entre elles nécessite ’optimisation
de parametres spécifiques.

Dans le cas du multiplexage simultané, les parametres critiques sont les éclairements associés a
chacun des faisceaux d’enregistrement. Ils doivent étre ajustés afin d’obtenir une compétition
équilibrée entre la diffusion des monomeres et la polymérisation, et ceci pour les deux réseaux.

Pour le multiplexage séquentiel, c’est le temps d’exposition du premier réseau qui est le
parametre critique. Si celui ci est trop grand, la polymérisation associée au premier réseau va
empécher la diffusion des monomeres restants pour le second. Les parametres étant optimisés,
des résultats similaires ont été obtenus pour les deux types de multiplexage. Nous pouvons
retrouver dans le tableau 3.1 les avantages et les inconvénients de ces deux techniques :

Avantages Inconvénients

- Aucune vibration parasite | - Cohérence des paires de fais-
Multiplexage | supplémentaire ceaux d’enregistrement

simultané - Ajustement des puissances
des différents faisceaux

- Aucun probleme de | - Temps d’exposition critique
cohérence des faisceaux

Multiplexage brati tos lors d
séquentiel - Vi ratlf)ns paraS{tes ors de
I’obturation des faisceaux as-
sociés au premier réseau
Tableau 3.1 — Avantages et inconvénients des deux types de multiplexage.

Concernant la caractérisation angulaire des hologrammes, nous avons pu remonter a une
estimation des modulations d’indices associées aux deux réseaux (pour la polarisation TE)
grace a la théorie rigoureuse des ondes couplées a deux dimensions. La modulation d’indice
globale que le matériau peut atteindre est ainsi répartie entre les différents hologrammes
qui y sont inscrits. Cet effet ainsi que la complexité de la structure des gouttelettes dans le
volume du matériau limite fortement le nombre d’hologrammes que nous pouvons enregistrer
dans le matériau.
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Du point de vue dynamique, nous avons pu montrer expérimentalement 'existence d’effets
de couplage entre les deux réseaux en présence d’un champ électrique comme cela était prévu
théoriquement. Un travail sur le matériau permettant d’obtenir de plus grandes modulations
d’indices est nécessaire afin d’amplifier cet effet. Avec un couplage assez conséquent entre
les deux réseaux, nous pourrions nous attendre a commuter d’un réseau vers ’autre. Une
amplification de cet effet de commutation entre les deux réseaux pourrait conduire a des
applications intéressantes : sélection de bandes spectrales, commutateurs optiques par
exemple.

Le processus d’enregistrement lui-méme pourrait étre modifié afin d’améliorer les efficacités de
diffraction des deux réseaux. Une solution serait de changer la configuration (orientation des
franges) de 1'un des deux réseaux. Le premier réseau serait toujours en transmission (franges
orthogonales aux substrats) alors que le second réseau aurait des franges obliques de facon a
ce que les deux réseaux travaillent sous la méme incidence de Bragg (au lieu d’une incidence
intermédiaire). Les efficacités seraient ainsi plus élevées mais cela compliquerait grandement
le montage d’enregistrement notamment a cause des effets de rétreint des polymeres. Le
rétrécissement de la couche de polymere pendant l’enregistrement modifierait 1’orientation
des franges. Une étude préalable de cet effet et sa quantification seraient alors nécessaires.

E\\\T

188
|
Ordre 1 |
Réseau en ' Ordre 1
transmission H Réseau oblique

Figure 3.15 — Diffraction de Bragg par une structure 2D comprenant un réseau en trans-
mission ainsi qu'un réseau dont les franges sont obliques.



CHAPITRE

Etude d’un filtre basé
sur une structure a
cristaux photoniques 2D

4.1 Introduction

4.1.1 Notions sur les cristaux photoniques

Un cristal photonique est une structure périodique mono, bi ou tridimensionnelle dont la
période est de l'ordre de grandeur de la longueur d’onde de travail. Par analogie avec la
physique du solide, de telles structures peuvent présenter des bandes interdites photoniques :
la lumiere ne peut s’y propager quels que soient la direction de propagation dans le cristal ou
I’état de polarisation de la lumieére (on parle alors de bande interdite photonique compléte).
Le concept en a été introduit par Yablonovitch en 1987 [83] et la premieére structure a bande
interdite compléte a été reportée en 1991 [84]. Le concept de miroir de Bragg a été généralisé
en s’appuyant notamment sur les acquis de la physique du solide, la permittivité diélectrique
périodique étant analogue au potentiel périodique présent dans I’équation de Schrodinger en
mécanique quantique.

Ainsi, un réseau en volume en réflexion (miroir de Bragg) peut étre interprété comme un
cristal photonique a une dimension dont la bande interdite est limitée angulairement.

()

1D 2D 3D

Figure 4.1 — Représentations schématiques de cristaux photoniques 1D, 2D et 3D.

Les nombreuses recherches menées depuis une quinzaine d’années ont permis d’accom-
plir d’énormes progres concernant la modélisation, les méthodes de fabrication et de ca-
ractérisation des cristaux photoniques. L’utilisation de la bande interdite permet la réalisation
de guides voire de circuits photoniques [85]. Aujourd’hui, de telles structures ne sont plus
seulement étudiées pour la propriété de bande interdite photonique mais également pour
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d’autres effets spectaculaires tels que leffet superprisme (dispersion géante) [86] ou la
réfraction négative [87] qui ont été mis en évidence.

La description présentée ci-dessus est tres loin d’étre exhaustive, d’autres applications et
renseignements concernant les cristaux photoniques peuvent étre trouvés dans les ouvrages
de référence [88,89].

4.1.2 Le miroir de Bragg : un cristal photonique a une dimension

Le composant de base qui sera utilisé pour cette étude est un miroir de Bragg (illustré sur la
figure 4.2).

Onde incidente‘ DD DD P
Onde ) (L . Onde
réflechie ) ) ) ) ) ) ) ) ° transmise
- e C( >

Figure 4.2 — Principe de fonctionnement d’un miroir de Bragg.

Son principe repose sur le phénomene d’interférences multiples, une onde se propageant dans
la structure va subir une réflexion sur chaque face. Lorsque ’épaisseur optique de ces couches
est de A/4, les réflexions sur les différentes couches interferent constructivement. Un bon
dimensionnement (épaisseur suffisante, différence d’indice entre les deux couches) peut me-
ner a une réflectivité de 100% (correspondant a la bande interdite) sur une plage spectrale
conséquente.

En holographie, un réseau en volume en réflexion est un miroir de Bragg. Son indice de

réfraction est sinusoidal et est donné par n(z) = ng + Ancos (%F) La réponse spectrale

d’un tel réseau en réflexion est illustrée sur la figure 4.3 ci-dessous. L’épaisseur du réseau est
de 20 pum, la période de 208 nm et la modulation d’indice de 0.05.

0.9 r
0.8 1
0.7 1
0.6
05 ¢
0.4 ¢
03 |
0.2 ¢
0.1

Réflectivité

0 ) . . . .
0.6 061 062 0.63 064 065 0.66 0.67
Longueur d onde (um)

Figure 4.3 — Réponse spectrale d’un réseau holographique en réflexion et illustration de
la bande interdite photonique (BIP).

Une telle structure présente une bande interdite d’environ 25 nm. Il est possible de montrer
que la largeur relative de la bande interdite est proportionnelle & la modulation d’indice [88],
AN = N\gAn/ng (ce qui donne dans notre cas A\ =~ 21 nm).

Nous remarquons qu’en bord de bande interdite, la réflectivité est nulle et la structure est
transparente. Ceci est toujours dii a un phénomene d’interférences constructives pour les
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ondes transmises. La distance de propagation de ’onde transmise dans la structure se retrouve
ainsi rallongée a cause des multiples aller-retours.

Dans le domaine des cristaux photoniques, ce phénomene est connu sous le nom d’anomalie de
vitesse de groupe. Nous pouvons l'illustrer grace au diagramme de bandes (ou de dispersion)
d’un cristal photonique & une dimension (voir figure 4.4). Nous nous sommes restreints a la
premiere zone de Brillouin (maille élémentaire du réseau réciproque).

Fréquence ©
A

Bande interdite|photonique

A4

Vecteur d'onde k A

Figure 4.4 — Exemple d’'un diagramme de bandes w = f(k) d’un cristal photonique & une
dimension.

La vitesse de groupe correspond a la vitesse de propagation de ’énergie et est définie par la
pente du diagramme de dispersion, v, = Ow/0k. En bord de diagramme de bande, la vitesse
de groupe est tres faible (pente quasi horizontale), ce qui signifie que la longueur effective
de propagation dans la structure est considérablement allongée. L’interaction entre 1’onde
incidente et le milieu de propagation est ainsi accrue. Un tel effet peut servir a amplifier des
effets non-linéaires ou alors servir de milieu amplificateur dans un laser [90,91] si le milieu est
actif. Ce principe est comparable & celui utilisé dans les lasers DFB (Distributed Feedback
Lasers) ou le temps d’interaction des photons avec le milieu amplificateur est allongé grace a
réseau de Bragg inscrit au dessus de la structure.

4.1.3 But de I’étude et contexte

Cette étude a fait I'objet d’une collaboration entre le département TSI de Télécom Paris
(équipe du professeur Robert Frey) et le département d’optique de 'ENST Bretagne. La
fabrication des composants étant réalisée a Brest et la caractérisation a Paris au moyen d’un
laser Titane:Saphir.

Le but de ce travail est de mettre en évidence la propriété spécifique des cristaux photo-
niques d’allongement de la longueur effective de propagation en bord de bande interdite
introduite au paragraphe précédent, dans I'optique de réaliser un filtre en longueur d’onde.
Dans le cadre de cette étude, c’est la diffraction par un réseau inscrit perpendiculairement
a un miroir de Bragg qui va profiter de cet effet d’accroissement de la longueur de propagation.

La structure que nous allons étudier est constituée de deux réseaux de diffraction, 'un en
réflexion faisant office de miroir de Bragg et 'autre en transmission dont la réponse va étre
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amplifiée en bord de bande interdite. Nous disposons donc d’un cristal photonique a deux
dimensions.

Nous allons la réaliser de maniére holographique (technique couramment utilisée pour la fa-
brication de cristaux photoniques parfaitement périodiques [92-94]). Comme dans le chapitre
3, il s’agit d’un multiplexage de deux réseaux de diffraction. La structure sera enregistrée dans
le photopolymere DuPont présenté au chapitre 2, ce matériau nous permettant d’obtenir des
modulations d’indices nécessaires a la réalisation du miroir de Bragg. Nous nous intéresserons
notamment a la modélisation ainsi qu’a la maniere d’enregistrer la structure.

4.2 Principe de fonctionnement du composant

La structure que nous allons modéliser et réaliser est illustrée sur la figure 4.5.

XA

Ordre 0
transmis

Ordre 1 transmis

Figure 4.5 — Principe de fonctionnement du composant a base de cristaux photoniques
2D.

Comme indiqué précédemment, elle est constituée d’un réseau en réflexion associé a un réseau
en transmission dont les périodes respectives sont Ar et Arp.

Les parametres de 'onde incidente (longueur d’onde, angle d’incidence) sont choisis de
telle facon que nous nous situons en limite de bande interdite du réseau en réflexion la ou
la structure est transparente. Nous avons indiqué précédemment qu’il était ainsi possible
d’amplifier les interactions entre ’onde incidente et la structure : c’est la diffraction par le
réseau en transmission qui va profiter de cet accroissement dans notre cas (1'ordre 1 transmis
diffracté va subir les réflexions multiples). La période du réseau en transmission étant choisie
de fagon a ce que nous soyons en incidence de Bragg pour ce réseau, nous pouvons alors
nous attendre a une exaltation de la diffraction par le réseau en transmission.

Les périodes des deux réseaux sont a déterminer en fonction des parametres de 'onde
incidente : la période ainsi que la modulation d’indice du miroir de Bragg détermineront la
position du bord de la bande interdite et la période du réseau en transmission est ajustée de
fagon a obtenir la condition de Bragg pour ce dernier.

Concernant la modulation du réseau en réflexion, celle-ci doit étre suffisamment importante
afin d’obtenir une réflectivité proche de 100% pour la bande interdite et ainsi favoriser les
réflexions multiples .
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Quant au réseau en transmission, sa période sera choisie de fagon a ce qu’il travaille en
régime de réseau mince (parameétre de Klein Q proche de 11.) de facon & mettre en évidence
I’effet d’amplification. La longueur de propagation étant allongée, I’'ordre diffracté va avoir un
parametre de Klein effectif qui va croitre et nous allons alors nous rapprocher du régime de
Bragg. La modulation d’indice du réseau en transmission sera choisie assez faible (de 'ordre
de 0.0001) afin de mieux visualiser I'effet escompté.

4.3 Calcul de la structure

Apres les premiers travaux publiés dans le domaine des cristaux photoniques, la nécessité de
prévoir avec précision le comportement de telles structures s’est imposée. 11 faut passer par la
résolution numérique des équations de Maxwell dans la structure. Dans le cas des structures
considérées infinies, la méthode la plus générale est la méthode des ondes planes (dont le
principe peut étre trouvé dans [88]).

Dans notre cas, la structure étudiée étant parfaitement périodique (sans défauts), le cristal
photonique n’est rien d’autre qu’'un réseau de diffraction pouvant avoir plusieurs dimensions.
La théorie différentielle ou la théorie rigoureuse des ondes couplées implémentées dans le
cadre de ce travail peuvent alors étre utilisées pour calculer la réponse électromagnétique de
notre structure.

4.3.1 Principe de la méthode

La structure 2D enregistrée de maniere holographique est schématisée sur la figure 4.6.

x

|7

tAR |d

N
N
N
N
N
N

Figure 4.6 — Structure holographique 2D.

A7 et Agr correspondent respectivement aux périodes des réseaux en transmission et en
réflexion, d est I’épaisseur de la structure.

Le profil d’indice est donné par la fonction suivante :

n(z,z) = ng + Ang cos <2A7mc> + Ang cos <27TZ> (4.1)
T

ng est I'indice moyen du matériau, Anp et Ang sont les modulations d’indices correspondant
aux deux réseaux en transmission et en réflexion.

Nous allons montrer que cette structure 2D peut étre calculée en utilisant les théories relatives
aux réseaux de diffraction 1D. Il suffit pour cela de donner une autre interprétation a la

Pour rappel, Q = 2mAd
n

oA*
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fonction du profil d’indice du réseau en réécrivant la relation 4.1 sous la forme :

n(z,z) = no + Anpg cos 2z + Ang cos e (4.2)
AR Ar

Indice moyen Terme de périodicité

Ainsi, le réseau en réflexion peut étre interprété comme une modulation de l'indice moyen
d’un réseau en volume en transmission classique. Au lieu de développer une version 2D
des théories existantes, nous pouvons soit utiliser la méthode différentielle, soit la théorie
rigoureuse des ondes couplées pour effectuer le calcul.

Le profil d’indice de la structure est dépendant de la coordonnée verticale (comme cela
est le cas pour un réseau en relief), la méthode différentielle peut alors étre utilisée. Les
coefficients de Fourier de la structure ne sont plus constants et sont recalculés a chaque étape
de I'intégration numérique. C’est cette méthode que nous allons retenir pour la modélisation
puisqu’elle nécessite tres peu de modifications des programmes informatiques réalisés (il faut

seulement insérer la fonction profil du réseau).?

4.3.2 Simulations et dimensionnement

Il est possible de montrer que la position du bord de la bande interdite (premier minimum
du coefficient de réflexion du miroir de Bragg) est donnée par la formule suivante [95,96] :

K%/4 —a?
Mo = Ap R/4=a (4.3)
K2 /4 — \/K%%/zx (a? +7%/d?) — a®n?/d?
avecKp = 2w /AR et a = %. Ap est la longueur d’onde pour laquelle le miroir de Bragg

est optimisé en incidence normale (A\g = 2nApR), 0 est 'angle d’incidence de I'onde de lecture
donné dans le milieu d’indice n.

Ainsi, pour A\g = 741.3 nm?3 (AR = 243.8 nm pour n = 1.52), un angle d’incidence de 3.45°
(dans le matériau) et une épaisseur de la structure de 20 pm (épaisseur de la couche de
photopolymere), nous pouvons dimensionner la structure 2D a 'aide de la formule 4.3. Un
exemple est indiqué dans le tableau 4.1.

Ang | Ao (nm) | Ap (um)
0.04 754.74 4.124
0.045 | 755.66 4.129
0.05 | 756.63 4.135
0.055 | 757.63 4.140
0.06 | 758.66 4.146

Tableaw 4.1 — Dimensionnement de la structure pour diverses modulations d’indices du
miroir de Bragg.

211 est également possible d’utiliser la méthode RCW mais dans ce cas, il est nécessaire de découper toute
la structure en fines couches ou les coefficients de Fourier mis en jeu peuvent étre considérés comme constants
et ainsi permettre I'intégration des équations de propagation par diagonalisation de la matrice caractéristique.
L’algorithme de la matrice S étant utilisé pour effectuer la propagation entre chaque fine couche de la structure.

3Longueur d’onde choisie en raison du laser Titane:Saphir utilisé pour la caractérisation des échantillons.
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Les parametres ainsi calculés peuvent étre utilisés pour effectuer les simulations numériques.
La figure 4.7 illustre l'effet d’exaltation de la diffraction que I'on désire mettre en évidence,
l'ordre 1 en transmission pour un réseau en transmission seul ainsi que pour la structure 2D
y sont représentés. Nous pouvons remarquer l'accroissement de la sélectivité spectrale, nous
disposons bien d’'un filtre bande étroite.

0.0012

0.001 r

Efficacité de diffraction

0.0002 -

0 . . . . . .
0.74 0.75 0.76 0.77 0.78 0.79 0.8 0.81 0.82 0.83

Figure 4.7 — Illustration de 'amplification de la lumiere diffractée par la structure 2D.

L’influence de la modulation d’indice du réseau en réflexion est également montrée :
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(b) Ang = 0.06

plus

elle est importante, plus les réflexions multiples dans la structure amplifient la diffraction
du réseau en transmission. L’efficacité de diffraction est multipliée par un facteur 6 pour
An = 0.045 et par un facteur 12 pour An = 0.06. La possible utilisation d’un miroir de

Bragg réalisé par dépot de couches semi-conductrices (permettant d’obtenir des An entre
deux couches successives supérieurs a 0.2) suggere un phénomene beaucoup plus efficace que

celui illustré ici.

La structure peut également travailler en réflexion, si I'un des substrats est remplacé par un
miroir (un miroir métallique en or pour notre exemple).
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Figure 4.8 — lllustration de l'amplification de la lumiere diffractée par la structure 2D
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avec la présence d’un miroir en or.
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Nous observons alors un plus grand accroissement de 'effet désiré avec des facteurs d’ampli-
fication respectivement de 60 et de 130.

Afin d’observer 'amplification de la diffraction de Bragg par la structure 2D, il est nécessaire
de disposer d’une source accordable pour effectuer les caractérisations (cela permet d’ajuster
au mieux la longueur d’onde de résonance du filtre).

Comme cela I’a été mentionné, la source utilisée est un laser Titane:Saphir présent au labora-
toire d’optique du département TSI de Télécom Paris. Les périodes des réseaux en réflexion
et en transmission sont a choisir dans la bande spectrale de ce laser qui est d’environ 730 nm
- 850 nm. Les périodes que nous allons enregistrer sont Agp = 250 nm et Ap = 4.1 um (ce
qui correspond a @ ~ 3.6). La modulation d’indice du réseau en réflexion devant étre la plus
haute possible (> 0.04) afin d’avoir un effet d’amplification optimal et la modulation d’indice
du réseau en transmission devant étre assez faible (de 'ordre de 0.0001) afin de bien mettre
en évidence le phénomene.

Le paragraphe suivant va décrire le choix du meilleur montage d’enregistrement permettant
d’enregistrer simultanément les deux structures.

4.4 Réalisation de la structure 2D

4.4.1 Configuration du montage d’enregistrement

Les périodes des deux réseaux étant choisies, il faut a présent déterminer la configuration
d’enregistrement de la structure holographique.

I a été choisi d’utiliser deux paires de faisceaux mutuellement incohérentes, chacune étant
destinée a l'enregistrement d’'un des deux réseaux, quatre faisceaux participent ainsi a l’en-
registrement.

Les différents schémas d’enregistrement qui ont été étudiés sont indiqués dans la section
ci-dessous.

+
Laser Ar

Réseau en réflexion Réseau en transmission

P, /—VJ—O—}o—

AW

AR

Echantillon

Figure 4.9 — Schéma du montage d’enregistrement pour la structure 2D.

Le trajet supplémentaire parcouru par le faisceau associé au montage du réseau en transmis-
sion permet de s’affranchir des problemes de cohérence entre les deux paires de faisceaux.
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4.4.1.1 Enregistrements possibles

Les périodes des deux réseaux que nous désirons inscrire dans le photopolymere ont été fixées
précédemment, une étude préalable de la configuration des faisceaux d’enregistrement est a
réaliser de facon a s’assurer que la structure est réalisable.

1. Enregistrement classique.
Les quatre faisceaux viennent interférer directement sur le matériau. Nous rappelons
ci-dessous l'expression des périodes des réseaux en fonction de 'angle entre les faisceaux
(se reporter au chapitre 2, paragraphe 2.2.2 pour plus de détails).

Enregistrement du réseau en réflexion

Nous avons : \
Agr = (4.4)

~ 2ncos [arcsin (sin a/n)]

Enregistrement du réseau en transmission

Nous avons :

A

A =
T~ 9%sing

(4.5)

Dans une telle configuration, les périodes extrémes que nous pouvons enregistrer dans le
matériau sont :

0.168 pm < Ag < 0.222 pm (4.6)
0.257 pm < Ar < 400 (4.7)

Ces limitations sont dues aux valeurs des angles d’incidences des faisceaux d’enregistre-
ment imposées par la réfraction.

La structure que nous désirons enregistrer (A = 250 nm et Ap = 4.1 um) n’est pas
réalisable classiquement. Il nous faut étudier d’autres configurations notamment en uti-
lisant des prismes pour coupler les faisceaux d’enregistrement.

2. Enregistrement utilisant deux prismes a angle droit avec des angles de 45°.

L’indice de réfraction du prisme utilisé est noté n,, le contact optique entre le prisme et
I’échantillon est assuré par du liquide d’indice.

Enregistrement du réseau en réflexion

Faisceau
incident o

45°

Matériau

. ) A . , foxi . )
Figure 4.10 Géométrie d’enregistrement pour un réseau en réflexion avec la présence de
deux prismes a 45°.
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Le prisme inférieur est omis sur le schéma puisque la structure d’enregistrement
est symétrique (il en sera de méme pour tous les schémas ultérieurs). Si I'on note
n, l'indice du prisme, la période du réseau enregistré en fonction de I'angle 6 avec
cette configuration est donnée par :

Ap =

A T
3 = — + arcsin [sin(7/4 — 0 4.8
o1 cos [arcsin ( % - ﬂ)] avec 4 Haresin [sin(7/ )/np]  (4.8)

Enregistrement du réseau en transmission

Dans ce cas, un seul prisme est utilisé pour ’enregistrement.

/ 45°

Figure 4.11 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en transmission avec la présence
d’un prisme a 45°.

Dans ce cas, la période du réseau enregistré est donnée par :

A
Apr = - 4.9
r ) . (sin(mw/4 —0) (4.9)
2npsin |7 /4 — arcsin | ———=
Np
3. Enregistrement utilisant deux prismes a angle droit avec des angles de 30° et 60°.
Enregistrement du réseau en réflexion
T N B
30°
|
Figure 4.12 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en réflexion avec la présence
d’un prisme 60° / 30".
La période du réseau en réflexion enregistré est donnée par :
A m o
AR = avec (= s + arcsin [sin(7/3 — 0)/np] (4.10)

2n cos [arcsin (@ sin B)}
n
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Enregistrement du réseau en transmission

00

- |

Figure 4.13 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en transmission avec la présence
d’un prisme 60° / 30"

Nous pouvons montrer que :

) = arcsin {np sin (0 + %)} — % (4.11)
o = arcsin {np sin (% — 9)} — % (4.12)

avec 6 = arcsin (A\/2n,Ar).
4. Enregistrement utilisant deux prismes semi-circulaires.

Dans ce cas, I'angle d’incidence dans le prisme est égal a I’angle d’incidence dans air.
)

Enregistrement du réseau en réflexion

S S

Figure 4.14 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en réflexion avec la présence de
prismes semi-circulaires.

Dans ce cas, la période du réseau enregistré est égale a :

A A
Ar = sing, ~n (4.13)

~
. ny . -
2n cos [arcsm (—p sin a)} 2n cos o

n

Enregistrement du réseau en transmission

]

Figure 4.15 — Géométrie d’enregistrement pour un réseau en transmission avec la présence
d’un prisme semi-circulaire.

A

Dans ce cas, la période du réseau enregistré est égale a Ap = ——.
2n,, sin



CHAPITRE 4. ETUDE D’UN FILTRE BASE SUR UNE STRUCTURE A
90 CRISTAUX PHOTONIQUES 2D

4.4.1.2 Comparaison des quatre solutions

L’indice du matériau holographique est pris égal a 1.53 et les prismes sont constitués en BK7
(n~1.52 & A=514.5 nm). En utilisant les formules déterminées précédemment pour chaque
type de prisme. Les valeurs limites des périodes des réseaux sont calculées pour des angles
d’incidence compris entre 0° et 90°.

Configuration Ag min (pm) | Ag max (pm) || Ay min (pm) | Ay max (um)
Classique 0.168 0.222 0.257 o0
Prismes a 45" 0.176 0.531 0.177 0.569
Prismes semi-circulaires 0.169 1.473 0.495 00
Prismes 30° / 60° 0.171 0.382 0.876 00

Tableaw 4.2 — Valeurs minimum et maximum pouvant étre obtenues.

Les valeurs limites indiquées dans le tableau ci-dessus nous permettent ainsi de choisir la
configuration optimale pour réaliser I’enregistrement de la structure 2D. La solution la plus
attrayante semble étre celle des prismes semi-circulaires mais leur colit nous a incité a em-
ployer des prismes 30° / 60° malgré les difficultés de réglages du montage d’enregistrement
(dues a 'asymétrie des prismes).

Nous pouvons voir sur la figure 4.16 une photographie du montage final.

Figure 4.16 — Photographie du montage d’enregistrement.
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La configuration des faisceaux d’enregistrement autour des prismes est indiquée sur la figure
4.17.

Faisceaux pour le
réseau en transmission

Faisceaub {
réseau enréﬂeXion/

Figure 4.17 — Configuration des faisceaux d’enregistrement avec les prismes 30°/60°.

Prisme 30° - 60°

Photopolymére

Prisme 30° - 60°

4.5 Etude expérimentale du miroir holographique seul

Pour mettre en évidence 'effet d’exaltation de la diffraction par la structure 2D, nous avons
besoin de réaliser un miroir de Bragg présentant une bande interdite efficace.

Nous pouvons voir la variation théorique de la réflectivité pour un miroir holographique de
période 250 nm en fonction de la modulation d’indice sur la figure 4.18. Pour une épaisseur
de matériau de 20 pm (qui est celle du photopolymeére), une modulation d’indice égale & 0.04
est nécessaire pour obtenir un maximum de réflectivité.

0.9
- 08
i) Epaisseurs:
] 07 Iy 10 pm
£ 06 i 15pum
® 05 { 20 pm -
o< Y ;
© 25 pm
.§ 0.4
S 03
=
Yozt |

01/

0 &
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1

Modulation d indice

Figure 4.18 — Variation de la réflectivité pour un réseau en réflexion de période 250 nm
et pour différentes épaisseurs de matériau.

La période du réseau est donnée par A = Acentrale/2Mm -

Un exemple de caractérisation spectrale pour un miroir holographique optimisé pour le laser
He-Ne est montré sur la figure 4.20. Cette mesure est effectuée a l'aide d’un spectrometre
comprenant un monochromateur Jobin-Yvon HR640 avec une source blanche en entrée (voir
figure 4.19).
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Filtre
coloré Photodétecteur
Monochromateur :l I H |:|
HR-640
Hologramme
GUid_? de Source
lumiére blanche
Figure 4.19 — Montage de caractérisation spectrale.

Le spectre de transmission de I’hologramme est mesuré en incidence normale et corrigé avec
le spectre mesuré de la source blanche a travers le montage de caractérisation. Les différents
appareils (monochromateur et photodétecteur) sont pilotés par ordinateur via le logiciel
Labview’™ afin d’avoir un montage entierement automatisé. Le filtre coloré nous permet
d’éviter le recouvrement entre 'ordre 1 et I'ordre 2 du réseau de diffraction du monochroma-
teur.

La configuration utilisant les prismes a 45" pour effectuer 'enregistrement a été utilisée. La
préparation des échantillons est la méme que celle décrite dans le chapitre 2. Nous pouvons
noter que pour un réseau en réflexion, le traitement thermique est primordial puisqu’il permet
d’augmenter considérablement la modulation d’indice.

1
0.9 r
0.8 r
0.7
0.6 -
05 r
04 r
03 r
02 r
0.1 r

0 . . . . .
560 580 600 620 640 660 680 700

Longueur d onde (nm)

Transmission

Figure 4.20 — Mesure spectrale du coefficient de transmission d’un miroir holographique
centré sur la longueur d’onde du laser He-Ne.

Le miroir réalisé n’est pas homogene, la réponse spectrale est dissymétrique. Cela peut étre
attribué au fait que la modulation d’indice n’est pas constante sur ’épaisseur du matériau. Les
faisceaux d’enregistrement sont atténués lors du passage dans le photopolymere. Le rétreint
du photopolymere peut également étre non uniforme ce qui peut induire une variation de la
période sur ’épaisseur du réseau. De plus le faisceau de lecture émergeant du monochromateur
possede une certaine surface (afin d’avoir un niveau de puissance minimal pour s’affranchir
des bruits de mesure), cela a pour effet de moyenner la réponse de I’hologramme sur la surface
de mesure.

Par contre, nous avons un maximum de réflectivité (presque 100%) sur une plage spectrale
de 15 nm, ce qui devrait étre suffisant pour observer I'exaltation de la diffraction du second
réseau.
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4.6 Résultats pour la structure 2D

Comme indiqué précédemment, les caractérisations ont été effectuées par le département TSI
de Télécom Paris a ’aide d’un laser Titane:Saphir. Les résultats de caractérisation pour un
réseau en réflexion ainsi qu’une structure 2D sont montrés sur les figures 4.21 et 4.22.

1
0.9
c 08
S
] 07 Réflexion ——
E 06
5
g 05
L 04
&
S 03
=
Woz2
0.1
0 . . . . . .
740 750 760 770 780 790 800 810
Longueur d onde (nm)
Figure 4.21 — Mesure de 'ordre zéro en réflexion.

L’angle d’incidence est de 5.25° dans 'air et la longueur d’onde en bord de bande interdite
pour laquelle la structure est transparente est égale a 755.7 nm. Le spot du faisceau de lecture
étant beaucoup plus petit, les lobes latéraux du miroir de Bragg sont bien visibles par rapport
a la mesure effectuée avec le monochromateur.
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Figure 4.22 — Ordres £+ 1 en transmission sous incidence de Bragg pour le réseau en

transmission.

Ces résultats illustrent bien le phénomene d’exaltation de la diffraction de Bragg par la
structure 2D. La courbe mesurée est assez similaire aux courbes théoriques (voir figure 4.7)
pour une modulation d’indice du réseau en réflexion égale a 0.045. L’efficacité de diffraction
mesurée est de 0.093%. La largeur du pic de résonance a mi-hauteur est d’environ 2.3 nm ce
qui confere I'appellation bande étroite au filtre. La mesure de 'ordre -1 permet de dire que
le réseau en transmission est passé d’un régime de réseau mince a un régime de Bragg.

4.7 Conclusion et perspectives

Nous avons pu mettre en évidence expérimentalement le phénomene d’amplification de la
diffraction de Bragg par une structure holographique 2D. Les travaux de modélisation, d’étude
des matériaux et de multiplexage d’hologrammes, présentés lors des trois premiers chapitres
nous ont permis d’optimiser I'enregistrement de la structure.
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Le photopolymere DuPont a été notamment retenu pour ses performances lors de ’enregis-
trement de réseaux en réflexion et malgré cela, les efficacités de diffraction mesurées sont de
lordre de 0.1%. Cela signifie qu’il faudrait un réflecteur de Bragg ayant un plus fort contraste
(de type miroir en semi-conducteurs) si nous voulons observer un effet de filtrage vraiment
efficace. Les résultats de simulations en utilisant un miroir en face arriere du composant
prévoient une plus grande amplification de la diffraction.

Le fonctionnement d’une telle structure est fortement dépendant de 'homogénéité du miroir
de Bragg. Celle-ci dépend notamment de 'uniformité des faisceaux d’enregistrement et de
I’atténuation de ces derniers dans le matériau lors de l'inscription.

Il aurait pu étre intéressant de voir ce qu'’il serait advenu si la structure avait été enregistrée
dans le matériau H-PDLC. Nous avons rappelé au début de ce chapitre que la largeur de la
bande interdite (associée directement a la position de la longueur d’onde du filtre) dépendait
directement de la modulation d’indice du miroir du Bragg.

Avec un réseau en réflexion H-PDLC, nous aurions pu faire varier la position du bord de
bande interdite par application d’un champ électrique et ainsi obtenir un filtre accordable.
Ceci n’a pas pu étre réalisé notamment parce que la modulation d’indice maximale que nous
avons pu atteindre avec le matériau dont nous disposons est de 'ordre de 0.025 ce qui est
trop faible pour obtenir un effet efficace.

Un exemple de courbe de transmission spectrale d’un réseau H-PDLC est illustré sur la figure
4.23 (Péclairement utilisé pour I'enregistrement étant de 220 mW /cm?).
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Longueur d onde (nm)

Figure 4.23 — Coefficient de transmission pour un réseau en réflexion H-PDLC.

Des réflectivités supérieures 60 % ont été publiées (voir [97] par exemple) mais en utilisant un
mélange H-PDLC initial différent. Un travail fondamental sur le matériau serait a effectuer
dans une perspective de son utilisation avec la structure 2D étudiée dans ce chapitre.



CHAPITRE

Etude d’un filtre
accordable a base de
résonance de plasmon de
surface

5.1 Introduction

5.1.1 Historique et description des anomalies de diffraction

C’est en 1902 [6] que R.W. Wood met en évidence les ”anomalies” présentées par les réseaux
de diffraction. Il remarqua qu’une tres faible variation de longueur d’onde pouvait faire varier
brusquement l'intensité diffractée par un réseau. Sans explication théorique, il nomma alors
les effets observés sous le terme d’anomalies de diffraction (variation brutale des efficacités
de diffraction avec un faible changement des parametres de 'onde incidente). Ce phénomene
étant dépendant de I’état de polarisation de I'onde incidente, il a fallu développer les premieres
théories vectorielles de la diffraction. La premiere explication permettant de localiser ces
anomalies a été fournie par Lord Rayleigh [5] en 1907 notamment lorsque les ordres diffractés
sont rasants par rapport a la surface du réseau (ils passent de I’état d’onde propagative a celui
d’onde évanescente). Cette théorie ne pouvait pas prédire la forme ou la largeur spectrale de
ces anomalies.

L’idée que ces anomalies pouvaient étre provoquées par l'excitation d’ondes de surfaces a
été avancée par Fano en 1938 [98]. Cette piste a été développée et généralisée par Hessel et
Oliner en 1965 [99] qui interprétent ces anomalies par des effets de résonance provenant du
couplage entre I’onde incidente et les modes propres du réseau. Ce fut au cours des années
1970 que Neviere montra qu’il était possible de déterminer la position ainsi que 'allure de
ces anomalies par la résolution du probleme homogene (en I’absence de champ incident) par
la détermination des poles et des zéros de la matrice de diffusion [14].

Le nom d’anomalies attribué a ces phénomenes s’est alors avéré inapproprié puisque prédits
par la résolution rigoureuse des équations de Maxwell.

Les anomalies de diffraction peuvent étre classées en deux catégories :
v' Les anomalies dites de Rayleigh lorsque les ordres diffractés sont en émergence

rasante. L’énergie diffractée est redistribuée entre tous les ordres propagatifs lorsque
I'un des ordres devient évanescent, ce qui entraine une brusque variation d’efficacité de
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diffraction.

v Les anomalies dites de résonance dues a un couplage entre un ordre diffracté et un
mode propre du réseau. Elles se classent elles mémes en deux catégories :

— Les résonances de mode guidé surviennent dans les réseaux diélectriques ou les
parametres de 'onde incidente sont tels que I'un des ordres évanescents est couplé a
I'un des modes guidés de la structure. Le champ accumulé dans le mode guidé est
rayonné en dehors de la structure guidante de facon a interférer destructivement avec
le faisceau direct transmis (ordre 0 en transmission). Dans des conditions d’excitation
optimales, le faisceau incident peut étre totalement réfléchi. On parle alors de réflexion
anormale (voir figure 5.1).

1
09 r

0.8 -

Onde Onde 07 |
incidente fléchi N

réfléchie ; 06 |
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[T D || Mt [ [

Réflectivité
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0.3 -
0.2 r
0.1 r

0 ; . .
0.615 0.62 0.625 0.63 0.635 0.64 0.645 0.65
Longueur d onde (um)

(a) (b)

Figure 5.1 — Illustration de la résonance de mode guidé, le réseau fait office de guide
d’onde (a) et 'on peut observer le coefficient de réflexion associé (b).

L’idée d’utiliser la résonance de modes guidés a des fins de filtrage optique bande
étroite est apparue au cours des années 1980 notamment grace aux travaux théoriques
et expérimentaux d’équipes russes [100-102]. Plus récemment, de nombreux travaux
ont été menés pour étudier la possibilité d’utiliser cet effet en tant que filtre pour
les télécommunications optiques. Les aspects dépendance en polarisation et tolérance
angulaire des filtres ont particulierement été regardés [103-105].

— Les résonances de plasmons de surface : Par analogie avec le mode guidé pour
les structures diélectriques, le plasmon de surface correspond & un mode propre d’une
structure comportant une interface diélectrique / métal. Cette résonance se traduit par
une brusque variation de la réflectivité de la couche métallique. Une onde incidente
peut étre totalement absorbée par le plasmon de surface dans des conditions optimales
d’excitation (qui seront évoquées par la suite).

La position du minimum de réflectivité lors de I'excitation d’un plasmon de surface est
tres dépendante des parametres de l'onde et du milieu incidents (angle d’incidence,
longueur d’onde,indice du milieu diélectrique). Ainsi, pour une incidence fixe, une
faible variation de lindice du milieu diélectrique va entrainer un déplacement du
minimum de réflectivité. Cet effet étant tres sensible, la résonance de plasmon de
surface a donc de nombreuses applications dans le domaine des capteurs. Le domaine
utilisant le plus cette technique est le bio-médical ou la résonance de plasmon de
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surface est utilisée pour étudier des réactions de type génes-anticorps (ou mettant en
jeu de ’ADN;, des protéines...) s’opérant a la surface métallique [106,107]. La variation
de la réflectivité va alors permettre de remonter a une modification d’indice ou a
une variation d’épaisseur a linterface. La résonance de plasmon de surface trouve ses
applications également en physico-chimie, le déplacement de la résonance traduit une
variation de l'indice de réfraction du matériau a étudier, cette méthode a été uti-
lisée pour I’étude de la formation de matrices de certains matériaux photosensibles [108].

5.1.2 But de ’étude

Nous allons étudier le moyen d’ajouter un degré d’accordabilité a ces effets de résonance,
dans le but d’obtenir des filtres accordables pour les télécommunications optiques (domaine
spectral du proche infrarouge, le filtre sera centré sur A = 1.55 um). Nous nous attarderons
plus particulierement a la résonance de plasmon de surface dont ’aspect filtrage pour les
télécommunications a été peu exploré contrairement a la résonance de mode guidé. Les
fonctions ainsi réalisables sont celles de bloqueur de longueur d’onde ou d’atténuateur
variable optique. La résonance de plasmon de surface étant un phénomene absorbant, il n’est
pas possible d’extraire la longueur d’onde filtrée. L’accordabilité sera fournie par le milieu
PDLC qui sera utilisé en régime déphasant (nano-PDLC).

Un dispositif utilisant des cristaux liquides afin de rendre la résonance accordable a déja été
reporté [109] mais dans ce cas, il était question d’une couche métallique non modulée et de
cristaux liquides purs pour des applications d’écrans couleurs. Le fait d’utiliser les matériaux
composites polymere / cristal liquide nous permet de s’affranchir des filtres d’alignement
nécessaires a 'emploi de cristaux liquides.

Les différentes étapes de la fabrication du composant seront détaillées :
- Fabrication du réseau de diffraction.

- Etude du matériau électro-optique.

- Réalisation du composant.

L’idée et un premier dimensionnement de ce composant ont fait I’'objet d’une collaboration
avec le professeur Olivier Parriaux du laboratoire T'SI de I'université de Saint-Etienne.

5.2 Introduction aux résonances de plasmon de surface

Les résonances de plasmon de surface introduites précédemment vont étre présentées plus en
détails afin d’avoir une bonne description des phénomenes mis en jeu.

5.2.1 Définition

Lorsque nous sommes en présence d’un métal contenant de nombreux électrons libres, son
comportement peut étre assimilé a un gaz d’électrons. Pour une certaine fréquence dite de
plasma wy, le métal est le sicge d'une oscillation collective des électrons et une onde longitu-
dinale dite de plasmon prend naissance. Dans le cas d’une interface métal / diélectrique, c’est
le gaz d’électrons présent a cette interface qui peut étre mis en oscillation et on parle alors
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de plasmon de surface. L’onde résultante se propage le long de la surface et est décroissante
de part et d’autre de I'interface (figure 5.2).

A
y diélectrique
l & Interface
z X €, Ey
métal
Figure 5.2 — Illustration de la décroissance du champ de part et d’autre d’une interface

métal-diélectrique.
(e1 et ey sont les permittivités des milieux diélectrique et métallique.)

L’onde plasmon peut étre excitée par le biais d’un faisceau lumineux, on parle alors de
résonance de plasmon de surface.

De telles ondes ne peuvent étre excitées qu’avec une onde polarisée TM. En effet, dans le
cas de la polarisation TE, le champ électrique ne possede qu'une composante continue selon
I’axe Oy, les charges a la surface ne peuvent étre mises en oscillation que dans la direction
longitudinale. Par analogie, la résonance de plasmon de surface peut étre mise en regard
avec 'incidence de Brewster pour les interfaces diélectriques.

Le champ magnétique ne possédant qu’une composante H, il peut étre écrit sous la forme :

HJ = Hgexp (tkyz + 1ky;ly|) avec j =1 ou 2 (5.1)

k. est la constante de propagation de l'onde plasmon selon I'axe Ox. Afin d’obtenir une
décroissance du champ de part et d’autre de 'interface, les composantes des vecteurs d’ondes
ky1 et ky2 doivent étre imaginaires. Nous avons :

k2 — ki = kge; (5.2)

ko est la norme du vecteur d’onde dans le vide (kg = %).

L’écriture de la continuité de la composante tangentielle du champ électrique nous mene a la
relation :

k k
w2 (5.3)
&1 €9
Cette égalité (par conséquent l'existence de 'onde plasmon) ne peut étre vérifiée que si la
partie réelle de la permittivité du métal est négative.

Nous pouvons ainsi écrire ’expression de la constante de propagation de I’onde plasmon selon
l'axe Ox :
€1€2

€1 te2

ke = ko (5.4)

s . / . . ,
€9 est complexe et s’écrit sous la forme e = 5 + 169", Si la pulsation w et £1 sont réelles et
" ’ L, N
que |e5| < |e5] (métal tres conducteur), nous obtenons un vecteur d’onde complexe kplasmon =
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/ 1
k, + 1k, avec :

;)2
T, (5.5)
k; _ ko 6182/ 62/
€1+ &9 €9

La partie imaginaire k; correspond a 'atténuation de 'onde plasmon et détermine ainsi sa
distance de propagation le long de la surface (se reporter & [110] pour plus de détails).

5.2.2 Condition d’excitation d’un plasmon de surface

Dans le domaine de fréquences optiques, la permittivité du métal peut étre approximée par
le modele de Drude [111] :

2
Wp

e(w)=1- <—> (5.6)

w

En injectant cette expression dans I’équation 5.4 et en supposant que le milieu diélectrique
est I’air, nous obtenons I’expression de la constante de propagation de I’onde plasmon :

Nous en déduisons la relation de dispersion w = f (k) :

1 1/2
w= [2 (21%2502 + w]% — \/4kict + w;})} (5.8)

Si nous tragons cette relation pour Uinterface air / or, nous obtenons la courbe suivante :

w ’
/
/. w=cky

/
s Ligne de lumiere
’
7
Wp
’
’ Plasmon de surface

0 ka

Figure 5.3 — Courbe de dispersion du plasmon de surface.

Nous pouvons remarquer que la courbe de dispersion du plasmon de surface reste en dessous
de la ligne de lumiere (diagramme de dispersion du photon). Cela signifie qu’il n’y a pas de
couplage possible entre les photons et le plasmon de surface et 'onde ne peut pas étre excitée,
le plasmon est alors non-radiatif. Pour qu’il puisse y avoir couplage, il faut "augmenter” la
composante du vecteur d’onde du photon d’une quantité Ak, de facon & ce que les courbes
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se croisent et ainsi rendre possible ’excitation.

Deux techniques peuvent étre utilisées pour exciter ’onde plasmon :
- le couplage a ’aide d’un réseau de diffraction, c’est cette configuration qui nous préoccupe

et elle sera détaillée par la suite.

- la seconde technique est la méthode ATR ("attenuated total reflection”) ot une couche
métallique est comprise entre deux milieux diélectriques. Les configurations les plus connues
sont celles de Otto et de Kretschmann-Raether (voir illustration sur la figure 5.4).

Figure 5.4 — Configurations de Otto (a) et de Kretschmann-Raether (b).

Dans les deux cas, I'angle d’incidence est tel que la réflexion sur le prisme est totale, c’est le
plasmon de l'interface air / métal qui est excité par I'intermédiaire de 'onde évanescente due
a la réflexion totale.

Si nous regardons la réponse angulaire d’un systéme a trois couches : prisme (n=1.5) / métal
(couche d’or de 52 nm) / air), nous obtenons la courbe de réflectivité suivante :

1

0.8

0.6

Réflectivité

0.4

0.2

0

35 40 45 50 55
Angle d incidence (°)

Figure 5.5 — Courbe de réflectivité pour une configuration d’excitation de type
Kretschmann-Raether pour une longueur d’onde de 632.8 nm.

Nous pouvons voir que pour un certain angle d’incidence, ’onde est totalement absorbée par
I’onde plasmon. La valeur du minimum de réflectivité est fortement liée a 1’épaisseur de la
couche métallique.

5.2.3 Excitation des plasmons de surface a ’aide d’un réseau de diffraction

La composante du vecteur d’onde de la lumiere est modifiée par l'intermédiaire d’un réseau
de diffraction. En effet, la composante k., d’un ordre diffracté m est donnée par :

2

A

kzm = koy/E1sinf +m avec m entier relatif (5.9)

Le plasmon de surface peut étre excité par I'intermédiaire d’un des ordres diffractés lorsque
nous avons la relation d’accord de phase suivante :

, 11/2
/ 2
k. = koy/Z1 sin 6 + mf = ko | S22

(5.10)

!/
€1+ &9
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La composante du vecteur d’onde selon x (axe de périodicité du réseau) donnée par le
théoreme de Floquet doit étre égale a la partie réelle du vecteur d’onde de 'onde plasmon. La
période du réseau permettant d’exciter I'onde plasmon peut étre déterminée pour un angle
d’incidence et une longueur d’onde donnés.! Le parameétre critique dont dépend 1’absorption
totale de 'onde incidente est la profondeur de gravure du réseau (comme 1’est I’épaisseur de
la couche métallique pour les configurations d’excitation ATR).

5.3 Calcul de la réponse du réseau de diffraction

5.3.1 Théories utilisées

La résonance de plasmon de surface ne pouvant étre excitée qu’avec une polarisation TM, il
faut pouvoir résoudre le probleme de la diffraction par un réseau métallique pour cet état de
polarisation. La méthode RCW utilisée jusqu’a présent ne permet pas de résoudre correcte-
ment de tels problemes (besoin d’un nombre d’harmoniques élevé pour pouvoir représenter
le profil du réseau métallique et probléemes de stabilité lorsque 'on travaille avec des com-
posantes discontinues du champ électromagnétique comme cela a été indiqué au chapitre

1).
Deux méthodes sont a notre disposition :

- la méthode différentielle équipée de la ”Fast Fourier Factorization” [15]. Cette reformulation
nous permet de travailler uniquement avec des composantes continues du champ.

- la méthode de Chandezon (encore appelée méthode C) [17] dont le principe est expliqué
ci-dessous.

La méthode C utilise une transformation de coordonnées : X =z et Y =y — g(x).

g(x) est la fonction représentant le profil du réseau. Dans le cas d’un réseau a profil sinusoidal,

g(z) = % cos (2%3:) (avec ep I'épaisseur du réseau).

Nous travaillons alors avec une surface du réseau plane dans le nouveau systéeme de coor-
données (voir figure 5.6). De plus, il n’y a plus qu’une seule interface a considérer au lieu de
deux (interfaces superstrat (M1)/réseau (M2) et réseau (M2)/substrat (M3)).

Le principe de la méthode est d’abord de résoudre deux équations aux valeurs propres (une
dans chaque milieu) et ensuite déterminer les amplitudes des champs en écrivant les conditions
aux limites.

Changement de
coordonnées

(b)

Figure 5.6 — lllustration du principe de la méthode C.

La formule 5.10 va seulement nous permettre d’obtenir une valeur approchée de la période du réseau
puisque 'onde plasmon est perturbée par la corrugation du réseau. Pour obtenir la valeur exacte, il faut alors
procéder & la recherche des poles et des zéros du coefficient de réflexion [112].
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La version originale de cette méthode était destinée aux réseaux dont le profil était continu.
Elle a été adaptée aux profils présentant des discontinuités [113] et pour les réseaux multi-
couches [114]. Une implémentation détaillée et simplifiée de cette méthode est indiquée dans
la référence [18].

5.3.2 Comparaison des deux méthodes

Nous allons illustrer la convergence des deux méthodes (méthodes C et différentielle) pour
un réseau sinusoidal en relief de surface métallique. Le métal utilisé est 1’or puisque nous
disposons des moyens de dépot au laboratoire.

Ordre zéro en réflexion Ordre zéro en réflexion
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Figure 5.7 — Comparaison de la convergence des deux méthodes de calcul pour un réseau

sinusoidal en or de période A=650 nm, d’épaisseur 36 nm, la longueur d’onde est \=632.8

nm et le milieu incident est lair. (a) Comparaison des réponses angulaires avec 12 ordres de

diffraction retenus; (b) Comparaison de la convergence des deux méthodes en fonction du
nombre d’ordres de diffraction (I’angle d’incidence est fixé a 5°).

Pour 12 ordres de diffraction, les deux méthodes fournissent sensiblement le méme résultat
excepté au voisinage du minimum de réflectivité. La figure 5.7 (b) montre que dans cette
zone la méthode différentielle nécessite plusieurs dizaines d’ordres pour converger alors que
la méthode C n’a besoin que de peu d’ordres, ce qui encourage a I'utiliser pour traiter ce type
de probleme.

5.4 Réalisation des réseaux de diffraction

L’élément de base du composant que nous désirons réaliser est le réseau de diffraction
métallique en relief de surface. Nous allons nous intéresser dans ce paragraphe au proces-
sus et a 'optimisation de sa fabrication.
Ce réseau est réalisé en deux temps :

1. inscription d’un réseau holographique en relief dans une couche de photorésine.

2. métallisation du réseau, un dépot d’or est réalisé par la méthode de ”sputtering”. 2

2Technique de pulvérisation cathodique : une cible en or est bombardée par un plasma, les particules d’or
arrachées a la cible viennent se déposer sur I’élément & métalliser. (la couche déposée est suffisamment épaisse
de fagon & obtenir une réflectivité maximale pour un simple miroir en or.)
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Il existe d’autres moyens de réaliser un réseau métallique notamment par gravure d’un sub-
strat par un faisceau d’ions, nous utilisons la méthode décrite ci-dessus en raison des moyens
technologiques disponibles au laboratoire.

Afin d’obtenir les bonnes profondeurs de gravure permettant 1’absorption totale de I'onde

incidente, deux solutions s’offrent a nous pour la fabrication du réseau :

- travailler avec une couche de résine ”épaisse” (dont 1’épaisseur est supérieure a la profondeur
de gravure souhaitée) qui va étre gravée partiellement (figure 5.8(a)).

- travailler avec une fine couche de résine totalement gravée, une dilution de la résine de
départ est alors nécessaire (figure 5.8(b)).

Couche d'or

ANNNN
Photorésine /vax
Substrat ou | |
(a) (b)
Figure 5.8 — Deux méthodes pour inscrire le réseau de diffraction dans la photorésine.

Nous étudierons ces deux méthodes d’enregistrement et effectuerons une comparaison.

5.4.1 Le matériau d’enregistrement : la photorésine Shipley S-1805

La photorésine Shipley S-1805 est de type positive (les zones éclairées sont éliminées lors de
la phase de développement), I’exposition de ce matériau a une figure d’interférence se traduit
par une modulation du relief de la surface. La technique de dépot utilisée est le spin-coating.
Elle est peu visqueuse et permet d’obtenir des épaisseurs inférieures & 500 nm (voir figure
5.9). Nous pouvons y enregistrer des fréquences spatiales allant jusqu’a 2000 lignes/mm.

4000

3500
3000
Epaisseur de 2597
photorésine (nm) 5,

1500

10004

500

0 T T T T T T
1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000
Vitesse de rotation (tr/min)

Figure 5.9 — Variation de 1'épaisseur de résine S1805 (courbe Xx) en fonction de la vitesse
de rotation de la tournette. (Courbe provenant des données fournisseur).

Avant tout enregistrement, le matériau est préparé de la maniere suivante :

1. Nettoyage des substrats de verre puis séchage au four a 200° (il ne doit plus rester
d’humidité sur les substrats sous peine d’avoir des décollements de la couche de résine).

2. Dépot de la résine a la tournette (spin-coating).

3. Séchage de la résine sur une plaque chauffante (110" pendant deux minutes) afin de faire
évaporer les solvants.
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Le développeur utilisé est le Microposit MF-303. La concentration classique est de 1:10 (un
volume de développeur pour 10 volumes d’eau désionisée) mais est susceptible d’étre modifiée
selon les hologrammes que 1'on souhaite réaliser (notamment si ’on désire travailler avec de
fines couches de résine).

N’ayant besoin de profondeurs de gravure que de quelques dizaines de nanometres (voir para-
graphe 5.3.2), les parametres d’enregistrement et de développement doivent étre extrémement
controlés. Pour cela, nous allons fixer le temps de développement de la résine a 1 minute et ce
seront les parametres d’enregistrement (éclairement et temps d’exposition) qui seront ajustés.

5.4.2 Le montage d’enregistrement

Nous utilisons un montage de type miroir de Lloyd pour la réalisation du réseau (figure 5.10).
Le laser d’enregistrement est un laser a argon ionisé réglé sur sa raie a 457.8 nm qui est en
limite de la zone de sensibilité de la photorésine.

Miroir

Laser argon |
gon |l

A=457.8 nm

Collimateur Photorésine

Substrat de Filtre coloré

verre

Figure 5.10 — Montage du miroir de Lloyd pour I'enregistrement de réseaux en relief.

Parmi les avantages de ce montage, nous pouvons noter sa facilité de mise en oeuvre (peu
de composants utilisés) et le fait que les franges d’interférences sont automatiquement
symétriques (orthogonales au substrat d’enregistrement). Le montage est fixé sur une platine
de rotation, il est ainsi facile de déterminer la période du réseau enregistré (A = A\/2sinf).
Afin d’éviter les réflexions parasites sur la face arriere du substrat, un filtre coloré (longueur
d’onde de coupure a 550 nm) y est accolé avec du liquide d’indice afin d’absorber la longueur
d’onde du laser d’enregistrement.

La qualité du réseau enregistré va surtout dépendre de la qualité du collimateur (ensemble :
objectif de microscope, filtre spatial et doublet de collimation). Le faisceau d’enregistrement
étant gaussien, ’éclairement recu par la photorésine peut étre non-uniforme si nous n’utilisons
pas le centre du faisceau ou la quasi-totalité de 1’énergie est répartie. Ceci peut se répercuter
sur 'enregistrement par des disparités de profondeur de gravure entre le centre et les bords
du réseau inscrit si le faisceau n’est pas assez étendu.

Le systeme objectif de microscope / doublet est un montage afocal dont le facteur de gran-
dissement est égal & fo/f1 (f1 et fo étant les focales respectives de I'objectif et du doublet).
C’est par ce facteur qu’est multiplié le waist w; du faisceau laser, wo = (f2/f1) wi.

Le diametre du réseau enregistré étant de 20 mm, nous pouvons définir I'uniformité du fais-
ceau laser agrandi sur cette surface par I'expression suivante :

1 22
Uniformité = — [1 — exp <_;1:2>] (5.11)
2 ws

Plus ce terme est faible, plus le faisceau est uniforme. Avec x = 10 mm dans notre cas
(le faisceau d’enregistrement étant circulaire), le waist du faisceau laser est égal a 0.59 mm



5.4. REALISATION DES RESEAUX DE DIFFRACTION 105

(donnée constructeur) et pour une focale de 'objectif de microscope de 2 mm, les uniformités
pouvant étre obtenues sont consignées dans le tableau 5.1 ci-aprés (pour diverses focales fa).

fo (mm) | Uniformité (%)
150 4.85
200 2.79
250 1.81
300 1.26

Tableaw 5.1 — Uniformité du faisceau d’enregistrement pour différentes focales de la lentille
de collimation.

Nous verrons par la suite 'influence de 'uniformité du faisceau sur la résonance de plasmon
de surface.

5.4.3 Influence des conditions d’enregistrement et de développement

Nous allons d’abord optimiser un réseau pour la longueur d’onde d’un laser He-Ne.

La réponse de la résine étant non-linéaire, le profil du réseau que nous allons obtenir apres
développement de la résine ne sera pas parfaitement sinusoidal, le résultat sera intermédiaire
entre un profil sinusoidal et un profil lamellaire contenant beaucoup plus d’harmoniques. De
plus, la concentration de développeur va influer sur la résine éliminée et le rapport cyclique
du réseau ne sera pas égal a 0.5. Ainsi, un fort éclairement et une faible concentration de
développeur meénent a un rapport cyclique > 0.5 alors qu’un faible éclairement associé & une
plus forte concentration de développeur meénent & un rapport cyclique < 0.5 [115].

Des simulations a 'aide de la méthode différentielle vont pouvoir nous renseigner quant a
I'influence du changement de profil et de la valeur du rapport cyclique du réseau sur la réponse
de la résonance.

5.4.3.1 Influence du profil du réseau

La photorésine étant plutét destinée a réaliser des éléments binaires de phase par photolitho-
graphie, sa réponse est assez non-linéaire. Le profil d’indice enregistré n’est pas parfaitement
sinusoidal, nous allons obtenir un résultat intermédiaire entre le profil sinusoidal et le pro-
fil binaire (voir figure 5.11). Nous allons & travers quelques exemples illustrer l'effet de la
différence de profil sur I'aspect des résonances.

' f

Figure 5.11 — Photographie au microscope électronique & balayage (MEB) (grandissement
%x12900) de la surface d’un réseau 1D inscrit dans de la photorésine diluée, la période du
réseau est d’environ 1 pum.
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Un exemple avec le laser He-Ne est illustré sur la figure 5.12.
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Figure 5.12 — Comparaison de résultats de simulation pour deux réseaux de diffractions
binaire et sinusoidal en or de période 650 nm et d’épaisseur 36 nm, (a) réponse angulaire,
A=632.8 nm, (b) réponse spectrale, a=6.5", le milieu incident est l’air.

Nous pouvons voir que la résonance a tendance a s’élargir aussi bien angulairement que
spectralement, cela est di a la présence d’harmoniques supplémentaires dans le profil. De
plus la réflectivité en dehors de la résonance est plus faible pour le réseau binaire, le profil
purement sinusoidal est préférable. Une autre conséquence est le déplacement du minimum
de réflectivité d’ou I'intérét de bien controler le profil du réseau lors de la phase de réalisation.

Nous étudions un réseau d’une période de 1 pum mais dans la plage spectrale des
télécommunications, la résonance étant placée pour A = 1550 nm (le réseau étant sub-
longueur d’onde, seul l'ordre zéro est propagatif). Le milieu incident est toujours l’air, nous
obtenons les courbes suivantes pour les réponses angulaires et spectrales :

O O .
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Figure 5.13 — Comparaison de résultats de simulation pour deux réseaux de diffractions
binaire et sinusoidal en or de période 1 um et d’épaisseur 39 nm, (a) réponse angulaire,
A=1550 nm, (b) réponse spectrale, a=33".
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Il est donc préférable lorsque I'on veut réduire 'effet des défauts de fabrication sur la réponse
de la structure finale de faire travailler le réseau dans des conditions ou seul l'ordre zéro en
réflexion existe (lorsque la période A est de 'ordre de ou inférieure a la longueur d’onde ).

5.4.3.2 Influence du rapport cyclique

Nous nous intéressons uniquement au profil binaire mais avec différents rapports cycliques, ce
qui va traduire I'effet de 'exposition et du développement sur le profil. Nous pouvons d’abord
visualiser sur la figure 5.14, 'effet du temps d’exposition sur un réseau d’une période de 1 um
inscrit dans une couche de résine diluée (environ 50 nm). La mesure des rapports cycliques
nous a fourni des valeurs de 0.25 pour la figure 5.14a et de 0.5 pour la figure 5.14b.

eg0008 15Ky RibIAR " 3Idum

600888 L%kY

(a) (b)

Figure 5.14 — Illustration de 'influence du temps d’exposition sur le rapport cyclique d’un
réseau de 1 pm (grandissement x 10000), 210 s (a) et 180 s (b).

L’influence du rapport cyclique sur la réponse spectrale de la résonance lorsque la période est
de 'ordre ou plus faible que la longueur d’onde incidente est illustrée sur la figure 5.15.
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Figure 5.15 — Réflectivités pour un réseau d’une période de 650 nm, plongé dans 'air (a)

et dans un milieu d’indice n=1.55 (b), les angles d’incidences sont déterminés de facon a

observer les résonances pour A = 632.8 nm et A = 1.55 pum pour un rapport cyclique égal a
0.5.
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Nous pouvons en tirer la méme conclusion que précédemment, la réponse du réseau est
beaucoup moins sensible aux conditions de fabrication lorsque les divers ordres diffractés
(mis & part 'ordre spéculaire) sont évanescents ou ont des efficacités tres faibles.

5.5 Caractérisation des réseaux réalisés

5.5.1 Caractérisation au laser He-Ne

Résine sous-gravée :

Voici les résultats pour un réseau en photorésine recouvert d’or. L’éclairement utilisé pour les
enregistrements était de 8.375 mW /cm? et la durée d’exposition était de 25 s. L uniformité
du faisceau est de 4.85% (focale de 150 mm). La caractérisation est réalisée avec un laser
He-Ne polarisé TM, Defficacité de diffraction de l'ordre zéro en réflexion a été mesurée en
fonction de I'angle d’incidence.

Les résultats de caractérisation sont indiqués sur la figure 5.16. Le réseau ainsi fabriqué
présente des non-uniformités de profondeur de gravure, la réponse angulaire est différente
selon la position du faisceau de lecture sur la surface du réseau.
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Figure 5.16 — Illustration des disparités de gravure sur la surface du réseau a cause de la
non-uniformité du faisceau d’enregistrement, la mesure a été effectuée en trois points de la
surface (a), (b) et (c).

Afin de remédier & ce probleme, un doublet de plus grande focale (300 mm) qui est sensé
fournir une uniformité de 1.26% a été utilisé pour collimater le faisceau, les mesures de
réflectivités sont indiquées sur la figure 5.17.



5.5. CARACTERISATION DES RESEAUX REALISES 109

Réflectivité
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Figure 5.17 — Réflectivité d’un réseau enregistré dans une couche de résine sous-gravée et
ceci en plusieurs points de sa surface.

Les résultats sont bien meilleurs mais il reste quelques disparités notamment au niveau du
minimum de réflectivité.

Utilisation de photorésine diluée :

Nous avons étudié un autre procédé qui consiste a diluer la photorésine a ’aide d’un solvant
de facon a obtenir des couches déposées plus fines, couches qui seront totalement gravées lors
de I'exposition.

Il faut alors déterminer le bon temps d’exposition associé a la bonne quantité de développeur.
Si celui-ci est trop concentré, il sera trop agressif et éliminera la totalité de la fine couche
de résine au lieu d’éliminer les parties exposées. Cette optimisation devient d’autant plus
critique que I'épaisseur de la couche déposée est petite.
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Figure 5.18 — Réflectivité d’un réseau enregistré dans une couche de résine diluée et ceci

en plusieurs points de sa surface.

Les parametres d’enregistrement de ce réseau sont les suivants :

- Dilution de la résine 3:10 (3 volumes de résine pour 10 volumes de solvant)

- Vitesse de la tournette 4000 tr/min

- Temps d’exposition de 300 s pour un éclairement de 5.63 mW/em?

- Développeur 1:14 (1 volume de développeur MF-303 pour 14 volumes d’eau désionisée),
durée 1 minute.

Le réseau ainsi enregistré est beaucoup plus uniforme, c¢’est cette méthode (malgré la difficulté
du controle précis de la fabrication) qui va étre retenue par la suite.
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Les principaux avantages et inconvénients des deux méthodes d’enregistrement sont :

Avantages Inconvénients
- Utilisation directe de la | - Profondeur de gravure peu
Résine résine (pas besoin de dilution) | controllable (processus peu
reproductible)

sous-gravée
- Peu de risques d’éliminer | - Développement délicat

completement la résine
- Résine totalement gravée - Développement délicat

- Bonne reproductibilité - Précision de la tournette
(uniformité de D’épaisseur de
résine déposée)

Résine diluée

Tableau 5.2 — Avantages et inconvénients des deux types de d’enregistrements.

5.5.2 Caractérisation dans le proche infrarouge

Nous étudions a présent la réalisation d’un réseau d’une période de 1 um avec une couche
de résine diluée, ce qui peut nous permettre d’observer une résonance de plasmon de surface
pour A = 1.55 pm. Une couche de photorésine diluée a été utilisée et un exemple de profil
des réseaux réalisés est montré sur la figure 5.19.

(a) (b)

Figure 5.19 — Image AFM d’un réseau d’une période de 1 pum, le champ observé est de
10 pm x 10 pm (a) et de 4 um x 4 um (b). La profondeur de gravure est d’environ 20 nm.

La réponse spectrale théorique d’un tel réseau est illustrée sur la figure 5.20.
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Figure 5.20 — Réponse spectrale théorique d’un réseau métallique optimisé pour le do-
maine des télécommunications optiques.
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Une caractérisation spectrale des réseaux ainsi fabriqués a été réalisée avec le montage illustré
sur les figures 5.21 et 5.22, 'angle d’incidence étant ajusté de fagon a obtenir la résonance
pour A = 1550 nm.

Source accordable Photodétecteur

A=1550 nm Fibre
optique Cube
'\_| |_| séparateur
Objectif de lame  Polariseur Réseau
microscope A2
<>

|___| Photodétecteur

Figure 5.21 — Montage de caractérisation dans le proche infrarouge.

Figure 5.22 — Photographies du montage de caractérisation des réseaux en réflexion.

Le photodétecteur qui mesure la réflexion provenant du cube séparateur fait office de référence
afin de corriger les fluctuations de puissance de la source fibrée. Les deux photodétecteurs
(Newport 1830-C) ainsi que la source accordable (Tunics BT) sont reliés & un ordinateur via
un bus GPIB et un programme Labview permet de calculer directement le spectre mesuré.

Les résultats de caractérisation pour quatre réseaux sont indiqués sur la figure 5.23. La
réflectivité globale est bien meilleure par rapport au laser He-Ne en raison de la meilleure
réflectivité de l'or dans le proche infrarouge et nous pouvons voir l'effet d’absorption. Les
parametres des réseaux font que nous avons quatre profondeurs de gravure différentes, la
gravure est trop faible pour les cas (a) et (b) et trop importante pour les cas (c) et (d).

Le montage de caractérisation n’est pas parfait. La source accordable utilisée étant fibrée,
le faisceau de lecture est gaussien et possede une faible divergence (le collimateur n’est pas
parfait). Ce faisceau est une superposition d’ondes planes, seules certaines composantes de
son spectre angulaire peuvent étre completement atténuées. Cela se traduit par une difficulté
a mesurer un bon minimum de réflectivité.
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Figure 5.23 — Réflectivité de réseaux de 1 pm sur la bande C pour différentes profondeurs
de gravure.

5.6 Etude de fonctions accordables a base de résonance de
plasmon de surface

5.6.1 Principe

Les résultats précédents ont montré qu’il était possible de réaliser un filtre bande étroite pour
le domaine spectral des télécommunications a base d'un réseau de diffraction métallique. Un
inconvénient de ce type de filtre est qu’il est statique, ses caractéristiques ne peuvent pas étre
modifiées (sauf en changeant ’angle d’incidence).

L’onde incidente pouvant étre totalement absorbée par 'onde plasmon, il serait possible de
réaliser un atténuateur optique variable ou un bloqueur de longueurs d’ondes pour les réseaux
de télécommunications multiplexés en longueur d’onde en rajoutant un parametre accordable
au filtre.

Pour modifier le minimum de réflectivité et obtenir ainsi une fonction d’atténuation variable,
nous pouvons modifier la condition d’accord de phase et ainsi déplacer la position de la
résonance. Ceci peut étre réalisé par I'emploi d’'un matériau d’indice variable placé au-dessus
du réseau.

Comme cela a été dit précédcemment, il est indispensable de travailler avec une polarisation
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incidente TM, un systeme & diversité de polarisation® serait donc nécessaire si cet effet était
utilisé en télécommunications.

5.6.2 Utilisation de la variation de I’'indice du milieu incident

Le milieu incident situé au-dessus du réseau est un diélectrique considéré comme semi-infini.
Les parametres du réseau sont choisis tels que le minimum de réflectivité soit pour la longueur
d’onde centrale des télécommunications A = 1.55 pum.

Le déplacement de la résonance pour deux réseaux sinusoidaux en or de périodes 1.08 um et

0.65 pwm avec comme profondeurs de gravure respectivement 65 nm et 36 nm est illustré sur
la figure 5.24. Le milieu incident a un indice variant entre 1.55 et 1.53%, les angles d’incidence

sont respectivement égaux a 5 et 31.7°.

Ordre zéro en reflexion Ordre zéro en reflexion

1 ! ! ! ! 1 ! ! ! :
0.8 E 4
2 o6 1 2
% ' n;=1.550 —— % n,=1.550 ———
% N,=1.545 —oee % N;=1.545 oo
g 04 M=1540 e | ¢ N=1540 v
n,=1.535 n,=1.535
0.2 r 4
o . ; . . 0 . i . .
1.5 1.52 1.54 1.56 1.58 1.6 15 1.52 1.54 1.56 1.58 1.6

Longueur d onde (um)

(b)

Longueur d onde (um)

(a)

Figure 5.24 — Réponse spectrale de deux réseaux de diffraction de périodes 1.08 pm (a)
et 0.65 pm (b) pour différentes valeurs de I'indice du milieu incident.

Pour une méme longueur d’onde, la réflectivité varie en fonction de I'indice de réfraction du
milieu incident (voir trait vertical sur la figure 5.24). Si nous tragons uniquement la réflectivité
de la longueur d’onde pour laquelle 'atténuateur a été calculé, nous obtenons pour les deux

réseaux :

Ordre zéro en reflexion

08 r

0.6

A=0.65 ym ———
A=1.08 um

Réflectivité

0.4

02

1.53 1.535 1.54 1.545 1.55
Indice du milieu incident

Figure 5.25 — Variation de la réflectivité (par conséquent de ’atténuation) pour la longueur
d’onde 1.55 pm pour les deux réseaux.

3Ce systeéme consiste en la séparation des deux états TE et TM & Paide d’une lame de calcite et rotation

d’une des deux polarisations avec une lame demi-onde.
4Ces valeurs sont celles typiquement rencontrées pour le matériau que nous allons utiliser.
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La figure 5.25 nous montre bien le potentiel d’application en tant qu’atténuateur optique
variable de la résonance de plasmon de surface.

Nous allons nous intéresser a la réalisation expérimentale de ce composant par la suite. Le
matériau électro-optique qui va nous permettre de disposer d’un indice de réfraction variable
sera le matériau nano-PDLC.

5.7 Reéalisation d’un atténuateur optique a base de résonance
de plasmon de surface utilisant le milieu nano-PDLC

Le composant que nous désirons réaliser est illustré sur la figure 5.26. L’un des substrats de
la cellule est un réseau de diffraction métallique en or, le second est un substrat de verre avec
une couche d’ITO. La cellule contient un milieu nano-PDLC.

Figure 5.26 — Cellule nano-PDLC dont 'une des électrodes est constituée par un réseau
métallique.

Pour la phase de fabrication, la cellule sera réalisée avec des joints de colle ou les espaceurs
seront directement mélangés a la colle. Nous ne pouvons pas pulvériser les espaceurs sur I'un
des substrats sous peine de dégrader la surface du réseau lorsque la cellule va étre assemblée.
Une fois assemblée, la cellule sera remplie par capillarité.

Concernant le matériau nano-PDLC, nous nous sommes inspirés de précédents travaux
réalisés au département d’optique de 'ENST-Bretagne [2, 55]. Le principe de fonctionne-
ment ainsi que les mesures de modulations d’indices pour différents mélanges nano-PDLC
sont consignés dans 'annexe E. Il est ainsi possible d’obtenir des variations d’indices de
l'ordre de 0.02, valeur suffisante pour observer un déplacement de la résonance.

5.7.1 Etude du théorique du comportement de la cellule

Pour étudier la structure cellule, nous allons utiliser la méthode différentielle puisque 1'utili-
sation de ’algorithme de la matrice S permet de rajouter aisément des couches homogenes
de part et d’autre du réseau. Le réseau lamellaire a été retenu pour des raisons de temps de
calcul. Mis a part la forme et la position de la résonance, le comportement global ne va pas
étre modifié.

Le substrat supérieur de la cellule sera considéré comme semi-infini et nous allons étudier
deux structures : la cellule sans et avec couche d’ITO pour voir 'influence de la présence de
cette derniere (voir figure 5.27).
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Figure 5.27 — Interprétation de la structure cellule sans (a) et avec couche d’ITO (b).

Les parametres de simulation que nous utilisonsr sont les suivants : période du réseau
A = 650 nm, indice du milieu PDLC npprc = 1.55, épaisseur d’ITO ep;ro = 20 nm, indice
de 'I'TO nyro = 2, indice du verre ny¢ppe = 1.519.

Nous allons observer 'effet de I’épaisseur do de la couche de nano-PDLC sur la réponse de la
structure. Nous obtenons les résultats de la figure 5.28 pour les deux structures. Les épaisseurs
utilisées pour les simulations sont choisies en fonction du diametre des espaceurs disponibles
au laboratoire.

Réflectivité
Réflectivité

15 1.52 1.54 1.56 1.58 1.6 15 1.52 1.54 1.56 1.58 1.6
Longueur d onde (um) Longueur d onde (um)

(a) (b)

Figure 5.28 — Réponse spectrale de la structure cellule en fonction de la couche de nano-
PDLC avec substrat de verre (a) et en présence de la couche d’'ITO (b).

Pour une épaisseur de cellule supérieure a 2 microns, la position de la résonance est fixe, ce
qui est rassurant quant aux éventuels défauts de fabrication. La présence de la couche d’ITO
ne semble pas non plus perturber le comportement du composant.

Par contre nous observons des pics de résonance pour des longueurs d’ondes inférieures a la
longueur d’onde de plasmon, le nombre de ces pics augmentant avec I’épaisseur de la cellule.
Ces anomalies dues a la présence d’'une couche diélectrique au dessus du réseau métallique
sont reliées a l'existence de modes a pertes de la structure. Leur condition d’excitation est
remplie & partir d’'une certaine épaisseur de cellule. De tels effets ont été déja reportés dans
la littérature [116-118]. L’idéal serait alors de travailler avec une structure monomode ou les
modes a fuites ne pourraient étre excités.

5.7.2 Résultats expérimentaux

Le méme montage de caractérisation que précédemment a été utilisé, a cette différence qu'un
prisme a angle droit 30°/60° a été mis en contact avec du liquide d’indice sur la face avant de
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la cellule afin de s’affranchir des effets de cavité de celle-ci. Les oscillations parasites ("ripple”)
que ’on pourrait observer sur les spectres sont réduites. Les premieres cellules réalisées I'ont
été avec un substrat de verre sans I'TO. Les résultats de mesure sont indiqués sur la figure
5.29, toutes les cellules sont remplies de matériau nano-PDLC excepté la premiere qui est
uniquement remplie de monomere.
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Figure 5.29 — Mesures des réflectivités de 4 cellules, cellule de 10 gm remplie de monomere
seul (a), cellule nano-PDLC de 10 pm (b), 5 pm (c) et de 3.5 pm (d).

Comme cela était prévu par les simulations, nous observons des pics d’absorption dus a
I'excitation de modes & fuite. Le nombre de ces modes diminue bien avec 1’épaisseur de la
cellule. En comparant avec une cellule remplie uniquement de monomere (figure 5.29(a), le
matériau nano-PDLC présente encore des pertes qui sont notamment non négligeables pour
la cellule de 10 pm (la cellule travaillant en réflexion, les faisceaux effectuent un double
passage dans le matériau nano-PDLC, ce qui augmente les pertes dues & la diffusion).

Des cellules similaires ont été réalisées mais avec un substrat de verre recouvert d’une couche
d’ITO. La couche d’or déposée sur le réseau étant assez fragile, des précautions sont a prendre
quant a ’assemblage de la cellule sous peine d’obtenir une cellule conductrice et inutilisable.
Un fil électrique est fixé sur 1’électrode en or a I’aide de colle conductrice (voir figure 5.30).
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Figure 5.30 — Cellule finale nano-PDLC comportant un réseau de diffraction en or en tant
qu’électrode.

Les résultats de caractérisation sont indiqués sur la figure 5.31.
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Figure 5.31 — lllustration du déplacement de la résonance de plasmon de surface avec
I’application d’un champ électrique.

Les parametres de la cellule sont loin d’étre optimisés mais nous observons bien un
déplacement de la résonance en fonction du champ appliqué. Un déplacement de la résonance
sur une plage 20 nm est observé pour une tension de 30 V. Nous avons bien une variation de
la valeur de I'atténuation pour A = 1.55 um. Le principe du composant est ainsi validé. Le
fait que la largeur de la résonance observée soit large peut étre du au fait que la profondeur de
gravure du réseau n’est pas optimale ou alors au fait que I'indice de ’or déposé par sputtering
n’est pas égal a I'indice de I'or massif, ce qui a tendance a augmenter les pertes et élargir la
résonance.

5.8 Dimensionnement optimal du composant

Les différentes étapes de la modélisation et de fabrication du composant nous ont permis de
mettre en évidence les contraintes physiques et technologiques en vue d’obtenir un compor-
tement optimal.

Ainsi, du point de vue du principe méme de fonctionnement du composant, les parametres

pertinents sont les suivants :

- besoin d’une profondeur de gravure optimale afin d’obtenir une bonne dynamique
d’atténuation (au moins 30 dB).

- le milieu incident ne peut pas étre considéré comme semi-infini ce qui entraine I’excitation
de modes a pertes si I’épaisseur de la cellule est trop importante.

Du point de vue technologique, les parameétres critiques sont les suivants :
- controle de I’épaisseur de résine et de la profondeur de gravure.
- obtention d’un profil de réseau le plus sinusoidal possible.



CHAPITRE 5. ETUDE D’UN FILTRE ACCORDABLE A BASE DE RESONANCE
118 DE PLASMON DE SURFACE

- ne pas métalliser sur les bords du substrat afin d’éviter que des éclats de verre viennent faire
contact avec 1’électrode d’ITO. Ce probleme pourrait étre réduit en déposant une couche
de passivation sur la couche d’ITO.

- les pertes dues a I’absorption de la couche d’ITO ainsi qu’au double passage dans la couche
nano-PDLC doivent étre controlées.

- Dépaisseur de la cellule doit étre inférieure a I’épaisseur de coupure des modes a pertes
de la structure globale afin d’éviter les pics d’absorption indésirables.Avec une épaisseur
requise de 'ordre du micron, la technique d’assemblage de la cellule est a redéfinir. Au lieu
d’utiliser des espaceurs pour assurer I’homogénéité en épaisseur de la cellule, une cuvette
avec la profondeur désirée peut étre gravée dans une couche diélectrique. Une goutte de
matériau monomere / cristal liquide est alors prise en sandwich entre les deux substrats.

Nous donnons ci-dessous les résultats de simulation du filtre avec une structure cellule op-
timisée avec une épaisseur de matériau électro-optique de 0.5 um. Le matériau nano-PDLC
est supposé sans pertes.
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Figure 5.32 — Illustration du déplacement de la résonance (a) et la variation de la
réflectivité pour A = 1.55 pum (b) pour une structure cellule.

5.9 Excitation de résonances dans des réseaux croisés

Comme nous 'avons vu précédemment, en régime de diffraction planaire, la résonance de
plasmon de surface ne peut étre excitée qu’avec une onde polarisée TM ce qui nécessite
I’emploi d’un polariseur ou alors d’un systeme a diversité de polarisation (sil’on veut travailler
en lumiere non-polarisée). Nous avons étudié I’excitation de résonances de plasmons de surface
dans des réseaux croisés et observé leur réponse en polarisation.

Le principe repose sur I'utilisation d’un réseau croisé ayant les mémes périodicités mais orienté
a 45 ° par rapport & ’onde incidente (nous travaillons alors en régime de diffraction conique).
De cette fagon, avec une orientation de 45 °, I’état de polarisation incident va se projeter sur les
deux axes de périodicité et exciter des ondes plasmons dans les deux directions orthogonales
(figure 5.33).

L’enregistrement du réseau croisé est réalisé avec deux expositions successives de la pho-
torésine, le substrat est tournée de 90° entre les deux expositions. Nous gardons les deux
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Figure 5.33 — Excitation des plasmons de surface pour le réseau croisé.

mémes temps d’exposition afin que la profondeur de gravure soit la méme dans les deux
directions. Des observations au microscope a force atomique des réseaux ainsi réalisés sont

montrées sur la figure 5.34.

Figure 5.34 — Observations AFM de réseaux croisés en photorésine, les dimensions sont
de 10 pm x 10 pm (a) et de 4 pm x 4 um (b), la période est d’environ 1 pum et I'épaisseur
de 55 nm.

Sur la figure 5.34b, nous pouvons remarquer que le profil n’est pas tout a fait le méme dans
les deux directions, les temps d’exposition des deux réseaux sont a optimiser. Nous pouvons
également remarquer que 'angle entre les deux périodicités n’est pas tout a fait de 90° (voir
figure 5.35) ce qui nécessite d’améliorer le montage d’enregistrement.
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Figure 5.35 — Topographie de la surface du réseau croisé réalisé.
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Figure 5.36 — Caractérisation angulaire au laser He-Ne d’un réseau croisé avec quatre
états de polarisation rectilignes.

Les erreurs de fabrication observées a ’AFM peuvent sans doute expliquer le fait que les
quatre courbes ne se superposent pas parfaitement, des différences peuvent également survenir
du fait que le réseau n’est pas exactement tourné a 45° lors de la caractérisation.

5.10 Conclusion

Nous avons démontré expérimentalement dans ce chapitre le déplacement d’une résonance
de plasmon de surface en utilisant le matériau nano-PDLC. Ceci a été possible grace au
développement d’outils théoriques permettant de résoudre le probleme de diffraction par un
réseau métallique en mode TM. Nous avons également di mettre en place et optimiser un
montage d’enregistrement de réseaux holographiques en photorésine.

Le principe du composant est validé mais la réalisation expérimentale n’est pas encore opti-
misée aux vues du grand nombre de parametres technologiques a prendre en compte. La plus
grande difficulté résidant dans 1’assemblage de la cellule a cause de la fragilité de la couche
d’or.

Cette étude étant préliminaire, nous ne connaissons pas la structure du matériau a l'intérieur
du réseau. Il est probable qu’il n’y ait que du polymere ou que du cristal liquide. Des études
plus poussées seraient & mener afin de déterminer ceci (par exemple en ne remplissant la
cellule qu’avec du cristal liquide pur).

Cette étude nous a également permis de mettre 'accent sur les parametres critiques
nécessaires a l'observation d’'un comportement optimal dans l'optique de recherches
ultérieures sur ce composant original.



Conclusion

Les travaux de recherche exposés dans ce document consistent en 1’étude et la réalisation de
fonctions optiques diffractives utilisant des effets de résonance. Ces composants étant réalisés
par une technique holographique.

Les différentes étapes menant a la synthese de telles fonctions ont été abordées au cours de ce
travail. Il s’agit tout d’abord de la modélisation qui permet a moindre coiit de dimensionner
et de visualiser le comportement des fonctions souhaitées. Nous nous sommes ensuite
intéressés a I’étude de matériaux holographiques photopolymérisables dont I'un présente une
propriété d’accordabilité. J’ai pu acquérir un certain savoir-faire grace a ces travaux et cela
m’a permis de mener a bien la réalisation des deux filtres résonants présentés dans les deux
derniers chapitres de ce document.

Concernant la modélisation, j'ai été amené a développer divers outils de simulations
numériques permettant d’étudier le comportement de réseaux de diffraction. Ces outils étaient
inexistants au département d’optique de ’ENST Bretagne lorsque j’ai débuté ce travail. Les
méthodes de base que nous avons utilisées sont la théorie rigoureuse des ondes couplées et la
théorie différentielle.

Ces deux outils ont été adaptés aux différentes études présentées dans ce document. La
méthode RCW a pu étre utilisée pour prendre en compte I’évolution des différents harmo-
niques du profil de réseaux en volumes en photopolymeres et retrouver une estimation des
modulations d’indices de ces mémes réseaux. Son adaptation a deux dimensions a rendu pos-
sible les études sur le multiplexage d’hologrammes. La méthode différentielle quant a elle a
permis d’étudier le comportement des deux composants que sont le cristal photonique bidi-
mensionnel et le filtre a base de résonance de plasmon de surface soit en modifiant le profil
du réseau, soit en rajoutant des couches homogenes au-dessus du réseau.

Dans la continuité des travaux antérieurs sur les matériaux composites polymere cristal liquide
réalisés au département d’optique, j’ai pu apporter ma contribution a I’emploi de ces derniers
pour la réalisation d’enregistrements holographiques. L’utilisation de la technologie H-PDLC
commencait juste au laboratoire, nos efforts ont particulierement porté sur la compréhension
des mécanismes de formation des hologrammes d’un point de vue phénoménologique. Une
phase préliminaire a consisté en ’étude et la validation d’un modele de formation des holo-
grammes dans le photopolymere DuPont en utilisant notamment la valeur du second harmo-
nique du profil pour en déterminer les parametres, ce qui est une démarche originale.

L’étude des enregistrements dans le matériau H-PDLC en utilisant plusieurs éclairements et
différentes concentrations de photo-amorceur ont permis de proposer une interprétation de
Porigine de la forte anisotropie observée pour les réseaux en transmission. Un comportement
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isotrope des réseaux enregistrés a ainsi pu étre observé sans aucune modification du mélange
H-PDLC par une pré-exposition du matériau. A notre connaissance, ceci n’a pas encore été
publié a ce jour.

Cette maitrise de la technologie H-PDLC a permis de mener une étude sur le multiplexage
d’hologrammes dans ces matériaux. Les simulations numériques a 1’aide de la théorie
rigoureuse des ondes couplées a deux dimensions ayant exhibé une possibilité de pouvoir
commuter d’un hologramme vers l'autre, nous avons tenté de vérifier expérimentalement cet
effet. Deux techniques ont été étudiées pour I'enregistrement : le multiplexage séquentiel et
le multiplexage temporel. Avec une optimisation spécifique & chaque technique, deux réseaux
multiplexés ayant des efficacités de I'ordre de 50% sous incidence de Bragg ont été obtenus.
Le principe de transfert de 1’énergie incidente d’une réseau vers l'autre avec ’application
d’un champ électrique a ainsi pu étre validé.

Ces phases de modélisation et d’études des matériau ont contribué par le biais de deux
collaborations académiques a la réalisation de deux filtres optiques résonants, chacun
reposant sur un concept original.

Nous avons d’abord pu mettre en évidence expérimentalement une exaltation de la diffraction
d’un réseau mince par l'intermédiaire d’une structure de type cristal photonique bidimension-
nel. Je me suis occupé de la préparation et de ’enregistrement holographique de ces structures
de facon a ce qu’ils puissent étre caractérisés par les moyens dont dispose Télécom Paris avec
qui cette collaboration était menée (projet GET CPTOI). L’amplification de la diffraction
observée, bien que faible, permet de valider un effet qui serait plus efficace par 'emploi
de miroirs de Bragg ayant un plus grand contraste (miroirs en semiconducteurs par exemple).

Le principe du second filtre a base de résonance de plasmon de surface issu d’une proposition
du professeur Olivier Parriaux de I'université de Saint-Etienne a également pu étre validé.
Nous avons effectué une premiere démonstration d’une résonance de plasmon de surface
accordable excitée par un réseau de diffraction, ’accordabilité venant de ['utilisation du
matériau nano-PDLC. Le dispositif peut encore progresser quant a sa réalisation (emploi
d’une couche de passivation déposée sur 'IT'O pour éviter les problemes de conductivités de
la cellule, emploi de réseaux croisés pour s’affranchir de la dépendance en polarisation). Ce
dispositif a une potentialité de filtre accordable pour les télécommunications. Ce domaine
requiert des largeurs spectrales inférieures au nanometre, de nombreuses optimisations sont
encore nécessaires.

Ce travail doctoral a permis au département d’optique de se doter d’outils de simulation per-
formants. En complément, il pourrait étre judicieux d’adapter les outils de modélisation pour
pouvoir les utiliser directement avec des faisceaux gaussiens et des structures de tailles finies
afin de se rapprocher du comportement réel des composants étudiés. Ceci est en particulier
crucial pour la résonance de plasmon de surface qui possede une tres faible réponse angulaire.

J’ai aussi mis en place des moyens d’enregistrements holographiques dans divers matériaux
(photopolymeres, H-PDLC et photorésine) avec les moyens de caractérisation associés. De
nombreux aspects scientifiques aussi bien théoriques qu’expérimentaux ont été abordés, ce
qui a permis l'acquisition d’un savoir-faire complet qui a été mis a profit grace aux deux
collaborations académiques et ouvre de nombreuses perspectives.
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J’ai en particulier pu aborder le domaine des cristaux photoniques par le biais de la
diffraction, sujet qui donne lieu & de nombreuses études actuellement. La nanostructuration
de matériaux par enregistrement holographique m’a permis de réaliser de telles structures.
La principale limitation vient de la faible différence d’indice accessible, ce qui m’incite a
penser qu’un travail sur le matériau (composition du mélange et formation de la structure
dans le volume) est sans doute nécessaire. Concernant les H-PDLCs, une séparation de
phase plus complete et un controle des orientations possibles des molécules de cristal liquide
conduiraient a une augmentation de la différence d’indice. Ceci permettrait non seulement
de réaliser des miroirs de Bragg efficaces et des cristaux photoniques avec un certain degré
d’accordabilité, mais aussi donnerait de nouvelles perspectives au multiplexage.

La nouvelle activité concernant I’étude des anomalies de diffraction dans une structure in-
cluant un matériau accordable a mis en évidence le potentiel applicatif de la résonance de
plasmon de surface. Cette étude pourrait étre déclinée avec d’autres résonances comme 1’uti-
lisation conjointe du matériau nano-PDLC et de structures a résonance de mode guidé dans
les réseaux diélectriques, afin d’obtenir des réflexions résonantes accordables. Un tel compo-
sant n’étant pas absorbant, il pourrait faire office de multiplexeur & insertion/extraction de
longueurs d’ondes pour les réseaux de télécommunications. De plus, un autre aspect limitant
les applications potentielles des nano-PDLC est la forte tension qu’il faut appliquer pour
obtenir un effet mesurable. La recherche de résonances peut permettre d’obtenir des effets
importants pour de faibles variation de tensions.
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ANNEXE
Théorie des ondes
couplées de Kogelnik

Nous rappelons dans cette annexe les principes et les formules issues de la théorie a deux
ondes couplées de la théorie de Kogelnik pour les réseaux en volume.

d

Figure A.1 — Géométrie et parametres d'un réseau en volume.

L’indice de réfraction d’un réseau épais en volume illustré sur la figure A.1 est donné par la

fonction suivante :
n(x,y,z) = no+ Ancos (K.r) (A1)

ng est 'indice moyen du réseau, An est la modulation d’indice du réseau, elle correspond &
la plus grand variation d’indice par rapport a l'indice moyen. K est le vecteur réseau, il est
orthogonal aux franges du réseau, son module est donné par K = 2w /A (A étant la période
du réseau).

Contrairement a la théorie rigoureuse des ondes couplées qui prend en compte un couplage
entre toutes les ondes diffractées, la théorie de Kogelnik [26] considere que le couplage a
seulement lieu entre I'onde incidente et le premier ordre de diffraction. Cette hypothese est
valide notamment lorsque nous sommes proches de la condition de Bragg :

A
cos (o —0) = oA (A.2)
et que la condition d’épaisseur est remplie :
2w Ad
Q="22510 (A.3)

TLoA2
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Ainsi, lorsque nous sommes dans le domaine de validité de cette théorie, les efficacités de
diffraction dans le premier ordre diffracté peuvent étre données par des formules analytiques.
Nous allons les donner pour les cas particulier des réseaux en transmission (¢=90") ou en
réflexion (p=0"). Les formules générales prenant en compte 1’écart par rapport & la condition
de Bragg sont les suivantes :

- Réseau en transmission :

sin? \/v2 + £2 (A)

n= 1+ &2/1°
avec
TAn d
YT Neos (A-5)
Kd K?d
=—AN0— —A A.
¢ 2 o 8mng cos 6 A (A-6)

0tt AG = OBragg — 0 €t AN = ABragg — A

- Réseau en réflexion :

sinh? (/1% — &2
n= (A7)
cosh? /1?2 — €2 — €2/1?

avec
JmAn d
= A.
g Acosf (A-8)
wd AN
€= e, (— cos 0AD + 2n0A> (A.9)
ou ¢g = cost — n%A

Dans les deux cas, le parametre £ représente le désaccord par rapport a la condition de Bragg.
Il est donc nul pour I'incidence de Bragg et nous obtenons alors les formules suivantes :

NTransmission = Sin2 14 (AIO)

NReflexion = tanh2 v (All)

Les formules ci-dessus sont données pour la polarisation TE, pour la polarisation TM, il faut
multiplier le terme v par cos(26).



ANNEXE
Exemple de
comparaison entre la
théorie de Kogelnik et
la méthode RCW

Voici un exemple de calcul utilisant la théorie de Kogelnik illustrant le domaine de validité
de cette méthode. Nous avons pris un exemple pratique considérant deux réseaux de
diffraction travaillant sous incidence de Bragg dans la plage spectrale conventionnelle des
télécommunications (1520 nm - 1580 nm).

Dans le domaine des télécommunications optiques, les divers composants insérés dans
une liaison doivent présenter les plus faibles pertes d’insertion (afin de ne pas dégrader le
taux d’erreur binaire et la qualité de la liaison [119]) et une dépendance en polarisation
quasi-nulle. Les fibres utilisées étant monomodes (normes ITU-T G-652 ou G-655), Iétat de
polarisation en sortie de fibre est en général inconnu.

Le dimensionnement d’un réseau de diffraction destiné a de telles applications est tres im-
portant. Pour un réseau, c’est la valeur de lefficacité de diffraction (DE) qui est directement
reliée aux pertes d’insertion (IL) :

IL(dB) = —10log DE (B.1)

Nous considérons deux réseaux en volume dont les fréquences spatiales sont 200 1/mm et
380 1/mm. Leurs modulations d’indices sont choisies pour fournir un maximum d’efficacité
de diffraction et nous sommes en incidence de Bragg pour A = 1.55 pum.

Nous avons représenté sur la figure B.1 les résultats fournis par la théorie de Kogelnik et la
théorie rigoureuse des ondes couplées.
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136 KOGELNIK ET LA METHODE RCW
Ordre 1 en transmission sous incidence de Bragg Ordre 1 en transmission sous incidence de Bragg
1 . . 1
0.99 | — 0.99 |
S 098 | 5 098 [
é 0.97 Kogelnik: ,E; 0.97 Kogelnik
E 096 | RCWA e E 0.96 | RCWA e
B 0.95 | }3 0.95
‘S 094 S 094
o o
Foesp £ 093¢
LA I E— e p 0.92
0.91 . . . . . 0.91 . . . . .
152 153 154 155 156 157 158 152 153 154 155 156 157 158
Lambda (pm) Lambda (pm)
(a) Réseau en transmission de 200 1/mm (b) Réseau en transmission de 380 1/mm
(Q=6.5) (Q=23.4)
Figure B.1 — Comparaison des théories de Kogelnik et RCW pour deux réseaux épais en

volume (Polarisation TE et I'épaisseur est de 25 pum).

Lorsque le facteur Q du réseau est inférieur & 10 (hors du critére de réseau épais), les résultats
fournis par les deux théories sont assez différents. Cela nous donne une écart de pertes d’in-
sertion d’environ 0.35 dB pour le réseau a 200 1/mm et seulement de 0.03 dB pour le réseau
a 380 1/mm.



ANNEXE
Rappels sur les cristaux
liquides

L’objet de cette annexe est d’introduire et de présenter les propriétés générales des cristaux
liquides sans étre exhaustif, uniquement dans le but d’aider a la compréhension du fonction-
nement du matériau PDLC.

C.1 Description

Les phases cristal liquides tiennent leur nom du fait qu’elles présentent des propriétés
mécaniques et de symétrie intermédiaires entre les phases solide cristallin et liquide isotrope
(on parle alors de mésophase). Il y a ainsi des ordres d’orientation et/ou de positionnement
entre les molécules constituant le cristal liquide, ces ordres étant dus aux interactions et aux
affinités entre les différentes molécules composant la phase. Ces interactions sont dues notam-
ment au fait que les molécules ont une géométrie anisotrope (ce sont souvent des molécules
allongées).

La nature des molécules de cristal liquide fait que ces derniéres peuvent étre assimilées a
des dipoles électriques permanents (le barycentre des charges positives n’étant pas confondu

avec celui des charges négatives). Il est possible de réorienter le dipole par application d’un
champ électrique externe.

Les principales phases cristal liquide existantes sont les suivantes :

v' La phase nématique ou les forces intermoléculaires font que les molécules tendent a
rester alignées suivant un axe privilégié appelé directeur 7 (voir figure C.1). Cette phase
ne possede ainsi qu’un ordre d’orientation. Le directeur a une orientation arbitraire dans
I’espace qui peut étre modifiée par I’application d’un champ électrique.

nf /}

) |
)W
Iy

Figure C.1 — Illustration de la phase nématique.
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v La phase cholestérique est encore appelée phase nématique chirale (les molécules consti-
tuant le cristal liquide sont chirales). Localement,les molécules tendent & s’aligner selon un
directeur 7 mais ce directeur varie dans l’espace de maniere hélicoidale (voir figure C.2).

Figure C.2 — Illustration de la phase cholestérique.

Les plans contenant les molécules n’ont aucune réalité physique et sont seulement destinés
a aider la représentation.

v' La phase smectique quant a elle présente un ordre de position en plus d’un ordre
d’orientation. Ces phases adoptent une structure en couches comme indiqué sur la figure
C.3 (phase smectique A).

Figure C.3 — Illustration de la phase smectique.

Il existe plusieurs autres phases smectiques permettant d’obtenir d’autres configurations des
molécules de la phase cristal liquide, nous renvoyons le lecteur aux références [57,58] pour
plus de détails a ce sujet.

Les différentes phases cristal présentées ci-dessus sont stables mais pour une plage de
température donnée. De nombreuses especes n’ont qu’une seule phase cristal liquide, mais
il n’est pas rare qu'une méme substance présente plusieurs phases dépendantes de la
température. Un exemple des différentes transitions de phase pour le cristal liquide 8CB
est donné ci-dessous :

Solide 22€ Smectique A 3850 Nématique 40.5°C Liquide isotrope

Dans le cadre de ce travail, nous n’avons utilisé que des cristaux liquides nématiques, nous
nous restreindrons a 1’étude de cette phase.
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C.2 La phase nématique

Comme indiqué précédemment, la phase nématique ne possede qu'un ordre d’alignement,
Porientation des molécules variant légerement autour d’une direction moyenne, définissant
ainsi le directeur 7. La déviation moyenne des molécules de cristal liquide par rapport au
directeur 77 est quantifiée par le parametre d’ordre S :

1
S:§<300820—1> (C.1)

les crochets <> désignent une moyenne sur toutes les valeurs possibles de 0, déviation entre
le directeur d’une molécule de cristal liquide et le directeur 77 de la phase nématique. S peut
varier entre 0 (liquide isotrope) et 1 (alignement parfait des molécules).

La géométrie des molécules de cristal liquide est telle que le comportement macroscopique
d’une phase cristal liquide sera anisotrope. La phase nématique n’étant définie que par un
ordre d’alignement, elle peut étre considérée du point de vue optique comme un milieu uniaxe.
Elle est ainsi définie par son tenseur de permittivité relative :

6” 0 0
g = 0 . O (CQ)
0 0 g1

La différence Ae = g — e est notée anisotropie diélectrique. Deux cas de figure sont a

considérer selon le signe de Ae :

- Ae > 0 : anisotropie est dite positive, le directeur 7 va s’aligner parallelement aux lignes
du champ appliqué.

- Ae < 0 : anisotropie est dite négative, le directeur 77 va s’aligner perpendiculairement aux
lignes du champ appliqué.

Dans le domaine des fréquences optiques, cette anisotropie diélectrique se traduit par une

biréfringence An = VEI — VEL = Mo — ne, avec n, l'indice de réfraction ordinaire et n,

I'indice de réfraction extraordinaire.






ANNEXE
Théorie rigoureuse des
ondes couplées pour un
réseau a deux
dimensions

D.1 Introduction

La modélisation d’un réseau de diffraction a 2 dimensions est présentée. Il s’agit d’une
généralisation de la classique théorie rigoureuse des ondes couplées de Moharam et Gay-
lord associée a I’algorithme de la matrice S pour un milieu périodique a deux dimensions. Les
calculs théoriques ainsi que la mise en oeuvre informatique sont présentés.

D.2 Etablissement du probleme

D.2.1 Géométrie du probleme

Nous nous intéresserons uniquement a une structure constituée d’une seule couche contenant
le réseau. Les milieux extrémes seront notés par les indices I et III.

D.2.1.1 Schéma

Notations utilisées :

- np et ng : indices respectifs des milieux externes au réseau (ou superstrat et substrat si le
réseau est encapsulé).

k1 et k3 : normes des vecteurs d’ondes dans les milieux I et IIL. (k; = 2T7Tnz = kon;)

0 : angle d’azimuth.

¥ : angle correspondant a la polarisation du champ.

0 : angle par rapport a la normale au réseau.

¢ : angle d’orientation de la seconde périodicité par rapport a l'axe x.

d : épaisseur du réseau.

Les vecteurs unitaires du repaire cartésien seront notés x, y et z.
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Figure D.1 — Géométrie du probleme 2D.

D.2.1.2 Base d’harmoniques spatiales utilisée

Nous notons A, et A, les périodicités des deux réseaux (La deuxieme périodicité peut étre

orientée arbitrairement ce qui nous permet d’étudier les réseaux multiplexés ainsi que les

réseaux croisés). Si nous notons K, = 72% et K, = %ﬂ La permittivité du réseau, peut étre
z y

décomposée en séries de Fourier & deux dimensions :

e(z,y) = Z €mn €xXD [1Kmn « I] (D.1)

m,n

Ol €y, €st le (m,n) iéme coefficient de Fourier de la fonction réseau. Le vecteur réseau K,
est défini par :

Kon = (MK, + nkK, cos () x + nK,sin( y (D.2)

ou (¢ correspond a l'orientation de la deuxieme périodicité (nous avons un réseau croisé si
¢ = 7/2 et un réseau multiplexé si ¢ = 0). C’est sur cette base que sera développé le champ
a l'intérieur du réseau.

Concernant les calculs numériques, nous allons considérer le méme nombre d’ordre de diffrac-
tion pour les deux périodicités, ce nombre sera noté N (nous étudierons les ordres allant de
—N a +N). L’indice m se rapportera a A, et 'indice n & A,. Ainsi, le nombre d’ordres qui
sera calculé sera égal & N, = (2N + 1)%.

Les ordres diffractés seront classés les uns a la suite des autres selon la regle suivante :
soit 7 le numéro de lordre (1 < 7 < (2N + 1)?); pour un couple m,n, nous avons
r=14+(m+ N)+ (2N +1)(n+ N). Cette bijection nous permettra d’exprimer le probleme
sous forme matricielle. Inversement, a partir de r, il est possible de retrouver m et n.

{":_N+m%%i%> (D.3)
m=r—1—2N+1)(n+N)—-N
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(int représente ici la fonction partie entiere)

D.2.2 Coordonnées des différents vecteurs

Vecteur unitaire du champ incident u :

Uy cos ¥ cosf cosd — sin Wsin d
u=| u, | =| cosV¥cosfsind —sin¥cosd (D.4)
Uy —cos ¥sin 6

Vecteur d’onde du champ incident ky :

Einea k1 sin 6 cos
kinc = | Fkincy | = | Fkisinfsind (D.5)
Kine,- k1 cos 6

Vecteurs d’ondes des ordres diffractés dans les milieux homogenes :

Ils sont calculés a I’aide du théoreme de Floquet qui nous indique que les vecteurs d’ondes
des ordres diffractés dans les milieux homogenes sont donnés par :

kl,mn = kinc,x X + kinc,y y—Kpn — kl,z,mn z

(D.6a)
= kx,mn X + ky,mn y - kl,z,mn z
kS,mn = kinc,a} X+ kinc,y y - Kmn - k3,z,mn Z (D 6b)
= kx,mn X+ ky,mn y - kS,Z,mn z
avec .
kw,mn = kinc,:r —mK; — nKy cos ¢ (D'7a)
ky.mn = Kiney — nkysin ¢ (D.7b)
et :
12 1
k. _ [k;ZQ - k:%,mn - k?;,mn] f k:l > (k:%,mn + k;,mn) /2 D
bemn 2 2 211/2 2 2 12 (D-8)
—J [kx,mn + ky,mn - kz] ki < (ka:,mn + ky,mn)

avec la condition 3 (k; ; ymm) > 0.

D.2.3 Expression des champs dans chaque région
D.2.4 Milieux homogenes I et 111

En utilisant le théoreme de Floquet, les champs dans les milieux I et III peuvent étre exprimés
en développements de Rayleigh :

E; = Ej + Z Z R, exp [_.7 (kz,mnx + ky,mny - kl,z,mnz)]

Em = Z Z T exp [_] (kx,mniv + ky,mny + kS,z,mn(z - d))]
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Le champ incident est donné par E;,. = uexp (—jKkine - 1).

Les vecteurs R,,, et T,,, correspondent aux amplitudes complexes des ordres diffractés
réfléchis et transmis. Ils sont donnés par :

R = R:p,mn X+ Ry,mn y+ Rz,mn z (Dloa)
T =Tomn X+ Tymn y +1omn z (D.10b)

Les champs magnétiques sont obtenus grace aux équations de Maxwell.

1
Hine = ——kine x uexp (—jKipe« 1) (D.11)
Wﬂo
Hp=—— Kimn X Ry ex K1 mm « T D.12
R=— ZZ 1 p (—iki ) (D.12)
Hr=—— k3 yn X Topn €X K3 pn « T D.13
T wﬂozz 3, p (—Jjks, ) (D.13)

D.2.4.1 Champ a l’intérieur du réseau

Le champ est exprimé dans la base des harmoniques spatiales, nous obtenons ainsi :

E, = Z Z Srn(2) exp [—J (kzmn® + kymny)] (D.14)

(e
H, = —j <M(2)> Z Z Upin(2) exp [—J (kzmn® + EymnY)] (D.15)

ou S;n(2) et Upyp(z) sont les amplitudes complexes des champs électrique et magnétique et
ceci pour chacun des ordres définis par le couple m,n. Nous avons :

Sin(2) = Semn(2) X+ Symn(2) ¥y + Semn(2) 2 (D.16a)
Upin(2) = Upn(2) X+ Uy (2) Y + Uz in(2) 2 (D.16b)

D.3 Calcul des champs dans le réseau

Nous allons ci-dessous résoudre les équations de Maxwell dans le réseau :

V xEy = —jwuoHy (D.17)
V x Hy = jwepe(z,y)Ey (D.18)
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D.3.1 Systeme d’équations différentielles a résoudre

Si nous développons les équations ci-dessus dans le systeme de coordonnées cartésien, nous
obtenons :

852 - 8;? = —jwpoH, (D.19a)
8;? — a@iz = —jwuoH, (D.19Db)
%E;y _ a;;w — ot (D.19¢)
A S o
801? _ aafiz — jweoe(z.y)E, (D.19)
881? - 8590 = jweoe(z,y)E, (D.19f)

Nous éliminons les composantes selon z, nous obtenons ainsi un systeme de quatre équations
différentielles couplées :

T et = 2 | (52 - 5] (D20
T = gty — | (G- S ] (D-200)
O = e ) B+ <§i§; - 0;5;) (D.200)
O = dweocla, By + - (a;iy - gzgx) (D.204)

D.3.2 Ecriture dans la base des harmoniques spatiales

Le systeme d’équations ci-dessus est réécrit dans une base de Fourier. Il faut pour cela expri-
mer les coefficients de Fourier d’un produit de fonctions périodiques.

D.3.2.1 Matrice du systéeme

En utilisant la regle de Laurent adaptée aux fonctions a deux dimensions, nous réécrivons le
systeme d’équations différentielles.
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8Sy,mn ky,mn —1
5 = KoUsn = =4 Z zp:(e) o) (m—p) (—Fz.00Uy.0p + ky0pUs,0p) (D.21a)
8Sm7mn km,mn —1
5o = —koUy,mn — e Z Ep:(e) m—o)(n—p) (—Fz.00Uy0p + Ky,0pUs,0p) (D.21b)

Uy mn k mn
ayjz — —]{;0 Z Z e(mfo)(nfp)sx,op — yko (—kx,mns%mn —+ ky7mnsw7mn) (DQ].C)
o p

8UI mn kx,mn
o p

Nous obtenons ainsi un systeme de 4(2N 4 1)* équations. €(,_q)(n—p) st le (m —o,n — p)
ieme harmonique de la décomposition de Fourier de la fonction permittivité. 6(_71170) (n—p
le (m — o,n — p) iéme harmonique de la décomposition de Fourier de la fonction permittivité

inverse.

) est

En remplacant la variable z par 2’ = kgz, nous pouvons réécrire ce systéme sous forme
matricielle.

65’}//82, 0 0 KyAKX I — KyAKY SY

65}(/62/ . 0 0 KXAKX —1 —KxAKy SX (D 22)
oUy )07 | — | KyKx FE—K%Z 0 0 Uy '
8Ux/8zl K)z(—E —K)(KY 0 0 UX

Sy, Sx, Uy et Ux sont des vecteurs de taille (2N + 1)2 contenant les amplitudes des
ondes diffractées a l'intérieur du réseau. E et A sont des matrices de Toeplitz contenant
respectivement les harmoniques des fonctions permittivité et permittivité inverse. Chacun
des éléments (mn,op) de cette matrice contient 'harmonique €(,—o)(n—p) (ou e(_n}b_o)(n_p)).
Kx et Ky sont des matrices diagonales dont 1'élément (mn,mn) est égal a Ky un/ko
(respectivement ky ko).

Afin d’avoir une meilleure convergence et une stabilité numérique, le probléme peut étre
reformulé en remplacant la matrice A par E~1.

Il est possible de réduire la taille de la matrice (et ainsi améliorer le temps de calcul) en
s'intéressant seulement a I'un des champs. Nous posons :

_ KyEilKX I — KyEilKY

F= I: KxE_lKX -1 —KxE_lKY (D.23)
[ KyKx FE-K2%

G = [ e i . (D.24)

De plus, nous notons : § = Sy et U = Uy .
Sx Ux
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Le systeme D.22 peut étre réduit a :

0 = FGS (D.25)

D.3.3 Forme des solutions

La solution est obtenue en déterminant les valeurs et vecteurs propres de la matrice FG.
Chaque élément du vecteur S sera donné par :

(2N+1)2
Si(z) = Z Wim <c;;e_k°’\’”z + C;Leko)‘m(z_d)) (D.26)
m=1
Le vecteur U sera obtenu grace a la relation U = F _1%. L’expression de la dérivée de S;(z)
est :
(2N+1)2
S,
6Zz(’Z) = Z Wi mAm (—c;;e_ko’\mz +C;ek°A"L(z_d)> (D.27)
m=1

Par la suite, nous noterons W la matrice contenant les vecteurs propres de la matrice F'G et
@ la matrice dont la diagonale contient les racines carrées des valeurs propres de F'G (nous
retenons la racine dont la partie réelle est positive). La matrice W peut étre scindée en deux
parties, chacune étant relative aux coordonnées selon x et y, W = [Wy, WX]T.

D.4 Expression des conditions aux limites

Afin de déterminer les amplitudes champs diffractés, nous allons écrire les équations de conti-
nuité des composantes tangentielles des champs aux interfaces z = 0 et z = d. Nous ne nous
intéressons pour 'instant seulement aux composantes selon x et y, nous éliminerons les com-
posantes selon z grace a ’orthogonalité entre les vecteurs d’ondes k et le champ électrique E
(grace au fait que la divergence du champ est nulle). Ainsi :

kl,mn : Rmn =0 (D28a)
Ks3.mn Ty = 0 (D.28b)

Les expressions de R, ;,,,, et de T} ,,, sont donc données par :

kx mnRx mn T k;y mnRy mn
R = : : : D.29
s kl,z,mn ( )
k T. k T
Tz,mn _ _Meymnlzmn + y,mntymn (D?)O)

k3,z,mn
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D.4.1 Calcul a l’interface z =0
Continuité du champ électrique :

(2N+1)2

uy5m05n0 =+ Ry,mn = Z Wy, mn,p <C;_ + c:;e_kO/\pd> (D'?’l)
p=1

(2N+1)?

Uz0m00n0 + Remn = Z Wz, mn,p (C;_ + C;e_ko)\Pd) (D.32)
p=1

Continuité du champ magnétique :

. kinc xkinc y k% - k7,2nc Y . ka: mnky mn k% - k; mn
j ) ) U + i) U 6 05 0 — ] ) ) R 7 _|__ ) R 7
( kOkinc,z Y kﬂkinc,z ‘ e kOkl,z,mn o kOkl,z,mn s

(2N+1)2
=— Z Uy mn,p (—C;r + c;e*ko)‘Pd> (D.33)
p=1

k2 — k2 [ k3 — k2 kg mnk
_]( 1 znc,yu + inc,T ’LTLC,yUx 5m05n0+j 1 y,mnR%mn_’_ x,mn y,mnRx’mn

kokmc,z Y kOkinc,z kokl,z,mn kOkl,z,mn
(2N+1)?
S Z Vg mn.p (—c; + c;e_kokpd> (D.34)
p=1

N 1124 . A | ;s
Ol Uy mn,p €6 Vg mn,p sont des éléments de la matrice V = "W Q. Comme précédemment,

V' peut étre scindée en deux parties : V = [Vy, VX]T.

D.4.2 Calcul a ’interface z = d

Continuité du champ électrique :

(2N+1)2
Z wy,mn,p (C;eik()/\pd + C;) = Ty,mn (D35)
p=1

(2N+1)?
Z W, mn,p (Cg—ai—e_k())\pd =+ C;) = Tx,mn (D36)
p=1

Continuité du champ magnétique :

(2N+1)2 i k 12 g2
_ Z Uy mn.p <—c;;e—koxpd +C;) = (WTW" + memn) (D.37)
p=1 0R3,z,;mn 0h3,z,mn

Gr? K2 — 2 ek
D D . (_C+e—koApd + C—) = | Bty g Bemnlymn g ) (D.38)
p=1 o . ! k0k3»27mn 7 k0k3,z,mn '
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D.4.3 Expression matricielle

Les conditions de continuités a 'interface z=0 peuvent s’écrire :

IL, | | W WX Cct
FEn z=d, nous avons :
wXx w ct T
[ VX _V} [C]_Fg{ZO] (D-40)

La matrice V est égale & F7'WQ et la matrice X est une matrice diagonale dont chaque
élément (7,17) est égal a exp (—ko\;d).

I, est un vecteur dont les seules composantes non-nulles sont :

N, +1
I, ( 5 ) = Uy (D.41)
N, +1
I, (NO + ; ) —u, (D.42)

Zy est un vecteur de taille 2(2N + 1) dont toutes les composantes sont nulles.

Les vecteurs R et T contiennent les amplitudes des ondes réfléchies et transmises selon x et y.

Les matrices I'; et I's sont données par :

I 0 I 0
0 I 0 I
Fl = jKXKY ]k%I — K}% _jKXKY _jk%I_ KSQ’ (D.43)
k'z(]KZl ) koK 71 2k'OKZ]2 koK 71
_jklf—KX _jExKy jkII_KX jEx Ky
L koK 71 koK 71 koK 71 koKz1
i I 0 I 0 i
0 I 0 I
Fg = jKXKY jk%] — KXQ/ _jKXKY —j kgl — KXQ/ (D.44)
lgoKzg ) koK z3 2/€OKZ:§ koK z3
—j k3l — Ky _jExKy jk:sf — Kx jEx Ky
L koK z3 koK z3 koK z3 koK z3

Les matrices Kx, Ky et Kz; sont des matrices diagonales dont chaque terme (mn, mn) est
respectivement égal Kz yun, Kymn €t ki 2 mn.

Le probleme peut ainsi étre posé de la maniere suivante :

n[5]-[Y W W) R[] e

Nous retrouvons alors I'expression des conditions aux limites dans le cadre ’algorithme de
la matrice T exposé au premier chapitre. L’algorithme de la matrice S qui a été exposé
précédemment peut étre utilisé.
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D.4.4 Application au cas du réseau 2D

Le systeme se composant de trois couches, nous aurons besoin au préalable de déterminer
trois matrices I'. I'; et I'3 sont données par les équations D.43 et D.44. La matrice 'y quant
a elle est donnée par :

Ty = [ VVV _VK/ } (D.46)

Ainsi, a la fin des itérations sur chaque couche, nous obtenons I’équation matricielle suivante

(appliqué & notre probléme) :
T | | Taa Rau I,
HNEE S a7

Les amplitudes des ondes diffractées T et R seront aisément obtenues en effectuant les
produits T' = Tyqlv et R = Ryql,. Les composantes selon z seront déterminées a 1’aide des
relations D.29.

D.5 Calcul des efficacités de diffraction

Les efficacités sont calculées comme suit :

k12 mn
NRmn = R < L% > ’Rmn‘2 (D48)

kz,inc

k32 mn
NTmn = R < 0% > ’Tmn‘Q (D49)

kz,inc



ANNEXE
Description et étude du
matériau nano-PDLC

Nous avons vu au chapitre 2 que lorsque que la taille des gouttelettes de cristal liquide
était petite devant la longueur d’onde, le comportement prédominant de la structure PDLC
étant déphasant (les pertes par la diffusion des gouttelettes étant négligeables) et que
nous disposions alors d’'un matériau d’indice variable. Nous allons décrire le principe de
fonctionnement de ce matériau dans ce régime.

Sans champ appliqué, les directeurs des gouttelettes de cristal liquide sont orientés de fagon
aléatoire, I'indice de réfraction moyen est le méme dans toutes les directions de I’espace. En
présence d’un champ, il y a réorientation des molécules de cristal liquide ce qui va modifier
la biréfringence globale du matériau. Nous pouvons distinguer deux cas d’applications selon
la direction du faisceau incident par rapport a celle du champ appliqué. Ceci est illustré sur
la figure E.1.

Sans champ Avec champ

n
—_ —_ v ] 1
n,= ny—nz ny= ny< n,
' '
n,,n y< ny.n y
Figure E.1 — Principe de fonctionnement du matériau nano-PDLC.

- Si le faisceau est perpendiculaire au champ appliqué, ’onde voit alors un matériau devenu
biréfringent dont les indices sont n, et n,.

- Si le faisceau est parallele au champ appliqué, I'onde ne voit pas de biréfringence mais
seulement une variation d’indice de réfraction due a la modification des indices n; et n,.

Nous nous sommes intéressés au second cas puisqu’il nous fournit un matériau d’indice de
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réfraction variable, nous allons expliciter son fonctionnement ci-dessous.

Nous notons n,, n. et n, respectivement les indices ordinaire et extraordinaire du cristal
liquide et I'indice du polymere, I'indice 7 (E) du matériau nano-PDLC en fonction du champ
appliqué est donné par [120)] :

i (E) = xrcXal (E)no + xXre (1 — X (E)) Tine + Xphyp (E.1)

- XLc et xp sont les concentrations en cristal liquide et polymere.
- Xal (F) est la proportion de molécules de cristal liquide alignées avec le champ E.
- nrc est I'indice moyen du cristal liquide en 'absence de champ et est donné par nyc =

/2n3;—nz.

En prenant n, = n, = 1.527 et n, = 1.794 et avec une proportion de cristal liquide égale
a 30% (valeurs correspondant aux monomeres et cristaux liquides nématiques couramment
utilisés), nous obtenons une variation d’indice du matériau de 0.028 (en supposant un taux
d’alignement de 100%).

Les principaux critéeres qui vont nous intéresser pour un tel matériau sont la modulation
d’indice maximale pouvant étre obtenue et les pertes par diffusion (dues a la taille des
gouttelettes de cristal liquide). Les pertes sont d’autant plus importantes que le faisceau
va subir un aller-retour dans la cellule et qu’il voit deux fois l'atténuation. Le mélange
utilisé sera plus simple a élaborer que celui rencontré pour les H-PDLCs, il n’y aura qu'un
seul monomere (qui sera dans notre cas 'adhésif NOAG5 polymérisable aux ultraviolets).
L’insolation s’effectuera avec une lampe UV.

Habituellement, la modulation d’indice (ou la variation de phase) associée a cellule nano-
PDLC est mesurée par interférométrie. L’échantillon est inséré dans le bras d'un in-
terférometre Mach-Zender et ’on observe le déplacement des franges d’interférence en fonction
de la tension appliquée. Or dans le proche infrarouge, la réalisation d’un tel interférometre est
délicate et les outils nécessaires a 1’acquisition ainsi qu’au traitement des photos des franges
d’interférences n’étant pas disponible, nous avons du utiliser une méthode plus simple. 11 a
été montré que cette méthode sous-évaluait la modulation d’indice réelle mais en donnait
une bonne estimation [2]. Il s’agit de placer la cellule entre deux polariseurs croisés et de
Porienter a 45° par rapport a I'axe optique du systéeme. La mesure de l'intensité transmise
associée au formalisme des matrices de Jones nous permet de remonter & une estimation de
la modulation d’indice [2]. Les résultats de mesures sont indiqués sur la figure E.2.
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Figure E.2 — Modulations d’indice obtenues avec les trois mélanges étudiés.

Les parametres des trois cellules sont consignés dans le tableau E.1.

CL | % de CL | Eclairement UV (mW/em?) | Pertes (dB) | Epaisseur (um)
BL009 50 170 1.75 11.9
BL024 50 170 1 12.4
BL036 50 170 1.21 11.9

Tableau E.1 — Parametres des cellules nano-PDLC réalisées

Les pertes d’insertions indiquées sont absolues, elles prennent en compte les pertes de Fresnel
ainsi que ’absorption de la couche d’ITO.

Pour des raisons de compromis entre la modulation d’indice et les pertes du matériau, nous
utiliserons le mélange NOA65/BL036 dans les proportions 50/50.
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Etude, modélisation et réalisation de composants diffractants: Contribution a ’étude
de matériaux accordables et application a ’enregistrement holographique de filtres
résonants.

Cette these s’inscrit dans les activités de recherche du département d’optique de 'ENST Bretagne con-
cernant les fonctions destinées au traitement optique de I'information. Ce travail est basé sur ’étude de
réseaux de diffraction 1D ou 2D réalisés par technique holographique et permettant d’obtenir des fonc-
tionnalités de type réseau de Bragg ou des filtres en longueur d’onde basés sur des effets de résonance. Des
outils de simulation permettant de calculer la réponse de ces réseaux de diffraction ont été développés.
Les méthodes adaptées qui ont été retenues sont la théorie rigoureuse des ondes couplées et la théorie
différentielle qui prennent en compte la nature vectorielle de la lumiere. Ce travail s’est ensuite poursuivi
par ’étude de deux matériaux d’enregistrements holographiques permettant la réalisation d’hologrammes
en volume. Le premier est le photopolymere Dupont pour lequel un modele de formation d’hologrammes
a été établi. Nous nous sommes également intéressés au matériau composite polymere cristal liquide (H-
PDLC) permettant de réaliser des hologrammes reconfigurables par application d’un champ électrique.
Ces études de modélisation et sur les matériaux d’enregistrement ont permis de valider le principe de
deux filtres en longueur d’onde originaux. Le premier est un cristal photonique 2D constitué de deux
structures périodiques orthogonales. L’opération de filtrage est due a une exaltation de la diffraction de
la structure lorsque nous sommes placés au bord de sa bande interdite photonique. Le second filtre est
accordable et utilise le phénomene de résonance de plasmon de surface survenant pour les réseaux de
diffraction métalliques ainsi que le matériau PDLC comme élément ajustable.

Mots-clés: Holographie - Réseaux de diffraction - Matériaux composites polymere cristal liquide -
Cristaux photoniques - Plasmons de surface

Study, modelling and realization of diffractive components: Contribution to the study
of tunable materials and applications to holographic recordings of resonant optical fil-
ters.

This thesis is in keeping with the research activities of the optics department of the ENST Bretagne con-
cerning optical information processing functions. This work is based on the study of 1D or 2D diffraction
gratings realized holographically in order to obtain functions such as Bragg gratings or resonant optical
filters. Suitable simulation tools are developed to determine the theoretical response of these structures:
the rigorous coupled-wave theory and the differential method, which take the vector nature of light into
account. Two holographic materials used for recording volume holograms are studied: Dupont photopoly-
mers for which a diffusion model is established and H-PDLCs (Holographic Polymer Dispersed Liquid
Crystals) which can be used to realize electrically switchable Bragg gratings. These studies concerning
modelling and recording materials allow us to validate the principle of two resonant optical filters. The
first filter is a 2D photonic crystal made of two orthogonal periodic structures. The filtering operation
is due to the enhancement of the diffraction by the structure when the incident light is at the photonic
band-edge. The second resonant filter is tunable and uses surface plasmon resonance phenomena occur-
ring for metallic surface relief gratings, the tunability being provided by the PDLC material.

Keywords: Holography - Diffraction grating - Polymer-dispersed liquid crystals - Photonic crystals -
Surface plasmon



