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Résumé

La caractérisation des couches minces transparentes et des composants diffractifs de phase a

une grande importance scientifique et technologique. Au cours de ce travail, et à partir des

contraintes posées, nous avons proposé une méthode non destructive et non complexe qui

peut être utilisée à la fois pour la caractérisation des couches vierges ou des structures

diffractives sur les photopolypeptides. Cette méthode de résonance des couches minces

permet la mesure des paramètres optiques à partir des variations de la réflectivité en fonction

de l’angle d’incidence. En améliorant son principe, en réduisant ses erreurs, et en développant

les programmes d’auto-étalonnage et de mesures sous LABVIEW. Les résultats obtenus sur

des étalons par cette méthode sont tous à fait en accord avec ceux qui nous ont été fourni par

leurs constructeurs. Cette méthode a été utilisée également pour la caractérisation des

structures diffractives de polypeptide, l’accord des résultats obtenus avec des mesures de leur

efficacité de diffraction ont confirmé son utilisation.

Parmi les avantages de la méthode proposée, outre sa facilité de mis en œuvre, son étendue de

mesure, elle permet aussi la caractérisation des couches ayant un indice de réfraction proche

de celui du substrat « comme le cas des couches de photopolypeptide après développement »,

ceci aurait été très difficile par les méthodes connues : interférentielles, spectroscopiques, ou

ellipsomètriques.

Mots-clés

couches minces, méthodes optiques, résonance des couches minces, composants diffractifs,
mémoires diffractives, photopolypeptides.



Abstract

The optical characterization of transparent thin layers and diffractive phase components has a

great scientific and technological importance. Starting from constraints, we propose a

nondestructive and simple method which can be used for the characterization of the plain

layers and for the same with diffractive structure of photopolypeptides. This method is named

resonance of thin layers allows to the measurement of the optical parameters resulting from

the local variations of the reflectivity according to the angle of incidence. By improving basic

principle, by reducing errors, and by developing calibration programs of and measurement

process under LABVIEW. The results obtained on standards by this method are in agreement

with those which were provided by their manufacturers. The method is then used for the

characterization of the diffractive polypeptide layers. The agreement of the results obtained

with  measurements of diffraction efficiency confirms its power.

The proposed method allows the characterization of the layers having an index of refraction

close to that of the substrate " like the case of the layers of photopolypeptide after

development ", this would have been very difficult by the known methods: interferential,

spectroscopic, ellipsometric.

Key words
Thin layers, optical methods, resonance of thin layers, diffractives components, diffractives

memories, photopolypeptide
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Introduction générale



INTRODUCTION GENERALE

Contexte
L'holographie est employée depuis les années 70 dans divers domaines tel que le contrôle non

destructif, l’imagerie médicale, les affichages 3D... Depuis quelques années, l’holographie est

également utilisée pour réaliser des éléments optiques diffractifs1. Ces derniers sont des

éléments optiques opérant comme les lentilles ou les miroirs qui ne fonctionnent plus sur le

principe de la réfraction et de la réflexion, mais essentiellement sur le principe de la

diffraction. Ces deux dernières décennies ont vu beaucoup d'avancées en technologies

holographiques. Un des domaines d’application les plus prometteurs de l’holographie est le

stockage d’informations. L’holographie permet d’envisager la réalisation de mémoires

optiques beaucoup plus puissantes2 et plus rapides3,4 que les mémoires optiques actuellement

commercialisées.

Le développement des sciences et technologies de l’information (STIC) nécessite des moyens

de stockage de données de très forte capacité. Bien que les systèmes actuels, tels que les

disques optiques et les mémoires magnétiques, progressent toujours, d’autres types de

mémoires photoniques dépassent les limitations intrinsèques de ces technologies. C’est le cas

des mémoires diffractives exploitant certaines ressources de l’holographie. Leur capacité,

temps d’accès et débits théoriques pourraient les rendre aptes à répondre à la demande de

l’accroissement de la capacité à un faible coût. Ce nouveau type de mémoire est basé sur un

phénomène de diffraction. Un réseau d’interférence complexe contenant l’information est

enregistré dans un matériau photosensible par les moyens appropriés. Cet enregistrement crée

une modulation des paramètres optiques du matériau codant l’information. Par un éclairage

cohérent convenablement réalisé de la zone photomodulée, l’information est restituée. Le

point clé de ce procédé est le matériau photosensible. Plusieurs types de matériaux ont été

explorés pour leurs utilisations dans le stockage de données diffractives. Parmi les matériaux

utilisés on peut citer les photopolymères5, les cristaux photoréfractifs6 et les polypeptides7.

Les cristaux photoréfractifs (Niobate de lithium LiNbO3 pour le plus connu ) sont des

candidats très intéressants pour constituer les systèmes de lecture/ écriture de données. Ils

permettent en effet de stocker une grande quantité d’informations (394 bits/µm2)8 grâce à leur

grande sélectivité angulaire9. Cependant, le problème de la durée de vie des données

enregistrées n’a été que partiellement résolu par des méthodes de fixations thermique10,11 ou

électrique12 ou l’enregistrement multi-longueur d’onde13.



Ils ont également des inconvénients comme l'instabilité dans le temps14, l’effaçabilité par les

radiations environnantes (UV, ..), le faible rendement15, le coût et la difficulté de production.

Contrairement aux photoréfractifs, les photopolypeptides ne présentent pas une sélectivité

angulaire comparable, d’où une densité volumique de stockage possible moins importante,

mais la durée de vie des données enregistrées se chiffre en dizaines d’années16, de plus les

efficacités de diffraction que l’on peut obtenir sont très importantes ( proche de 100%)3,7,18.

Ils conviendront parfaitement pour des utilisations en tant que mémoire de masse.

C’est dans ce contexte qu’un nouveau type de matériau a été élaboré au LSP pour être

appliqué aux mémoires diffractives3,17,18. Il s’agit d’une protéine dopée de la famille des

polypeptides. Ce matériau a des caractéristiques très favorables pour son utilisation dans les

mémoires diffractives comme cela a été démontré au LSP. Cependant, le processus

d’enregistrement dans ce matériau est relativement complexe. Il est en effet sensible à de

nombreux paramètres qu’il faut contrôler. En revanche, ce matériau est l’un des meilleurs

pour enregistrer des informations accessibles en mode diffractif, si l’on exclut la propriété

d’auto-développement et sa faible sensibilité énergétique photonique. La pérennité du

stockage est assurée pour des dizaines d’années et certainement plus. La résolution est l’une

des meilleures. Il permet de plus d’atteindre des efficacités de diffraction élevées.

Si les critères de qualité d’un matériau d’enregistrement diffractif sont sa résolution, sa

sensibilité énergétique et spectrale, le critère de qualité principal d’un composant diffractif est

établi à partir de son efficacité de diffraction, définie comme le rapport de l’intensité

lumineuse diffractée au premier ordre, l’intensité de l’onde incidente. Pour obtenir une

efficacité de diffraction de manière répétitive sur des couches photosensibles déposées sur des

substrats en production répétée, il faut évidemment que les ensembles couche-substrat aient

des caractéristiques identiques avant l’enregistrement et après le développement. Pour cela, il

est nécessaire que la couche et le substrat soient homogènes, et que l’épaisseur de la couche

photosensible et son indice de réfraction soient constants d’un échantillon à l’autre, car ces

deux paramètres, comme nous le verrons  ont une influence directe sur la valeur de l’efficacité

de diffraction.

Ceci montre donc l’importance du contrôle à la fois de l’indice de réfraction, de l’épaisseur de

la couche photosensible, ainsi que celle du substrat dans toutes les étapes de la réalisation de

la mémoire diffractive.



Objectif
Les mémoires diffractives sur polypeptide ont été validées pour leurs capacités, temps d’accès

et débits potentiels au Laboratoire des Systèmes Photoniques17,18 (LSP). Avant leur mise en

production, il reste à compléter l’étude de plusieurs autres aspects, notamment le contrôle du

polypeptide grâce à une méthode de caractérisation qui fait l’objet de cette thèse.

Notre approche constitue une contribution à la caractérisation de composants diffractifs

réalisés sur des matériaux de type polypeptide, avec prise en compte d’applications aux

mémoires diffractives. Notre objectif a donc été d’analyser les grandeurs permettant la

caractérisation photonique de photopolypeptide. Nous avons pour cela utilisé des composants

diffractifs de transmission réalisés sur ces matériaux.

Comme nous l’avons déjà spécifié, deux grandeurs jouent un rôle principal dans le stockage

diffractif photonique d’informations sur une couche photosensible de polypeptides :

l’épaisseur de la couche photosensible et son indice de réfraction. Ces deux paramètres ont

une influence sur : l’efficacité de diffraction du composant, la capacité de stockage de la

mémoire, la sélectivité angulaire de la couche photosensible…. Ce sont eux que nous avons

retenus pour nos investigations. Nous avons ensuite défini un protocole de contrôle puis nous

avons conçu un système permettant d’effectuer une mesure efficace des grandeurs

considérées.

Structure du mémoire
Nous avons organisé notre présentation en quatre chapitres.

Le premier chapitre présente principalement les matériaux les plus utilisés en holographie.

Nous y décrivons les points principaux du mécanisme physique d’enregistrement. Nous

montrons comment les matériaux de type photopolypeptides sont les plus proches de l’idéal

dans ce domaine. Nous rappelons leur principe physique d’enregistrement. Nous détaillons les

performances de certains matériaux les plus utilisés dans le stockage des données en mettant

en évidence les avantages des matériaux de type polypeptides.

Le second chapitre rappelle brièvement les principes de l’holographie instrumentale pour

introduire les composants diffractifs. Ceci couvrira les différents types d’hologrammes, la

présentation de la théorie des ondes couplées de H.Kogelnik19, la théorie alternative pour

l’analyse de la diffraction dans les milieux modulés de J.Harthong20 (élaborée au LSP) ainsi



qu’une synthèse de l’état de l’art pour le stockage des données dans les mémoires diffractives.

Nous donnons quelques caractéristiques essentielles des mémoires diffractives : la sélectivité

angulaire, le rapport signal à bruit, l’énergie d’enregistrement, etc. Nous étudions ensuite

expérimentalement ces paramètres dans le cas de la configuration que nous proposons.

Le troisième chapitre sera dédié à une description synthétique des différentes méthodes

existantes pour mesurer les paramètres optiques et géométriques des couches minces. Compte

tenu des contraintes, nous proposons dans ce contexte une méthode qui repose sur la mesure

des éclairements réfléchis en polarisation TM, utilisant la résonance des couches minces.

Nous avons mis au point un montage complètement automatisé pour effectuer ces mesures.

Nous avons élaboré un protocole de mesure puis nous avons réalisé tout le support

mathématique et informatique permettant la caractérisation. Nous proposons également un

programme de contrôle sous Labview21 permettant de réduire les erreurs angulaires de

positionnement de l’échantillon sur son support. La comparaison des résultats obtenus avec

d’autres méthodes interférentielles, montre l’efficacité de la méthode aussi bien dans ses

aspects conceptuels qu’algorithmiques et techniques. Nous décrivons dans le dernier

paragraphe de ce chapitre, la mise en œuvre expérimentale et la validation de l’algorithme à la

fois sur des étalons et sur des couches d’enregistrement standard tel que PFG04 et PFG03M.

Dans le dernier chapitre, nous exploitons la méthode présentée dans le chapitre 3 pour la

caractérisation à la fois des couches vierges, des couches exposées, ainsi que des composants

diffractifs de transmission. Nous analysons quelques paramètres agissant sur le rendement des

réseaux enregistrés sur une couche de photopolypeptides. Nous déterminons

expérimentalement pour les différents taux de sensibilisation les zones de sous-exposition, de

sur-exposition et la zone de réponse linéaire.

Nous constatons que le matériau photopolypetide est fortement non linéaire dans sa réponse

dans le cas des fortes expositions. Dans le cas d’une sur-exposition ceci peut se traduire par

une saturation de l’indice de réfraction dans les parties exposées entièrement alors qu’une

sous exposition conduit à un aplatissement de l’indice de réfraction dans les parties non

exposées.

En utilisant la théorie alternative d’Harthong nous présentons quelques résultats de simulation

numériques donnant les variations de l’efficacité de diffraction pour chacun de trois profils de

modulation de l’indice de réfraction que nous retenons comme spécifique.



Nous analysons également quelques problèmes traitables par notre méthode liés au

multiplexage angulaire dans les mémoires diffractives, à savoir la variation de l'efficacité de

diffraction, et l'effet recouvrement des données multiplexées. Pour éviter d’avoir à ajuster

sans cesse l'intensité du laser ou la caméra CCD en saisissant les données pendant la

reconstruction chaque paquet de données doit avoir la même efficacité de diffraction. Nous

montrons expérimentalement, que celle-ci est une fonction du rapport énergétique entre les

divers faisceaux utilisés à l'enregistrement.
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1 Introduction

Les demandes de performances pour les éléments optiques holographiques ou composants

diffractifs ont eu des conséquences sur le développement de nouveaux matériaux

photosensibles plus efficaces et plus fiables. Hariharan1 précise que les rendements les plus

élevés des matériaux photosensibles disponibles pour l’holographie sont obtenus a différents

niveaux par les émulsions photographiques d'halogénure d'argent, la gélatine bichromatée, les

photopolymères, les matériaux photoresists, les matériaux thermoplastiques, et les cristaux

photorefractifs. Cependant, chacun de ces matériaux possède des avantages et des

inconvénients.

Les matériaux organiques ou hybrides : les émulsions photographiques, la gélatine

bichromatée, et le photopolymère donnent de très bons résultats et une efficacité de

diffraction qui s’approche parfois de 100%, mais ils sont sensibles à l'humidité et rétrécissent

significativement durant le procédé de développement.

Les matériaux inorganiques : essentiellement les cristaux photorefractifs ont des avantages

grâce à leur dynamique et leur réversibilité, mais ils ont une faible  résistance aux hautes

températures.

On dit d’un matériau d'enregistrement qu’il est idéal pour les composants diffractifs s’il

remplit les critères suivants:



a) Une efficacité de diffraction maximale, au-dessus de 90%, à la longueur d'onde de

l’enregistrement.

b) Une sensibilité spectrale élevée à la longueur d'onde  de l’enregistrement.

c) Une haute résolution.

d) Une résistance aux changements environnementaux.

e) De faibles pertes de dispersion et d'absorption.

f) Etre indéfiniment recyclable ou relativement peu coûteux.

Parmi les matériaux étudiés jusqu'à présent, aucun n'a été qualifié comme répondant à toutes

ces exigences. Dans ce chapitre, nous allons donc examiner les caractéristiques de

manipulation des différents matériaux utilisés pour l’enregistrement des éléments optiques

holographiques (EOH) ( ou composants diffractifs) utilisable pour implémenter des fonctions,

en présentant leurs avantages et leurs inconvénients.

2 Les halogénures d’argent

Les émulsions à l'halogénure d'argent sont les matériaux les plus ″commodes″ et les plus

souples et encore les plus utilisés pour l'enregistrement des hologrammes courants2. Ces

émulsions constituaient le premier matériau employé pour enregistrer une image

holographique usuelle. Leur utilisation remonte à l'invention de la photographie

conventionnelle. Les émulsions à l'halogénure d'argent holographiques d'aujourd'hui ont un

pouvoir de résolution considérablement plus élevé que les émulsions à l'halogénure d'argent

utilisées dans la photographie3. Elles présentent une excellente durée de conservation, ces

émulsions peuvent être utilisées pour l'enregistrement des hologrammes minces ou de volume

du type d'amplitude ou de phase. Leur épaisseur varie généralement entre 5 et 15µm.

2.1 Mécanisme d’enregistrement

Le film sensible utilisé en holographie est constitué d'une couche mince d'émulsion de

gélatine contenant de très petits cristaux (quelques fractions de micron) de chlorure d'argent et

de bromure d'argent. Pendant l'exposition, un ion Ag+ recevant un photon, se transforme, en

un atome Ag métallique1. Cette transformation est invisible et l'image est alors latente. Grâce

au révélateur, chaque microcristal possédant quelques atomes d’Ag va entièrement se

convertir en Argent métallique, devenir noir (visible au microscope). Les zones les plus

éclairées deviennent ainsi les plus sombres; c'est le négatif.



 Le fixateur, qui est une solution d'hyposulfite de sodium, permet de solubiliser les ions Ag+

n'ayant pas réagis avec la lumière, ils sont alors éliminés par un rinçage abondant. Le séchage

final aboutit au négatif.

2.2 La sensibilité

Une émulsion de type halogénure d'argent peut être sensibilisée pour enregistrer des

hologrammes à différentes longueurs d'onde dans le domaine visible. La sensibilisation

spectrale pourrait aller jusqu’à la zone infrarouge proche (jusqu' à  environ 1,3µm). Mais en

raison de leurs caractéristiques de MTF et de granularité, les émulsions argentiques sont peu

adaptées pour l'enregistrement d’hologrammes par exemple avec le rayonnement laser de 1,06

µm d'un Laser Nd:YAG.

Le procédé d'hypersensibilisation est une opération qui consiste à enlever les ions excessifs de

bromure et/ou à augmenter la concentration relative des ions d'argent dans l'émulsion4.

Cependant, le trempage de la plaque holographique dans un bain d'eau pendant quelques

secondes peut augmenter la sensibilité du film. Le fait de tremper la plaque dans une solution

d'ammoniaque apporte aux plaques holographiques une augmentation significative de la

vitesse de réaction.

2.3 Le développement

Pendant le processus de développement, les halogénures d'argent exposés sont chimiquement

réduits en argent métallique. L'agent révélateur est une molécule de benzène contenant les

groupes hydroxyle (OH), méthyle (CH), (NH), ..etc. Un alcali est ajouté dans le révélateur

pour accélérer la réduction et consommer l'acide produit dans la réaction.

Les cristaux non exposés d'halogénure d'argent restent dans  l'émulsion après développement.

Ils sont encore photosensibles et limitent la vie de l'émulsion développée. Ils peuvent être

enlevés par un fixateur tel que le thiosulfate de sodium qui forme un certain nombre de

complexes argentés hydrosolubles1.

L'augmentation de la quantité d’argent de chaque grain peut mener à l'augmentation

substantielle de l'efficacité de diffraction des hologrammes après blanchiment des plaques

(voir ci-après). Cependant, celui-ci peut donner un aspect laiteux à l’hologramme blanchi5.



2.4 Le blanchiment

Après l’exposition, les matériaux de type halogénure d'argent enregistrent un hologramme

d'absorption, qui a généralement une efficacité de diffraction inférieure à un hologramme de

phase6. Cependant, ces hologrammes d'absorption peuvent être convertis en hologrammes de

phase par le blanchiment7 Figure 1, dans le procédé de blanchiment direct, en utilisant des

oxydants forts comme le chlorure  ferrique, le chlorure mercurique, le bromure cuprique, le

bichromate de potassium et le ferricyanure de potassium, l'argent développé et fixé dans

l'émulsion est converti en sel argenté transparent.

Malheureusement, le blanchiment à un certain nombre d'effets secondaires négatifs

(indépendamment du caractère nocif de certaines substances de blanchiment), le plus

important de ces effets concerne surtout les hologrammes de réflexion est le rétrécissement

très prononcé de l’épaisseur de l'émulsion et l’augmentation du bruit de dispersion8.

La dispersion pendant le blanchiment peut être supprimée en employant le processus de

blanchiment inversé 9 :   Dans ce processus les grains d’argent exposés sont dissous en

laissant la place aux cristaux non exposés, qui sont plus petits que ceux exposés. Par

conséquence il y a réduction de la dispersion10.

Figure 1: Blanchiment positif et blanchiment négatif dans les halogénures d’argent

3 Les photopolymères

Le photopolymère est un matériau holographique attrayant pour le stockage de données, pour

les éléments micro-optiques, ou encore la fabrication d'éléments polarisants dichroïques11,12,13.

L'avantage principal des photopolymères à la différence d'autres types de matériaux, comme

les halogénures d'argent, est qu'ils n’exigent pas de traitements chimiques, ils peuvent

également être produit à un coût relativement bas, et ils peuvent être déposés sur une variété

de substrats avec des épaisseurs allant de quelques microns jusqu'à 500 µm14,15.
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Par conséquent se sont de vrais matériaux d’enregistrement de composants diffractifs en

volume tels que les hologrammes en volume ayant une sélectivité angulaire importante et une

bonne capacité de stockage. L’inconvénient principal des couches trop épaisses est la

dispersion qui engendre un faible rapport SNR. Une caractéristique particulière des

photopolymères est la possibilité d’être autodéveloppant, parfois ils n’exigent qu’un procédé

simple de développement, qui consiste à les exposer à une source de lumière uniforme 16.

Ce matériau fonctionne bien pour l'enregistrement des hologrammes de volume à modulation

de phase de transmission et n'éprouve pas un grand rétrécissement pendant l'enregistrement

pour les faibles épaisseurs. Pendant l'enregistrement, les mécanismes de formation de

l’hologramme dans les photopolymères sont basés sur le transport de monomère17,18, ce

procédé de polymérisation entraîne le changement de l'indice de réfraction, ce qui permet

d’enregistrer un hologramme de phase. L'amplitude de la modulation d'indice de réfraction

pour un réseau typique de phase est généralement très faible (moins de 0,001), toutefois, les

couches sont généralement de plus de 100 microns d'épaisseur, ainsi les efficacités de

diffraction peuvent être proches de 100 %. Cependant, la réalisation d'un hologramme dans un

milieu photopolymérisable épais avec un montage par réflexion pose encore quelques

problèmes liés au retrait du polymère lors de la photopolymérisation, ce retrait peut provoquer

une déformation de l'hologramme.

Les évolutions des traitements des photopolymères ont permis de produire des couches de

photopolymères d’épaisseurs19,20,21,2 de plus en plus importantes en abaissant

significativement leur rétrécissement. Par exemple, Cheben et Calvo23 ont proposé des

monomères acryliques dispersés dans une matrice de silice poreuse assez robuste pour résister

au rétrécissement quand les monomères se  lient ensemble dans la phase de polymérisation.

4 Les matériaux Photoresists

Un matériau photoresist est un matériau  photosensible destiné exclusivement à la fabrication

des hologrammes minces de phase à relief de surface. Dans ce procédé, les franges

d'interférence holographique sont imprimées en relief, puis électroformées au nickel, pour être

ensuite estampées à chaud sur des films en polyester.

Les photoresists sont de deux types, fonctionnant soit en négatif ou en  positif. Dans le

photoresist fonctionnant en négatif, les secteurs non exposés sont dissous pendant le

développement, tandis que, dans le cas des photoresistes fonctionnant en positif, les secteurs



exposés sont dissous pendant le développement. Le photoresist  fonctionnant en négatif exige

une plus grande exposition. Un photoresist typique pour l'holographie a une sensibilité

d'environ 10 mJ/cm2 , il est sensible à la lumière UV et pour le visible jusqu’à 500 nm.

Parmi les photoresists largement utilisés en holographie citons par exemple Shipley

Microposit 1350 (24) qui a un fonctionnement positif, sa sensibilité est maximum dans

l'ultraviolet. Il a une sensibilité convenable à la longueur d’onde 458 nm qui correspond au

laser d'ion d'argon et à la longueur d’onde 442 nm qui correspond au laser de He-Cd.

5 Les matériaux thermoplastiques

Le thermoplastique est un matériau permettant de produire le relief de la surface d’un

hologramme mince de phase. Utilisé pour la première fois par Urbach et Meier 53 comme

matériau d’enregistrement, celui-ci a une structure multicouche sur un substrat de verre ou

plastique Figure 2. Il se compose de trois couches minces: un conducteur transparent, un

polymère organique photoconducteur et une substance thermoplastique.

Figure 2: Processus d’enregistrement d’une figure d’interférence dans un matériau thermoplastique

Dans son processus d’enregistrement, la résine thermoplastique est initialement chargée

positivement dans l'obscurité par un dispositif de décharge corona qui se déplace

uniformément au-dessus de la plaque thermoplastique à une distance constante. Ainsi, une

charge négative est uniformément induite sur la surface photoconductrice. Après l’exposition

de la plaque, à une figure d'interférence, la conductivité de la couche conductrice change

périodiquement. Les électrons de la couche conductrice sont attirés par la plaque positivement

chargée mais ne peuvent franchir la couche photoconductrice.



Le film est développé ensuite en faisant passer un courant par la couche conductrice, en

chauffant la  plaque et en ramollissant le film thermoplastique. Le film ramolli est déformé

par le champ électrostatique, il plus épais dans les secteurs non exposés et moins épais dans

les secteurs  exposés  (où le champ est plus haut). La variation d'épaisseur s'obtient pendant

que le film se refroidit à la température ambiante 53.

Un cycle complet, d’exposition et de développement prend moins d'une minute. Cependant, la

plaque peut être effacée par l’illumination avec un faisceau uniforme et en faisant passer une

impulsion de courant par la couche conductrice qui réchauffe la couche et ramollit le

thermoplastique. Avant la prochaine exposition, la plaque est ventilée avec de l'air comprimé

ou l'azote sec pour refroidir la couche thermoplastique à la  température ambiante.

Ce matériau est optiquement inerte, une fois non chargé, il n'y a aucune dégradation par

l’exposition à la chaleur et au rayonnement actinique. La stabilité de l’hologramme

thermoplastique développé est  excellente. En revanche, son inconvénient principal réside

dans le fait de la nécessité de disposer d’un appareillage complexe.

6 Les matériaux Photoréfractifs

L'effet photoréfractif, découvert en 1966 dans le niobate de lithium 25, s'est avéré un moyen

puissant pour enregistrer et relire des données optiques dans un matériau solide. Il est basé sur

une combinaison de propriétés photoconductrices et électro-optiques qui peuvent conduire à

des variations importantes de l'indice de réfraction sous illumination par des lasers de faible

puissance Figure 3. Les matériaux photoréfractifs sont particulièrement bien adaptés au

stockage d'information optique sous forme diffractive. Un des avantages est que ces

matériaux sont réversibles. Cependant, la difficulté de faire croître des cristaux de grande

taille, et leur coût, a été un frein à leur utilisation dans les dispositifs commerciaux.

L'application des cristaux photorefractifs pour l'enregistrement d’hologrammes a été

considérée la première fois par Chen25, qui a proposé que l'effet " de dommages optiques ",

constaté sur ces cristaux, puisse être exploité pour  enregistrer un hologramme épais.



Ces matériaux sont excellents pour l'enregistrement en temps réel des hologrammes de phase

épais. Ils possèdent d’excellentes résolution, efficacité de diffraction, sensibilité énergétique,

réversibilité et capacité de stockage. C’est pourquoi, ils ont été étudiés intensivement et ils

sont considérés comme étant des candidats prometteurs pour l’holographie réversible26.

Toutefois, le problème crucial de ces matériaux est leur volatilité; c’est-à-dire, dans le cas de

démultiplexage, par exemple, la lecture d'un hologramme effacera l'information stockée.

Plusieurs techniques, y compris la fixation thermique et électrique 27,28 ont été développées

pour surmonter cette volatilité.
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use et al, ont proposé une  méthode pour résoudre le problème de la volatilité

s cristaux LiNbO3:Fe:Mn sont employés pour l'enregistrement holographique, en

 pour la sensibilisation  et la lumière rouge pour l'enregistrement29. La non-

ultiplexage des hologrammes a été rapportée plus tard30, elle mènera à la

 système pratique de mémoire. La méthode suggérée se compose de trois

osition, enregistrement, et fixation optique. Dans la phase de pré exposition, la

t employée pour transférer les électrons à partir des pièges  profonds (Mn) aux

profonds (Fe) ce qui augmente l'absorption du cristal (c-à-d, l'effet

e) pour l'enregistrement holographique avec la lumière rouge. Dans la

e le cristal est illuminé simultanément avec la lumière UV et la figure

ouge ce qui permet à l'information portée par la figure rouge d’être enregistrée

peu profond. En coupant la lumière UV et en illuminant le cristal avec une

homogène les électrons se déplacent des centres peu profonds vers les centres



profonds. Cependant, l'effacement optique désiré de l’hologramme fixé est aussi possible par

l'exposition de l’hologramme à la lumière UV ou à une autre longueur d'onde courte.

6.1 Caractéristiques des matériaux photoréfractifs pour l’holographie

Quelques matériaux utilisés jusqu'à présent pour les démonstrations appartiennent à la classe

des ferroélectriques semi-conducteurs  ou semi-isolants : le niobate de lithium LiNbO3, le

tantalate de lithium LiTaO3, le titanate de baryum BaTiO3, le niobate de tantalate de potassium

KTN, le niobate de sodium de baryum SBN , l'oxyde du silicium de bismuth (BSO), l'oxyde du

germanium de bismuth (BGO), la céramique de GaAs, et InP. Les cristaux sont  développés,

coupés et polis. Leur axe optique (C) est maintenu parallèle au plan de la polarisation des

faisceaux d'enregistrement de l’hologramme.

6.2 Le mécanisme de l'enregistrement

Les matériaux photorefractifs contiennent des centres profonds dans la bande interdite avec

des électrons emprisonnés. Sous l’effet de la lumière, certains centres peuvent libérer une

charge. Lors d’un enregistrement holographique, le matériau est illuminé par la figure

d’interférence, la densité d’électrons photoexcités localement est proportionnelle à

l’éclairement. Ces électrons se déplacent dans la bande de conduction sous l’effet de

l’agitation thermique et du champ électrique interne et finissent par retomber dans des centres

vides.

Ce processus d’excitation et de recombinaison redistribue ces électrons dans les centres

profonds, modifiant ainsi la distribution spatiale du champ électrique, ce champ déforme le

cristal par l'effet Pockels et cause une modulation de l'indice de réfraction produisant

l’enregistrement d’un hologramme de phase Figure 4.

L’hologramme enregistré est immédiatement visible une fois les faisceaux d’enregistrement

coupés, le cristal redevient peu conducteur, ce qui fige la figure de charge. L’hologramme est

ainsi mémorisé pour une durée déterminée dépendant de sa conductivité dans le noir. Elle est

de l’ordre de quelques secondes voire moins pour les semi-conducteurs comme SBN et

quelques années pour LiNbO3 elle peut atteindre plusieurs siècles pour certains semi-isolants.



6.3 La fixation et l’effacement

L’hologramme peut être fixé en convertissant la distribution de charge en distribution des ions

qui ne sont pas sensibles à  la lumière. L’hologramme dans Fe:LiNbO3 peut être fixe par

l'intermédiaire de la  conductivité ionique thermiquement activée : où le cristal LiNbO3 est

chauffé pendant ou après l'enregistrement à une température supérieur à 100°C, la distribution

ionique résultant est fixée lors du refroidissement à la température ambiante. Ce processus de

fixation neutralise le champ des charges mais la distribution ionique est maintenue. Par

conséquent l’hologramme peut être lu sans effacement 31.

Cependant, il peut être effacé par l’exposition à un faisceau de lumière uniforme qui libère les

électrons emprisonnés. Ces électrons libérés se redistribuent dans tout le volume. Ceci efface

l’hologramme pendant que le cristal retourne de nouveau à son état original ayant une

distribution uniforme des électrons emprisonnés.

7 Les matériaux photochromes

Le photochromisme, est un changement de couleur photo-induit, résultant d’un réarrangement

électronique des molécules optiquement excitées. Cette photo-induction est, généralement,

accompagnée d’un changement de configuration moléculaire dans un cristal, le passage d’une

configuration à une autre Figure 4, peut induire des changements structuraux importants, voire

une transition de phase 32.

Figure 4: E
xemple de mécanisme de transformation photochromique pour un matériau (spiro oxazine)

A est un substance incolore, B est un substance sombre



Le photochrome est une molécule qui peut se présenter sous deux formes distinctes appelées

isomères. Dans sa forme la plus stable, il absorbe la lumière la plus énergétique, ce qui va

provoquer une réaction intramoléculaire réversible. Si nous prenons l'exemple du matériau

qui a été le plus étudié : spiro(indoline-benzopyrane), où le photochrome est incolore, sous

l'effet de l'absorption d'UV, il passe à l'état excité et sa structure moléculaire se modifie en

rompant une liaison Carbone - Oxygène: dans cette nouvelle géométrie le photochrome

absorbe alors  le visible et devient donc coloré. Lorsque la source UV est retirée, le stimulus

disparaît, la molécule reprend sa structure première et le matériau redevient incolore. Le cycle

incolore- colorée peut se répéter en principe des milliers de fois mais dépend de la nature du

composé et de son environnement.

Les matériaux photochromiques changent leur spectre de transmission en réponse à

l'exposition de la lumière à une longueur  d'onde appropriée. En général, ils deviennent foncés

sous l'action du rayonnement visible ou ultraviolet, ils sont blanchis par exposition au

rayonnement infrarouge. Cette réversibilité du changement de couleur distingue ces

matériaux d'autres matériaux photosensibles.

Les photochromiques sont des matériaux recyclables en temps réel, ils n'exigent aucun

traitement pour le développement et peuvent être effacés et réutilisés. La lecture des

hologrammes est possible  pendant ou juste après l'enregistrement.

Malgré les avantages des matériaux photochromiques, en holographie, ces matériaux n’ont

pas eu le succès escompté, car ils ont une faible sensibilité et une efficacité de diffraction

relativement basse. De plus, la dégradation de l’information enregistrée est relativement

rapide surtout lorsqu’on utilise une longueur d’onde de lecture identique à celle

d’enregistrement.

8 Les photopolypeptides : la gélatine bichromatée

Depuis le début du 19ème siècle, il est bien connu que l’addition de bichromates à certains

colloïde organique crée l’apparition d’une photosensibilité de ces matériaux 33. La gélatine est

un produit d’origine animale dérivé du collagène utilisé en émulsions photographiques depuis

une centaine d’années. Les surfaces de ces matériaux exposées à la lumière bleue ou

ultraviolette pendant un intervalle de temps suffisamment long deviennent insolubles dans

l’eau alors que les parties non exposées peuvent être dissoutes dans l’eau 34.



La gélatine bichromatée (DCG) a été employée la première fois pour l'enregistrement

holographique par Shankoff 35 qui a constaté qu’une modulation très grande de l’indice de

réfraction peut être obtenue avec des couches relativement minces.

La gélatine bichromatée est actuellement considérée comme le meilleur matériau

holographique pour l’enregistrement des hologrammes de phase épais 36. Elle est capable de

produire une efficacité de diffraction  très élevée proche de la valeur théorique de 100%

résultant d’une grande modulation de l’indice de réfraction.

Ses autres caractéristiques ont fait de la gélatine bichromatée un matériau proche de l’idéal

pour l'enregistrement des hologrammes :

a) La DCG (dichrometed gelatin) a des possibilités de résolution au-delà de 5000 lignes/mm,

sa réponse est uniforme sur une large gamme des fréquences spatiales de 100 lignes/mm à

5000 lignes/mm.

b) La capacité de modulation de l'indice de réfraction de DCG est très haute.

c) La DCG a une faible absorption sur un large domaine de longueurs d'onde Figure 5.

d) La DCG peut donner des reconstructions de front d’onde même sans développement.

e) L’épaisseur de la couche de DCG peut être augmentée ou diminuée en gérant les conditions

d'exposition et de développement. Cette propriété est unique parce que les autres matériaux se

rétrécissent automatiquement après développement.

f) L’ hologramme sur la DCG a un haut rapport signal bruit.

La DCG utilis

conditions usu

ce matériau es
Figure 5: Spectre d’absorption de la gélatine bichromatée

(1) avant l’exposition; (2) après l’exposition; (3) après développement 26

ée pour l’holographie a une durée de conservation relativement faible dans les

elles. Par conséquent, la DCG n’est pas disponible dans le commerce. En outre,

t très sensible aux conditions environnementales, si les conditions d'humidité et



de température strictes ne peuvent pas être maintenues, la qualité de l’hologramme sera

mauvaise. Les plaques de DCG souffrent également de la ‘réaction noire’ dans laquelle l'ion

du Cr6+ est réduit en Cr3+ en changeant de couleur pour atteindre le brun rougeâtre, la dureté

augmente également et la capacité de modulation d'indice de  réfraction est de ce fait réduite.

C'est la raison principale de faible durée de conservation des matériaux de type DCG. Si

l'humidité relative est gardée au-dessous de 40%, la durée de conservation peut être de

plusieurs semaines.

8.1 Formation de l’hologramme sur la DCG

Quand un film de gélatine sensibilisé  avec le bichromate d'ammonium, est exposé au

rayonnement adéquat, l'ion hexavalent de chrome est transformé en ion trivalent de  chrome ;

l’ion réduit interagit alors avec les molécules de gélatine pour former des liaisons. Cette

réticulation différentielle durcit davantage le matériau dans les régions exposées.

Pour conserver les plaques le plus longtemps possible, elles peuvent être placées dans un bain

de xylène, ceci évite le besoin de maintenir l'humidité relative autour de 40%.

Paramètres opérationnels :

Dureté du film de gélatine: Une plaque de DCG doit être durcie au début du processus pour

que le film ne se dissolve pas dans l'eau pendant le développement. Mais elle doit être

relativement « molle » de sorte que la réaction photochimique produise une  différence

significative de  dureté. Le degré de pré-durcissement est un paramètre critique pour obtenir

de bons résultats. Si le durcissement est trop fort, la modulation de l'indice de réfraction

diminue, si elle est trop basse, l’hologramme semble ″ laiteux″ 37,38.

Épaisseur du film de gélatine: Une diminution de l'épaisseur du film augmentera la largeur

de la bande spectrale 39.

Concentration du sensibilisateur: Une diminution de la concentration du sensibilisateur

entraîne une augmentation de l’espacement des franges enregistrées. La sensibilité de la

couche de DCG croit proportionnellement avec la concentration en bichromate. Mais, cette

concentration est limitée  par la solubilité des ions. Une grande concentration donne lieu à la

formation de cristaux une fois séchée. Les parties dans lesquelles le bichromate a cristallisé

créent des dispersions optiques dans l’hologramme qui dégradent sa qualité de restitution.



Température du bain de révélateur: Une diminution de la température du bain de révélateur

diminuera l'efficacité de diffraction et la  largeur de bande spectrale.

Selon les températures et les temps passés dans le bain de développement, une variété d'effets

peut être obtenue 33 :

a) Les bains ‘froids’ produisent une meilleure uniformité et abaissent  le bruit.

b) Les bains ‘chauds’ peuvent induire une modulation très élevée de l'indice de réfraction

mais souvent avec un  bruit accru 33.

c) Le traitement et le retraitement peuvent changer la modulation d'indice de réfraction de

presque nul à une valeur très élevée 33.

Un traitement répété peut produire des variations de couleurs de restitution et de largeur de

bande. Et la direction du décalage peut être contrôlée selon la proportion variable eau-alcool

dans le bain de traitement 37.

8.2 Préparations des couches de DCG

8.2.1 Préparation des films de gélatine

Il y a deux méthodes possibles pour préparer des plaques de gélatine bichromatée : la

première consiste à utiliser la gélatine des plaques photographiques après avoir éliminé

l’halogénure d’argent à l’aide d’un fixateur approprié suivi d’un rinçage à l’eau. Les plaques

spectroscopiques de Kodak 649F 40,41. Et Agfa8E75 HD 42 donnent de bons résultats.

Cependant, puisque ces plaques ne sont pas manufacturées pour l'enregistrement des

hologrammes sur DCG, la procédure est longue pour l'enregistrement des hologrammes de

haute qualité 43 La seconde méthode consiste à préparer soi-même la gélatine et la coucher sur

un support en mélangeant avec des quantités bien précises : bichromate d'ammonium,

gélatine et l’eau. On  agite  l’ensemble, on chauffe, on filtre puis on procède au couchage sur

le substrat.

8.2.2 La sensibilisation

La sensibilisation de la gélatine est réalisée par trempage dans une solution aqueuse de sels de

bichromate. Le choix d’un sel approprié peut améliorer la vitesse d’enregistrement des

couches de DCG. Par exemple, le bichromate d’ammonium à une meilleure sensibilité que le

bichromate de potassium et que le bichromate de sodium. C’est avec le bichromate de

pyridine que la sensibilité est la meilleure, mais la préparation, est délicate et la couche de

DCG a une durée de vie qui n’est que de quelques heures 33,38.



8.2.3 Le développement

Pour développer la plaque de DCG exposée, on la trempe dans un bain à 0.5% de solution de

bichromate d'ammonium et puis dans un bain de durcisseur, dans une étape suivante la couche

est gonflée dans un bain d'eau chaude, la dernière étape est la déshydratation du film, cette

étape est cruciale, le résultat peut être un hologramme de très grande efficacité jusqu'à

presque 100% ou un hologramme de très faible efficacité. On place la plaque dans un bain

d’isopropanol pur, ce qui assure la déshydratation complète de la gélatine 43.

8.3 Les mécanismes d’enregistrement

La variation spatiale de l’intensité photonique se traduit dans le cas de DCG par des variations

de dureté, cette dernière est convertie en une variation de l’indice de réfraction dans le volume

de la couche par une rapide déshydratation à l’isopropanol. Le mécanisme qui a lieu pendant

cette procédure n’est pas très  bien connu. Cependant, il y a plusieurs hypothèses pour

l’expliquer :

Formation des espaces vides: Schankoff et al 44,45 et Case et al 46 ont considéré qu’à l’intérieur

de la gélatine développée, il se forme des trous. Ils partent de l’hypothèse que si

l’hologramme est développé à l’eau, la gélatine gonfle, puis durant le séchage, l’eau s’évapore

en laissant des espaces vides ; par conséquent il y a une différence de dureté et d’indice de

réfraction entre les régions exposées et les régions non exposées. Par contre si le

développement est effectué à l’alcool, la déshydratation rapide provoque des tensions locales

importantes ce qui entraîne le remplissage des trous, donc l’alcool joue le rôle d’un

déshydratant puissant sans dissoudre ou gonfler la couche de gélatine.

Formation de complexe: La modulation de l’indice de réfraction est expliquée par la

formation d’un complexe chaîne polypeptidique –chrome- alcool 47.

Réarrangement des chaînes: La modulation de l’indice de réfraction est obtenue après le

développement par un réarrangement des chaînes de molécules de polypeptide 48,49,50 qui est

dû à la différence de dureté entre les régions exposées et non exposées. Le transfert a lieu

pendant le développement comme conséquence des forces osmotiques.

La gélatine est généralement obtenue par extraction des tissus contenant du collagène. Sa

caractérisation est rendue complexe par le fait que c’est à la fois un gel physique et un gel



chimique, qu’il comporte de très nombreuses impuretés. Ainsi, malgré ses propriétés

intéressantes, il s’avère nécessaire d’avoir un matériau plus homogène et dont les

caractéristiques physico-chimiques sont mieux contrôlées.

Le Laboratoire de Systèmes Photoniques a pu optimiser ce matériau en identifiant les

composés actifs et en les optimisant pour obtenir des couches de photopolypeptides

performantes 52.

Bande de

 Sensibilité

spectrale (µm)

Energie d’

Enregistrement

(mJ/cm2)

Résolution

(Ligne/mm)

Type

d’hologramme

Efficacité de

diffraction (%)

Emulsions

argentiques
0.4-0.7 0.01-0.1 1000-10000

Amplitude,

Phase(blanchie),

Mince &Epais

5

20-25

Gélatine

bichromatée
0.35-0.52 2-30 1000-4000

Phase

Mince & Epais

30

90

Photothermo-

plastiques
0.488-0.633 0.01-0.0001 2000

Phase

Mince
10

Photochromes
0.33-0.48

0.39-0.95
100-10000 1500-10000 Amplitude 0.4-3

Cristal

photoniques
0.488-0.633 2-10 1500

Phase

Epais
60-80

Photopolymères UV - 0.5 1000-100000 3000-5000 Phase -

Tableau 1: Caractéristiques de quelques matériaux holographique utilisés pour l’holographie 51

9 Conclusion

Dans les matériaux qui manifestent un rétrécissement ou un gonflement, les conditions du

développement des composants diffractifs de réflexion peuvent être différentes de celles des

composants diffractifs de transmission. Le rétrécissement du matériau a peu d'effet sur

l'espacement des franges dans un composant diffractif de transmission. Alors que, pour un

hologramme de réflexion, les plans des franges sont parallèles à la couche d'émulsion, le

rétrécissement peut réduire l'espacement des franges et peut faire tourner les plans de franges

dans le cas des réseaux non symétriques. Ceci affectera l'efficacité de diffraction de

l'hologramme.



Le matériau idéal à la réalisation interférometrique de composants diffractifs doit avoir la

sensibilité élevée des halogénures d'argent, la possibilité élevée de modulation d'efficacité de

diffraction et d'index de la DCG et des photopolymères, la capacité de reconfiguration des

cristaux photorefractifs, ils faut de plus qu’il soit utilisable sur toutes les longueurs d'onde

laser.
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PARTIE A : METHODES HOLOGRAPHIQUES

1 Introduction

L'holographie est une méthode interférentielle pour enregistrer, dans une couche de

photomatériau, des fronts d'ondes ayant rencontrés un objet illuminé en rayonnement cohérent

dont la restitution se fait par diffraction. Elle fut accidentellement inventée par D.Gabor en

1947 dans le cadre de ses recherches pour améliorer la puissance de résolution des

microscopes électroniques1,2,3. Bien que plusieurs tentatives de mise en œuvre de

l’holographie aient été menées dans les années 50, la technique est restée inapplicable, à cause

de l’absence d’une source cohérente. Mais, l'apparition du laser dans les années 60 a fait

progresser très rapidement cette technique d’un point de vue pratique. Les premiers

hologrammes effectivement visibles et exploitables furent réalisés par E.Leith, J.Upatnieks et

Denisyuk en 1962,4,5,6,7.

2 Principe de base de l’holographie

2.1 Principe

L’holographie permet l’enregistrement de l’information intégrale portée par un front d’onde

photonique, c’est à dire non seulement son amplitude réelle, mais aussi sa phase. Cette phase

porte l’information sur le relief de l’objet.



L’enregistrement en holographie se fait par l’interférence du front d’ondes émis par l’objet et

d’un front d’onde référence. Le front d’onde objet est porteur de l'information sur l’objet

tandis que le front d’onde référence est employé pour enregistrer les données et la lecture de

l’hologramme. Pour réaliser un hologramme Figure 1, les faisceaux de référence et objet sont

superposés sur un milieu photosensible. La figure d'interférence optique résultante sera

enregistrée sous forme de changements chimique et/ou physique dans la couche de matériau

photosensible. La figure d'interférence codant l’information est enregistrée sous forme de

changements du coefficient d'absorption, de l'indice de réfraction, ou de l'épaisseur de la

couche photosensible. Le front d’onde objet est restitué en illuminant convenablement

l’hologramme développé  avec l’onde de référence.

Généralement, l’onde de restitution (de lecture) est identique à l’onde de référence utilisée

lors de l’enregistrement. Ceci présente l’avantage de satisfaire aux conditions de stigmatisme

de l’image holographique1,2,3,7.

Figure 1: Figure d’interférence produite par l’enregistrement de deux ondes planes

2.2 Classification des hologrammes enregistrés sur des couches
photosensibles

Les hologrammes peuvent être classés de diverses manières. Ils sont classés selon l'épaisseur

du matériau photosensible d’enregistrement, la configuration du montage utilisé pour

l’enregistrement, et la façon dont le matériau photosensible enregistre la figure d’interférence.

2.2.1 Classification selon l’épaisseur du matériau photosensible. 

D’après les considérations sur l’épaisseur de la couche photosensible, on distingue des

hologrammes minces ou des hologrammes épais. Comme on le verra plus tard, cette

distinction a été définie sur la base de la théorie des ondes couplées de Kogelnik 8.



La distinction entre hologramme mince et épais est donné par le facteur  Q défini par :

                                                                2
2
Λ= n

dQ πλ                                                                (2-1)

Où λ  est la longueur d’onde de restitution, n est l’indice de réfraction du matériau

d’enregistrement, d est son épaisseur, Λ le pas du réseau.

• Si  Q<1   réseau mince (régime de Raman Nath) 9.

Ces hologrammes diffractent une partie de l’énergie en dehors de la composante

d’ordre zéro pour former plusieurs composantes : les ordres de diffractions Figure 2.

• Si  Q>10   réseau épais (régime de Bragg) 10.

Pour ces hologrammes épais, la diffraction maximale du front d’onde incident est

produite sous l’effet de résonance de Bragg11.

En se plaçant dans les conditions usuelles utilisant la gélatine bichromatée où λ = 0,514µm,

n = 1.5, d = 20µm, Λ=0.7µm, on obtient alors Q=87.7.

                                                             λθ kn =Λ )sin(2                                                           (2-2)

Où k est un entier représentant l'ordre de la diffraction, θ est l'angle entre le faisceau objet et

le faisceau référence pendant l’enregistrement, λ est la longueur d'onde de la lumière, et Λ

l'espacement entre les plans de frange.

Si la condition de Bragg est vérifiée, un renforcement du faisceau diffracté est obtenu dans

une direction bien définie. L’efficacité de diffraction diminue toutefois rapidement si θ et λ

sont tels que l’expression n’est pas vérifiée. Une conséquence de la vérification de la

condition de Bragg, est que l’hologramme de volume reconstruit une image virtuelle à la

position originale de l'objet enregistré, uniquement si le faisceau de reconstruction coïncide

exactement avec le faisceau de référence. L'image conjuguée et les ordres supérieurs de

diffractions sont alors absents. Bien que la classification entre hologrammes minces et épais

soit faite sur la base de l’épaisseur du milieu d’enregistrement, il n’y a aucun régime de

transition clair qui les distingue.

Une transition progressive des propriétés de ces deux classes d’hologrammes existe lorsque

l’épaisseur moyenne et l’angle entre les faisceaux objet-référence augmentent. Il est possible

par exemple d’enregistrer un hologramme plan dans un milieu épais46.



Figure 2: Composantes diffractées par un hologramme mince (a) et un hologramme épais (b)

2.2.2 Classification selon la configuration de l’enregistrement 

Selon la configuration de l’enregistrement: un hologramme de transmission est obtenu si les

deux fronts d’ondes incidents (objet et référence) proviennent du même coté de la plaque, un

hologramme de réflexion est obtenu lorsque les fronts d'ondes incidents sont issus de cotés

opposés de la couche photosensible.

2.2.3 Les hologrammes de phase et les hologrammes d'amplitude

Un hologramme sera à modulation de phase ou à modulation d’amplitude selon la nature du

matériau photosensible et sa réponse au rayonnement. Si ce matériau photosensible enregistre

la figure d’interférence sous forme de modulation de son coefficient d’absorption, on parle,

d’un hologramme d'amplitude. En revanche, si l’enregistrement est figé sous forme de

variation d’un paramètre de la couche photosensible qui amène à des variations de chemin

optique tel que l’indice de réfraction ou l’épaisseur, on parle alors d’un hologramme de phase.

3 Analyse fonctionnelle des hologrammes de volume de phase.

L’analyse de la diffraction par des réseaux de phase épais par une approche rigoureuse12 est

complexe. Il existe, cependant, plusieurs approximations très utiles : citons à titre d’exemple

l’approximation des ondes couplées de Kogelnik 8, et celle de Harthong 13 .

Ces deux théories que nous allons rappeler sont applicables pour des incidences proches de

l’angle de Bragg, même s’il a été montré expérimentalement que l’approche de Harthong est

également valable pour des fortes variations par rapport à l’angle de Bragg 14.
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3.1 Théorie des ondes couplées

Nous limitons notre étude aux hologrammes de phase épais. La figure d’interférence résulte

dans ce cas de l’interférence de deux ondes planes. Quand un modèle d'interférence quasi

sinusoïdal est enregistré sur un milieu photosensible les propriétés optiques du milieu

changent de manière harmonique:

                                                       n= n0+n1 cos(Kx)                                                           (2-3)

                                                   α =α0+α1 cos (Kx+ϕ)                                                        (2-4)

Où n est l'indice de réfraction du milieu à un point quelconque x, n0 est l'indice de réfraction

moyenne et n1  est la modulation de l'indice de réfraction. Et α est la constante d'absorption

à un point quelconque x, α0 est l'absorption moyenne constante et α1 est la constante de

modulation moyenne d'absorption. K est le vecteur de réseau, qui est perpendiculaire aux

franges enregistrées dans le milieu, son module est égal K=2π⁄Λ , où Λ est la période de

réseau.

Dans un modèle d’hologramme purement de phase, la modulation du coefficient d’absorption

est négligeable15.

La propagation de l’onde dans le milieu (hologramme) est donnée pas les équations de

Maxwell pour un milieu non magnétique µ=1
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Où E : le champ électrique, H : le champ magnétique, D : déplacement électrique, µ0 :

perméabilité du vide, ε : constante diélectrique du milieu, γ : conductivité du milieu

Si nous considérons que ces ondes sont polarisées avec  une polarisation perpendiculaire du

champ électrique, leur interaction dans l’hologramme peut être décrite par l'équation d'ondes

scalaires suivante8:

                                                                         02 =+∆ EkE                                                    (2-6)

Où k =2π⁄λ est une constante de propagation dans l’hologramme, λ est la longueur d’onde

dans le matériau.



Dans ce qui suit, on donnera un bref aperçu de l’application de la théorie des ondes couplées à

l’étude des milieux modulés.

Dans le cadre des approximations de la théorie des ondes couplées, on suppose qu’il y a

seulement deux ondes dans le milieu : une onde incidente R et une onde diffractée S qui

satisfont la loi de Bragg, et le champ total dans l’hologramme peut s’exprimer par :

Où ρ et σ sont respectivement les vecteurs de propagation des ondes R et S.

On suppose que la quantité ρ est égale au vecteur de propagation de l'onde de référen

l'absence de couplage, alors que σ  est déterminé par l'hologramme. ρ est lié à σ et au v

de réseau par l’expression :

                                                              σ = ρ - Κ                                                                 

Figure 3: Représentation schématique de σ,ρ et Κ

dans le cas de l’enregistrement d’un hologramme de transmission

On combine les équations (2-6) et (2-7) et on suppose que R(z) et S(z) varient assez lent

pour que 22 / zR ∂∂  et 22 / zS ∂∂ puissent être négligées, on obtient alors:

Où les facteurs d’oblicité8
Rc et Sc  sont donnés par :  )cos(θ=Rc   et     )co()cos(

0
θ

kn
KcS −=

Ces facteurs dépendent, entre autre, des angles que font les faisceaux d’écriture et de l

avec le matériau. Dans les conditions de Bragg8 on a Rc = Sc  =cos(θ0).

Et si α  est le coefficient d’absorption :
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Le processus de diffraction est décrit par les équations (2-9) et (2-10), les variations des

amplitudes des ondes R et S lors de leur propagation dans le milieu (hologramme)  sont dues

à l’absorption comme l’indiquent les termes Rα  et Sα , et/ou le couplage d’une  onde avec

l’autre comme indiquent les termes Rκ  et Sκ . Le terme Sjζ  ajoute un terme de phase à

l’onde diffractée. Si la direction de l’onde R dévie trop de l’angle de Bragg 0θ , la quantité ζ

sera grande, ceci entraîne une désynchronisation des ondes R et S et le couplage sera en

conséquence très faible ou carrément absent. Les solutions des équations (2-9) et (2-10)

peuvent s’écrire sous la forme8:

                                                 )exp()exp()( 2211 zRzRzR ⋅⋅+⋅⋅= ϖϖ                                       (2-13)

                                                 )exp()exp()( 2211 zSzSzS ⋅⋅+⋅⋅= ϖϖ                                        (2-14)

où                    
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Les amplitudes 1R , 2R , 1S et 2S  seront ainsi déterminées à partir des conditions aux limites.



3.1.1 Cas des hologrammes épais de phase de transmission

Figure 4: Traitement d’un front d’onde incident par un hologramme épais de transmission

Dans les hologrammes épais de phase fonctionnant en transmission Figure 4, la diffraction est

due principalement aux variations de l’indice de réfraction. A partir des équations (2-9) et (2-

10) et en éliminant l’absorption et en considérant les conditions aux limites, on peut montrer8

que l’amplitude de l’onde diffractée peut s’exprimer ainsi :

                                              
)/1(

))(sin(
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jAjdS
+

+
−−=                                             (2-16)

Avec:                         )cos(2/ θζdA=             et              )cos(/1 θλπ dnB=                      (2-17a,b)

Si l’angle d’incidence est égal à l’angle de Bragg (donc 0=δθ ) et si les longueurs d’onde

d’enregistrement et de lecture sont égales (donc 0=δλ ), alors 0=ζ  donc A=0. L’amplitude de

l’onde diffractée peut s’exprimer à partir de l’équation (2-16) par:

                                                               )sin()( BjdS −=                                                       (2-18)

On normalise par rapport à l’amplitude de l’onde référence incidente R(0)=1.

L’efficacité de diffraction est alors donnée par :
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Cependant, quand l'angle d'incidence et/ou la longueur d'onde du faisceau de lecture dévie des

valeurs exigées pour satisfaire la condition de Bragg, cela entraîne une variation du rendement

de l’hologramme, due aux variations du paramètre ζ. L'efficacité de diffraction sera dans ce

cas donnée par :
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3.1.2 Cas des hologrammes épais de phase de réflexion

Figure 5: Traitement d’un front d’onde incident par un hologramme épais de réflexion

On considère un hologramme de phase de réflexion Figure 5, l’amplitude de l’onde diffractée

dans la condition de Bragg est donnée par l’expression :
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Donc l’efficacité de diffraction est donnée par :

                                                         





=

)cos( 0

12

θλ
πη dnth                                                        (2-22)

Cependant, si l'angle d'incidence et/ou la longueur d'onde du faisceau de lecture sont

différents des valeurs exigées pour satisfaire la condition de Bragg, l'efficacité de diffraction

sera donnée par :
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La sélectivité spectrale d’un hologramme de réflexion est donc meilleure que celle d’un

hologramme de transmission, c’est pour cela que même par l’illumination en lumière blanche

parvenant d’une source quasi ponctuelle, on peut obtenir une image virtuelle diffractée.

d
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3.2 Théorie alternative pour l’analyse de la diffraction dans les
milieux modulés

La théorie alternative pour l’analyse de la diffraction dans les milieux modulés développée

par J.Harthong en 1991 a été appliquée pour l’étude des réseaux enregistrés dans la gélatine

bichromatée16,17. Elle permet de donner la forme du profil d’indice inscrit dans l’hologramme
14,18,19 à partir de la mesure de son efficacité de diffraction. L’avantage principal de cette

méthode, est qu’elle n’est pas restreinte aux milieux modulés sinusoïdalement.

La permittivité  dans un milieu modulé quelconque  peut s’écrire:

                                                        ))(2(),,( czbyaxfzyx ++= λ
πε                                          (2-24)

Où f est une fonction périodique linéaire dans le cadre de la théorie de Kogelnik8.

f est une fonction arbitraire non linéaire dans le cadre de la théorie alternative de

Harthong13.

Et (a,b,c) sont les coordonnées du vecteur du réseau.

Dans le cas d’un hologramme de phase, l’indice de réfraction est modulé périodiquement par

l’enregistrement de la figure d’interférence donc sa permittivité peut être décomposée en une

série de Fourier :

                                                   )sin()cos(
0
∑
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+=

p
pp pBpA θθε                                              (2-25)

les coefficients Ap et Bp représentent respectivement les amplitudes de la piéme composante

cosinusoidale et sinusoïdale de la permittivité du milieu.

En introduisant l’expression précédente de la permittivité dans l’équation de propagation, et

en la résolvant, on trouve les expressions des champs diffractés. Nous citons ci-dessous

quelques résultats issus de théorie alternative d’Harthong13.

Un champ électrique incident supposé connu peut s’écrire sous la forme :

                                             ))cossin(exp(),( )0()0(
00 αα zxjkEzxE +=                                     (2-26)

Où 0E est l’amplitude de l’onde incidente, )0(α est l’angle d’incidence et λ
π2

0=k  est le vecteur

d’onde.



Les champs électriques transmis et réfléchis peuvent s’exprimer respectivement par :

                        ∑ ∑ +−⋅+=
n m

O
nmmnmnnT jkzaCzxjkzxE ))(exp())cossin(exp(),( )(ββθθ                  (2-27)

                       ∑ ∑ −−⋅−=
n m
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nmmnmnnR jkzaCzxjkzxE ))(exp())cossin(exp(),( )(ββθθ                   (2-28)

Les paramètres géométriques α, θn ,k, ξ sont considérés dans le milieu de l’indice de

réfraction (N), alors que dans l’espace extérieur on a : α0, θm0, k0 et ξ0  tels que

sin(α0)=N·sin(α),et  k=N·k0, mna  sont les coefficients de Fourier et les quantités mβ sont les

valeurs propres de l’équation (2-6).

D’après les conditions aux limites, en satisfaisant la continuité des champs électriques et

magnétiques, et en négligeant les ordres supérieurs de diffraction on obtient :

Pour n≠0
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Pour n=0
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Pour tout n

       0)exp(]cos1cos)[( 0)( =−+− +∑ mnn
O
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m

mnm jkaNaC βθθββ                                                     (2-31)

Les coefficients )0( ±
nβ représentent les valeurs limites de nβ quand l’amplitude de modulation

tend vers zéro, 0ε est l’amplitude du faisceau incident considéré à la première interface.

Après la détermination des coefficients mC et les amplitudes nE des ondes transmises et

réfléchies, on peut calculer numériquement les valeurs propres β ainsi que les coefficients de

Fourier mna pour les fonctions propres. On peut également calculer l’intensité diffractée à

partir du coefficient de Fourier du profil de modulation de l’indice de réfraction.

Ce calcul s’avère particulièrement intéressant dans le cadre de notre travail, car il permet de

déterminer le profil de modulation de réfraction enregistré dans un hologramme à partir d’une

mesure de son efficacité de diffraction. Nous l’exploiterons afin de confirmer les résultats que

nous obtiendrons avec la méthode proposée.



PARTIE B : MEMOIRES DIFFRACTIVES

1 Introduction

Les améliorations des technologies conventionnelles des disques durs magnétiques, des

disques optiques et des mémoires à semi-conducteurs ont pu suivre la demande croissante de

grande capacité de stockage. Cependant, ces technologies de stockage dites ″en surface″

approchent de leurs limites théoriques. Les régions les plus petites qui stockent optiquement

des bits de données sous forme de modulation micromorphologiques de surface deviennent

difficilement accessibles et thermiquement moins stables20,21,22. Une nouvelle approche est

explorée pour la prochaine génération de systèmes de stockage de données en exploitant

l'holographie optique. L’enregistrement de l'information est fait sous mode diffractive dans

tout le volume d’une couche de matériau photosensible. En superposant plusieurs

enregistrements dans un même volume du matériau d'enregistrement, il est donc possible de

réaliser de grandes densités de stockage23,24 que les technologies courantes ne peuvent pas

atteindre. Les mémoires diffractives pourraient théoriquement permettre de stocker des

données avec une densité volumique d’un bit par longueur d'onde cubique. Pour une longueur

d'onde typique de laser d’environ 500 nm, cette densité correspond à 1012 bits/cm3 (1 terabit).

Avec un taux de lecture très rapide (10 Gbit/s). Pour une modulation de surface, la densité

théorique limite est égale 108 bits/cm
2
.

En dépit de ce potentiel attrayant, la recherche technologique sur le stockage de données par

l’holographie de volume à été fortement ralentie au milieu des années 70 à cause du manque

de dispositifs appropriés qui pourraient transférer et lire les pages enregistrées. L'intérêt pour

le stockage de données par holographie de volume a été relancé au début des années 90 par la

disponibilité des caméras CCD (charge coupled devices ), des détecteurs de semi-conducteur,

des modulateurs spatial de la lumière, de nouveaux matériaux et après un approfondissement

de la compréhension de la technologie des hologrammes en volume8,13,17.

Avec ces nouveaux éléments, les études ont démontré le potentiel du stockage diffractif : des

densités effectives équivalentes à 390 bits par micron carré peuvent être atteinte47. Cette

densité est supérieure aux capacités de mémoire des disques optiques DVD par un facteur de

presque 20, et des disques magnétiques par un facteur de 5.



2 Principe d’une mémoire diffractive

Actuellement, les techniques de mémoire diffractive sont très proches de devenir

technologiquement et économiquement industrialisables. Les principaux problèmes à résoudre

sont le taux d'enregistrement, les tailles des Pixels des images en entrée et sortie, la puissance

de rendement du laser, la dégradation des mémoires diffractives pendant la lecture,

l’affaiblissement temporel des hologrammes, et la sensibilité des matériaux d'enregistrement.

Ils sont largement discutés dans des centaines d’études20.

2.1 Technologie de base des mémoires diffractives

Un système de mémoire holographique typique comporte deux étapes : l’enregistrement de la

mémoire et sa lecture. Le mode d’enregistrement le plus utilisé, consiste à exposer le matériau

photosensible à la figure d’interférence produite par un faisceau de référence et un faisceau

image, tous deux issus de la même source laser Figure 6. Les informations à enregistrer sont

généralement imprimées sur le faisceau image sous la forme d’une page (un paquet) de

données, à l’aide d’une matrice de modulateurs spatial (SLM) de lumière adressé par un

ordinateur. La transparence de chaque modulateur élémentaire, qui définit un pixel de

l’image, est contrôlée électriquement. Lorsqu’ils ne possèdent que deux niveaux de

transmission, les pixels codent chacun 1 bit d’information. La résolution sans cesse croissante

des SLM est un facteur déterminant dans la densité de stockage des mémoires diffractives que

l’on peut atteindre. Les éléments optiques essentiels nécessaires pour réaliser une mémoire

diffractive sont :

• Un laser pour l’enregistrement qui fournit une lumière cohérente et collimatée. Il peut être

pulsé ou continu, toutefois ce dernier est plus adapté. Selon le milieu photosensible

d'enregistrement, la puissance exigée pour la lecture d'information est directement

proportionnelle à la sensibilité du milieu d'enregistrement et inversement proportionnelle à

la densité de stockage. Le laser doit également répondre aux exigences de stabilité de

fréquence, stabilité d'amplitude, longueur de cohérence, et fiabilité.



• Un modulateur spatial de lumière (SLM)25 dont le but est de transférer les données au

faisceau objet sous forme d'une page (un paquet) de données numériques qui sera

enregistrée dans le photomatériau, par la suite, par interférence avec une onde référence

• Des composants optiques (lentilles, miroirs, collimateurs…) pour la mise en forme, le

filtrage des faisceaux objet et référence.

• Une camera CCD avec l’électronique associée qui permet la capture, le décodage, puis la

transmission des pages digitales des informations stockées lues à un PC.

• Le support de stockage diffractif doit être à la fois d'une très bonne sensibilité en

enregistrement afin d'autoriser des taux de transfert d'informations élevés et d'une haute

qualité optique pour restituer ces données par lecture directe sans dégradation. Il doit

permettre de conserver le contenu sans perte sur du long terme. De plus, dans certains cas,

il doit être réversible pour permettre la mise à jour des informations, comme le font les

supports effaçables actuels.

Figure 6 : Montage expérimental d’enregistrement et de lecture d’une page d’information

2.2 Les différents types de multiplexage possible

Comme nous l’avons vu auparavant, si le matériau photosensible est mince, l’angle et la

longueur d’onde du faisceau de lecture peuvent différer de l'angle et de la longueur d'onde du

faisceau de référence qui a été employé pour enregistrer la page. Cependant, si l’onde de

lecture diffère de l’onde de référence d’écriture (par exemple par son vecteur d’onde), les

ondes d’ordre 1 diffractées par les différentes couches ne sont pas en phase. Si les différences

sont importantes, les interférences sont totalement destructives et l’efficacité de diffraction est

nulle.

Les ondes diffractées interfèrent de façon constructive à condition que les ondes de référence

de lecture et d’écriture soient identiques.
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 Cette condition d’accord de phase, ou condition de Bragg, permet de distinguer des

hologrammes qui occupent le même espace physique. Typiquement, pour les matériaux

photoréfractifs utilisés comme mémoires, la sélectivité angulaire de Bragg est meilleure que

5.7⋅10-3 degré. Cette sensibilité de la reconstruction holographique aux changements de

longueur d'onde et d’angles augmente avec l'épaisseur du matériau. Ce qui signifie que le

système optique de lecture doit être suffisamment stable pour donner des résultats répétitifs.

En effet, ces interférences destructives fournissent une possibilité très importante de stockage

car dans le cas d’un multiplexage, elles permettent à chaque paquet d’informations stockées

d'être indépendamment consulté avec son propre faisceau original de référence.

Il existe de nombreuses techniques de multiplexage. Les techniques les plus prometteuses

sont le multiplexage angulaire26,27,28, le multiplexage spatial29,30, le multiplexage spectral31,32

ou le multiplexage par codage de phase de l’onde référence33,34. Il existe également des

systèmes hybrides utilisant à la fois une combinaison de plusieurs types de multiplexages à la

fois, d’autres techniques de multiplexage comportent la rotation ou la translation de quelques

microns du milieu d'enregistrement35,36.

2.2.1 Multiplexage angulaire

Cette technique de multiplexage est déjà utilisée dans la littérature26,27,28. Elle consiste à

enregistrer en un même ″ point″ de la mémoire plusieurs pages de données, en changent

chaque fois l’angle d’enregistrement référence-objet Figure 7. Pendant la restitution,

l’efficacité de diffraction d’une page recherchée atteint sa valeur maximale uniquement si les

conditions de Bragg sont satisfaites. Si on varie cet angle de référence, il y aura un désaccord

de phase et l’efficacité de diffraction diminue alors rapidement.



Figure 7 : Multiplexage angulaire a : les faisceaux objet et référence dans le même plan, : les faisceaux objet et
référence appartiennent à deux plans différents

Cette technique est pénalisée à priori par le coût global et par les temps d'enregistrement et

temps de lecture. Toutefois, ce procède a permis d'enregistrer (37 Rockwell) 1000

hologrammes de 320 par 220 pixels dans une couche de 10×10×1 mm3 d’un cristal

photoréfrectif de niobate de lithium (LiNbO3), La juxtaposition de 20 couches identiques dans

le volume total du cristal de 10×10×20 mm3 a conduit à une capacité de 20 000 hologrammes.

2.2.2 Multiplexage spatial

Il existe deux formes généralement utilisées de multiplexage spatial qui sont le multiplexage

péristrophique Figure 8 et le multiplexage par décalage du milieu d’enregistrement.

2.2.2.1 Multiplexage péristrophique

Analogue au multiplexage angulaire, cette forme de multiplexage spatial consiste à ″tourner ″

le milieu d'enregistrement pour multiplexer les hologrammes29, les faisceaux de source

lumineuse en revanche restent dans une position fixe Figure 8. Par exemple, un cube pourrait



être tourné six fois permettant ainsi à chacun de ses six côtés d’enregistrer des données. Ceci

permet de multiplier par 6 le nombre de pages qui pourraient être stockées dans ce volume.

Figure 8 : Multiplexage spatial de type péristrophique

2.2.2.2 Multiplexage par décalage

Le multiplexage spatial par décalage est une méthode qui consiste simplement à changer le

point d'enregistrement sur le milieu en translatant ce dernier dans son plan de quelques

millimètres30 Figure 9.
Figure 9: Multiplexage spatial par décalage



2.2.3 Multiplexage spectral

Pendant le multiplexage spectral, les angles d’enregistrement et le point d’enregistrement

restent constants, cette technique de multiplexage consiste cependant à varier la longueur

d’onde des faisceaux d’enregistrement Figure 10. Comme dans le cas du multiplexage

angulaire l’efficacité de diffraction de la mémoire atteint sa valeur maximale si la longueur

d’onde de lecture correspond parfaitement à la longueur d’onde d’écriture. Cette technique est

toutefois effectivement limitée à cause des trop faibles plages d'accord des lasers actuellement

disponibles.
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Figure 10: Multiplexage spectral

2.4 Multiplexage par codage de phase déterministe

hode de multiplexage consiste à utiliser la phase d'une multitude de faisceaux

Elle est connue sous le nom du codage de phase déterministe38: Les différents

isés dans le codage angulaire sont incidents sur le milieu d'enregistrement

t de sorte que chaque hologramme est enregistré avec le même ensemble de

 ensembles diffèrent les uns des autres par un code de retard de phase en

de binaire de retardement de 0 et 180 degrés d’amplitude identique Figure 11, on

re des codes uniques qui permettent aux différents hologrammes d'être

Cette méthode est particulièrement attrayante parce que l'accès à un

eut être réalisé en changeant les phases des faisceaux et non leur direction - un

 rapide et potentiellement plus simple.
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Figure 11: Multiplexage par codage de phase déterministe

e certains paramètres d’une mémoire diffractive

 maintenant le cas d’une mémoire diffractive, en utilisant une approche

lle de Kogelnik8. Pour renforcer la pertinence des validations expérimentales,

mes intéressés à certains problèmes liés au multiplexage pour le stockage des

les mémoires diffractives tel que : le recouvrement des données lors de la

a saturation de la mémoire39.

fficacité de diffraction des hologrammes multiplexés

on théorique de l’efficacité de diffraction dans le cas d’un hologramme épais à

 le modèle de Kogelnick8 et plus récemment par le modèle Harthong13. En

s de multiplexage des réseaux pose encore quelques problèmes, non traités, liés

ension de couplages des hologrammes enregistrés. Il existe toutefois des

nt montré que l'efficacité de diffraction décroît en première approximation

se de M2 (pour M grand)41,42. Cette décroissance constitue l'une des limites à

très hautes capacités de stockage de données diffractives. L’énergie nécessaire

ensemble des M hologrammes est la même que celle nécessaire pour inscrire un

me à saturation. Si nous multiplexons M  hologrammes dans un matériau à

re saturable en utilisant la totalité de la plage dynamique du matériel,

e chaque hologramme enregistré devient R *S @ Asat M , l'efficacité de

 hologrammes est alors donnée par :
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M
M =η                                                        (2-32)

Où le facteur M/#  dépend de  l’architecture du dispositif d’enregistrement de mémoire, des

caractéristiques optiques et géométriques du support de stockage comme son épaisseur et, de

son énergie de saturation. Pour la plupart des matériaux, le facteur M/# est

approximativement linéaire en fonction de l’épaisseur42. En effet pour une petite épaisseur la

densité de stockage et M# sont faibles par rapport à un matériau photosensible plus épais.

Pour améliorer les performances d’un système diffractif de stockage de données, il faudra

augmenter ce facteur M/#. Le nombre d’hologrammes stockables dépend également de

l’efficacité de diffraction que l’on désire atteindre par hologramme. Etant donnée la grande

sensibilité des photodétécteurs actuels, cette valeur va plutôt être limitée par des problèmes de

recouvrement des hologrammes que nous allons analyser par la suite.

3.2 Sélectivité angulaire et spectrale

3.2.1 Sélectivité angulaire

La sélectivité angulaire d’un matériau photosensible pour l’enregistrement de mémoire

diffractive peut être définie comme l’angle minimal entre deux faisceaux de référence

successifs permettant une restitution sans recouvrement spatial. En d’autre terme, ceci veut

dire que l’efficacité de diffraction de la (piéme) page enregistrée est nulle si on se trouve dans

les conditions de restitution des pages voisines (p±1). En tenant compte de n1<<λ/d (43), et

après une décomposition en série de Taylor et une dérivation de l’expression de l’efficacité de

diffraction, on obtient l’expression analytique de la sélectivité angulaire suivante:

                                                    
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Où d est l’épaisseur de la couche, n son indice de réfraction, λ est la longueur d’onde.

Pour éviter l’effet de recouvrement des données pendant la lecture, il conviendra de choisir le

pas de séparation angulaire minimal pendant l’enregistrement des pages p et p+1 dans le

matériel tel que :

                                                                    pRppR θδθθ +=+ )1(             (2-34)



3.2.2 Sélectivité spectrale

Dans le cas d’un multiplexage spectral, en utilisant la théorie de Kogelnik, on peut déterminer

la sélectivité spectrale dans le domaine fréquentiel par la relation :

                                                              ( ))cos()cos( R
f nd

c
θθ

δ
+

=                                         (2-35)

Où f est la fréquence spectrale égal à c/ λ, c est la vitesse de la lumière dans le vide égal 3⋅108

ms-1, n et d sont les indices de réfraction du milieu d’enregistrement et son épaisseur. θ et θR

sont les angles d’incidence de l’onde objet et de l’onde référence.

3.3 Densité de stockage

3.3.1 Avec une configuration d’enregistrement utilisant le multiplexage
angulaire

Le nombre maximal θM∂ d’hologrammes que nous pouvons enregistrer dans un même

volume d’une couche photosensible par multiplexage angulaire, est donné par la relation ci-

dessous. Il tient compte de la sélectivité angulaire donnée par l’équation (2-33) pour le

support d’enregistrement, et de la variation θ∂  de l’angle de référence (le faisceau objet est

maintenu avec le même angle d’incidence) :

θ
θ δ

θ∂=∂M

Où θδ est la sélectivité angulaire de la couche photosensible. En remplaçant θδ par son

expression calculée par la relation (2-33) on obtient :

θθ
λθ M

dn
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Si on intègre entre deux positions des faisceaux de référence θR1,θR2 :
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D’où le nombre maximal théorique d’hologrammes que nous pouvons enregistrer en

considérant un multiplexage angulaire :
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Pour fixer quelques ordres de grandeur, en se plaçant dans les conditions usuelles d'une

expérience avec un cristal photoréfractif de type niobate de lithium LiNbO3 où λ = 0,5 µm, n =

2,2, d = 1 cm, θR1 = 92° et θR2 = 88°, on obtient alors ∆ θR = 2,3.10-5 rad et Mθ ≈ 3000.



3.3.2 Avec une configuration d’enregistrement utilisant le multiplexage
spectral

Si nous considérons un laser accordable dont l’intervalle spectral de longueur d’onde est égal

à λ∆ qui correspond à un intervalle dans le domaine spectral fréquentiel f∆ . Le nombre

maximal d’hologrammes enregistrables en seul point en considérant le multiplexage spectral

Mf est donné par :

En remplaçant la sélectivité spectrale dans le domaine fréquentiel du support photosensible

par son expression calculée auparavant par l’intégration sur tout intervalle fréquentiel, on

obtient :
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21

21
R

f
f ndfM θθ

λλ
λλ

δ
+

⋅
−

=∆=                               (2-37)

En considérant un cristal photoréfractif de type niobate de lithium avec d=1cm, n=2.2, la

sélectivité spectrale est égale à GHzf 95.2=δ . En utilisant un laser accordable de 800 nm à

820 nm le nombre maximal de pages que nous pouvons enregistrer par le multiplexage

spectral est Mf= 3100.

3.4 Rapport signal/bruit

Le bruit peut venir, dans un dispositif d’enregistrement de mémoire diffractive, d'un certain

nombre de sources : des imperfections des SLM, des dispersions et réflexions multiples par

les différents composants optiques, des fluctuations du laser, des variations spatiales de

l'intensité, et de tout l’électronique de transfert.

Le rapport signal à bruit SNR d’une page de données est donné par44 :
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Où  m1 et σ1 sont respectivement l’intensité moyenne et la déviation standard de cette

intensité pour un pixel noir, m2 et σ2 sont respectivement l’intensité moyenne et la déviation

standard de l’intensité d’un pixel blanc, m1- m2  est le nombre de niveaux de gris entre un pixel

blanc et un pixel noir.

f
f

fM
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La non-linéarité du milieu d'enregistrement produit des ordres supérieurs qui s'ajoutent

également au bruit. Cependant, si ces ordres sont séparés angulairement de l’ordre primaire,

alors ils ne sont pas considérées dans les mesures du rapport signal/bruit (SNR).

La méthode la plus simple pour augmenter le rapport signal/bruit consiste à appliquer le

principe des analyseurs multi-canaux, c'est à dire effectuer plusieurs acquisitions de l'image

(m par exemple). Ceci revient à effectuer plusieurs sommations du signal. Le bruit

n'apparaissant statistiquement pas au même endroit, il sera uniformément réparti, alors que le

signal, apparaissant toujours au même endroit, il sera amplifié d'un facteur racine carrée de m.



4 Etude expérimentale d’un dispositif d’enregistrement d’une

mémoire diffractive

4.1 Montage expérimental
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que nous utilisons est basé essentiellement d’une part sur un multiplexage

lisant 25 ondes référence pour stocker 25 images en un seul ‘point’

ent et d’autre part sur un multiplexage spatial par décalage.

bjet est focalisé dans un plan quasifourier par une lentille au voisinage de la

ensible. Les faisceaux de référence accèdent séquentiellement à cette couche

 Un miroir rotatif contrôlé par un PC associé à un système optique permet de

fférents faisceaux de référence Figure 12, un multiplexage angulaire peut ainsi

 façon automatisée. Le ″point ″ élémentaire d’une telle mémoire diffractive a

s dimensions de l’ordre de 1mm2. Une fois l’enregistrement des hologrammes

gulairement effectué, on peut déplacer légèrement cette plaque grâce à un banc

(x, y) commandé par un PC pour  effectuer le multiplexage spatial et enregistrer

 série d’hologrammes sous différents angles.

de lecture s’effectue en adressant par un faisceau laser chacun des différents

 les différents angles d’enregistrement, ce qui nécessite un système de déviation

mplexe qui a été réalisé et testé.



4.2  Fidélité de restitution des données

4.2.1 Effet de l’énergie d’enregistrement

Dans la figure ci-dessous Figure 13, nous présentons un exemple illustrant les résultats de la

restitution d’un enregistrement d’une page test (sous forme d’un damier ) fait avec deux

valeurs d’énergie 50 mj/cm2 et 250 mj/cm2. Nous obtenons avec 50 mj/cm2, une image nette

très contrastée présentant un grand SNR (11dB), en revanche pour une forte exposition (égal à

250 mj/cm2), on note une inversion de phase, c’est à dire que la zone noire devient blanche et

inversement. Ceci est dû à la non linéarité du matériau photosensible.

Figure13 : Images restituées selon deux énergies d’exposition à gauche E=50 mJ/cm2, à droite E=250mJ/cm2

L’énergie idéale d’enregistrement dans des couches photosensibles de type PFG04 a été

déterminée expérimentalement à une valeur inférieure à 50 mJ/cm2 car elle permet d’obtenir

le meilleur SNR.



4.2.2 Effet du rapport énergique ρ

Nous avons tenté de vérifier la fidélité de restitution en utilisant d’abord des couches

photosensibles standard de type PFG04 (avant d’analyser les photopolypeptides). Un bon

moyen de connaître cette dernière consiste à mesurer le rapport signal / bruit SNR. Nous

effectuons donc une mesure de SNR pour les différents rapport d’énergie d’enregistrement

objet

reférence

E
E

=ρ . Pour estimer le SNR pour chaque rapport ρ  nous utilisons une page de données

constituée de deux zones : banche et noire très contrastées, ceci afin de faciliter le calcul. Cette

image est codée sur 256 niveaux de gris. Tous les enregistrements sont fait avec un angle

d’incidence égal à 10°, et les énergies de lecture sont toujours égales à celles utilisées pour

l’enregistrement.

Figure 14: Données en sortie du dispositif enregistrant une page étalon blanc-noir  pour les différents rapports

ρ , 1 pour (a), 6 pour (b), 9 pour (c),et 11 pour (d).

Cette étude nous a permis de tirer certaines conclusions sur la sensibilité énergétique relative

au dispositif d’enregistrement et au matériau utilisé. Le meilleur SNR est calculé pour un

rapport ρ =1. Pour les hautes énergies d’expositions on observe des dégradations liées à la

saturation.

(b)(a)

(c) (d)

rapport ρ SNR(dB)
a 1 10.5
b 6 10.1
c 9 9.2
d 11 6.1



4.3 Ajustement des angles de multiplexage

La capacité de stockage dépend du nombre de paquets (pages) que l’on peut stocker dans le

même domaine unité du support photosensible. Ce nombre lui-même dépend du nombre

d'angles de multiplexage possibles afin que lors de la lecture des données, deux paquets

consécutifs ne présentent aucun chevauchement comme l'indique la Figure 15 .

Figure 15:. a: mauvaise séparation entre deux paquets consécutifs d'informations, b: bonne séparation

Il conviendra donc d’ajuster les différentes valeurs des angles de multiplexage afin d’obtenir

une bonne séparation spatiale entre les différents paquets de données restituées. Les valeurs

des angles optimisés sont présentées dans le tableau Figure 16. Elles ont été déterminées

expérimentalement.

(a) (b)



Figure 16: Angles de
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Numéro de page Angle référence (deg)
1 10
2 11.6
3 13.3
4 15
5 16.8
6 18.7
7 20.6
8 22.6
9 24.6

10 26.7
11 28.9
12 31.1
13 33.5
14 35.9
15 38.4
16 41
17 43.9
18 46.8
19 50.2
20 53.6
21 57.5
22 61.4
23 65.9
24 70.4
25 75.3
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 informations, les intensités lumineuses de tous les paquets doivent être

ible. Ceci permettra de lire avec la même qualité tous les paquets stockés

s changer l'intensité du faisceau laser lors de cette lecture. La Figure 17
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Nous avons enregistré 25 images (paquets)  multiplexées avec une même énergie égale à 10

mJ/cm2. Après le développement, les résultats expérimentaux sont présentés dans la Figure 17.

On observe que plus l’angle objet-référence augmente, plus l’efficacité de diffraction décroît.

A l’issu de cette expérience nous avons conclu l’ordre croissant des énergies de multiplexage.

Afin de rapprocher les intensités des paquets d'informations le plus possible, plusieurs tests

expérimentaux ont été réalisés afin de trouver les bonnes valeurs d'énergies d'enregistrement

pour les différents angles de multiplexage, ces valeurs sont représentées dans le tableau de la

Figure 18.

Figure 18 : Résultats expérimentaux donnant l’efficacité de diffraction des différentes images multiplexées

angulairement (courbe à droite) pour les différentes énergies d’exposition( courbe à gauche)

Figure 17 : Résultats expérimentaux donnant l’efficacité de diffraction des 25

images multiplexées angulairement avec la même énergie 10mJ/cm2

Nombre de paquets

η



A la restitution, en utilisant les valeurs du tableau précédent pour une configuration et un

matériau d’enregistrement donnés de type photopolypeptides, on obtient les résultats de la

Figure 19. Les restitutions présentent un bon rapport signal bruit et de bonnes efficacités de

diffraction (supérieure à 70%). Il est  intéressant de noter l'identification satisfaisante de

chaque élément multiplexé.

Figure 19: Résultats expérimentaux de l’ensemble des 25 paquets enregistrés en un seul point d’ 1 mm2

de notre mémoire en utilisant le multiplexage angulaire

Le nombre de paquets atteint expérimentalement est de 25 paquets d'information par ″point″

( la taille du point est de 1 mm2). Les énergies d'exposition nécessaires pour l'enregistrement

des différents paquets dans une même zone sont déterminées expérimentalement. Cet aspect

sera traité dans le dernier chapitre. Ainsi les intensités lumineuses de tous les paquets lus sont

les plus proches possibles. Ceci permet de lire de la même façon tous les paquets stockés dans

la mémoire diffractive sans changer ni l'intensité du faisceau laser ni le système de lecture lors

de cette restitution.

Le concept de stockage diffractif d'information sur des photomatériaux est donc valide avec

une grande capacité de stockage de données. Pour le rendre pratiquement exploitable, il faut

cependant concevoir des systèmes de lecture avec des temps d'accès à l'information très court.

Pour cela un premier prototype de lecture utilisant des miroirs montés sur des galvanomètres a

été développé. Ce système comporte plusieurs éléments optiques pour la mise en forme du

faisceau laser ayant un diamètre de 1 mm. On y trouve aussi deux miroirs montés sur deux

galvanomètres permettant de diriger le faisceau laser de lecture vers le point à lire ( position



spatiale (x,y)). Un troisième miroir monté sur un troisième galvanomètre permet d'accéder

angulairement à tous les paquets stockés sur le même point par multiplexage angulaire (voir

chapitre 4).

5 Conclusion

Apres un rappel de quelques aspects de l'holographie concernant notre approche, nous avons

mis en évidence la pertinence de la technique diffractive dans le cas d’hologrammes de

volume, pour le stockage de données. Expérimentalement, nous avons pu enregistrer sur une

surface de 1cm2 environ 2000 paquets (pages) de données en considérant à la fois le

multiplexage angulaire et spatial. Cette mémoire peut être classée dans la catégorie des

mémoires morte ROM. En revanche, il existe actuellement des matériaux dynamiques qui

permettent d’envisager la création de mémoires vives, de par leurs propriétés d’effaçabilité et

d’auto-développement des hologrammes qu’on y enregistre. Cependant, ces systèmes ne sont

pas pour le moment, compétitifs en terme de vitesse par rapport aux photopolypeptides.
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1 Introduction

L’indice de réfraction (n) étant une propriété optique d’un milieu, sa mesure, est généralement

effectuée par des méthodes optiques. Elle doit se faire à une longueur d’onde (λ) donnée, car

tous les matériaux sont généralement dispersifs n(λ). L’épaisseur (d) d’une couche mince

structurée, ou pas, ayant des fonctions optiques, ou pas, peut par contre, être déterminée soit

par des méthodes mécaniques, généralement destructives, ou par des méthodes optiques.

La mesure des paramètres optique et géométrique (n,d), que ce soit l’indice de réfraction ou

l’épaisseur des couches est une application traditionnelle de la métrologie optique. Pour les

composants diffractifs, ces deux grandeurs jouent un rôle important pour l’enregistrement

optique optimal d’informations. L’efficacité de diffraction et la capacité de stockage des

mémoires diffractives sont directement influencées par ces deux paramètres optiques de la

couche mince photosensible. D’où la nécessité d’un contrôle rigoureux de ces deux

paramètres pendant toutes les étapes de la réalisation d’un composant diffractif.

L’épaisseur de la couche photosensible que nous considérons est de quelques dizaines de

micromètres. Le matériau photopolypeptide utilisé a un pic de sensibilité aux environs de 400

nm. Ceci nous imposera de travailler pour la caractérisation avant et juste après la formation

de la structure diffractive à une autre longueur d’onde.

L’évaluation du degré d’inhomogénéité de la couche photosensible nous permet de

déterminer la qualité des couches produites par rapport à un cahier des charges.

Ce chapitre comportera deux parties, la première sera dédiée à un recensement non exhaustif

des différentes méthodes utilisables, une description des principes de base, des avantages et

des inconvénients. Cet inventaire permettra ainsi de mettre en évidence les limites de ces

méthodes de mesure et d’identifier la méthode la plus pertinente dans son contexte.



La deuxième partie comportera une étude plus détaillée de la faisabilité de la méthode

proposée.

Elle comprendra également une théorie approfondie du principe de mesure, la description du

montage, quelques résultats de validation, et une évaluation de son efficacité de

fonctionnement.

2 Rappel concernant les différentes méthodes existantes
pour mesurer l’indice et l’épaisseur d’une couche mince

2.1 Introduction

La mesure de l’indice de réfraction, comme la mesure des faibles épaisseurs d’une couche

mince, est une application traditionnelle de la métrologie optique. On peut noter que la

méthode idéale n’existe pas. Chaque méthode possède des avantages et des inconvénients,

que nous allons rappeler ici rapidement.

Les différentes méthodes existantes peuvent être classées suivant le principe sur lequel elles

sont basées. Elles sont ainsi reparties dans quatre grandes familles :

a) Méthodes interféromètriques.

b) Méthodes ellipsomètriques.

c) Méthodes basées sur le guidage dans une couche mince en utilisant un prisme coupleur.

d) Autres méthodes.

2.2 Méthodes interféromètriques

L'interférométrie est une technique de mesure basée sur le phénomène d'interférence. Elle est

mise en œuvre grâce à un dispositif qui s’appelle un interféromètre. Il existe plusieurs types

de configurations d'interféromètres : Figure1 (MICHELSON, TWIMANN-GREEN, MACH-

ZEHNDER, FIZEAU…). Ils fonctionnent tous selon le même principe de base: ils permettent de

superposer deux ondes lumineuses cohérentes. La figure d'interférence qui en résulte dépend

de la forme des fronts d'ondes (plans, sphériques, etc..), de leur direction de propagation

relative. Dans les applications de mesure des couches minces, elles dépendent des

caractéristiques optiques et géométriques des couches à caractériser. Ces méthodes peuvent

fournir des mesures d’épaisseur et d’indice précises. En revanche, il convient de souligner,

dès à présent, que les méthodes métrologiques basées sur l'interférométrie permettent de

mesurer des épaisseurs de l'ordre d’une fraction de la longueur d'onde utilisée1,2. Cependant,

ces techniques n’opèrent correctement qu’avec des couches parfaitement homogènes et



parfaitement planes. Ceci constitue un de leurs désavantages majeurs. L’évaluation du degré

d’inhomogénéité n'est de plus, en général, pas à leur portée.

Figure 1 : Schéma de principe des principaux interféromètres utilisés pour caractériser les couches minces,

a : interféromètre de Michelson, b : interféromètre de Mach-Zender, c : interféromètre de Fizeau.

La figure d’interférence peut s’exprimer par une fonction cosinsoïdale qui dépend d’une

différence de phase, qui est une fonction, non seulement de l’épaisseur de la couche

photosensible, mais aussi de son indice de réfraction1,3. Ces deux grandeurs sont liées dans

tout le processus interférentiel, donc la détermination de l’une nécessite la connaissance de

l’autre.

La mesure de l'indice de réfraction  n s’appuie sur l’exploitation de l'équation de déphasage

suivante:

πλ
πϕ mind 2)cos(22 ==                                                   (3-1)

Oùϕ  le déphasage, d est l'épaisseur de la couche, m  est l’ordre d’interférence, λ est la

longueur d'onde de la source lumineuse.

a
b

c



Considérons un interféromètre de Michelson, Figure 1a, parfaitement réglé, composé de deux

bras de longueur différente. On peut exprimer la relation qui permet la détermination des

paramètres optiques recherchés par :
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Où ∆N est le nombre de franges défilées pendant une rotation de l’échantillon avec un angle θ

selon un axe fixe. Si on connaît la valeur de d, l’indice de réfraction pour la longueur d’onde

de caractérisation est donné par :
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Il existe également des méthodes interférentielles plus sophistiquées, pour déterminer les

paramètres optiques des couches minces, telle que l’utilisation du microscope interférentiel

(MI)3. Un MI utilise à la fois la combinaison du montage interférentiel et la résolution

microscopique. Le MI a déjà été utilisée pour la caractérisation des couches minces3.

Les méthodes précédentes utilisent des faisceaux de lumière monochromatique. Il est

également possible d’utiliser la lumière blanche et d’observer un spectre cannelé1 mais cette

méthode est destructive.

Nous avons constaté expérimentalement en utilisant les méthodes ci-dessus que la visibilité

des franges d’interférence produites par les rayons réfléchis sur les deux interfaces des

couches de photopolypeptides est trop mauvaise pour pouvoir effectuer des mesures précises.

Les techniques basées sur ce principe ont alors été abandonnées.

2.3 Méthodes Ellipsométriques

L’ellipsométrie est une technique optique d’analyse de surface, utilisée pour caractériser une

interface ou un film entre deux milieux. Cette technique repose sur l’analyse du changement

d’état de polarisation d’un faisceau de lumière polarisée, après réflexion sur, ou transmission

à travers l’interface ou le film en question. L’analyse de cet état de polarisation, peut se faire à

l’aide, par exemple, d'un polariseur tournant4, 21.



Pour une onde électromagnétique polarisée p ou s les coefficients de réflexion de Fresnel

peuvent s’exprimer ainsi1:

                                        )exp( ppp jrr δ=                           )exp( sss jrr δ=                             (3-4)

L’amplitude de l’onde réfléchie pour une couche transparente à faces parallèles, peut s’écrire :
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Où l’indice i indique le type de polarisation p pour un polarisation TM ou s pour un

polarisation TE, et ir01 , ir12  représentent les coefficients de réflexion aux deux interfaces de la

couche pour une polarisation p ou s et φ dénote la phase définie comme:
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Où n est l’indice de réfraction de la couche, d son épaisseur, x étant l’angle d’incidence, n0

l’indice de réfraction du milieu ambiant, et λ0 est la longueur d’onde d’illumination.

Après la réflexion sur la couche, le changement de l’état de polarisation intervient aussi bien

en amplitude qu’en phase. Ce nouvel état de polarisation ‘généralement elliptique’ est décrit

par  l’orientation des axes de cette ellipse. Cette orientation dépend directement du rapport

s

p

r
r

. Son ellipticité dépend de la différence de phase. L’état de polarisation peut donc se

traduire par la relation :
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s

p

s
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r
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Si on pose 
s

p

r
rtg =)(ψ  et )( sp δδ −=∆ , on obtient la relation fondamentale en ellipsométrie

suivante :

))exp(tan( ∆= jψρ                                                       (3-8)

Oùψ et ∆ sont les deux paramètres ellipsométriques qui contiennent l'information liée aux

propriétés optiques matérielles (n) et aux dimensions physiques (d) de la couche.



Ce qui est mesuré en ellipsométrie des couches minces, c'est le rapport rp/rs des réflectances

complexes de la surface étudiée; ce rapport rp/rs est usuellement représenté par les quantités

angulaires ψ  et ∆ voir la Figure 2.

Figure 2 : Représentation schématique de l’état de polarisation elliptique en fonction de ses différentes

composantes

Il existe plusieurs techniques4,5 de mesures de ψ et ∆ . La plus répandue consiste à utiliser un

ellipsomètre monochromateur par la méthode d’extinction de l’intensité réfléchie ou par la

méthode du zéro Figure 3.
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Quand les couches sont plus épaisses, elles sont inhomogènes et quand on est dans le cas

multicouches, il existe d’autres techniques plus adaptées à ces cas comme la spectroscopique

ellipsometrique6 ou l’ellipsométrie spectroscopie multiangles7,8,9.

Malgré ces avantages, l’ellipsométrie présente aussi des inconvénients: les mesures

ellipsomètriques ne peuvent pas expliquer les réflexions secondaires de substrat. Il difficile de

gérer l’imprécision de la mesure de certain couple (n,d), qui provient du l’imprécision des

mesures d’angles du polariseur et de l’analyseur lors des deux extinctions.

2.4 Méthodes utilisant les propriétés de guide d’onde d’une couche
mince

Une couche mince diélectrique entourée de deux milieux diélectriques semi-infinis, peut être

considérée comme un guide d’onde plan, tel que le profil d’indice sera représenté par n(z)

dans la Figure 4:

Figure 4 : Couche sur un substrat comme un guide d’onde plan
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A partir de la résolution des équations de Maxwell et en considérant les conditions aux

limites, on peut montrer qu’il existe différents types de propagation dans la couche10,11. L’une

d’entre elles correspond physiquement au guidage de l’onde incidente, dit aussi mode guidé.

Considérons donc une onde plane, polarisée linéairement se propageant dans un guide plan

suivant l’axe x :

                                                             ))()exp(( txjzEE ϖβ −=                                              (3-10)
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Où β est sa constante de propagation mnk0=β ,et E(z) étant son amplitude vérifiant l’équation

de propagation suivante:
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Où n(z) est le profil de l’indice de réfraction dans le guide d’onde suivant l’axe Oz, et

mm nzn =)( .

On définit pour chaque mode qui se propage (m=0,1,2…entiers) un indice de réfraction

effectif 
p

m
v
cn = , où vp est la vitesse de phase. Le nombre de modes guidés dépend (n0,n,ns) de

l’épaisseur (d), de la fréquence temporelle (ϖ) et de l’état de polarisation de l’onde. La

relation qui relie n(z) et mn est obtenue par l’approximation W.K.B (Wentzel-Kramer-

Brillouin)22. Dans le cas des guides multimodes, cette approximation est généralement très

bonne. En revanche, pour des guides monomodes, l’approximation est beaucoup moins

valable. Une autre manière d’exprimer ce résultat consiste à dire que l’approximation W.K.B

reste valable tant que l’indice varie peu par rapport à la longueur d’onde.

La résolution formelle de l’équation de propagation ne sera pas traitée ici. Nous nous limitons

seulement à citer les résultats obtenus par cette résolution3,15,22. La relation liant n(z) et mn et

l’indice de mode m est donné par:
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Oùφ   est le déphasage de l’onde en surface du guide.
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Où 1n est l’indice de réfraction à la surface de la couche.

Si on connaît m, mn , et la polarisation, il est possible, moyennant certaines hypothèses de

déterminer mz . Ainsi, l’allure du profil est-elle donnée par l’ensemble des points M( mn  ; mz ).

Le profil sera d’autant plus exact que le nombre de modes est important ce qui confirme que

cette méthode n’est pas adaptée au cas des guides monomodes.



Figure 5 : Montage avec prisme coupleur

Pour mesurer les paramètres optiques d’une couche diélectrique, on utilise dans cette méthode

un prisme coupleur12,13 fixé sur sa surface et séparé de celle-ci par une mince couche d’air

dont l’épaisseur est inférieure à λ⁄2 Figure 5. La lumière à injecter dans le guide " par onde

évanescente " doit tomber sur la base du prisme avec une incidence supérieure à l’angle limite

de réfraction de façon à obtenir une réflexion totale. Pendant la propagation dans la couche, et

à cause des inhomogénéités du milieu, l’énergie lumineuse est rapidement couplée avec les

modes voisins. Lors du découplage, on observe plusieurs ″tâches ″ caractérisant les différents

modes guidés.

L’indice du réfraction d’un mode guidé m est donné par :
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où pn est l’indice de réfraction de prisme, 0n  est l’indice de réfraction du milieu ambiant, i 

est l’angle d’incidence sur la face d’entrée du prisme, A est l’angle au sommet  du prisme.

L’utilisation des propriétés de guides d’ondes des couches minces peut donner de bons

résultats. La précision sur la mesure de l’indice de réfraction peut atteindre jusqu’à 410− . La

précision sur l’épaisseur  dépend de celle de l’indice de réfraction mesurée, mais également de

la différence de l’indice de réfraction entre la couche et le substrat. Cependant, l’utilisation

d’un prisme pour coupler la lumière dans la couche nécessite un contact avec la surface, ceci

peut détériorer la couche photosensible.



2.5 Autres méthodes utilisant la lumière polarisée autre que
l’elliposométrie

2.5.1 Mesure de l’angle de réflexion total

Cette technique est basée sur la mesure de l’angle de réflexion total pour mesurer l’indice de

réfraction. Son principe est très simple : lorsqu’un rayon lumineux passe d’un milieu plus

réfringent à un milieu moins réfringent, celui-ci peut être réfléchi complètement sur

l’interface pour un angle d’incidence totθ  correspondant à un angle de réfraction égal à 90° tel

que (1) :

                                                               21 )sin( nn tot =θ                                                        (3-15)

Les réfractomètres utilisant ce principe sont spécialement conçus pour la mesure de l’indice

de réfraction des liquides. Cependant, il est possible de les utiliser également pour les couches

minces solides transparentes. En plaçant entre le prisme et la couche, un liquide d’indice de

réfraction supérieur à celui du prisme et dont on connaît avec précision l’indice de réfraction

Figure 6.

Figure 6 : Principe de mesure de l’indice de réfraction d’une couche mince en mesurant l’angle total de

réfraction

La précision absolue peut atteindre jusqu’à 10-4, mais, l’utilisation du liquide adaptateur

d’indice détruit la couche photosensible.

2.5.2 Mesure de l’angle de Brewster

Cette méthode a été développée par Pawluczyk14,15, son principe est basé sur l’utilisation de la

lumière polarisée TM (p), en considérant l’intensité réfléchie par une interface qui est nulle

″théoriquement″, et minimale ″expérimentalement″ pour un angle d’incidence dit angle de

Brewster bθ défini par :

Prisme

Liquide adaptateur
d’indiceCouche mince

Substrat
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Où n1 est l’indice de réfraction du matériau, n0 est l’indice de réfraction du milieu externe.

Cette mesure permet uniquement la détermination de l’indice de réfraction des interfaces. En

revanche, dans le cas des couches minces, il est difficile de séparer les réflexions sur les

différentes interfaces, ce qui réduit la précision de cette méthode. La précision obtenue sur la

mesure de l’indice de réfraction, pour une mesure de l’angle de Brewster à une minute d’arc

près, est de 10-3.

2.5.3 Méthodes spectroscopiques

La réfractomètrie spectroscopique est une méthode classique bien connue pour la

caractérisation optique des couches minces, les mesures peuvent se faire par transmission ou

par réflexion.

Considérons le cas de la réflexion, la courbe de l’intensité en fonction de la longueur d’onde,

pour une incidence normale, possède des maximums tels que :
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Où mλ est la longueur d’onde qui correspond à un maximum (m) de l’intensité réfléchie.

Les extremums de l’intensité réfléchie pour un matériau non absorbant sont  les suivants:
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Où n est l’indice de réfraction de la couche et ns est l’indice de réfraction du substrat.

Dans le spectre, l’amplitude des oscillations de l’intensité réfléchie en fonction de la longueur

d’onde dépend entre autre de la différence des indices de réfraction, n-ns. Leur périodicité

dépend de l’épaisseur  de la couche.

Connaissant ns on peut déterminer la valeur de n par la relation:
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On peut déterminer l’épaisseur d, en comptant le nombre (k) de franges entre deux extremums

correspondant aux deux longueurs d’onde λm et λm+k.

donc l’épaisseur des couches est égale à :                ( )mkm
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Pour les couches très épaisses, l’épaisseur sera difficilement mesurable dès que le

dénombrement des oscillations s’avère impossible, cette limitation est due à la résolution du

spectrophotomètre utilisé.

La plupart des méthodes optiques permettent de mesurer à la fois l’indice de réfraction et

l’épaisseur d’une couche mince. Malheureusement, la précision de la mesure de l’épaisseur

est, pour toutes ces méthodes, liée à la précision avec laquelle on a mesuré l’indice de

réfraction.

Finalement, la méthode nommée ″résonance des couches minces″16,17, ou aussi ″la méthode

de la réflexion de la lumière polarisée″18,19 qui correspond à l’analyse des ondes réfléchies et

transmises de multiples fois, est la seule qui soit facilement applicable20 aux couches de

photopolypeptides.

Il est nécessaire pour être efficace dans notre cas de mesurer l’épaisseur et l’indice de

réfraction de manière tout à fait indépendante. On peut alors espérer effectuer des mesures

suffisamment précises, crédibles et reproductibles. Nous allons voir comment l’adapter aux

contraintes liées aux spécificités du matériau photopolypeptides.

3 Description de la méthode proposée

3.1 Introduction

La méthode non destructive de mesure que nous proposons permet, en une seule mesure, de

déterminer l’indice de réfraction et l’épaisseur de la couche de photopolypeptides, ainsi que le

degré d’inhomogénéité dans le cas des couches non-homogènes.

Nous venons de voir qu’il existe de nombreuses méthodes permettrant la caractérisation

optique des couches minces transparentes. Chacune de ces méthodes possède des avantages

mais aussi des inconvénients. Les systèmes interférométriques et ellipsométriques sont des

méthodes, permettant de fournir une bonne précision et une mesure des deux grandeurs

simultanées, en revanche, elles nécessitent des montages lourds. Elles ne sont pas compatibles

avec notre dispositif, car nous cherchons une méthode qui peut être utilisée à partir du même

dispositif pour enregistrer un hologramme.

Nous devons de plus écarter de notre étude les méthodes à caractère destructif tels que celles

nécessitant un contact, ou celles nécessitant l’utilisation de la lumière blanche et les méthodes

spectroscopiques.



Nous avons donc choisi d’élaborer une méthode de mesure des éclairements transmis et

réfléchis : en analysant les variations de l’éclairement en fonction de l’angle d’incidence du

faisceau. Les mesures se front en éclairage cohérent polarisé,( en polarisation TE ou TM). La

longueur d’onde est déterminée en fonction de la sensibilité spectrale du matériau

photopolypeptide que nous exploitons.

Figure 7 : Principe de mesure basé sur la mesure de l’intensité du

 rayonnement  réfléchis en fonction de l’angle d’incidence

3.2 Mesure des paramètres d’une couche photosensible de
photopolypeptide transparente

3.2.1 Intensité réfléchie par une couche transparente

3.2.1.1 Cas d’une interface.

Une interface est un dioptre séparant deux milieux d’indice de réfraction différent. A une

interface donnée la lumière est transmise en partie et réfléchie en partie (on suppose qu’il n’y

a pas d’absorption). Les réflexions et les transmissions sont gouvernées par des facteurs

appelés coefficient de Fresnel1, ces facteurs selon l’état de polarisation peuvent s’exprimer

par :
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Les indices TM et TE indiquent respectivement l’état de polarisation linéaire, transverse

magnétique dite aussi(p), transverse électrique (s). n1 ,n0 sont respectivement les indices de

réfraction de l’interface et du milieu d’incidence. i est l’angle d’incidence et θ est l’angle de

réfraction. La relation entre i et θ est donnée par la loi de Snell Descartes :



                                                            )sin()sin( 10 θnin =                                                      (3-23)

Entre deux milieux non absorbants d’indices optiques n0 et n1, la composante TM parallèle au

plan d’incidence s’annule pour un angle d’incidence iB appelé l’angle de Brewster tel que

3.2.1.2 Cas d’une couche transparente simple à faces parallèles. 

A chaque traversée de la lumière d’un dioptre, une partie de la lumière est réfléchie et une

partie est transmise Figure 8. Une couche mince (composée de deux dioptres) va donc produire

par division du front d'onde une infinité d’ondes réfléchies et transmises. Si la source utilisée

le permet, ces ondes vont donc interférer.

Figure 8 : Rayons réfléchis et transmis par une couche simple à faces parallèles

Les ondes successivement transmises suivent une progression géométrique telle que :
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Le champ électrique total transmis revient à sommer sur l’infinité des ondes issues des

réflexions multiples à l’interface d’incidence et transmises par l’interface interne de la

couche :
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Donc, l’intensité transmise (à l’infini ) par la couche prend la forme :
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Egalement, dans le cas de réflexion, les réflexions se font principalement aux deux interfaces

de la couche.

Le champ électrique total réfléchi par la lame peut s’exprimer par:
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Et l’intensité réfléchie (à l’infini) par la lame est donnée par la formule suivante :
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Les facteurs r1, r2 sont respectivement les coefficients de réflexion de Fresnel aux interfaces

(air-couche) et (couche -air). 21 ,tt  sont respectivement les coefficients de transmission de

Fresnel des interfaces (air-couche) et (couche -air) ,n étant l’indice de réfraction de la couche,

d étant son épaisseur, et λ étant la longueur d’onde de la source utilisée.

La figure d’interférence va donc changer avec l’angle d’incidence, puisque les coefficients de

réflexion et de transmission en dépendent, ceci entraîne en plus des variations rapides dues au

terme de phase :                                                θλ
πϕ cos22 ⋅⋅⋅= dn                                        (3-29)

Une fine couche transparente va se manifester comme une lame mince. Selon la forme des

interfaces, le type d’éclairement et le mode d’observation, l’allure du champ en sortie va donc

changer. Nous avons choisi de travailler avec une illumination collimatée cohérente et

d’observer les variations de l’intensité réfléchie en fonction de l’angle de l’incidence à

l’infini. L’allure de nos observations sera donc liée à  deux facteurs: un facteur géométrique

qui dépend des dimensions de la couche et un facteur optique qui dépend des propriétés

matérielles.

3.2.1.3 Cas d’une couche homogène déposée sur un substrat

L’expression de l’éclairement réfléchi par le système de deux couches est complexe,

contrairement au cas d’une lame simple. Ceci car, il faut tenir compte également des

interférences des ondes issues des différentes interfaces, des variations géométriques de la

couche et du substrat, de l’homogénéité du substrat….. Pour s’affranchir des interférences

induites par le substrat pendant l’acquisition, nous avons décidé d’ ″éliminer″ les rayons

réfléchis par l’interface substrat-air en utilisant un matériau absorbant, afin d’éviter leur

interférence avec ceux réfléchis par la couche mince Figure 9. Nous avons également choisi

d’effectuer les mesures en polarisation TM autour de l’angle de Brewster.



Figure 9 : Rayons réfléchis et transmis par une couche mince déposée sur un substrat en éliminant les réflexions

qui proviennent de l’interface substrat-air .a : couches sans élimination b : couches avec élimination

En simplifiant le problème d’une couche déposée sur un substrat nous considérons

uniquement les interférences des rayons qui proviennent des deux interfaces de la couche

Figure 9. Ainsi, on peut écrire le champ électrique réfléchi par une couche transparente à faces

parallèles sous la forme :
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Où r2 représente le coefficient de réfraction de l’interface (couche-substrat).

Et, l’intensité lumineuse réfléchie par la couche est exprimée à partir de l’équation précédente

par :
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N
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Nous avons choisi d’effectuer les mesures en utilisant la polarisation TM. De plus, dans notre

cas snnn −>>−1 , (ns est l’indice de réfraction de substrat) donc '1
2

22 rrr >> . On peut donc

simplifier davantage l’expression (3-31), en considérant uniquement l’interférence entre le 1er

et 2éme rayons réfléchis par la couche photosensible du fait de la faible intensité des rayons

d’ordre supérieur.

Ainsi, en tenant compte de ces considérations, nous exprimons aisément l’intensité de lumière

réfléchie par une couche déposée sur un substrat par :
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3.2.1.4 Cas d’une couche non-homogène déposée sur un substrat plan.

Introduction

Les propriétés optiques des couches minces diélectriques particulièrement pour les

photopolypeptides dépendent fortement des conditions de préparation ( température,

humidité, lumière, etc). Souvent ces conditions de préparation et parfois de conservation

affectent l’homogénéité de la couche photosensible. Les deux interfaces de la couche ne sont

pas exposées dans les mêmes conditions. Ceci peut introduire une variation de l’indice de

réfraction de la couche. Dans ce paragraphe, nous allons modéliser ce changement dans une

couche diélectrique afin de pouvoir utiliser la méthode que nous proposons pour évaluer

efficacement le degré d’inhomogénéité d’une couche 
)(
)(

21

21

nn
nn

+
−=α où n1et n2 sont les indices de

réfraction des deux interfaces. Dans ce modèle, on doit tenir compte de la réponse de deux

interfaces et du profil continu de variation de l’indice de réfraction Figure 10, on ne considère

pas l’absorption.

                                                          n1

                                                          n2

Figure 10 : Couche non homogène avec un exemple gradient de l’indice de réfraction (linéaire)

Approximation par un modèle multicouche

Nous pouvons considérer une couche non homogène comme une succession d’interfaces

planes correspondant à un empilement de N sous-couches homogènes très minces, chacune de

ces sous-couches est caractérisée par un couple ),( ii dn .

Le champ électrique réfléchi par chaque sous-couche peut s’exprimer comme dans le

paragraphe précédent, cependant, puisque la différence d’indice de réfraction à chaque

interface fictive qui sépare deux sous couches consécutives est très faible (quasiment nulle), la

réflectivité d’une couche non homogène peut s’exprimer également de la même façon.

n(z)



C’est à dire qu’elle dépend uniquement de la réflectivité des interfaces externes ainsi que de

leur épaisseur. Ceci est valable tant qu’il n’y a pas de saut d’indice de réfraction à l’intérieur

de la couche. Cette hypothèse n’est pas à envisager dans notre cas.

On note respectivement n1 et nN les indices de réfractions de l’interface d’incidence et

l’interface interne.

Les coefficients de réflexions de Fresnel des deux interfaces seront exprimés par:

),( 111 inrr =  où 1n  est l’indice de réfraction de l’interface air-couche.

),(22 inrr N=  où Nn  est l’indice de réfraction de l’interface  couche-substrat.

Soit i l’angle d’incidence de l’onde lumineuse sur l’interface externe. θ1, θ2, …, θN désignent

les angles d’incidence sur chaque interface interne d’une sous-couche.

La relation liant les angles de réfraction dans chaque sous-couche est donnée par l’expression

suivante :

                                )sin()sin(.......)sin()sin( 1111 NNNN nnni θθθ ==== −−                                  (3-33)

Ainsi, les angles de réfraction aux interfaces de la couche photosensible peuvent s’exprimer

en fonction de l’angle d’incidence i par :

                            ))sin()/1arcsin(( 11 in ⋅=θ  dans la 1ere sous-couche                                  (3-34)

                           ))sin()/1arcsin(( inNN ⋅=θ  dans la dernière sous-couche                            (3-35)

L’angle de réfraction sur l’interface de la couche photosensible-substrat sera :

                          ))sin()/1arcsin(( inSS ⋅=θ   dans le substrat                                                  (3-36)

En polarisation TM

Considérons une couche non homogène dont n1 et n2 sont les indices de réfraction de ses deux

interfaces :
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Les coefficients de Fresnel de transmission de la couche sont :.
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Et, le déphasage peut s’exprimer par :

∑= )cos()4( kkkdn θλπϕ                                                                                                      (3-39)

Considérons un profil d’indice de réfraction dans la couche qui peut s’écrire sous la forme : 

                          δξkk knn )1(1 −+=                                                           (3-40)

Où  k≤1  , 11 +≤≤− kξ  , et kn〈〈δ .

 kd est épaisseur la kiéme sous-couche, pour un profil linéaire.

 On peut considérer que Nddd kk /1== + , où d est l’épaisseur totale de la couche.

Pour un profil linéaire  ξξ =k  ξ= -1 ou +1

                                                         ∑= )cos()/())4( kknNd θλπϕ                                       (3-41)

Pour simplifier la notation, on pose 2nnN=  l’indice de la dernière couche est égal à l’indice de

réfraction de l’interface interne de la couche photosensible

En prenant le cas où ξ=+1, c’est à- dire n2>n1 (éq nN>n1)
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car :  ∆n=ξδ(N-1) et 12 nnn −=∆
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on défini  mθ  par la relation :           )sin()sin( in mm =θ                                                         (3-44)

Nous introduisons les expressions (3-38,40,43,44) dans l’équation (3-32) nous trouvons ainsi

l’expression de l’intensité réfléchie par une couche non homogène ayant un profil linéaire.

3.3 Principe de mesure des paramètres optiques d’une couche

3.3.1 Mesure de l’indice de réfraction à l’interface.

Du calcul précédant on déduit que l’intensité réfléchie par une interface peut s’exprimer

analytiquement par une équation de la forme ),(),( 2
1 inrinRana = , cependant dans les conditions



expérimentales cette intensité n’est jamais nulle à l’angle de Brewster pour une polarisation

TM. C’est pour cela que nous proposons l’expression suivante dans le cas d’une interface et

d’une couche:

                                                                    AinrinR anaI += ),(),( 2
1                                         (3-45)
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Où A est une constante expérimentalement mesurable, sa valeur est égale à l’intensité

réfléchie à l’angle de Brewster. Cette valeur est très faible mais non nulle, Elle peut

dépendre :

a) du taux de polarisation du faisceau incident (la polarisation n’est pas parfaitement linéaire)

b) du système de lecture (courant d’obscurité)

c) de qualité de l’interface (homogénéité, diffusion, rugosité)

Pour déterminer expérimentalement la valeur de l’indice de réfraction d’interface n et la

constante A, nous interpolons les variations de réflectivité d’interface mesurées en prenant

leur expression analytique et en minimisant l’écart quadratique moyen χ.
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Le non-couplage de n et A nous permet de les évaluer avec précision en même temps et à

partir d’une seule mesure. Leurs valeurs optimales sont obtenues si χ prend la valeur la plus

petite possible, typiquement inférieur à 1010− .

3.3.2 Evaluation de l’homogénéité d’une couche de photopolypeptide

L’homogénéité d’une couche photosensible est parfois un facteur crucial qui dépend à la fois

du matériau, de ses conditions de préparation, et de ses conditions de conservation.

Généralement cette inhomogénéité réduit la qualité des couches et dégrade la qualité de

l’enregistrement. Dans une étape préliminaire, on peut commencer par une évaluation de

l’inhomogénéité de la couche à caractériser.

Les minimums locaux de l’intensité totale réfléchie en fonction de l’angle d’incidence (pour

des angles i<iB) sont gouvernés par une fonction analytique de la forme AinrnR += ),()( 2
1 .

Notant nsm l’indice de réfraction mesuré par l’interpolation des minimums par cette

expression, et ns l’indice de réfraction de substrat, deux cas sont possibles:

Si ns=nsm, la couche est homogène.



Si ns≠nsm, alors la couche est non homogène, si (ns-nsm)>0 alors n2>n1 et si (ns-nsm)<0 alors

n2<n1 , n2 étant l’indice de réfraction de l’interface couche-susbstrat.

La figure suivante illustre les deux cas possibles : à gauche cas homogène et à droite cas non

homogène

Cas homogène       Cas non homogène n1>n2

Figure 11 : Mesure de nsm pour deux types de plaques de verre couverte d’une couche:

à gauche cas homogène, à droite cas non-homogène

3.3.3 Cas des couches de photopolypeptide homogènes

3.3.3.1 Caractérisation in situ du substrat

Il est nécessaire dans beaucoup de cas, pour effectuer une caractérisation d’une couche

photosensible, de commencer par une caractérisation du substrat avant couchage. Cependant,

on a souvent à caractériser des couches de photomatériaux déjà déposées sur des substrats

souvent inconnus.

Le but de ce paragraphe est de montrer la possibilité de mesurer l’indice de réfraction du

substrat, même après le couchage, par la méthode que nous proposons ci-après :

A partir de l’expression de la réflectivité totale sur une couche, les minimums des variations

de cette réflectivité en fonction de l’angle d’incidence (pour des angles d’incidence i<iB)

peuvent s’exprimer théoriquement par l’expression suivante :

                                      AinttrrinttrinrinR +++= ),(2),()(),(),( '1121
2

'112
2

1min                             (3-48)

Si on remplace n par ns dans l’équation précédente, nous pouvons la réécrire comme :

AnrR s += )(2
0 . Nous pouvons déterminer donc expérimentalement ns par une interpolation des

valeurs numériques de Rmin par une fonction d’interface.
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3.3.3.2 Mesure de l’indice de réfraction

La réflectivité en fonction de l’angle d’incidence d’une couche transparente à faces parallèles,

est une fonction sinusoïdale oscillante autour d’une composante continue donnée par

l’équation suivante :

                                                           AttrrRI ++= 2
'112

2
1 )(                                                    (3-49)

A partir des valeurs numériques de cette fonction on peut facilement évaluer l’indice de

réfraction.

Nous allons montrer comment évaluer numériquement RI à partir des mesures de la

réflectivité globale de la couche photosensible. En effet on a :

diAttrrttrrIdiRIRI ))cos(2)((11 '1121
2

'112
2

1∫∫ +++== ϕ

Pour un intervalle I de variation de l’angle d’incidence tel que I=Kּϕi où K est un entier

(K>2) et ϕi est la période de signal nous avons :

0)cos(21)))(((1 '1121
2

'112
2

1 ≈=++− ∫∫ dittrrIdiAttrrRI ϕ

                                                               AttrrRI ++= 2'112
2

1 )(                                                 (3-50)

Nous pouvons alors extraire la composante continue, ce qui permet de déterminer directement

l’indice de réfraction par une interpolation de l’intensité réfléchie globale par IR  sur un

intervalle I=K*ϕi de variation de l’angle d’incidence, ϕi est la période du signal.

Nous pouvons aussi mesurer l’indice de réfraction, en considérant les maximums locaux

(pour i<iB), par interpolation selon l’expression analytique :

                                           AinttrrinttrinrinRM +−+= ),(2),()(),(),( '1121
2

'112
2

1                           (3-51)

Nous pouvons également utiliser la fonction interface(3-45) en interpolant les maximums

locaux pour mesurer n : soit nM l’indice de réfraction mesuré par interpolation autour de

l’angle de Brewster: 2
smM nnn +=

Le choix entre l’utilisation de IR ou MR  pour mesurer l’indice de réfraction avec une

meilleure précision repose sur deux facteurs :

a) Les amplitudes des modulations du signal de la réflectivité en fonction de l’angle

d’incidence : pour de faibles amplitudes qui correspondent à n-ns faible, l’utilisation de

IR permet une meilleure précision, alors que pour les grandes amplitudes il faut plutôt

utiliser MR .



b) L’absorption de la couche: pour des couches à forte absorption il faut utiliser IR , pour les

très faible absorption selon l’amplitude de modulation on peut choisir entre MR et IR .

3.3.3.3 Mesure de l’épaisseur

Après avoir déterminé dans les étapes précédentes (n,ns,A) à partir de l’équation (3-46), il

reste maintenant à mesurer l’épaisseur (d) de la couche photosensible. Pour cela on procède à

une interpolation de la réflectivité totale par son expression analytique. La valeur optimale est

calculée pour une meilleure approche (généralement, χ< 1010− ) entre ces deux fonctions de

réflectivité globale (théorique et expérimentale).

Nous présentons dans le tableau ci-dessous les paramètres que nous avons mesurés en

utilisant la méthode proposée pour trois cas de figure qui correspondent aux cas que nous

allons traiter :  1 : avant l’exposition, 2 : après l’exposition, et 3 : après le développement

Cas 1 Cas 2 Cas 3

Simulation Mesure Simulation Mesure Simulation Mesure

n=1.6021

ns=1.515

d=10µm

nm=1.6019

nsm=1.5151

dm=10.01µm

n=1.5421

ns=1.515

d=30µm

nm=1.5423

nsm=1.515

dm=30µm

n=1.5321

ns=1.515

d=50µm

nm=1.5321

nsm=1.5149

dm=50µm

Tableau 1: Valeurs mesurées en utilisant la méthode proposée pour trois cas de simulation.

3.3.4 Cas des couches non-homogènes

Nous exprimons le profil de l’indice de réfraction d’une couche non-homogène par:

                                                                    δξkknn )1(1 −+=                                                 (3-51)

Nous supposons un profil linéaire ou quasi linéaire dans la couche non exposée, ceci est

justifié théoriquement et expérimentalement. Le degré d’inhomogénéité peut varier selon les

conditions de préparation et de conservation de certaine couche de photopolypeptide.

Dans ce cas, pour mesurer (n1,d) on procède exactement de la même façon que pour le cas

homogène. La détermination, cependant, expérimentale de ns est impossible (en utilisant une

seule longueur d’onde à caractérisation). En revanche nous pouvons mesurer la valeur n2 de

la même façon que l’on mesure nS dans le cas des couches homogènes, mais dans ce cas la

valeur mesurée nsm sera différente de l’indice réel du substrat. L’évaluation de n2 sera donnée

par l’expression :



n2=n1+(ns-nsm)

Connaissant la valeur ns et en utilisant une fonction (3-45) autour de l’angle de Brewster nous

pouvons exprimer l’indice de réfraction de l’interface interne par:







 −−= 22

Msm
s

nnnn

Dans le cas d’une couche homogène ns=nsm donc n2=n1

Dans le cas d’une couche non-homogène ns≠nsm donc n2≠n1

Simulation

ns=1.5000
Simulation Mesure (RM,Rm) Mesure final

Cas 1 n2>n1

n1= 1.5535

n2= 1.564

d= 15µ

A= 0

nM= 1.6175

nsm= 1.4895

n1= 1.5535

n2= 1.564

d= 15µ

A=0

Cas 2 n1>n2

n1= 1.555

n2= 1.545

d= 15µ

A= 0

nM= 1.600

nsm= 1.510

n1= 1.555

n2= 1.545

d= 15µ

A= 0

Tableau 2 : Mesure (n1,n2,d,A) dans deux cas de simulation

3.4 Validation expérimentale de la méthode et du dispositif

3.4.1 Montage expérimental

Le montage que nous proposons (Figure12) permet d’effectuer les mesures de l’éclairement

transmis et réfléchi, il est constitué d’un laser He-Ne polarisé linéairement ayant une

puissance de sortie égale à 15mW, un système de filtre spatial pour éliminer les perturbations

de la répartition spatiale d’intensité du faisceau qui apparaissent lors des réflexions ou les

diffractions parasites induisant un bruit de fréquence spatiale élevée. Un polariseur linéaire

permet d’ajuster la polarisation du faisceau incident, afin de se rapprocher au mieux de

l’hypothèse des ondes planes. La plaque et le détecteur sont montés sur deux moteurs

coaxiaux, pour effectuer la rotation de la plaque à étudier et ajuster le positionnement du

détecteur dans la direction du faisceau observé (en réflexion ou en transmission).

Les systèmes de contrôle et d’acquisition sont commandés par un PC via un contrôleur de

déplacement « Digital Positioning System » (DSP) et une interface GPIB. Les moteurs de

rotation sont de type pas à pas, de résolution  0.001°, le détecteur dont nous disposons est de

type COHERENT LABMASTER. Des programmes pour diriger l’asservissement entre la



rotation de la plaque, le déplacement du photodétecteur et l’acquisition du signal ont été écrits

sous Labview. Ainsi on peut enregistrer sur un fichier de données l’intensité réfléchie (ou

transmise) en fonction de l’angle d’incidence.

Figure 12 : Montage expérimental utilisé pour caractériser les couches de photopolypeptides

Lc : Lentille de collimation,  DPS : Contrôleur de déplacement, P: Détecteur, PA : Amplificateur, Obj : Objectif

de microscope, H : Plaque a caractérisée, X : angle d’incidence, Y : signal mesuré, LS : Lecture de signaux, T1 :

Table de rotation de la plaque, T2 : Table de rotation du détecteur



3.4.2 Programme de contrôle de positionnement

Pendant toutes les mesures, nous estimons que l’erreur de mesure sur l’indice de réfraction est

de 6*10-4. Cette erreur inclue les erreurs de positionnement à la fois du photodétecteur de la

plaque sur son support, et les erreurs dues aux fluctuations de la source au cours de chaque

mesure. Les erreurs de positionnement sont largement minimisées par l’utilisation d’un

programme que nous avons développé sous Labview Figure 13 qui permet de déterminer

l’erreur de positionnement horizontal. Nous espérons par la suite l’améliorer pour déterminer

également l’erreur de positionnement vertical. Les mesures sont effectuées par transmission

pour des variations d’angle d’incidence autour d’une incidence normale. La symétrie de signal

nous informe sur les erreurs de positionnement.

Figure 13 : Programme développé sous Labview  permettant d’évaluer l’erreur angulaire

due au positionnement de la plaque sur son support

Les mesures suivantes sont effectuées, premièrement sur des étalons en verre puis sur des

couches photosensibles standard ( PFG04, et PFG03M), disponible dans la commerce et

largement utilisées pour l’enregistrement holographique.

Grâce à ce programme, il est possible de corriger les erreurs angulaires qui peuvent affecter

les mesures de l’indice de réfraction, et d’en tenir compte pour améliorer la précision de

mesure.



3.4.3 Programmes d’interpolations

Nous avons conçu différents programmes qui assurent la gestion des différentes étapes de

mesure des paramètres optiques. Ils sont totalement automatisés grâce à l’utilisation d’un

langage de programmation graphique G, de l’environnement LabView (Laboratory Virtuel

Instrument Engineering Workbench). Une application sous forme d’instrument virtuel (VI

pour Virtuel Instrument) de mesure est composée de trois parties.

La première assure le commandement ainsi que l’acquisition. La deuxième, l’étalonnage :

Figure13, elle permet d’évaluer les erreurs angulaires dues au positionnement de la plaque sur

son support. Ces erreurs seront par la suite corrigées lors de l’évaluation des différentes

grandeurs (n1, n2, d, ns, A) par un troisième programme que nous avons développé Figure14, et

qui permet de calculer directement les paramètres optiques d’une couche diélectrique à partir

d’une seule mesure de l’intensité réfléchie en fonction des variations de l’angle d’incidence

pour une polarisation TM. Il peut être schématisé en trois blocs : une fenêtre d’entrée qui

permettant d’introduire les valeurs de l’intensité mesurée en fonction de l’angle d’incidence,

une fenêtre d’actionnement pour fixer les paramètres d’interpolation et une fenêtre de sortie

qui permet de visualiser les résultats de la mesure Figure14.



Figure 14 : Programme sur Labview(face avant) permettant de déterminer (n ,ns, d) et(n1 ,n2 ,d) à partir d’une

seule mesure de la réflectivité en polarisation TM

Le principe de mesure est présenté sous forme d’un organigramme Figure 15. Dans les

conditions de mesures, il faut considérer l’inhomogénéité, l’absorption, et la nature de

l’amplitude la modulation de l’intensité réfléchie : si elle est grande ou faible. Le programme

choisira les fonctions optimales pour la mesure. Par défaut, la couche est considérée

homogène, non absorbante, ayant une forte modulation de la réflectivité.



Figure 15 : Organigramme de la méthode proposée pour mesurer les paramètres optiques des couches de

polypeptides photosensibles transparentes.(n1,n2,d,A) les paramètres optiques de la couche, X : l’écart

quadratique moyen.



3.4.4 Mesures expérimentales

3.4.4.1 Mesures de l’indice de réfraction des étalons

Nous avons mesuré l’indice de réfraction d’un étalon en Suprasil  (HERAEUS QUARTZ ) dont

l’indice de réfraction fourni par le constructeur pour la longueur d’onde λ=632.8 nm est

nc=1.45702.

Dans la figure 16 nous présentons, les variations de l’intensité réfléchie, mesurée et théorique,

pour une interface en fonction de l’angle d’incidence.

Les deux courbes sont parfaitement superposées avec χ=2.6e-12, ceci permet de mesurer un

indice de réfraction pour λ=632.8µm égal à n= 1.4566, cette valeur est proche de celle donnée

par le constructeur.

Figure 16 : Courbes de l’intensité réfléchie mesurée et théorique pour un étalon en Suprasil

Pour un autre étalon de type BK7 (SCHOTT), dont l’indice de réfraction donné par le

constructeur est égal à 1.5151 , nous avons mesuré de la même façon n= 1.5147 ± 0.0006.
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3.4.4.2 Mesures de (n,ns,d) pour des couches photosensibles standards.

Nous avons effectué des mesures sur deux émulsions standard, PFG-04 et PFG-03M afin de

mesurer n, ns et d en utilisant la méthode que nous proposons. Il est nécessaire de

mentionner que nous utilisons pour la caractérisation un laser de He-Ne, dont l’intensité de

sortie est égale à 15mW, les émulsions PFG-03M sont particulièrement sensibles  à cette

longueur d'onde. Après la mesure, on observe une tâche brune due à l'interaction entre

l'émulsion et cette longueur d'onde.

Figure 17: Courbes des réflectivités mesurées et calculées en polarisation TM

a: pour l'émulsion  PFG-04 b: pour l’émulsion PFG03M

Paramètres PFG-04 PFG-03M

n

ns

d

A

 χ

1.5444 ± 0.0007

1.5106 ± 0.0006

22.57 ±.0.01

0.00012

3.1287E-10

1.5779 ± 0.0007

1.5287±0.0006

6.69 ± 0.01

0.00012

3.9519E-10

Après ces mesures, nous avons procédé à une mesure destructive incontestable. Nous avons

enlevé les deux émulsions, après un nettoyage soigneux du substrat, nous avons mesuré

l’indice de réfraction du substrat dans les deux cas. Les courbes ci-dessous Figure 18 traduisent

les variations de la réflectivité du substrat nu en fonction de l’angle d’incidence.

Tableau 3 : Valeurs (n, ns, d, A) mesurées par la méthode proposée
La correspondance  se traduit  par χ très faible
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Figure 18 : Mesure de la réflectivité du substrat utilisé pour des émulsions

a: de type PFG04, b: de type PFG03M

Ces mesures confirment la pertinence des deux hypothèses : l’homogénéité des deux couches,

leur faible absorption ainsi que l’étalonnage du montage expérimental. Afin de montrer

l’utilité de notre programme de contrôle de positionnement, nous avons mesuré l’indice de

réfraction de l’étalon en Suprasil (n=1.45702) avec et sans utilisation du programme, Figure

15 :

• Sans le programme d’étalonnage nous mesurons  n=1.4553

• Avec le programme d’étalonnage nous mesurons  n=1.4566

4 Conclusion

Suite à une présentation et critique des méthodes existantes, nous avons choisi de proposer

une méthode se situant dans le contexte de résonance des couches minces. Nous avons évalué

d’abord par simulation puis expérimentalement la validité de la méthode, et son efficacité

pour déterminer (n, ns, d) séparément en une seule mesure. L'accord entre les résultats

théoriques et expérimentaux et la simplicité de l'expérience fait que la méthode proposée est

une méthode attrayante pour évaluer les paramètres d'une couche de polypeptides et de son

substrat. Le choix de cette méthode, dans notre cas, repose également sur quatre raisons:

a) sa facilité de mise en œuvre.

b) son montage intégrable au montage d'enregistrement.

c) sa précision de mesure, après calibrage du système.

d) son étendue de mesure des épaisseurs(d).
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Pour mesurer ns avec une bonne précision, nous avons supposé que le matériau est homogène

et non absorbant (cas des polypeptides). Cependant, pour un matériau  absorbant nous

devrions utiliser plutôt l’équation (3-50) pour évaluer l'indice de réfraction d'une couche.

Cette méthode est aussi valable pour caractériser des couches dont les indices de réfraction

sont très proches de ceux du substrat ce qui est le cas des photopolypeptides, ce qui n’est pas

accessible par la plupart des méthodes optiques existantes, particulièrement pour les méthodes

interférentielles (voir chapitre4).

En conclusion, Nous avons pu démontrer qu’il est possible de effectuer une mesure absolue

de l’indice de réfraction ainsi que celle de l’épaisseur en rendant l’erreur angulaire due au

positionnement de la plaque sur son support la plus petite possible si on connaît l’indice de

substrat avec une bonne précision
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1 Introduction

Les hologrammes épais de phase, ont un certain nombre de propriétés qui peuvent être

exploitées pour l’optimisation des mémoires diffractives. Nous donnons quelques résultats

expérimentaux en exploitant la méthode présentée au chapitre précédent pour l’analyse de ce

type de mémoire.

Le contrôle des paramètres tels que : l’indice de réfraction, l’épaisseur, l’homogénéité de la

couche photopolypeptide dans toutes les phases de fabrication d’une mémoire diffractive est

stratégique pour la production de mémoires diffractives effectivement opérationnelles et de

bonne qualité. Pour cela, dans ce chapitre nous appliquons donc la méthode proposée au

chapitre 3 pour la caractérisation des couches de photopolypeptides au cours des différentes

étapes de la  création d’une mémoire diffractive.

Au début de ce chapitre nous présentons les résultats obtenus concernant la caractérisation de

couches de photopolypeptides non exposées. Nous étudions, pour cela, certains paramètres

agissant sur la réponse optique de ces couches : taux de sensibilisation, nature de la

sensibilisation, conditions de conservation, et contrôle de l’épaisseur. Dans le deuxième

paragraphe nous examinons, en utilisant plusieurs taux de dopage l’interaction de ces couches

avec différentes énergies d’exposition photonique. Ensuite, nous analysons des structures

diffractives  formées sur des couches de photopolypeptides. Nous évaluons le profil de la

modulation de l’indice de réfraction pour les différentes énergies d’enregistrement du

composant diffractif. Le dernier paragraphe concerne une introduction à la caractérisation des

réseaux multiplexés. Nous terminons par une application de la méthode proposée pour la

caractérisation aussi complète que possible de mémoires diffractives que nous avons réalisées.

En conclusion nous faisons la synthèse des résultats obtenus par la méthode que nous

proposons pour caractériser quelques propriétés optiques de mémoires diffractives afin

d’optimiser leur performance.



2 Caractérisation des couches de photopolypeptide non
exposées

Les couches de polypeptide utilisées pour l’enregistrement diffractif sont naturellement

insensibles à la lumière. Ce n’est qu’après dopage par un sensibilisateur photonique que les

polypeptides deviennent de photopolypeptides sensibles à un certain spectre de la lumière.

Les couches réalisées par ce type de matériau sont également sensibles à certaines conditions

de préparation et de conservation telles que la température, l’humidité et la concentration du

dopant. Nous utilisons deux processus de sensibilisation dont nous allons examiner les

avantages et les inconvénients.

2.1 Matériau : du polypeptide au photopolypeptide.

D'un point de vue physico-chimique, les protéines peuvent être assimilées à des polymères

construits à partir d’acides aminés associés dans une chaîne répétitive nommée la chaîne

polypeptidique. Il existe dans la nature vingt acide aminés différents, tous se caractérisent par

la présence d’un groupe acide carboxylique et d’une fonction amine lie à un même atome de

carbone alpha. Les liaisons entre deux acides aminés sont à la base de tout enchaînement

polypeptide Figure 1. La polymérisation des molécules d’acides aminés conduit à la formation

d’une jonction, nommé la liaison peptidique CO–NH par réaction de condensation en libérant

une molécule d’eau, présenté sur la Figure 1.

                       2-aminoacide                    polyaminoacide

                       (α-aminoacide)                      (polypeptide)

Figure.1 : Polymérisation des acides aminés

Les aminoacides sont des petites molécules comprenant un groupe carboxyle (COOH) et une

amine (NH2), liés entre eux par un groupement (R-C-H). Le carbone du (R-C-H) est nommé

le carbone α ou Cα.



Le résidu R représente la partie variable, qui est différente d’un acide aminé à un autre. Le

radical R, également appelé chaîne latérale, peut être un simple groupe d’hydrocarbone ou

contenir de l’azote, de l’oxygène, du sulfure et des anneaux de benzène. Bien qu’il existe plus

de 500 acides aminés, seuls 20 sont présents dans les protéines naturelles. Certains acides

aminés présentent des groupements acides ou basiques, d’autres, polaires neutres ou apolaires,

certains sont formés de groupements aromatiques.

Les polypeptides purifiés d’origine biologique sont largement utilisés dans différents

domaines  en particulier en pharmacologie, chimie, et biotechnologie. Ils sont potentiellement

aptes à subir des modifications qui vont changer leur comportement vis-à-vis des

températures, des rayonnements…. Ce comportement spécifique associé à la possibilité d’être

sous forme solide liquide, en gel exploitable en couche, permet de l’utiliser donc comme des

polymères dotés de propriétés étendues. Ce biomatériau se comporte donc comme un

polymère biologique qui présente des propriétés optiques particulières. Un polypeptide est

aisément manipulable. L’adjonction réticulée des agents sensibilisateurs rendent certains

polypeptides utilisables pour l’enregistrement diffractif de données.

Les polypeptides que nous avons choisi comme matériau pour réaliser des mémoires optiques

diffractives sont d'origine animale11. Ce matériau classé par sa pureté auprès de fournisseur,

se présente sous forme de poudre. Il est dissous dans de l’eau distillée avec une proportion

bien définie, la température de dissolution est de 40 °C. Pour qu’un polypeptide devienne

photosensible un sensibilisateur spectral est ajouté. Le sensibilisateur le plus adapté est le

bichromate d’ammonium mais d’autres sont possibles1. Pour réaliser des couches destinées à

l’enregistrement optique, on verse cette solution sur un substrat en verre sous la forme d’un

film mince, puis on laisse sécher à la température ambiante à l’abri de la lumière pendant 24

heures.



Figure 2 : Sensibilisation par l’adjonction de sel de chrome (VI) et impression photonique par exposition.

Apres exposition au rayonnement photonique, le chrome +VI passe à l’état excité, et est réduit

à l’état +III en présence des fonctions réductrices du milieu. Ces atomes de chrome ont une

grande force de coordination. Ils peuvent lier beaucoup de chaînes de polypeptide par des

groupes carboxyles et des groupes d'amines. Après un processus de développement les zones

exposées sont insolubles ceci est probablement du à la chélation des ions Cr3+ par des

groupements chimiques de polypeptides qui contiennent les atomes O et N, ceci entraîne un

changement local de l’indice de réfraction entre les parties exposées et les parties non

exposées.

Une couche parfaite pour l’enregistrement optique est caractérisé par la qualité de

l’enregistrement qu’elle pourra supporter, sa sensibilité énergétique, sa stabilité, sa résolution

et sa reproductibilité. En revanche de nombreuses contraintes peuvent modifier la qualité

fonctionnelle des couches de photopolypeptides, par exemple : la méthode de sensibilisation,

le taux de sensibilisation, les conditions de température et d’humidité ainsi que l’énergie

d’exposition.

2.1.1 La sensibilisation

Nous avons expérimenté deux méthodes de sensibilisation différentes : une méthode de

sensibilisation dite ‘en volume’ qui consiste à mélanger, en même temps, le sensibilisateur et

le polypeptide avant le couchage suivi d’un durcissement. Ce durcisseur est ajouté pour

notamment améliorer la stabilité mécanique du matériau. Il peut être obtenu chimiquement

par l’addition de certains agents comme le Formaldéhyde ou Gluturaldéhyde, par

échauffement ou par effet de radiation ultra-violette qui entraîne la rupture de certaines

liaisons chimiques donnant une structure plus stable. Une deuxième méthode est basée sur

une sensibilisation après durcissement, qui consiste à sensibiliser le polypeptide après

Polypeptide



couchage par un traitement avec une quantité de solution de bichromate d’ammonium suivi

d’un échauffement à 150°C. Nous présentons ci-dessous les courbes Figure 3 expérimentales

donnant des intensités réfléchies pour deux couches sensibilisées différemment.

Figure 3: Mesure par l’intensité réfléchie en mode TM de l’indice de réfraction et épaisseur de deux couches

sensibilisées différemment avec 20%

a : avec une sensibilisation en volume, b : avec une sensibilisation après durcissement

Dans les deux cas, nous avons considéré pour l’interpolation des intensités réfléchies

mesurées une expression analytique qui correspond à une couche homogène. Les valeurs de

l’indice de réfraction pour les deux couches à sensibilisation égale sont relativement

différentes. Les écarts quadratiques moyen χa<< χb montrent une approche plus homogène

dans le cas de la sensibilisation en volume.

Ainsi la méthode de sensibilisation des couches de photopolypeptides peut influer

notablement sur leur qualité photonique. On peut s’affranchir particulièrement de ces

contraintes en optimisant le durcissement.
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2.1.2 Optimisation de la concentration du photosensibilisateur

Nous préparons une série d’échantillons avec des taux de dopage variant, suivant un protocole

expérimental bien défini (sensibilisation en volume ). Pour les différentes concentrations de

dopant Figure 4, l’indice de réfraction et la sensibilité photonique changent comme nous allons

voir prochainement. Cependant, au-delà d’une certaine concentration limite, égale à environ

25%, cette photosensibilité n’augmente plus et la qualité de diffraction diminue. Les données

enregistrées se traduisent par des restitutions ayant un aspect laiteux. Ceci peut probablement

s’expliquer par la formation d’une phase cristalline2 et/ou par l’augmentation de la densité des

agrégats, les réticulations devenant plus complexes. Nous avons mesuré expérimentalement

les variations de l’indice de réfraction en fonction de pourcentage du sensibilisateur.

Figure 4: Indices de réfraction mésurés pour les différentes concentations du chrome utilisées pour doper des

couches de polypeptides non exposées

La courbe Figure 4 montre une variation quasi linéaire de l’indice de réfraction en fonction de

concentration pour des taux de sensibilisation avec une concentration x<25% on peut écrire

l’indice de réfraction de la façon suivante :

                                                (%)1067.85256.1 4xn −⋅+=                                            (4-1)

Notre étude n’a pas porté sur des taux supérieurs à 25% pour les raisons exposées ci-dessus.

Le choix d’une concentration optimale du dopant d’une couche de polypeptide va dépendre de

la sensibilité énergétique et de la modulation de l’indice de réfraction maximal qui peuvent

être effectivement atteint expérimentalement.
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2.1.3 Optimisation des conditions de température et d’humidité.

Tous les polypeptides présentent un groupement polarisé, donc dans un environnement

humide ces matériaux peuvent absorber une grande quantité d’eau. Les molécules d’eau

seront retenues par ces groupements. Un autre phénomène est observé : même en absence de

lumière si les couches de photopolypeptides sensibilisées sont laissées sans protection aux

variations de température et d’humidité, on observe au bout de quelques jours un

noircissement de la couche. Ce noircissement provient de la transformation du Cr+6 en Cr+3.

Nous avons caractérisé cette transformation et mesuré sa cinétique. Cette cinétique est définie

par la variation de l’indice de réfraction en fonction du temps pour des couches de

photopolypeptides déposées dans un endroit sombre. La première est protégée dans une boite

hermétique en présence d’une substance anti-humidité, la deuxième est non protégée des

fluctuations de la température et de l’humidité du milieu ambiant Figure 5.

Figure 5: Evolution de l’indice de réfraction pour deux couches photosensibles l’une déposées dans le milieu

ambiant sans protection et l’autre protégé dans une boite hermétique en présence de substance anti-humidité

La sensibilité des photopolypeptides aux conditions de température et d’humidité est très

importante Figure 5. Une couche de photopolypetides laissée dans un milieu dont l’humidité

est non contrôlée conduit inévitablement à la dégradation de sa qualité optique. Cette

dégradation se traduit par le changement de son indice de réfraction associé à un gonflement

dû à un piégeage des molécules d’eau. Pour éviter cela, nous conservons nos plaques avant

l’exposition et même après développement dans une boite hermétique et en présence de

substance anti-humidité.
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2.2 Homogénéité d’une couche de photopolypeptides

Selon les procédés de sensibilisation que nous utilisons, on peut obtenir des couches

uniformément sensibilisées ou non. La sensibilisation en volume permet d’obtenir une bonne

homogénéité. En revanche, cette uniformité dans le cas de sensibilisation après le couchage

peut être significativement moins bonne si les conditions ne sont pas optimisées. La vitesse

d’absorption, ainsi que le degré de durcissement de la couche sont des facteurs qui peuvent

modifier l’homogénéité de la couche de photopolypeptides.

2.2.1 Cas de la sensibilisation après le couchage

Elle consiste à coucher le polypeptide sous forme d’une couche de quelques microns sur un

substrat en verre. Après durcissement puis échauffement nous la photosensibilisons en

trempant la plaque après durcissement dans une solution de bichromate d’ammonium. Les

variations expérimentales des indices de réfraction des deux interfaces en fonction du temps

passé dans le bain de sensibilisation sont présentées dans le tableau ci-dessous.

Temps de

sensibilisation (s)

Indice de l’interface externe

n1

Indice de l’interface interne

n2

Différence d’indice

n1- n2

15 1.5333±0.0009 1.5292±0.0008 0.0041±0.0017

60 1.5382±0.0009 1.5352±0.0007 0.0030±0.0016

120 1.5443±0.0007 1.5431±0.0006 0.0012±0.0013

240 1.5465±0.0005 1.5457±0.0005 0.0008±0.0010

600 1.5472±0.0005 1.5463±0.0005 0.0009±0.0010

Tableau 1: Indices de réfraction mesurés pour quatre concentrations de chrome en utilisant la sensibilisation

après durcissement.

Nous avons mis en évidence l’inhomogénéité qui peut être induite par ce type de

sensibilisation. Il convient de noter que ces mesures extrêmes, ont été effectuées en durcissant

excessivement les couches dans un bain de durcissement pendant quatre minutes pour mieux

qualifier le phénomène.

Afin d’étudier l’effet de durcissement, nous avons réalisé plusieurs couches durcies

chimiquement avant la sensibilisation. Le durcissement est réalisé en trempant ces plaques

dans une solution de Gluturaldéhyde pure. Les différents taux de durcissement sont obtenus

en variant le temps de présence de chaque plaque dans le bain durcisseur.



Nous avons ensuite sensibilisé toutes les couches de la même façon en utilisant un taux de

sensibilisation qui correspond à 2 minutes dans le bain sensibilisateur. Le tableau 2 donne les

variations des indices de réfraction aux interfaces, l’inhomogénéité est exprimée par n1-n2 en

fonction du temps de durcissement Ces résultats sont des résultats moyens effectués sur 12

plaques différentes.

Temps de

Durcissement (s)

Indice de l’interface externe

n1

Indice de l’interface interne

n2

Différence d’indice

n1- n2

15 1.5434±0.0007 1.5428±0.0006 0.0006±0.0013

120 1.5453±0.0006 1.5451±0.0006 0.0002±0.0012

240 1.5473±0.0006 1.5454±0.0005 0.0019±0.0011

360 1.5466±0.0008 1.5451±0.0006 0.0015±0.0014

Tableau 2: Indices de réfraction mesurés pour quatre temps de durcissements en utilisant la sensibilisation après

durcissement.

Le durcissement excessif d’une couche de photopolypeptides selon ce procédé peut réduire

considérablement la diffusion des atomes de l’agent sensibilisateur dans la couche. Ce qui

signifie qu’il y aura moins d’agent sensibilisateur sur la couche interne par rapport à la couche

externe, entraînant ainsi une réduction de la sensibilité relative des couches internes.

2.2.2 Cas de la sensibilisation en volume

Pour des raisons de facilité, et afin de réduire les étapes de fabrication des couches de

photopolypeptides. Nous proposons une méthode de sensibilisation en volume, elle consiste à

mélanger en même temps les agents sensibilisateurs et le polypeptide en volume. Après le

couchage, une évaporation est effectuée à la température de 20°C. Les couches de

photopolypeptides sont alors prêtes pour l’enregistrement optique. Cependant, un délai de

conservation maximal de quelques jours doit être respecté dans des conditions de température

stabilisée (20°C) et d’humidité contrôlée (inférieure à 40%). Les couches de

photopolypeptides doivent être gardées à l’abri de la lumière. Le tableau 3 montre les résultats

expérimentaux pour des couches sensibilisées en volume en donnant les deux indices de

réfraction au niveau des deux interfaces de la couche en utilisant différents taux de

sensibilisation.



Concentration

de sensibilisateur

Indice de l’interface externe

n1

Indice de l’interface interne

n2

Différence d’indice

n1- n2

0% 1.5248±0.0010 1.5251±0.0007 -0.0003±0.0017

5% 1.5334±0.0006 1.5328±0.0006 0.0006±0.0012

20% 1.5493±0.0005 1.5491±0.0005 0.0002±0.0010

Tableau 3: Indices de réfraction mesurés pour trois concentrations de chrome pour une sensibilisation en

volume de la couche de photopolypeptides.

Avec les différents taux de sensibilisation, les indices de réfraction mesurés pour les deux

interfaces sont très proches, ce qui signifie une très bonne homogénéité des couches obtenues.

Cependant, l’enregistrement diffractif optimal dans des couches de photopolypeptides

nécessite encore quelques études complémentaires. L’addition de bichromate à une solution

de polypeptide pendant la préparation contribue à la formation d’agrégats. La nature et la

taille de ces agrégats peuvent affecter la sensibilité photonique des couches réalisées. Malgré

sa bonne homogénéité. Nous avons remarqué que la reproductibilité des résultats par ce type

de sensibilisation dépend fortement la température de mélange. La réponse d’une couche

sensibilisée en volume est meilleure que celle d’une couche sensibilisée après durcissement

pour des faibles taux de sensibilisateur (inférieur à 5%), alors que pour des grands taux de

sensibilisation (supérieur à 5%) on observe l’inverse.

Une inhomogénéité est obtenue dans le cas d’une sensibilisation après durcissement. Elle

augmente rapidement si le temps de durcissement est supérieur à deux minutes. Avec une

sensibilisation en volume l’inhomogénéité est faible ou quasiment nulle par un mélange de

l’ensemble (polypeptides-chrome) avant le couchage dans les conditions convenable de

température, d’humidité, et de rayonnement. Elle est variable pour une sensibilisation après

durcissement, elle dépend de la dureté de la couche qui augmente en fonction du temps de

durcissement empêchant ainsi la diffusion du dopant dans la couche.

Dans toute la suite, nous utiliserons la méthode de sensibilisation après durcissement, en

optimisant le temps de durcissement à deux minutes. Cela favorisera la sensibilisation des

couches internes et minimisera l’inhomogénéité.



2.3 Contrôle de l’épaisseur de la couche de polypeptide 

L’efficacité de diffraction ainsi que la capacité de stockage des mémoires diffractives sur

photopolypeptide dépendent de la modulation de l’indice de réfraction et de l’épaisseur de la

couche (voir chapitre2). L’exploitabilité d’une mémoire diffractive nécessite donc un contrôle

rigoureux de l’épaisseur de la couche. Plus l’épaisseur est grande plus la densité de données

stockées augmente Cependant, il existe une épaisseur maximale utilisable au-delà de laquelle

la dispersion devient gênante.

Nous utilisons pour le couchage une méthode connue sous le nom ‘gravity-settling’. Elle

consiste à déposer un volume de solution sur le substrat par rotation de ce dernier. Il y aura un

étalement uniforme de la solution sur le substrat.

Afin de vérifier l’uniformité de l’épaisseur des couches réalisées, nous mesurons l’épaisseur

en cinq positions différentes sur une plaque de 10×10cm2 avec différentes méthodes.

Méthode interférométrique :

Les mesures interférométriques ont été effectuées au sein du laboratoire PHASE à Strasbourg

dans l’équipe de P.C. Montgomery en utilisant la microscopie à saut de phase PSM. La

microscopie à saut de phase est une technique optique fonctionnant en lumière

monochromatique ou quasi-monochromatique. Le concept principale de la PSM 3,4 consiste à

déterminer, grâce aux équations de l’interférométrie, les caractéristiques optiques (n,d) d’un

échantillon par l’intermédiaire de la phase d’un signal lumineux. Ceci peut être réalisé en

introduisant des décalages de phases connus entre les deux faisceaux provenant

respectivement de l’échantillon et d’un miroir de référence. Nous utilisons pour l’analyse des

couches de photopolypeptides un mode discret pour introduire les décalages de phase avec un

algorithme basé sur 5 sauts de phase de π/2. Cette approche permet un bon rapport précision-

temps de calcul, elle est également peu sensible aux erreurs de sauts de phase.



Figure 6 : Principe de base d’un interféromètre PSM

La couche de polypeptide est éclairée par une source monochromatique cohérente à travers un

dispositif interférentiel. Le détecteur est une caméra CCD. Un support piézoélectrique permet

de déplacer verticalement l’échantillon dans des positions correspondant à des sous-multiples

de la longueur d’onde. La phase du front d’onde réfléchi est calculée pour chaque pixel.

L’intensité en un point de coordonnées (x,y) dans la figure d’interférence obtenue peut être

exprimée par :

                                                 ( )[ ]αφγ ++= ),(cos1),(),( 00 yxyxIyxIi                                        (4-2)

Avec αi le décalage de phase introduit, I( x,y) le carré de l’amplitude incidente,  γi le facteur de

visibilité des franges et, φ(x,y) la phase du signal qu’on cherche à calculer.

L’équation précédente comporte trois inconnues dont la phase φ(x,y) est a déterminer car elle

contient l’information recherchée à savoir l’indice de réfraction et l’épaisseur de la couche.

Par l’acquisition de cinq interférogrammes avec des déphasages contrôlés de π/2 on peut

exprimer la phase en un point (x,y) de la couche en fonction des intensités acquises en ce

point (x,y) selon :
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En connaissant l’indice de réfraction de la couche on peut déterminer son épaisseur. Cette

méthode à été ensuite utilisée sur des couches de polypeptides non dopés. Les incertitudes

sont dans ce cas plus grandes à cause d’un faible contraste des interférogrammes résultant

d’une faible différence des indices de réfraction substrat – couche. Les méthodes

interférométriques sont difficilement applicables pour mesurer les paramètres optiques pour

des couches ayant des indices proches de celui du substrat.



Méthode utilisant un palpeur mécanique:

Nous avons utilisé un palpeur type ( Tesa modul ) équipé d' une pointe standard de rayon de

courbure de 12,5 µm. Il permet de mesurer la différence d’épaisseur entre deux niveaux

(substrat-surface de la couche supérieure). Parmi les inconvénients de ce système, en plus du

caractère destructif de la mesure, on note la précision du palpeur que est de l’ordre de 10 % à

cause de la valeur très élevée de la force de contact et le caractère ″élastique ″ des couches de

photopolypeptides.

Malgré cet inconvénient, le palpeur à base de stylet reste une technique de référence qui a

montré son utilité depuis des dizaines d’années. Cette technique a été efficace pour la mesure

des hauteurs de marches de micro composants diffractifs numériques sur du Silicium. En

utilisant cette technique, nous avons effectué des mesures des épaisseurs sur différentes

positions.

Centre Position1 Position2 Position3 Position4

d (µm)  méthode proposée 22.43±0.08 21.76±0.08 22.04±0.08 21.98±0.08 22.10±0.08

d (µm)  PSM 22.2±0.6 21.4±0.6 22.2±0.6 21.8±0.6 22.6±0.6

d (µm)  palpeur  TESA MODUL 22.7 22.3±1.0 23.2±1.0 22±1.0 20.4±1.0

Tableau 4: Comparaison des résultats expérimentaux de trois méthodes que nous avons utilisées pour

déterminer l’épaisseur avec cinq positions de mesure sur une couche de polypeptides.

Les résultats expérimentaux obtenus montrent la bonne uniformité de la couche réalisée. Les

variations de l’épaisseur entre les différentes positions sont inférieures à un micromètre. Pour

des couches non dopées la méthode interférométrique montre sa limite. En revanche la

méthode proposée est efficace.

Nous sommes donc en mesure de préparer d’une façon contrôlée des couches de

photopolypeptides en fixant le volume de solution versée et la vitesse de rotation pendant le

couchage, en vu de les utiliser pour l’enregistrement d’information en mode diffractif.

L’ensemble des étapes que nous avons pu voir et mesurer expérimentalement, la sélection des

matériaux, la sensibilisation, le couchage, etc.. permettent de maîtriser les photopolypeptides

pour une exploitation efficace dans la production de mémoires diffractives.



3 Caractérisation des couches de photopolypeptides exposées

Dans toute la suite nous opérons sur des couches de photopolypeptides élaboreés selon le

procédé suivant : après la dissolution du polypeptide dans de l’eau distillé à 40°C, la solution

est versée avec une quantité bien définie sur une plaque en verre. Apres évaporation pendant

24heures à 20°C avec une humidité 40%, il se forme un film adsorbé sur la plaque. Dans ces

conditions le film est cristallin2. Un chauffage d’une heure à 150°C produit une

déshydratation partielle et rend le film insoluble. La photosensibilisation se fait à l’abri de la

lumière pour éviter une réduction photoinduite de l’agent dopant.

Après l’exposition, la plaque est traitée à l’aide d’un durcisseur chimique ( Glutheraldéhyde,

Formaldéhyde) qui va rendre la couche de photopolypeptides totalement insoluble. Enfin, les

constituants qui n’ont pas réagi sont lavés pendant le développement dans des bains d’eau

distillée à concentration en alcool croissante.

Un vernissage final de la surface de la couche est utile pour une bonne préservation vis-à-vis

de l’humidité qui est susceptible d’altérer les enregistrements diffractifs.

3.1 Exposition à un seul faisceau

Avant de traiter le cas des couches diffractives correspondant à l’exposition à deux faisceaux,

nous allons tout d’abord présenter quelques résultats provenant de l’exposition d’une couche

de photopolypeptides à un seul faisceau. Après l’exposition de la couche sensibilisée, nous

avons observé, selon l’intensité de l’énergie, un ‘noircissement’ des zones exposées, ce qui

peut s’expliquer par un changement local de l’indice de réfraction (pour un milieu

diélectrique), permettant ainsi un enregistrement optique des données. La plupart des

matériaux photosensibles sont fortement non linéaires pour de hautes expositions. On peut

définir une énergie seuil au-delà de laquelle l’indice de réfraction ne change plus même si on

augmente davantage l’énergie d’exposition. Ce seuil est appelé habituellement, l’énergie de

saturation. Dans ce paragraphe nous allons déterminer expérimentalement cette énergie de

saturation ainsi que l’allure de l’indice de réfraction (n) en fonction de variation de l’énergie

d’exposition pour les photopolypeptides que nous avons considérés.

On trouve dans la littérature5,6, une expression simple traduisant cette non-linéarité pour les

fortes expositions de matériaux photosensibles :



                                                      ))exp(1)(()()( 0 EAEnEnEn S ⋅−−∆+=                                  (4-5)

)(En est l’indice de réfraction qui correspond à une énergie d’exposition E, )( 0En est l’indice

de réfraction avant l’exposition (E0=0), )()()( 0EnEEnEn SS −≥=∆  est la modulation maximale

de l’indice de réfraction, A est une constante positive qui dépend les caractéristiques physico-

chimiques de la couche.

Nous avons préparé plusieurs plaques revêtues de couches de photopolypeptides en utilisant

trois concentrations en chrome 5%, 15% et 20%. Nous avons ensuite mesuré l’indice de

réfraction après le développement, pour des énergies d’exposition variant de 0 à 2000 mJ/cm2

pour chaque cas de concentration.

Les résultats expérimentaux sont présentés par les courbes de la Figure 7.

Figure 7: Approche théorique des indices de réfraction mesurés après le développement en fonction de l’énergie

d’exposition en utilisant l’expression (4-5) pour trois concentrations de sensibilisateurs.

Nous avons ensuite, interpolé l’ensemble des points mesurés en utilisant l’expression (4-5)

(voir figure 7). Les équations obtenues pour les différents taux de sensibilisation sont

présentées par les relations ci-dessous :

                          Pour un taux de 20%         ))0034.0exp(1(04.052271)( E.En ⋅−−+=               (4-6)

                          Pour un taux de 15%          ))005.0exp(1(025.05233.1)( EEn ⋅−−+=              (4-7)

                          Pour un taux de 5%            ))0065.0exp(1(017.05226.1)( EEn ⋅−−+=             (4-8)

A partir de ces relations nous pouvons prédire l’indice de réfraction obtenu avec un taux de

sensibilisation donné et une énergie d’exposition donnée. On note que ∆n(Es), les énergies de

saturation.
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La sensibilité photonique est définie comme la dérivée de l’indice de réfraction en fonction de

l’énergie. Ces deux dernières augmente avec l’augmentation du taux de sensibilisation.

Dans le cas de l’enregistrement de composant diffractif, compte tenu de la non-linéarité de la

réponse des photopolypeptides, le profil de l’indice enregistré, ne peut pas être un transfert

exact de modulation sinusoïdale des franges d’interférence. Une sur-exposition peut alors se

traduire par une saturation de l’indice de réfraction dans les parties exposées, alors qu’une

sous-exposition conduit à un « aplatissement » de l’indice de réfraction dans les parties non

exposées. Les parties linéaires sont souvent les zones les plus utiles pour réaliser des

composants diffractifs avec une bonne efficacité de diffraction. La qualité de l’enregistrement

d’un profil d’interférence dépend à la fois, du taux de sensibilisation et de l’énergie

d’exposition. Plus le taux de sensibilisation augmente plus la sensibilité photonique croit, plus

l’énergie nécessaire pour obtenir l’enregistrement d’un profil correspondant à une sur-

exposition augmente.

Nous allons analyser, dans le paragraphe suivant, l’effet de différentes valeurs de l’exposition

sur les composants diffractifs réalisés.

3.2 Caractérisation des composants diffractifs de transmission

Les photopolypeptides, sont fortement non linéaire dans leur réponse à des énergies

d’expositions élevées, comme cela a été montré au paragraphe précédent. L’influence de la

forme effective du profil de modulation de l’indice de réfraction dans un composant diffractif

revêt une grande importance pour l’optimisation des composants diffractifs en général et des

mémoires diffractives en particulier.

3.2.1 Etude numérique du profil de modulation de l’indice de
réfraction dans les composants diffractifs.

Dans le cas de l’enregistrement d’un hologramme de phase, la figure d’interférence est

inscrite dans la couche de photopolypeptides sous la forme d’une modulation de l’indice de

réfraction. Dans le but de déterminer l’influence du profil de cette modulation sur l’efficacité

de diffraction ainsi que sur la bande passante angulaire (BP) dans le cas des réseaux diffractifs

de volume, nous avons considéré trois profils correspond à trois cas d’exposition (sous-

exposition, sur-exposition ou exposition optimale). Ce profil dans ces trois cas est une

fonction linéaire périodique. Il peut être décomposé en série de Fourier :

                                                  )sin()cos(
0
∑
ℵ

=
⋅+⋅=

p
pp pBpAn θθ                                                 (4-8)



Où Ap= ∆n ap et Bp= ∆n bp ,∆n étant la modulation de l’indice de réfraction, et ap et bp sont

respectivement les coefficients de Fourier des composantes cosinusoïdales, et sinusoïdales.

• Pour un profil d’indice qui correspond à une sous-exposition Figure 8a  on considère une

décomposition de troisième ordre tel que : a1=1,b1=1,a2=0,b2=0.7,a3=-0.13 et b3=0.13

• Pour une exposition optimale le profil d’indice est parfaitement sinusoïdale Figure 8b on

considère une décomposition de troisième ordre tel que : a1=1,b1=1,a2=0,b2=0,a3=0 et

b3=0

• Pour un profil d’indice qui correspond à une sur- exposition Figure 8c on considère une

décomposition de troisième ordre avec : a1=1,b1=1,a2=0,b2=-0.7,a3=-0.13 et b3=0.13

Figure 8: Allure de c
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travaux, Mechahougui7 a utilisé ‘la théorie alternative pour l’analyse de la

 milieux modulés‘ (voir chapitre 2) en considérant les différents profils (a,

trer leur influence, d’une part sur l’efficacité de diffraction et d’autre part

te angulaire (BP). Nous présentons dans la figure ci-dessous (Figure 9) les

es obtenus concernant les variations de l’efficacité de diffraction dans les

 a, b, et c.



Figure 9: Courbes théoriques de l’efficacité de diffraction de l’ordre +1 en fonction de l’angle

d’incidence pour les trois profils (a, b et c) on considère le cas où ξ=0.2 ; kd=130 et ε=0.02

Les courbes de diffraction présentées montrent que la bande passante associée à la modulation

de l’indice augmente avec l’exposition photonique. On note ‘une faible’ bande passante (BP)

dans le cas des sous-expositions. Dans le cas du multiplexage angulaire ce calcul s’avère

particulièrement intéressant. En effet, on cherche, dans ce cas, que tous les paquets enregistrés

aient une faible BP, afin d’augmenter le nombre de paquets multiplexés tout en réduisant leur

″chevauchement ″ pendant la lecture. L’efficacité de diffraction atteindra sa valeur maximale

uniquement si le profil de modulation de l’indice est purement sinusoïdal. Ces résultats ont

été validés expérimentalement, par A.Mejahed 8

En considérant les trois profils a, b et c, nous avons essayé de déterminer théoriquement les

valeurs optimales de n1d ( n1: amplitude de modulation de l’indice, d: épaisseur) pour que

chaque profil permette d’obtenir une grande efficacité de diffraction et une bonne sélectivité

angulaire. D’après la théorie des ondes couplées, l’efficacité de diffraction dépend du produit

n1d. Nous avons constaté que pour un profil d’indice qui correspond à une sous-exposition le

maximum d’efficacité de diffraction est obtenu uniquement si n1d<λ⁄π. Pour un profil

sinusoïdal, le maximum de l’efficacité de diffraction est obtenu pour 1.15λ⁄π< n1d <1.25λ⁄π.

alors que, pour un profil d’indice obtenu par sur-exposition, le maximum de l’efficacité est

atteint si 1.25λ⁄π< n1d <2λ⁄π  Figure 10.
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Figure 10: Résultats numériques des efficacités de diffraction optimales, pour les trois profils a, b et c. selon les

valeurs (n1kd)

Ces résultats ont été également vérifiés par les tracés de l’efficacité de diffraction en fonction

de la quantité (kd) pour une valeur fixée de l’amplitude de modulation de l’indice de

réfraction 7.

Cette étude numérique valide l’influence du profil modulation de l’indice de réfraction sur les

courbes d’efficacité de diffraction en fonction de l’angle d’incidence (à l’angle de Bragg).

3.2.2 Principe de la caractérisation

Pendant l’enregistrement d’un composant diffractif, selon l’énergie d’exposition, trois cas

sont possibles: sur- exposition, sous- exposition ou exposition optimale. Pour la

caractérisation des composants diffractifs de transmission, nous allons utiliser la méthode de

résonance des couches minces que nous proposons et qui est décrite au chapitre3, pour

évaluer le profil d’indice de réfraction. Nous opérons par la mesure de l’indice de réfraction

moyen de l’interface air-couche exposée Figure 11. Cette approche convient bien à des

structures diffractives enregistrées par deux faisceaux symétriques. De bons résultats sont

obtenus aussi avec des structures diffractives enregistrées par des faisceaux non symétriques

(typiquement(0°-30°)).
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=1; p=1 si la couche est uniformément exposée avec un seul faisceau,

rence n’est enregistré.

 p et q dépendent uniquement de la réponse du matériau aux énergies

 de p=p(E) est identique à celle donnée par l’équation (4-5), alors que

à partir 1-p(E).



Cas d’une très forte exposition : p tend vers 1 donc )(intint Merferf nRR ⇒

Cas d’une très faible exposition : q tend vers 1 donc )(intint merferf nRR ⇒

Cas d’une exposition optimale : p=q=0.5 donc )2/)((intint mMerferf nnRR +⇒

Pour valider ce principe de caractérisation, nous avons réalisé deux séries de mesure : dans la

première série, des couches de photopolypeptides, sensibilisés avec 20% de chrome, sont

exposées uniformément avec un seul faisceau dont l’énergie varie entre 0 et 2000mJ/cm2.

Dans la deuxième série, des couches identiques sont exposées à deux faisceaux, ce qui

correspond à l’enregistrement d’un composant diffractif de type hologramme de transmission

avec un rapport égal à 1, c’est-à-dire que les faisceaux objet et référence ont les mêmes

énergies. Cette énergie varie également entre 0 et 2000mJ/cm2. Nous avons ensuite mesuré

pour chaque énergie l’indice de réfraction de l’interface externe (air-couche) dans le cas des

composants diffractifs et l’indice moyen dans le cas des couches uniformément exposées.

Dans un premier temps, nous avons effectué les mesures sur des couches exposées et non

développées afin d’éviter la non-linéarité qui peut être introduite par le développement.

Le courbe de la Figure 12 donne des résultats expérimentaux exprimant les variations de

l’indice de réfraction en fonction de l’énergie d’exposition dans le cas d’un composant

diffractif ainsi que dans le cas d’une couche uniformément exposée avec un seul faisceau.

Figure 12: Mesure de l’indice de réfraction pour les différentes énergies d’exposition

Pour une plaque sensibilisée à 20%, les faisceaux objet et référence ont la même énergie
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Ces deux courbes ont la même allure: il existe une zone linéaire et une limite de saturation. En

revanche la sensibilité photonique dans le cas d’un composant diffractif est plus grande que

dans le cas d’une couche exposée avec un seul faisceau. On note également que l’indice de

réfraction de saturation est pratiquement identique dans les deux cas. Cependant, à ce stade

on ne peut pas encore donner une conclusion définitive concernant l’amplitude des

modulations de l’indice de réfraction.

3.2.3 Caractérisation des couches diffractives pour différentes
expositions

3.2.3.1 Mesure des paramètres optiques et géométriques d’une couche
diffractive de transmission

Nous présentons dans la Figure 13 à titre d’exemple, les mesures des paramètres optiques (n,d)

pour un composant diffractif de transmission de phase réalisé en utilisant l’interférence de

deux ondes planes avec un angle d’enregistrement référence-objet égale à 45, avant et après le

développement, avec une énergie d’exposition égale à 500 mJ/cm2

Figure 13: Exemple de mesure des paramètres (n, ns, d) pour un hologramme enregistré avec 500mJ/cm2 avant

et après le développement en utilisant la méthode développée au chapitre 3, a :mesure de ns, b : mesure (n,d)

avant le développement, c : mesure (n,d) après le développement.

La correspondance entre les courbes théorique et expérimentale n’est pas parfaite mais elle est

satisfaisante (la fonction χ est de l’ordre 4.7e-9 avant le développement et de l’ordre 2.2e-9

après développement). L’indice de réfraction du substrat correspond à celui mesuré avant le

couchage ns=1.5385±0.00056. Nous avons ensuite mesuré les épaisseurs au cours des trois

étapes de réalisation de l’hologramme en comparant les résultats de la méthode que nous
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proposons avec d’autres méthodes comme la méthode interférométrique à saut de phase PSM,

et une technique autre utilisant un palpeur standard de type (Tesa-modul).

Tableau 5 : Mesure 
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Figure 14: Résultats expérimentaux donnant l’indice de réfraction de l’interface air-couche de

photopolypeptides mesuré en fonction de l’énergie appliquée avant et après le développement

900 mJ/cm2 1200 mJ/cm2 1500 mJ/cm2

n 1.5785+0.0008 1.5793+0.0008 1.5806+0.0008Exposition

Avant

Développement nsaturation 1.5807±0.0006 1.5807±0.0006 1.5807±0.0006

n 1.5631+0.0008 1.5638+0.0008 1.5652+0.0008Exposition

Après

Développement nsaturation 1.5656±0.0006 1.5656±0.0006 1.5656±0.0006

Tableau 6: Mesures de l’indice de réfraction moyen sur 3 plaques de photopolypeptides en fonction de
l’exposition avant et après le développement

Pour les composants diffractifs réalisés avec des énergies proches de celle de la saturation

(égale a environ 1300mJ/cm2) les indices de réfraction de l’interface air-couche sont de plus

en plus proche à celui de la saturation. C’est dire que le coefficient p de l’équation (4-9) tend

vers 1.

3.2.3.3 Cas des faibles expositions

Dans cadre de l’étude du comportement photonique ( détermination de la sensibilité

énergétique, de la saturation dans le cas du multiplexage angulaire,……) de couches de

photopolypetides pour une exposition à des faibles énergies, nous évaluons les changements

de l’indice de réfraction de l’interface air-couche pour des faibles énergies d’exposition.
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Avec des énergies d’exposition inférieure de 50 mJ/cm2, nous avons mesuré l’indice de

réfraction de l’interface externe de la couche diffractive pour chaque énergie en comparant

celui-ci avec celui d’une couche non exposée (n0)

Figure 15: Résultats expérimentaux des mesures de l’indice de réfraction en fonction de l’énergie pour trois

couches diffractives différentes

10 mJ/cm2 30 mJ/cm2 50 mJ/cm2

n 1.5426±0.0008 1.5436±0.0008 1.5457±0.0008Exposition

Avant

Développement n0 1.5420±0.0007 1.5420±0.0007 1.5420±0.0007

n 1.5267±0.0008 1.5288±0.0008 1.532±0.0008Exposition

Après

Développement n0 1.5274±0.0007 1.5274±0.0007 1.5274±0.0007

Tableau 7: Mesures de l’indice de réfraction moyen sur 3 plaques en fonction de l’énergie d’exposition avant et
après le développement

Pour des faibles expositions (inférieures de 10mJ/cm2) les indices de réfraction mesurés que

ce soit juste après l’exposition ou après le développement sont très proches de ceux

correspondant à une couche non exposée. Ceci peut s’expliquer par la faible sensibilité de la

couche de photopolypeptides en réponse à cette plage d’énergie et par un profil modulation de

l’indice de réfraction de type (a) pour des énergies les plus élevées.
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3.2.3.4 Cas des expositions optimales

D’après la courbe de caractéristiques des variations de l’indice de réfraction en fonction de

l’énergie d’exposition, nous pouvons identifier la zone linéaire de variation de l’indice de

réfraction pour des énergies d’exposition variant entre 100 mJ/cm2 et 700mJ/cm2. Pour cela

nous avons réalisé une série de composants diffractifs avec différentes énergies d’exposition

en comparant l’indice de réfraction mesuré dans chaque cas avec l’indice de réfraction qui

correspond à la moitié de la partie linéaire de la courbe n=f(E) pour une couche de

polypeptides sensibilisée avec 20% de chrome.

Figure 16: Résultats expérimentaux donnant les variations de l’indice de réfraction de l’interface externe de la

structure diffractive en fonction de l’énergie d’exposition avant et après développement

    200 mJ/cm2     300 mJ/cm2     400 mJ/cm2     500 mJ/cm2     600 mJ/cm2

n 1.5533±0.0008 1.5564±0.0008 1.5613±0.0008 1.565±0.00086 1.5682±0.0008Exposition

Avant

Développement nmoy 1.5610±0.0008 1.5610±0.0008 1.5610±0.0008 1.5610±0.0008 1.5610±0.0008

n 1.5412±0.0008 1.5436±0.0008 1.5517±0.0008 1.555±0.0008 1.5589±0.0008Exposition

Après

Développement nmoy 1.5465±0.0008 1.5465±0.0008 1.5465±0.0008 1.5465±0.0008 1.5465±0.0008

Tableau 8: Mesures de l’indice de réfraction pour des composants diffractifs de transmission réalisée sur une
plaque en verre en fonction de l’énergie d’exposition avant et après le développement

Nous constatons que l’évolution de l’indice de réfraction de l’interface air- hologramme en

fonction des énergies d’exposition se traduit par une courbe ayant une allure identique à celle

obtenue à partir de l’équation (4-5). Le profil de cet indice varie peu pour une faible énergie

d’exposition (selon le taux de sensibilisation) jusqu’au niveau de la saturation (profil c).
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L’enregistrement est supposé avoir un profil quasi- sinusoïdal pour une énergie d’exposition

égale à 400 mJ/cm2. Les efficacités de diffraction ont été mesurées pour les hologrammes

enregistrés avec les énergies 200, 400, 500 ,900mJ/cm2.

3.2.3.5 Mesure de l’efficacité de diffraction

Pour ces différents domaines d’exposition nous avons mesuré pour quelques composants

diffractifs leur efficacité de diffraction dans les conditions de Bragg. Cette analyse du premier

ordre de diffraction permet de vérifier si le profil de modulation correspond bien à nos

résultats antérieurs. On observe une efficacité de diffraction maximale (proche de 90%) pour

une énergie d’exposition de 400 mJ/cm2. Pour des énergies d’exposition légèrement

supérieures (500mJ/cm2) cette efficacité de diffraction commence à diminuer mais reste

toujours importante (>70%). Pour des énergies plus faibles l’efficacité de diffraction diminue

également. Pour une énergie très faible (30mJ/cm2 ) il n’y a quasiment pas de diffraction

notable. Alors que pour des énergies supérieures 900mJ/cm2 , l’efficacité de diffraction chute

(de l’ordre de 30% pour 900mJ/cm2) la bande passante s’élargit, et les lobes secondaires

deviennent plus grands.

Figure 17:  (à gauche) Efficacité de diffraction mesurée pour des hologrammes réalisés avec des énergies

200,400,500,900mJ/cm2, (à droite) l’efficacité de diffraction en fonction de l’énergie d’enregistrement pour

plusieurs couches de polypeptides.

D’après la théorie de Harthong 12, en considérant les profils a, b, et c, ainsi que les résultats

cités auparavant Figure 9 nous pouvons conclure que l’efficacité de diffraction est maximale

pour un profil sinusoïdal. Nous pouvons aussi conclure que l’efficacité de diffraction mesurée

pour les différents composants diffractifs atteint un maximum pour une énergie d’exposition
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égale à 400mJ/cm2, ceci est en accord avec ce que nous avons pu déterminer auparavant avec

la méthode proposée.

4 Optimisation d’une mémoire diffractive multiplexée

4.1 Système d’enregistrement

Afin de disposer de référence ″normalisée″ pour les mémoires diffractives à base de

photopolypeptides, nous avons considéré une couche de polypeptides obtenue avec un taux de

sensibilisation en chrome égale à 20%. 

• Nous enregistrons les hologrammes au voisinage du plan focal d’une lentille. Ceci permet

d’écrire plusieurs hologrammes de Fourier de faibles dimensions qui seront côte à côte sur

le même support, on parle alors d’un multiplexage spatial.

• Nous enregistrons sur chacun des « points » de Fourier plusieurs pages (paquets), pour

lesquels l’angle du faisceau de référence avec la normale varie, on parle alors d’un

multiplexage angulaire.

Le montage expérimental est décrit par la Figure 18. Ce montage comprend un laser à argon

514.5nm,un cube séparateur, deux filtres spatiaux, deux systèmes de focalisation, un miroir

rotatif et un système multiangulaire de miroirs références, un goniomètre sur lequel on a fixé

le support de la plaque de photopolypeptides.



Figure 18: Dispositif expérimental pour le double multiplexage de mémoire diffractive

Un processus d’exploitation d’une mémoire diffractive typique, comporte deux étapes :

l’enregistrement de la mémoire et sa lecture.

L’information est généralement amenée, pendant l’enregistrement, par une valve optique

(afficheur à cristaux liquides adressé par un ordinateur). Le faisceau objet transporte alors

l’information à enregistrer. Ce faisceau est ensuite focalisé par une lentille au voisinage de la

plaque photosensible. Le faisceau référence illumine cette plaque avec un angle d’incidence

qui peut être contrôlé par un ordinateur, ce qui permet d’effectuer un multiplexage angulaire

adapté.

Une fois les enregistrements multiplexés angulairement effectués, on peut déplacer

légèrement cette plaque pour effectuer un multiplexage spatial et enregistrer à nouveau une

série de paquets sous différents angles.

Le processus de lecture s’effectue de la même manière. Il faut adresser chacun des différents

points sous différents angles pour extraire les paquets de données.

4.2 Utilisation de la méthode proposée pour déterminer les
conditions d’enregistrement

4.2.1 Sélectivité angulaire du matériau photosensible

La sélectivité angulaire d’un matériau photosensible exploité dans ce procède peut être définie

comme l’angle minimal d’enregistrement de deux images successives (paquets

d’informations) qui permet une restitution de ces images spatialement séparées (sans

‘Crosstalk’). C’est l’angle entre deux faisceaux référence successifs convenablement choisis



qui permet d’enregistrer, à titre d’exemple des images, sans chevauchement spatial. Nous

avons enregistré deux images avec deux angles : θref1=40° et θref1- θref2 ( égale à 1° figure à

gauche) et ( égale à 1.6° figure à droite). A la restitution, on obtient dans le premier cas des

images spatialement non séparées et dans un deuxième cas séparées Figure 19.

Figure 19: Restitution des deux pages (paquets) successive multiplexés angulairement pour deux angles

δ=θref2-θref1 différentes, à gauche δ =1° à droite δ =1.6°

Pour optimiser le choix des angles il nous aura fallu calculer analytiquement à partir de

données expérimentales la sélectivité angulaire de la couche de photopolypeptides. Elle est

définie comme la largeur à mi-hauteur de la courbe d’efficacité de diffraction. L’efficacité de

diffraction du paquet (p) est nulle si on se trouve dans les conditions de restitution des pages

adjacentes (p±1).En prenant en compte que n1<<λ/d, et après une décomposition en série de

Taylor puis la dérivation de l’expression on a :     )sin(θ
λδ nd=                         (4-10) 

Où d est l’épaisseur de la couche, n son indice de réfraction, λ est la longueur d’onde dans le

milieu.

Nous avons comparé la valeur théorique de la séparation angulaire en utilisant l’équation (4-

10) en tenant compte des paramètres optiques de la couche mesurés par notre méthode

n(λ=0.628)= 1.5285, d= 20.7 µm et les résultats expérimentales de la Figure 19

La langueur d’enregistrement étant égale λ=0.514 µm et l’angle référence d’enregistrement

est égale θ=40°

• La séparation théorique                              °== 45.1025.0 radThδ

• La séparation expérimentale                               °<<° 6.11 expδ

Les paquets enregistrées sont
spatialement non séparées

Les paquets enregistrées sont
spatialement séparées
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Figure 20: Courbes théorique et expérimentale de la sélectivité angulaire  d= 20.7µm  n=1.5285.

Pour éviter l’effet de recouvrement, il conviendra de choisir la séparation angulaire minimale

entre le paquet p et p+1 tel que δθθ +=+ pp 1 .

Le décalage entre les résultats expérimentaux et théoriques est présenté dans la Figure 20. Il

peut avoir plusieurs origines: les variations des épaisseurs et de l’indice de réfraction d’une

plaque à une autre, la non- linéarité du processus de développement, ou les erreurs sur la

mesure de l’indice de réfraction.

Il existe cependant d’autres origines de recouvrement. Il peut être généré par des phénomènes

de rediffraction des ordres fondamentaux par d’autres réseaux 10. Cette influence est

cependant négligeable dans notre cas, à cause des grandes efficacité de diffraction que nous

obtenons: nous n’en tiendrons donc pas compte. Un autre paramètre lié au matériau est le

phénomène de ‘shrinkage’ ou abaissement de l’épaisseur lié au développement qui augmente

avec l’angle d’enregistrement.

4.2.2 Notion sur la saturation de la mémoire

Le choix d’une forte énergie d’enregistrement pour une page ( un paquet) peut masquer

totalement ou partiellement les autres paquets multiplexés angulairement. Nous allons essayer

dans ce paragraphe de montrer l’effet des énergies d’enregistrement pour que les paquets

restitués le soient avec des efficacités de diffraction identique ou proche.



Nous avons effectué plusieurs séries de mesures. Nous enregistrons successivement sur une

couche vierge, un, deux, trois puis quatre paquets avec la même énergie en observant les

variations de l’indice de réfraction de l’interface air-couche puis en enregistrant une autre

série avec des énergies deux fois plus grandes. Les résultats sont présentés dans le Tableau 8.

Les indices de réfraction sont ainsi mesurés sur des couches non développeés.

Pages multiplexées Energies

d’enregistrement

Indice de réfraction

mesuré

Efficacité de diffraction

normalisée

Couche vierge

1 paquet

2 paquets

3 paquets

4 paquets

1 paquet

2 paquets

-----

200

200+200

200+200+200

200+200+200+200

400

200+400

1.5427

1.5531

1.5611

1.5690

1.5814

1.5612

1.5686

-------

0.79

0.77-0.53

0.76-0.61-0.53

0.76-0.59-0.54-0.39

1

0.63-0.91

Tableau 9: Mesure des indices de réfraction par la méthode proposée en fonction du nombre de paquets

multiplexés pour différentes énergies d’enregistrement.

Nous avons essayé de trouver une relation entre le nombre de paquets multiplexés et les

variations de l’indice de réfraction de l’interface de la mémoire, pour cela nous avons procédé

avec une énergie égale (200 mJ/cm2) pour chaque exposition. D’autre part pour déterminer la

relation entre les énergies de multiplexage et l’indice de réfraction, nous avons choisi

d’enregistrer un paquet avec une énergie de 400 mJ/cm2

On note une augmentation quasi linéaire de l’indice de réfraction en fonction du nombre de

paquets multiplexés ayant la même énergie. Des indices de réfraction relativement proches

sont obtenus dans le cas d’un multiplexage de trois paquets avec la même énergie égale à 200

mJ/cm2. Il en est de même pour un multiplexage de deux paquets enregistrés ayant les

énergies de 200 mJ/cm2 et 400 mJ/cm2.

On peut ainsi estimer l’énergie totale utilisée pour l’écriture de la mémoire.

Ces résultats s’avèrent particulièrement intéressants pour la caractérisation des mémoires

diffractives. Le choix de l’énergie d’enregistrement peut modifier la capacité de stockage de

la mémoire. Il faut donc enregistrer chaque paquet de données avec l’énergie la plus faible

possible, ce qui permet d’obtenir une bonne efficacité de diffraction et un faible rapport signal

bruit. Cependant, il est difficile de déterminer précisément le taux de saturation d’une

mémoire ainsi que l’énergie minimale pour enregistrer un paquet.



5 Conclusion

Nous avons montré au cours de ce chapitre la possibilité qu’offre la méthode que nous avons

développée pour la caractérisation à la fois des couches de photopolypeptides vierges et

exposées. Nous avons étudié quelques paramètres intervenant sur leur qualité ( homogénéité,

sensibilisation, les conditions de conservation…). Pour les couches uniformément exposées

nous avons étudié les réponses pour différentes expositions en fonction des taux de

sensibilisation. En mesurant l’indice de réfraction air-couche nous avons pu déterminer la

nature de l’exposition optimale.

Le processus d’enregistrement sur des matériaux de type photopolypeptides est relativement

complexe. Il est sensible à de nombreux paramètres extérieurs qu’il faut contrôler. Cependant

ce matériau est l’un des meilleurs pour ce type d’optique diffractive, si l’on exclut la propriété

d’auto-développement. La pérennité du stockage peut être assurée pendant de nombreuses

années. La sensibilité énergétique de ce matériau est très bonne, sa résolution est l’une des

meilleures qui existe, elle permet, de plus d’atteindre des efficacités de diffraction élevées.

D’autres matériaux seraient susceptibles d’être des concurrents des photopolypeptides, mais

ils présentent des performances bien inférieures. Pour des applications de type mémoire, il

s’avère nécessaire de posséder un matériau homogène aussi bon marché que les

photopolypeptides dont il est possible de contrôler les interactions avec les agents extérieurs

(sensibilisateurs, durcisseurs,…etc).
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Conclusion générale



CONCLUSION GENERALE

Le processus d’enregistrement photonique de données dans des matériaux

photopolypeptides est relativement complexe. Ce matériau est sensible à de nombreux

paramètres extérieurs difficilement contrôlables. L’aspect « artisanal » de la fabrication et du

développement n’arrange pas non plus la répétitivité des résultats. Une grande partie de notre

travail a consisté à contrôler les performances par une gestion optimale de toutes les étapes de

la production des couches de photopolypeptides en allant du mélange jusqu’au

développement.

Pour optimiser la production de mémoires diffractives à base de photopolypeptides,

nous avons élaboré une méthode reposant sur un concept nouveau qui nous permet de

déterminer théoriquement et expérimentalement les paramètres optiques associé à la

formation de structure diffractive porteuse de données numériques dans des

photopolypeptides et d’en assurer le contrôle.

La méthode que nous proposons permet d’analyser les caractéristiques optiques de la

couche photosensible pendant toutes les étapes de la réalisation d’une mémoire diffractive.

Elle repose sur la mesure des éclairements réfléchis en polarisation TM, en exploitant la

résonance des couches minces. Nous avons mis au point un montage complètement

automatisé pour effectuer ces mesures. Nous avons ensuite élaboré un protocole de mesure.

Nous avons enfin réalisé tout l’environnement informatique permettant la caractérisation des

couches selon les objectifs pris en compte en exploitant les dispositifs mis en place. Nous

avons développé également un programme de contrôle sous Labview permettant de réduire

dans le dispositif expérimental les erreurs angulaires de positionnement de l’ordre d’1/500

degré de la plaque de photopolypeptide sur le support. Nous avons validé notre approche à la

fois sur des étalons en verre et sur des couches standards. La comparaison des résultats

obtenus par la méthode proposée avec d’autres méthodes montre l’efficacité de celle-ci aussi

bien dans ses aspects algorithmiques que techniques.

Pour répondre aux exigences du cahier des charges, la méthode proposée est capable

de caractériser des couches photosensibles déposées sur des substrats ayant des indices de

réfraction proches, ceci pose souvent des problèmes avec les méthodes optiques

traditionnelles. Grâce à l’algorithme que nous avons développé, nous avons démontré que la

méthode proposée est aussi adaptée à la caractérisation de couches ayant un indice proche du



substrat. Ceci est l’un des avantages par rapport notamment aux méthodes interférentielles et

spectroscopiques.

Rappelons que l’utilisation de la méthode proposée pour la caractérisation des couches

diffractives n’est pas rigoureuse de façon globale. Cependant, nous avons pu caractériser

efficacement des composants diffractifs sur photopolypeptide. Les mesures d’épaisseur ont

été validées en exploitant les travaux de Medjahed9 basés sur la mesure de l’efficacité de

diffraction pour des enregistrements fait à 400 mJ/cm2.

La méthode proposée permet d’évaluer expérimentalement chaque profil de

modulation de l’indice de réfraction d’une couche diffractive à partir de la mesure de l’indice

de réfraction de l’interface air-matériau. Nous pouvons donc déterminer la nature optimale de

l’exposition en mesurant l’indice de réfraction local. Le profil sinusoïdal a été obtenu par la

méthode pour des couches de photopolypeptides pour une énergie d’exposition égale à 400

mJ/cm2, ce résultat est confirmé par la théorie alternative d’Harthong.

L’analyse des mémoires diffractives à base de photopolypeptide nous a permis de

déterminer les valeurs des énergies optimales pour enregistrer chaque paquet de données, ceci

pour augmenter à la fois la capacité de stockage et le rapport signal bruit. Les mémoires ainsi

obtenues peuvent être classées dans la catégorie des mémoires mortes. Il existe cependant des

biomatériaux qui permettent d’envisager la création de mémoires vives, par leur propriété

d’auto-développement et d’effaçabilité. Ces matériaux ne sont pas compétitifs en terme de

vitesse. C’est pourquoi les mémoires holographiques sont actuellement envisagées

simplement pour des applications de stockage de données à long terme.

Nous avons pu contribuer à rendre exploitable, le stockage diffractif de données sur

photopolypeptide pouvant atteindre jusqu’au térabit par cm2 de densité de stockage. La

méthode que nous proposons et la technique que nous avons développée pour l’exploiter sont

opérationnelles. Nous pensons aussi avoir levé un des obstacles permettant la mise en œuvre

industrielle des photopolypeptides pour la production et duplication de mémoire diffractive de

type ROM.

Cependant, nos travaux pourraient avoir d’autres applications la où interviennent des couches

photomodulées: comme par exemple dans l’élaboration de certains bio-chips photoniques



exploitant la nature biologique du matériau extrêmement performant pour l’optique diffractive

que nous avons considérée.
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