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Résumé

L’¢étude porte sur les concepts fondamentaux des cristaux photoniques unidimensionnel, leur
utilisation en tant que biocapteurs, les matériaux utilisés dans leur fabrication, les techniques de
simulation et leurs performances en mati¢re de biodétection des biomolecules et biofluides. La
recherche démontre le potentiel des PC pour améliorer la manipulation de la lumiére, la sensibilité
aux changements environnementaux et leur application dans la détection des vésicules
extracellulaires et des niveaux de glucose sanguin. Les résultats contribuent au développement des

biocapteurs innovants pour améliorer les soins de santé et comprendre les processus biologiques.

Mots clés : Cristal photonique ; Biocapteur ; Biomédical ; Bio-photonique ; Conception ;

Matériaux ; Technique de la matrice de transfert..
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Abstract

The current study covers the fundamental concepts of one-dimensional photonic crystals, their use
as biosensors, the materials used for their manufacturing, numerical simulation techniques and
their performance in the biosensing of biomolecules and biofluids. The research demonstrates the
potential of PCs to improve light handling, sensitivity to environmental changes and their
application in the detection of extracellular vesicles and blood glucose levels. The results
contribute to the development of innovative biosensors for improving healthcare and

understanding biological processes.

Keywords : Photonic crystal ; Biosensor; Biomedical ; Biophotonics ; Design; Materials ;

Transfer matrix method.
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Introduction générale

Les cristaux photoniques (en Anglais photonic crystals : PC), également connus sous le nom
de cristaux artificiels, ont été proposés pour la premiére fois en 1987 par Yablonovitch et John [1-
2]. Ce sont des structures composées de matériaux alternés ayant des indices de réfraction
différents, ce qui permet de manipuler les ondes électromagnétiques. Ces structures posseédent des
propriétés uniques, telles qu’une réflectivité élevée et une sélectivité des longueurs d’onde dans
les cristaux photoniques unidimensionnels (1D PC) [3,4], une émission directionnelle, un
comportement anisotrope et des modes de guidage de la lumiére dans les cristaux photoniques
bidimensionnels (PC 2D) [5,6], et la formation d’une bande interdite photonique compléte,
quasicristal photonique apériodique et d’une ajustabilité dans les cristaux photoniques
tridimensionnels (PC 3D) [7-9]. Outre ces propriétés, les PCs peuvent ralentir la propagation de la
lumiéere [10] et améliorer les interactions entre la lumicre et la matiere [11,12]. L’alternance de
couches de matériaux ayant des indices de réfraction et des épaisseurs différents crée un cristal
photonique unidimensionnel, avec une bande interdite photonique (BIP) (en Anglais Photonic
band gap PBG), qui transmet certaines longueurs d’onde de la lumicre et en réfléchit d’autres [13].
En raison de leur simplicité et de leur facilité de fabrication, les PCs 1D sont les plus étudiés parmi
les différents types de PCs. L’insertion d’une couche défaut (ou une cavité) avec un indice de
réfraction différent ou la rupture intentionnelle de la périodicité du PC 1D crée des états localisés
au sein du BIP. Le mode de résonance créé par la couche défaut ou la région de la cavité peut
rendre le PC 1D adéquat a de nombreuses applications, notamment les filtres optiques pour la
spectroscopie, la communication et 1’imagerie [14], les miroirs trés réfléchissants [15], le
revétement antireflet pour les cellules solaires et les lentilles d’appareil photo [16,17] et les fibres
photoniques pour les applications de télécommunication et de détection [18-20]. Notre présente
¢tude vise a explorer la conception des cristaux photoniques a une et a deux dimensions
spécifiquement adaptées aux applications biomédicales et bio-photoniques, ainsi que 1’élaboration

des matériaux constituant ces nanostructures par différentes méthodes de fabrication.

Le premier chapitre de cette theése introduit, dans un premier lieu, les concepts fondamentaux
de la photonique, ensuite les concepts des cristaux photoniques. Nous allons expliquer leurs
structures périodiques et leurs comportements optiques caractéristiques, tels que la bande interdite

photonique.



Le deuxiéme chapitre se concentre sur un contexte théorique concernant 1’utilisation des
cristaux photoniques comme plateformes de biocapteurs. Nous allons présenter les principes de
base des biocapteurs et explorer comment les cristaux photoniques peuvent &tre utilisés pour
détecter et analyser diverses bio fluides et biomolécules tels que les protéines, 1’urine, les bio-
marqueurs et les cellules cancéreuses. Les performances des biocapteurs basés sur les cristaux
photoniques, tels que leur sensibilité, leur seuil de détection et leur limite de détection, seront

discutées en détail.

Le troisieme chapitre aborde 1’¢laboration des matériaux utilisés pour la fabrication des
cristaux photoniques. Il présente différentes techniques d’élaboration et de dépdt de couches
minces par des méthodes physiques et chimiques. Les matériaux étudiés dans ce chapitre
comprennent les oxydes métalliques tels que 1’oxyde de zinc (ZnO), le dioxyde de titanium (TiO2)
et le dioxyde de silicium (Si0»), les pérovskites comme le titanate de plomb (PbTiO3), le titanate
de strontium (SrTiOs) et le tantalate de lithium (LiTaOs), ainsi que les matériaux a deux
dimensions (2D) tels que le sulfure de gallium (GaS en 2D) et la muscovite

(KAIL(AISi3010)(OH,F),).

Le quatrieéme chapitre met 1’accent sur la simulation des cristaux photoniques. Il présente une
bréve introduction aux méthodes de simulation utilisées pour prédire les propriétés optiques des
cristaux photoniques et optimiser leur conception, en particulier la méthode de la matrice de
transfert (en Anglais transfer matrix method). Cette méthode permet d’explorer en détail le
comportement de la lumicre a I’intérieur de ces nano structures, en prenant en compte certains
parametres, tels que les propriétés de chaque matériau constituant le cristal photonique et sa
structure. De plus, ce chapitre présente de nouvelles structures basées sur les matériaux abordés
dans le chapitre 3. En explorant des différentes combinaisons innovantes de matériaux et en
optimisant leur arrangement structural, de nouvelles architectures de cristaux photoniques ont été
proposées et étudiées. Ces nouvelles structures sont congues dans le but d’améliorer leur capacité

a manipuler la lumiére et plus spécifiquement leur sensibilité aux changements du milieu.

Le dernier chapitre est dédié¢ a la conception et 1’analyse numérique des performances de
biocapteurs a base de cristaux photoniques unidimensionnels. Il présente des études de cas
illustrant 1’utilisation des cristaux photoniques pour la détection de vésicules extracellulaires et le

taux de glycémie. De nouveaux concepts et structures ont été proposés ou les résultats de



simulation montrent que nos capteurs ont des performances fascinantes en termes de biodétection.
Enfin, les perspectives futures sont discutées, mettant en évidence les limitations actuelles et les

opportunités d’application des cristaux photoniques pour la bio-détection.
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Chapitre 1 Les cristaux photoniques

1.1 Introduction :

Le développement des matériaux capables d’interagir avec les ondes ¢électromagnétiques, en
particulier la lumiére, offre un immense potentiel pour diverses technologies avancées. L’industrie
des télécommunications constitue un exemple notable de cette révolution, grace aux cébles a fibres
optiques qui guident la lumiére avec une grande efficacité. De nombreux domaines, tels que
I’ingénierie des lasers, I’informatique et la spectroscopie, sont susceptibles de tirer des avantages
significatifs des progrés réalisés dans le domaine des matériaux optiques. Les cristaux
photoniques, grace a leurs bandes interdites photoniques, permettent le controle et la manipulation
précise de la lumicere. Ils ont la capacité de limiter la propagation de la lumiére dans des directions
spécifiques et dans des gammes de fréquences bien définies, ce qui revient a limiter la transmission

de certaines longueurs d’onde, c’est-a-dire certains couleurs.

Le dispositif optique le plus utilisé est le miroir dié¢lectrique multicouche, tel que I’empilement
de couches quart d’onde, qui est constitué¢ des couches alternées de matériaux ayant des constantes
di¢lectriques différentes. Lorsque la lumiére interagit avec cette structure multicouche, elle subit
une réflexion compléte. En effet, si les couches forment une structure périodique, 1’onde incidente
subit des réflexions multiples qui interférent de maniére destructive, annulant ainsi I’onde
incidente. Ce phénomene décrit pour la premiére fois par Lord Rayleigh en 1887, est la base de
nombreux dispositifs optiques, notamment les miroirs diélectriques, les filtres diélectriques de

Fabry-Pérot et les lasers a rétroaction répartie.

Périodique a Périodique a Périodique a
une deux trois
dimension dimensions dimensions

Figure 0.1 Exemples de cristaux photoniques a une, deux et trois dimensions. Les différentes

couleurs représentent des matériaux avec des constantes di¢lectriques différentes [1].
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Certains cristaux photoniques bloquent la propagation des ondes électromagnétiques quelle
que soit leur polarisation, leur origine et leur direction de propagation dans une gamme de
fréquences spécifique, on dit qu’ils possédent une bande interdite photonique compléte. Un cristal
doté d’une bande interdite compléte agira naturellement comme un réflecteur omnidirectionnel.
Pour créer une bande interdite photonique compleéte, il est nécessaire de faire en sorte que le réseau
di¢lectrique soit périodique selon trois axes, formant ainsi un cristal photonique tridimensionnel
(PC 3D). La Figure 1.1 représente les trois types de cristaux photoniques : cristal photonique a une
dimension ou unidimensionnel (PC 1D), cristal photonique a deux dimensions ou bidimensionnel
(PC 2D) et cristal photonique a trois dimensions ou tridimensionnel. Nous allons ensuite aborder
les caractéristiques des cristaux photoniques les moins complexes, c’est-a-dire les systeémes a une
dimension. Ensuite, nous nous pencherons sur les caractéristiques des cristaux photoniques les

plus complexes, c’est-a-dire les systémes bidimensionnels et tridimensionnels.

1.2 Cristal photonique unidimensionnel (PC 1D) :

Commengons par la structure la plus simple, les cristaux photoniques a une dimension (Figure
1.2), cette structure consiste d’une alternance de couches de matériau a constantes diélectriques
différentes. Cet arrangement n’est pas une idée nouvelle. En effet, Lord Rayleigh (1887) a publi¢
I’une des premicres analyses des propriétés optiques des multicouches. Ce type de cristal
photonique peut agir comme un miroir (appelé miroir de Bragg). Lord Rayleigh (1917) a mis au
point une méthode pour analyser ce systeme. Elle consiste a imaginer qu’une onde plane se
propage a travers le matériau et a considérer la somme des réflexions et réfractions multiples qui

se produisent a chaque interface.

En appliquant les principes d’électromagnétisme et de symétrie on peut décrire les modes
¢lectromagnétiques dans la structure. Cette derniere est périodique dans la direction z, et homogene
dans le plan xy, cela permet de classer les modes a I’aide de K, et n : le vecteur d’onde dans le
plan, le vecteur d’onde dans la direction z et le numéro de la couche. Les vecteurs d’onde spécifient
la manié¢re dont le mode se transforme sous les opérateurs de translation, et le nombre de bandes

augmente proportionnellement avec la fréquence. On peut écrire les modes sous la forme de Bloch:

Hpge, 1, (r) = e e ey o 1, (2) (0.1)



La fonction u(z) est périodique, avec la propriété u(z) = u(z + R) ou R est un entier multiple de
la période a. Comme la structure a une symétrie de translation continue suivant le plan xy, le
vecteur d’onde K peut prendre n’importe quelle valeur. Cependant, le vecteur d’onde : peut étre
limité a un intervalle fini, la zone de Brillouin unidimensionnelle, car le la structure a une symétrie
de translation discréte suivant la direction z. Si le vecteur de réseau primitif est aZ alors le vecteur

du réseau réciproque est (21t/a)Z et la zone de Brillouin est —/a < k, < w/a.

Considérons le cas du Figure 1.2 ou les ondes se propagent dans la direction z avec une incidence
normale. Dans ce cas K = 0 et la seule composante du vecteur d’onde est k.. Les couches minces
sont étendues a I’infini suivant le plan x-y et les cellules unitaires sont répétées a I’infini dans la

direction z (Figure 1.2).

Cellule unitaire a

A—

Figure 0.2 Cristal photonique a une dimension (PC 1D) infini.

Par la suite, prenons trois cas différents (Figure 1.3) : premiérement, les deux matériaux ont les
méme constantes diélectriques (g&; = €, = 13). Ensuite, le cas ou les deux matériaux ont des
constantes diélectriques différentes avec la condition (& = 13 et €, = 12). Enfin, les deux

matériaux ont des constantes diélectriques différentes avec la condition (¢; = 13 et &, = 1).

* Trois configurations différentes:
* Configuration 1:
* epsl=13
* eps2=13
* Configuration 2:
* epsl=13
* eps2=12
* Configuration 3:
* epsl=13
* eps2=1

Figure 0.3 Trois configurations des structures périodiques a 1-D.
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Tableau 0-1 Parametres de simulation des cristaux photoniques a 1D a base de GaAs massive

cristal, multicouche GaAs/GaAlAs, et multicouche GaAs/Air [2].

Parametre Expression Valeur Description
a 400 [nm] 4x107 m Période
w a/2 2x107 m Epaisseur de la couche
&1 13 13 Permittivité de la premiere couche
& 13,12, 1 13,12, 1 Permittivité de la deuxiéme couche
k, 0 [rad/m] 0 rad/m Vecteur d’onde
40 40 Nombre d’étapes
Eax 250 [THz] 2.5x10'* Hz Fréquence maximale

Les parametres de simulation utilisés pour générer les structures de bande photoniques sont

représentés en détail sur le Tableau 1.1.

O
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Figure 0.4 (a) Les structures de bande photoniques d’apres la référence [1] et les structures de
bande photoniques d’aprés notre simulation (Epaisseur de la couche a/2). (b) GaAs massive
(&1 = &, = 13), (c) multicouche GaAs/GaAlAs (¢; = 13 et &, = 12), et (d) multicouche
GaAs/Air (¢; =13 et e, = 1).
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La figure 1.4 (a) représente les structures de bande photoniques théoriques d’apres la référence
[11]. Les figures 1.4 (b) a (d) correspondent aux courbes w,(k) pour trois cas de multicouches. La
figure 1.4 (b) correspond au cas ou les deux couches possédent une constante diélectrique
identique, on dit que le milieu est homogene. La figure 1.4 (c) représente le cas ou les deux couches
possedent des constantes diélectriques presque égales (c’est-a-dire, & = 13 et &, = 12). Tandis
que la figure 1.4 (d) représente une structure avec des contrastes dié¢lectriques significativement

différentes (c’est-a-dire, & = 13 et &, = 1). Pour un milieu homogene, la bande w,(k) est donnée

par I’équation w, (k) = ck/~/€, ou k est le vecteur d’onde et c la vitesse de la lumiére.

1.3 Cristaux photoniques bidimensionnels (PC 2D) :

Un cristal photonique bidimensionnel est périodique dans un plan de deux dimensions, c’est-a-
dire suivant deux axes (x et y par exemple), et homogene selon le troisieme axe (z). L’exemple le
plus simple d’un PC 2D est illustré dans la Figure 1.5. Sa structure est composée d’un réseau carré
de colonnes de matériau dié¢lectrique (de rayon » et d’une constante di¢lectrique ¢). Le matériau
est homogene selon la direction z ou les colonnes sont considérées infiniment hautes, et
périodiques dans les autres directions avec une constante de réseau égale a a. Ce cristal photonique
peut avoir une bande interdite photonique dans le plan xy qui dépend des parametres de la structure
et contrairement au cristal photonique a une dimension discuté dans la premicre partie de ce
chapitre, le PC 2D peut empécher la propagation de la lumiere dans n’importe quelle direction a

I’intérieur du plan xy.

Figure 0.5 Cristal photonique bidimensionnel [1].

Les symétries du cristal sont utilisées pour caractériser les modes électromagnétiques. Comme le
systeme est homogene dans la direction z, les modes doivent étre oscillants dans cette direction.

De plus, le systeme a une symétrie de translation dans le plan xy. Autrement dit, &(r) = ¢ (r+ R),
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avec R est une relation linéaire des vecteurs du réseau primitifs (aX et ay). En appliquant le
théoréme de Bloch, on peut se focaliser sur les valeurs de K qui sont dans la zone de Brillouin.
Les modes sont indexés par K, &z et n (ot n est le numéro de bande utilisé pour référencer les

modes par ordre de fréquence croissante). Ces paramétres prennent la forme désormais familiére

des états de Bloch :

H(n,kz,k”) (r) =e ik||‘PeikzZu(n'kZ,k”) (p) (0'2)

p est la projection de r dans le plan xy et u(p) est une fonction périodique u(p) = u(p + R) pour
tous les vecteurs de réseau R. Dans ce cas, K est restreint a la zone de Brillouin et £ est sans
restriction. Les modes avec &z = 0 sont invariants sous 1’effet des réflexions a travers le plan xy.
On classe les modes en les séparant en deux polarisations distinctes : Les modes transversaux
électriques (TE) (H perpendiculaire au plan, H = H(p)Z, et E dans le plan E(p) - Z = 0) et les
modes transversaux magnétiques (TM) (E = E(p)Z et H(p) - Z = 0).

La Figure 1.6 (a) représente les structures de bande d’un PC 2D constitué de cylindres de rayon R
¢gale a 0.2a, de permittivité relative ¢ égale a 12,5 et de perméabilité x4 égale a 1, calculées pour
la polarisation magnétique transversale (TM) avec le champ ¢lectrique le long de I’axe des
cylindres. La Figure 1.6 (b) représente les surfaces de dispersion tridimensionnelle pres de la
fréquence du point de Dirac. La figure montre que la dispersion linéaire et les cones de Dirac
peuvent étre obtenus au point 0 (k= 0) avec une fréquence f¢égale a 0,541c¢/a [3]. La branche plate

qui coupe le cone de Dirac correspond a un mode dipolaire dont le champ magnétique est polarisé

paralléle au vecteur d’onde k prés du point 0.

o

0.56

0.54{=Z

Frequency (wa/2mc)
Frequency @a/270)

-0.05 . @

/3(2,%) 005 ~0.05 %+

Figure 0.6 (a) La structure de bande d’un cristal photonique bidimensionnel avec un réseau carré

et (b) Surfaces de dispersion tridimensionnelle pres de la fréquence du point de Dirac [3].
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1.4 Cristaux photoniques tridimensionnel (PC 3D) :

La conception des structures des cristaux photoniques tridimensionnels et leur fabrication sont
les taches les plus difficiles par rapport aux PC 1D et PC 2D. En effet, le développement de
techniques de fabrication des PC 3D a nécessité la création de nouvelles méthodologies, et il a
fallu plus de trois ans entre la premiere proposition initiale de PC 3D et le calcul d’une structure
capable d’avoir une bande interdite photonique compléte [4]. Depuis, une large gamme de
géométries de PC 3D avec des bandes interdites complétes a ét¢ démontrée a la fois dans les
domaines théoriques et expérimentaux. La Figure 1.7 (a) illustre un PC 3D constitué de tiges
unidimensionnelles disposées selon un motif répétitif. La Figure 1.7 (b) montre une vue en coupe

d’une image prise par microscope ¢lectronique a balayages (MEB) du méme PC 3D [5].

Figure 0.7 (a) Schéma du PC 3D et (b) microscopie €lectronique a balayage (MEB) image du
PC 3D fabriqué a partir de silicium poly-cristallin [5].

1.5 Les équations de Maxwell :
Le comportement de la lumiére dans un cristal photonique peut étre caractérisé mathématiquement
en utilisant les quatre équations macroscopiques de Maxwell. Ces équations, sous leur forme

différentielle peuvent étre exprimées comme suit [6] :

V-B=0, VxE+2=0 (0.3)
V-D=p, VxH-=] (0.4)
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En absence de charges libres et de courants électriques, p et J sont égales a zéro et en incorporant
le vecteur de position r et le temps ¢ comme variables, nous pouvons représenter les équations de

Maxwell par les formules suivantes :

V-B(rt) =0 VxE(r,t) = - 20 (0.5)
V-D(r,t) =0 Vx H(r,t) = 258 (0.6)

Ou B est I’induction magnétique ou flux magnétique, E est le champ électrique, D est la densité
du flux électrique ou déplacement et H est le champ magnétique. Pour résoudre les équations de
Maxwell décrites dans les formules 1.6, il est nécessaire d’établir les relations entre la densité du
flux ¢électrique D et le champ ¢lectrique E, ainsi que la densité du champ magnétique B et le champ

magnétique H données par :

D(r,t) = gy&,.E(r,t) + P(r,t) (0.7)
H(r,t) = iB(r, t) — M(r,t) (0.8)

Ou P et M sont, respectivement, la densité de polarisation et la densité du courant électrique. &,
& et uy représentent la permittivité de I’espace libre, la permittivité électrique relative et la
perméabilité de 1’espace libre, respectivement. Si les matériaux ne sont ni magnétiques ni

anisotropes du point de vue diélectrique, les formules 1.7 et 1.8 peuvent s’écrire [7] :
D(r,t) = gy&.E(r, t) (0.9)
B(r,t) = poH(r,t) (0.10)

Et les équations de maxwell deviennent :

OH(rt) _

V-H(r,t) =0, VX E(r,t) + p > =0 (0.11)
Ve, E(r,t)] =0, VxH(rt) - sosr% =0 (0.12)
En calculant le gradient de I’équation 1.12 on obtient :
1 ]
V X (;V x H(r, t)) = g95,V % (E@r,v) (0.13)
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Ensuite, en substituant I’équation 1.11 dans 1.13, on obtient :
1 92
V x (s—V X H(r, t)> = —&olo EH(r, t) (0.14)

La vitesse de la lumiére (c) peut également étre définie comme 1’inverse de la racine carrée de la

permittivité et de la perméabilité, c’est-a-dire : ¢ = 1/, /&op. L’équation 1.14 s’écrit :

1 1 92
VX<;VXH(T,t)> = _C_ZEH(r't) (015)
Et:
1 1 92
VX (VX E(r,b) = 555 E@D) (0.16)

Dans cet ensemble d’équations, le champ électrique E et le champ magnétique H sont des fonctions
lin¢aires de 1’espace et du temps. En utilisant un champ a valeur complexe, nous pouvons écrire

un mode harmonique comme un motif spatial multiplié par une exponentielle complexe :
H(r,t) = H(r)e it (0.17)
E(r,t) = E(r)e it (0.18)
Par insertion 1’équation 1.18 dans les équations de Maxwell de formules 1.11 et 1.12, on obtient :
V-H(r) =0, VX E@) —iwuH(r) =0 (0.19)
Vi, E(r)] =0, VX H(r) + iweyeE(r) =0 (0.20)

En outre, les équations 1.15 et 1.16 deviennent :
1 2
V x <;v x H(r)) = (%) H(r) (0.21)
Et:
1 w\?
ZVx (VX E@) = (%) E() (0.22)

Les équations 1.19 et 1.20 se simplifient en :
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E(r)=——VxH@) =0 (0.23)

H@r) = — ML#OV x E(r) (0.24)

Le probléme des valeurs propres dans les deux équations 1.21 et 1.22 est également connu sous le
nom d’équation de Helmholtz. La solution de ces équations de Helmholtz pour une structure
périodique donnée &(r) est un ensemble de modes pour chaque fréquence donnée, qui peuvent étre

des ondes planes de la forme [7] :
Hy(r) = Hy(r)e T (0.25)

Le vecteur d’onde & indique la direction de propagation. On définit I’opérateur © par 1’équation

. 1 \ . :
suivant @ =V X E—V X, donc I’équation 1.21 devient :
r

OH(r) = (%)2 H(r) (0.26)

1. 6 Conclusion :

En conclusion, le développement de structures a base de matériaux capables d’interagir avec les
ondes ¢électromagnétiques, en particulier la lumiere, offre un immense potentiel pour les
technologies avancées. Les cristaux photoniques, grace a leur capacité a contrdler et & manipuler
la lumiere a travers des bandes interdites photoniques, présentent des avantages significatifs dans
divers domaines, en particulier dans les domaines de la bio-photonique et biomédicale, comme
nous le verrons dans les chapitres suivants. Les miroirs dié¢lectriques multicouches (miroirs de
Bragg) et les cristaux photoniques avec des bandes interdites complétes sont des composants clés
des dispositifs optiques. Enfin, nous avons vu qu’en incorporant les équations de Maxwell, une
compréhension plus approfondie de I’interaction matiere-lumiere dans les cristaux photoniques
peut étre obtenue. Les équations de Maxwell décrivent la propagation des ondes
¢lectromagnétiques et fournissent un cadre théorique essentiel pour étudier les propriétés optiques

des cristaux photoniques, notamment la transmission et la réflexion de la lumiere.
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Chapitre 2 Biocapteurs a base de cristaux photoniques

2.1 Introduction :

Les biocapteurs sont utilisés pour la détection des diverses cibles biologiques, telles que les
cellules [1], les bactéries [2], les virus [3], les protéines [4], les enzymes [5], les acides nucléiques
[6], etc... La mise en ceuvre des biocapteurs pour le point de soins (POC) (en Anglais Point-of-
Care), tels que les tests cliniques primaires ou les applications au chevet du patient, représente un
défi en raison de plusieurs facteurs, tels que I’exigence d’un personnel hautement qualifié, des
temps d’analyse souvent longs et des colts d’instrumentation élevés. En fait, bien que des
instruments automatisés ont été utilisés pour traiter simultanément plusieurs échantillons de
patients, des techniciens sont toujours nécessaires pour la surveillance et la maintenance [7]. En
outre, un test comme I’immuno-enzymatique (ELISA) implique plusieurs étapes expérimentales,
notamment I’immobilisation des anticorps, la fixation des molécules, le marquage, 1’acquisition
du signal et les multiples étapes de lavage. Il est donc nécessaire de développer des systémes de
bio détection abordables, fiables, simple et intégrable pour les diagnostics POC [9]. En particulier,
les biocapteurs a base de PC offrent plusieurs avantages par rapport a d’autres technologies de bio-
détection, y compris une fabrication de faible colit et un temps d’analyse trés court [9]. Les
biocapteurs a base de cristaux photoniques (ou PC-biocapteurs) ont été utilisés avec succes pour
détecter diverses cibles biologiques dans des échantillons de sang, d’urine, de sueur et de larmes
[10-11]. Par la suite, nous allons voir les différentes structures et les méthodes de fabrication des
cristaux photoniques, leur principe de fonctionnement, leur intégration dans des systémes POCs,

et enfin leurs applications.

2.2 Structures et fabrication des cristaux photoniques :

Les structures PC se manifestent dans la nature, comme les couleurs irisées observées chez les
papillons, les paons et d’autres organismes, qui sont le résultat de I’agencement géométrique de
leurs surfaces, comme montré dans la Figure 2.1. Dans la pratique, les structures PC peuvent étre

fabriquées en 1D, 2D et 3D en incorporant des caractéristiques telles que des microcavités, des
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guides d’ondes, des plaques (en Anglais s/abs), des films minces multicouches et des géométries

poreuses, comme montré dans les Figure 2.2 (a) a (i).

Figure 0.1 Structures de PC couramment trouvées dans la nature. La couleur irisée brillante de

ces objets est due a la présence d’éléments périodiques géométriques dans leurs structures [9].

Les structures PC sont fabriquées a 1’aide de différentes techniques, notamment 1’auto-assemblage
(en Anglais self-assembly) et la lithographie. Dans 1’auto-assemblage, des colloides composés de
polymeres d’hydrogel, de silice ou de polystyréne sont déposés sur une surface par sédimentation,
spin-coating ou dépot vertical [12-13], ce qui permet d’obtenir des structures de PC de couleur
iridescente [13]. Bien que les méthodes d’auto-assemblage soient rentables, le contrdle précis des

dimensions et de la géométrie de la structure PC peuvent s’avérer difficiles.
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Figure 0.2 Les différents types de cristaux photoniques fabriqués artificiellement [9].

Des approches fop-down telles que la lithographie par faisceau d’électrons (en Anglais e-beam
lithography), 1a lithographie par nano-impression (en Anglais nanoimprint lithography), la gravure
¢lectrochimique et les techniques de dépdt de couches minces offrent des alternatives aux
méthodes d’auto-assemblage et permettent de mieux controler les dimensions et la géométrie de

la structure des PCs.

2.3 Principes de fonctionnement des PC-biocapteurs :

Le biocapteur utilisant un cristal photonique unidimensionnel de type miroir de Bragg est
composé d’une séquence de couches minces diélectriques avec des indices de réfraction différents.
Ce type de cristal photonique 1D et son principe de fonctionnement seront étudiés en détail dans
le chapitre 4. Les cristaux photoniques en plaques (en anglais photonic crystal slabs) sont
généralement créés en déposant une couche de revétement a indice de réfraction élevé sur une

couche de réseau périodique a faible indice de réfraction (Figure 2.3 (a)).

19



@
Reflectance o

Wavelength

& Pws

(2]
(=8

Reflectance

Wavelength

%
&
-

300

.........

o
1500 o~ 1443 250 »

o 200 ¥
£ 1495 1416

£

3 T 150 L 4

§ 1400 A 1,389
] - 100

e
Refractive index (n)

3
&
8
Wavelength shift (nm)
\

A
50 AT

1.333

0
00 04 08 12 16 20

0 200 400 600 80O 1000

Hime fel

Fructose concentration (mM)

Figure 0.3 Mécanisme de bio-détection a 1’aide de cristaux photoniques.

Dans ces structures PC, seul le mode d’ordre zéro est autorisé, tandis que les modes d’ordre
supérieur sont éliminés lorsque la période du réseau (A) est inférieure a la longueur d’onde de la
lumiére incidente (4 < A) en incidence normale. Ces structures peuvent étre congues pour réfléchir
une gamme étroite de longueurs d’onde, ce qui se traduit par un pic net dans le spectre de réflexion
(Figure 2.3 (b)). La relation entre la période du réseau (A1), la longueur d’onde de résonance de la

lumiére (1) et I’indice de réfraction effectif (n.5) est donne par la formule suivante :
Ares = Neprl (0.1)

Le comportement de résonance de ces PC 1D est trés sensible aux changements de la permittivité
di¢lectrique a la surface du cristal, ce qui les rend bien adaptés aux applications de détection (la
détection chimique, la détection environnementale et en particulier la bio-détection). En effet, si
la structure subit une modification de I’indice de réfraction due a la présence des biomolécules a
la surface, par exemple des interactions antigéne-anticorps, comme montré dans la Figure 2.3 (¢),
le pic de la longueur d’onde de résonance se déplace (Figures 2.3 (d) et 2.3 (e)). Le déplacement
du pic de résonance est directement proportionnel a la concentration des biomolécules ciblées,

comme le montre la Figure 2.3 (f).
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2.4 Technologies émergentes intégrant des PC-biocapteurs :

2.4.1 Micro fluidique :

La technologie micro-fluidique apporte des avantages significatifs aux systemes de bio-
détection, en particulier dans les dispositifs de point de soins (POC). Ces avantages comprennent
des matériaux de fabrication économiques, le controle précis des d’échantillons, I’intégration avec
des plateformes optiques et la capacité de créer des canaux multiples pour des tests multiplexés

[14].
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Figure 0.4 PC-biocapteur intégrés a des plates-formes micro fluidiques pour des applications

POC [9].

La Figure 2.4 (a) représente une plate-forme a multi-puits intégrée a un réseau de micro-fluidiques
avec des PC-biocapteurs et qui permet la détection simultanée de I’immunoglobuline gamma (IgG)
en utilisant seulement 20 pL de 1’échantillon. Figures 2.4 (b) et 2.4 (¢) représentent d’autres types
de plateformes utilisées dans la bio-détection des IgG et des protéines [15-16]. Figure 2.4 (d)
correspond aux pics de réflexion en présence de différents types de biomolécules. Enfin, le
déplacement du pic de résonance en fonction de la concentration des biomolécules est illustré sur

la Figure 2.4 (e).

2.4.2 Télémédecine :
La disponibilité¢ généralisée, la portabilité, la compacité, les capacités de traitement des

données, I’intégration avec des dispositifs micro-fluidiques et les composants optiques a haute
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résolution rendent les smartphones essentiels dans les diagnostics médicaux et les applications de
soins de santé. L’intégration d’un PC 1D avec un smartphone a permis de mesurer la concentration
d’IgG en utilisant la caméra du téléphone comme spectrometre pour analyser le spectre de

transmission (Figure 2.5).
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Figure 0.5 Integration du PC- biocapteur a un smartphone pour les applications de bio-détection

[17].

2.4.3 PC-biocapteurs portables et flexibles :

Récemment, Mishra et al. [18] ont publié 1’application du PC-capteur portable et flexible pour
la surveillance précise et en temps réel des activités des membres, des mouvements du visage, de
la respiration et de la fréquence de cardiaque, démontrant une excellente stabilité et répétabilité
(Figure 2.6). A leur tour, Chen et al. [19] ont démontré qu’un biocapteur 4 cristal photonique (PC)
portable et flexible, fabriqué en polydiméthylsiloxane (PDMS) et polystyréne (PS), peut étre
optimis¢ de maniére a offrir une excellente précision, une grande photo-stabilité et une souplesse
remarquable. Ces capteurs se présentent sous la forme de bracelets, de patchs cutanés et de patchs

en tissu.
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Figure 0.6 Interféromeétre a fibre photonique flexible et portable pour la surveillance

physiologique et les soins de santé [18].

Il existe d’autres technologies émergentes, telles que les plateformes de biocapteurs a base de
cristaux photoniques fabriquées a partir de matériaux intelligents et de métamatériaux, et qui

peuvent créer une nouvelle catégorie de capteurs POC flexibles et portables et de haute sensibilité.

2.5 Détection de cibles biologiques :

Les biocapteurs a base de PC sont révélés efficaces pour détecter un large éventail de cibles
biologiques, notamment les agents pathogenes, les protéines, les acides nucléiques et le glucose.
Leur polyvalence s’étend au diagnostic de diverses maladies telles que le diabéte et le cancer. La
Figure 2.7 (a) représente une plaque a 384 puits intégrée a une plateforme pour le test de dépistage
de drogue par I’inhibition de la liaison protéine-ADN (Figure 2.7 (b)). Le PC-biocapteur utilis¢ est
représenté par une image MEB sur la Figure 2.7 (¢) [20]. Un autre PC-biocapteur utilis¢ pour la
détection des protéines, sa réponse en temps réel a différentes valeurs de concentration, ainsi que
I’image MEB correspondante sont présentés dans les Figures 2.7 (d) a (f) [21]. La
fonctionnalisation de la surface d’un PC 1D en plaques avec 1’anticorps spécifique aux antigénes
de surface du virus de I’immunodéficience humaine ou VIH (en Anglais HIV) est représentée
schématiquement dans la Figure 2.7 (g). Lorsqu’un virus est capturé a la surface du cristal
photonique, comme le montre I’image MEB dans la Figure 2.7 (i), cela entraine un déplacement

du pic de résonance, comme illustré dans la Figure 2.7 (h) [22].
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Figure 0.7 Controle de I’interaction ADN-protéine a 1’aide d’un PC-biocapteur [9].

2.6 Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons brievement exploré les structures des cristaux photoniques et leurs
propriétés optiques uniques qui leur permettent de détecter des changements dans un
environnement biologique. En outre, nous avons examiné les principes de fonctionnement des
biocapteurs a base de cristaux photoniques. Ces biocapteurs exploitent les variations des propriétés
optiques des cristaux photoniques en présence de cibles biologiques spécifiques. Ensuite, nous
avons présenté les technologies émergentes qui intégrent les biocapteurs a base de cristaux
photoniques. Nous avons abordé les technologies de la microfluidique, la télémédecine et les
biocapteurs portables et flexibles basés sur les cristaux photoniques. Enfin, nous avons discuté la
détection de cibles biologiques spécifiques a I’aide des biocapteurs a base de cristaux photoniques.
Nous avons montré leur utilisation dans la détection de diverses cibles biologiques, telles que les

protéines, les enzymes et les acides nucléiques.

En conclusion, les biocapteurs a base de cristaux photoniques offrent des avantages considérables
pour la bio-détection. Leur temps d’analyse court, leur sensibilité élevée et leur intégration avec
des technologies émergentes en font des outils prometteurs pour les diagnostics point de soins

(POC).
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Chapitre 3 Matériaux et méthodes de fabrication

3.1 Introduction

Dans cette partie de notre thése, nous allons présenter la partie pratique de notre étude. Nous
aborderons les différentes techniques d’¢élaboration des matériaux utilisées dans la fabrication des
cristaux photoniques et de dépot de couches minces, en utilisant a la fois des méthodes physiques

et chimiques.

La premicre partie de ce chapitre se concentre sur I’¢laboration de couches minces de dioxyde
de titane (Ti0») et le dioxyde de silicium (SiO2) en utilisant la méthode d’ablation laser pulsé (en
anglais Pulsed Laser Deposition ou PLD). Nous explorerons les parameétres clés et les conditions
optimales pour obtenir des couches minces de haute qualité. De plus, nous analyserons les

propriétés optiques des nanocomposites TiO2-SiO2 obtenus.

Dans la deuxieme partie de ce chapitre, nous nous intéressons aux matériaux a deux dimensions
(2D) et leur préparation par la technique d’exfoliation mécanique. Nous abordons également les
propriétés optiques et é€lectroniques spécifiques des matériaux bidimensionnels, en mettant
particulierement 1’accent sur le diséléniure de molybdéne (MoSez) et son potentiel dans la

fabrication de nanodispositifs optoélectroniques.

Enfin, dans la dernicre partie de ce chapitre, nous allons présenter 1’utilisation des méthodes
chimiques, notamment le procédé sol-gel comprenant le spin-coating et le dip-coating, la technique
successive adsorption ionique des couches et réaction, (en Anglais successive ionic layer
adsorption and reaction ou SILAR), la technique synthése hydrothermale pour la préparation des
nanoparticules de 1’oxide de zinc (ZnO) ainsi que la technique de 1’état solide (en Anglais solid-
state technique) et le traitement thermique pour préparer les nanoparticules des matériaux

pérovskites, en particulier le titanate de strontium (SrTiO3).

En résumé, ce troisieme chapitre présente la partie pratique de notre étude, en se concentrant
sur 1’¢laboration des matériaux utilisés pour la fabrication des cristaux photoniques. Nous
explorons différentes techniques d’élaboration et de dépdt de couches minces pour les oxydes
métalliques, les pérovskites et les matériaux a deux dimensions. En comprenant ces méthodes et
en explorant les propriétés spécifiques de chaque matériau, nous serons en mesure de concrétiser

notre recherche et de développer des matériaux adaptés a la fabrication de cristaux photoniques.
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3.2 Méthodes de fabrication physiques :

3.2.1 Pulsed laser deposition (PLD)

Le dioxyde de titane (TiO;) et le dioxyde de silicium (SiO2) sont des matériaux semi-
conducteurs largement étudiés en tant que films minces en raison de leurs propriétés uniques.
D’une part, le TiO2 posseéde une large bande interdite de 3,2 eV dans sa phase anatase et de 3,0 eV
dans sa phase rutile [1,2], un indice de réfraction élevé [3] et une excellente activité photo
catalytique, ce qui en fait un bon choix pour les applications optiques. D’autre part, le SiO:
présente des propriétés mécaniques exceptionnelles et une excellente stabilité chimique et
thermique, ce qui le rend idéal pour les applications qui nécessitent une durabilité et une fiabilité
¢levées [4,5]. En outre, SiO, est utilis¢ comme matériau diélectrique dans les circuits
microélectroniques. Plusieurs techniques ont été utilisées pour déposer des couches minces de
TiO; et de SiO»2, notamment le dépot chimique en phase vapeur (CVD), I’épitaxie par faisceaux
moléculaires, le dépot chimique en phase vapeur assisté par plasma, le sol-gel et le dépdt par laser
pulsé (PLD), etc. Le PLD est une technique de dépdt physique en phase vapeur qui utilise des
impulsions laser a haute énergie pour ablater le matériau de la cible, afin d’obtenir, par
condensation de vapeur sur un substrat, des films minces dotés d’excellentes propriétés
structurelles et optiques. Cette technique puissante et polyvalente permet un contrdle précis de
I’épaisseur, de la steechiométrie et de la composition des couches minces, ce qui en fait une
excellente méthode pour la synthése de structures complexes et de composites [6]. Le schéma du

processus de dépot par laser pulsé est illustré a la Figure 3.1.

Substrate

Target Heater

to heater
Plume

Vacuum Chamber

Figure 0.1 Schéma illustrant la technique de dépdt par laser pulsé [7].
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Les parametres de dépot des couches minces sont détaillés dans notre article référencé [8].
Cependant, dans cette partie, nous nous concentrons uniquement sur les propriétés morphologiques
et optiques des couches minces du nano-composite TiO2-SiO2 déposées sur verre recouvert
d’oxyde d’étain dopé au fluor (FTO/verre). La caractérisation morphologique des films a été
réalisée a 1’aide d’un microscope é€lectronique a balayage (Quanta 450, FEI, Thermo Fisher
Scientific, Hillsboro, OR, USA), et pour la caractérisation optique, nous avons utilis¢ Avantes
UV-vis spectrometer (AvaSpec 2048, Schiphol, The Netherlands). La bande interdite optique (Eg)
des films minces nanocomposites a ét¢ déterminée a partir des spectres d’absorption a I’aide de
diagrammes de Tauc. Les images MEB du substrat FTO/verre et des couches minces nano-
composites déposés sur des substrats FTO/verre a différentes températures sont présentées dans la
Figure 3.2. Comme le montre la figure 3.2 (a), le FTO présente des grains irréguliers et pointus.
Apres le dépdt des couches minces, les grains de FTO passent d’une forme aigué et anguleuse a
une forme plus lisse et non tranchante, comme le montrent les figures 3.2 (b) a (e), ce qui confirme

que les grains de FTO ont été recouverts par des les couches minces de TiO»-SiO».

Figure 0.2 Images MEB de (a) substrat FTO/verre, couches minces nanocomposites TiO2-Si0»

déposés a (b) 25 °C, () 200 °C, (d) 250 °C, et (e) 300 °C.

La Figure 3.3 (a) montre la dépendance spectrale de la transmission (T) dans les quatre échantillons
¢laborés. Comme nous pouvons le voir, la transmission diminue dans les gammes des ultraviolets

et du visible lorsque la température de dépdt PLD augmente de 25 a 300 °C. Le coefficient
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d’absorption optique (o) a été déterming a I’aide de 1’équation (3.1), en supposant que la réflexion

dans tous les échantillons était négligeable :

a=—-m(T)/d 0.1)

Dans I’équation 3.1, d représente 1’épaisseur de la couche mince. L’absorption de la lumiére a été
considérablement améliorée dans la région visible & mesure que la température de dépdt PLD
augmente, comme le montre la figure 3.3 (b), ce qui peut étre dii a la formation d’états de queue

de bande (en Anglais band tail states) dans la bande interdite a mesure que la température de dépot

augmente.
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Figure 0.3 (a) Spectres de transmission, (b) spectres d’absorption, (¢) diagramme de Tauc pour
la bande interdite indirecte et (d) diagramme de Tauc pour la bande interdite directe, dans les

couches minces nano-composites TiO2-SiO2 [8].

Le coefficient d’absorption est li¢ a I’énergie des photons (4v) et a I’énergie de la bande interdite

(Eg) selon 1’équation suivante :
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_ A(hv—Eg)™

— (0.2)

ou 4 est la constante de Planck, v est la fréquence de la lumicre et 4 représente une constante qui
dépend de la nature de la transition indiquée par la valeur de m. L’équation 3.2 peut €tre simplifiée
comme suit :

dlin(ahv)] _ m
d(hv)  hv-Eg

(0.3)

L’exposant de Tauc m peut avoir la valeur de 0,5 pour la bande interdite optique directe ou une
valeur de 2 pour une bande interdite optique indirecte [9]. Nous avons donc tracé les graphiques
(ahv)/? et (ahv)? en fonction de I’énergie des photons, comme le montrent les figures 3.3 (c) et
3.3 (d), respectivement. Les deux graphes f(hv) = (ahv)/? et f(hv) = (ahv)? ont montré une
dépendance linéaire en fonction de I’énergie du photon d’incidence dans la région UV. Les
énergies des transitions directes et indirectes possibles ont été déterminées en extrapolant la partie
linéaire des courbes mentionnées. Les énergies de la bande interdite optique indirecte ont été
calculées comme E,=3.00, 3.06, 3.07 et 2.92 eV pour les couches minces déposés a 25 °C, 200 °C,
250 °C et 300 °C, respectivement. Les énergies de bande interdite obtenues sont proches de celles
rapportées dans le TiO; cristallin [10]. En outre, les énergies des bandes interdites optiques directes
ont été estimées a Eg=3.50, 3.53, 3.55 et 3.51 eV pour les couches minces déposés a 25 °C, 200
°C, 250 °C et 300 °C, respectivement. En résumé, les couches minces nano-composites présentent
des performances optiques excellentes en termes de transmission dans le domaine visible, ce qui

convient parfaitement aux applications dans 1’optoélectronique et a la photonique.

3.2.2 Exfoliation mécanique :

Les matériaux bidimensionnels (2D) présentent un potentiel pour une large gamme de dispositifs
¢lectroniques et optiques. Par exemple, les photo-détecteurs basés sur des matériaux 2D sont
largement étudiés et présentent des performances élevées en termes de sensibilité [11].
Notamment, le MoSe», sous la forme 2D, présente des propriétés fascinantes, des bandes interdites
indirecte et directe presque dégénérées, une mobilité électronique élevée (50 cm?>V-'s™), un rapport
on/off élevé (de I’ordre de 10°), et une conductivité thermique élevée (59 + 18 W/mK) [12]. Dans

cette partie de la thése, nous concentrons notre discussion a la déposition de MoSe; par exfoliation
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mécanique pour une application optoélectronique. Premi¢rement, nous avons transféré des
lamelles MoSe> naturel (HQgraphene, Netherlands) sur substrats de silicium (dopé p* de
conductivité : 0,003-0,007 Qcm) oxydé thermiquement et recouverts de 300 nm de SiO, en
utilisant du PDMS (Dow Corning, Toray Co., Ltd) par exfoliation mécanique. Le processus de

transfert est illustré schématiquement dans la Figure 3.4.

PDMS stamp 2D flake

Bulk material
blue tape

(v) Transferred Transferred ‘
2D flake PDMS substrate (iV)ZD flake

Figure 0.4 Le processus de transfert d’un matériau 2D par la technique exfoliation mécanique
[13].

Pour déposer le matériau avec une grande précision, il est nécessaire de réaliser le processus sous
un microscope optique a haute résolution, comme le montre la Figure 3.5. Le choix du PDMS est

justifié par ses propriétés de transparence optique, d’isotropie, d’homogénéité, d’adhérence au

)\ g

(d)
e ~ (n}

substrat et de flexibilité.

Figure 0.5 Technique d’exfoliation mécanique pour les matériaux 2D a 1’aide de PDMS, le

transfert se fait sous un microscope optique [14].
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Quatre dispositifs ont été fabriqués avec des lamelles de MoSe> de différentes épaisseurs (dispositif
1 : 7 nm, dispositif 2 : 25 nm, dispositif 3 : 63 nm et dispositif 4 : 90 nm). Nous avons effectué la
microscopie €lectronique a balayage a I’aide de I’appareil Hitachi TM-1000. Les images MEB de
nos dispositifs a base de MoSe» sont présentées dans les figures 3.6 (a) a 3.6 (d). Les épaisseurs
des multicouches de MoSe; ont été déterminées par microscopie a force atomique (AFM) a 1’aide

du XE-200. Enfin, leurs profils de hauteur sont présentés dans les encarts des figures 3.6 (a) a 3.6

().

Figure 0.6 Images MEB des dispositifs optoélectroniques a base de multicouches de MoSe;.

La variation de la sensibilité en fonction des €paisseurs des nano-couches de 2D MoSe; des
dispositifs optoélectroniques fabriqués est représenté dans la Figure 3.7. Les détails concernant les
propriétés électroniques, optoélectroniques et les performances des dispositifs sont cités dans notre
référence [12]. Il est important de noter que nous n’avons pas pris en compte le MoSe2 pour la
fabrication des cristaux photoniques 1D dans le Chapitre 4, en raison de son importante absorption

de la lumiere, ce qui pourrait limiter la transmission.
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Figure 0.7 La variation de la sensibilité en fonction des épaisseurs des nano-couches de 2D

MoSe:.
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3.3 Méthodes de fabrication chimiques :

Les oxydes métalliques transparents conducteurs et non-conducteurs, tel que ’oxyde de
silicium, I’oxyde d’étain, I’oxyde de zinc sont largement utilisés dans le domaine de la photonique.
Ces matériaux peuvent étres €¢laborés par plusieurs techniques chimiques, telles que la déposition
par trempage (en Anglais dip-coating), déposition par spin-coating, pyrolyse par pulvérisation
automatique (en Anglais automatic spray-pyrolysis) et imprimante sérigraphie (en Anglais screen-
printer). La Figure 3.8 représente les équipements utilisés pour la déposition des couches minces

par voies chimiques.

Nous avons réalisé¢ une machine multifonctionnelle (voir Annexe 1) pour la fabrication des
couches minces par pyrolyse-pulvérisation automatique, déposition par trempage, déposition par
bain chimique (en Anglais Chemical Bath Deposition ou CBD) et successive adsorption ionique
des couches et réaction (Successive lonic Layer Adsorption and Reaction ou SILAR). Ces
techniques chimiques de dépdt des couches minces se reposent sur des réactions chimiques qui se
produisent dans une solution aqueuse contenant les matériaux a déposer (précurseurs) soit en phase

liquide ou en phase vapeur.

Figure 0.8 Les ¢équipements utilisés pour la déposition des couches minces par voies chimiques
(a) dispositif de trempage rotatif, (b) spin-coater, (¢) pyrolyse par pulvérisation automatique and

(d) imprimante sérigraphie.
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3.3.1 Procédé sol-gel :

Dans cette partie, nous présenterons la préparation du sol-gel pour le dépot de nano-couches
de ZnO sur un substrat en verre. La méthode sol-gel est considérée comme une procédure
appropriée pour la fabrication de couches minces homogenes et hautement pure, basée sur
I’hydrolyse et la polycondensation de précurseurs organométalliques tels que les alcoxydes
métalliques. Ces derniéres années, cette technique de dépot a suscité I’intérét des scientifiques en
raison de ses avantages, notamment sa basse température de traitement, son équipement
technologique simple et peu cofiteux, son homogénéité moléculaire en solution permettant une
bonne steechiométrie, ainsi que son excellent controle de la composition. De plus, elle offre la
possibilité de recouvrir des substrats de grande surface et de forme complexe. La méthode sol-gel
est I’une des méthodes les plus efficaces pour la préparation d’oxydes métalliques nanostructurés
et constitue une alternative simple et peu coliteuse aux techniques de dépdt sous vide, telles que

les dépdts physiques.

La large bande interdite de ’oxyde de zinc, E,= 3.25 eV [15], fait que ce matériau est
transparent pour la lumicre visible. Cependant, dans certaines conditions de dépdt, et lorsque
I’épaisseur des couches minces de ZnO est a 1’échelle nanométrique, un second bord de
transmission et des pics élevés apparaissent dans la gamme UV du spectre de transmission optique.
Dans cette partie, nous représenterons 1’élaboration du sol-gel de ZnO et sa déposition en couches

minces, mais plus de détails ont été publiés dans notre article scientifique Tab et al [16].
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Figure 0.9 Courbes de transmission du substrat en verre et nano-couche de ZnO déposé sur le

substrat en verre.

36



La solution sol-gel a été préparée en utilisant 0,3 mol/l d’acétate de zinc dissous dans de 1’éthanol.
La solution a été agitée et chauffée pendant 30 minutes a 60°C. Nous avons déposé la solution
obtenue sur un substrat en verre a 1’aide d’une machine spin-coater Holmark HO-TH-05 a une
vitesse de rotation de 1000 tours par minute pendant 30 secondes. Le spectre de transmission du
film obtenu est représenté dans la Figure 3.9, ou 1’on observe une trés grande transmission pour le

Zn0.

3.3.2 Successive Ionic Layer Adsorption and Reaction (SILAR) :

Le procédé successive adsorption ionique des couches et réaction ou SILAR (En anglais
Successive lonic Layer Adsorption and Reaction) consiste a construire les films en monocouche
par monocouche. Dans ce procédé, le substrat est d’abord immergé dans une solution contenant le
cation métallique, rincé, puis immergé dans une solution contenant 1’anion, et & nouveau rincé,
comme montré dans la Figure 3.10. On obtient ainsi, dans le cas idéal, une monocouche. Les étapes
de ringage sont trés importantes, car sans le ringage, un volume relativement important de la
solution cationique ou méme anionique resterait sur le substrat, et il en résulterait des amas (en
anglais Clusters) de semi-conducteur plutét qu’une couche mince. Le cycle est répété autant de

fois pour obtenir I’épaisseur voulue.

Figure 0.10 Schéma illustrant les étapes de la technique SILAR.
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Le SILAR est utilisé pour la déposition des nano-couches des matériaux binaires, ternaires et des
composés chimiques en dépend du nombre de solutions cationiques et anioniques utilisées, comme

montré dans la Figure 3.11.
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Figure 0.11 Le procédé SILAR et emplacement des béchers dans le cas d’¢laboration des (a)

composés binaires, (b) composé€s ternaires et quaternaires.

3.3.3 Méthode hydrothermale :

Cette partie a été réalisée par le Dr. Tadji et les résultats ont été rapportés dans notre article
référencé [17]. Les nanostructures de ZnO ont été €élaborées a 1’aide de la méthode hydrothermale
dont un mélange de solutions aqueuses d’acétate de zinc et d’hhydroxyde de sodium (NaOH) ont
été préparés, sous une agitation de grande vitesse et a la température ambiante. Le précipité de
Zn(OH); obtenu dans la premiere étape s’est dissous avec I’augmentation de la concentration du

NaOH en formant une solution aqueuse contenant du [Zn(OH)4]*".

SEl 20kV  WD22mm SS33 x5,000  Spm
0013

Figure 0.12 Image MEB de nanostructures de ZnO obtenues par méthode hydrothermale [17].

La solution a été transférée dans un tube en téflon fermé. Ensuite, le tube a été maintenu dans un
four a 90°C pendant 6 h. Apres cette procédure de chauffage, le précipité obtenu a été filtré et lavé
avec de I’eau distillée et de I’éthanol, puis a été recueilli par centrifugation, et enfin a été séché a
80°C pendant 12 heures. Les nanostructures de ZnO ont présenté une structure en forme de chou-

fleur avec un diametre moyen de 8.93 um, formé par ’agrégation des plaquettes hexagonales
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(Figure 3.12). Pour plus de détails concernant la méthode d’élaboration et les différentes méthodes

de caractérisation, veuillez-vous référer a la référence [17].

3.3.4 Méthode état solide et traitement thermique :

La technique de 1’¢état solide a été utilisée pour la fabrication de nanoparticules de SrTiO3
(STO) en mélangeant du carbonate de strontium et du dioxyde de titane dans un rapport molaire
de 1 :1. Pour garantir une grande homogénéité, le mélange a été broyé dans un mortier en agate
pendant 6 h apres avoir ajouté quelques gouttes d’éthanol. Ce travail a été principalement mené
par le Dr. Baba-Ahmed et rapporté dans notre article (la référence 18), ou vous trouverez plus de
détails concernant les méthodes de fabrication et de caractérisation. Le SrTiO3 (STO) est un oxyde
pérovskite cubique prototypique doté de propriétés physiques uniques, telles qu’une large bande
interdite, une constante diélectrique élevée, une stabilité thermique et une grande permittivité [18].
La Figure 3.13 illustre une images microscopie €lectronique a balayage a émission de champ du
SrTiOs obtenu a partir de la réaction a 1’état solide, ou la structure est constitué de nanoparticules
polyédriques non-uniformes et de taille moyenne de 210 nm, comme le montre I’encadré de la
Figure 3.13.

Bl sTio,
~— Gauss fit
Mean particle size| &
210+ 77 nm

Figure 0.13 FE-MEB image of SrTiOs (échelle 400 nm, tension électronique de 20 kV et
magnification de 20 k) [18].
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3.4 Conclusion :

En résumé, ce chapitre a mis en évidence les méthodes de fabrication physiques telles que
I’ablation laser pulsé et I’exfoliation mécanique, ainsi que les méthodes de fabrication chimiques
telles que le procédé sol-gel, la technique SILAR, la méthode hydrothermale et la méthode de I’¢état
solide avec traitement thermique. En comprenant ces différentes techniques et en explorant les
propriétés spécifiques de chaque matériau, nous serons en mesure de développer des matériaux

adaptés a la fabrication de cristaux photoniques avancés.
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Chapitre 4 Modélisation des cristaux photoniques

4.1 Introduction :

11 existe de nombreuses méthodes pour la modélisation de la propagation et la diffraction des
ondes ¢€lectromagnétiques a travers les cristaux photoniques, telles que : La méthode des ondes
planes (PWM), la méthode de Korringa-Kohn-Rostocker (KKR), la technique des différences
finies temporelles (FDTD) et la méthode de matrice de transfert (en Anglais Transfer matrix
method) [1-3]. Dans ce chapitre, nous étudions la modélisation des cristaux photoniques, en nous
concentrant plus particuliérement sur la méthode de la matrice de transfert (TMM). Les cristaux
photoniques, grace a leurs structures périodiques, présentent des propriétés uniques de
manipulation de la lumiére. Nous explorons les coefficients de réflexion et de transmission des
cristaux photoniques a une dimension, ce qui nous permet de mieux comprendre leur

comportement.

4.2 Méthode de la matrice de transfert (TMM) :

La méthode de la matrice de transfert (TMM), introduite par J. B. Pendry [4], est utilisée pour
la détermination des coefficients de transmission et de réflexion de la lumicre a travers une
structure multicouche unidimensionnelle d’indices différents (Figure 4.1). La structure
multicouche est composée de N-couches homogenes d’épaisseur d; et d’un indice de réfraction
complexe n;,ouj=0, 1, ..., N+1. Larelation entre les champs électrique (E) et magnétique (H) a

I’interface j et j+1/ est donné par [5] :

—i sin(§;)
( E]'—l,j ) _ ( COS(Sj) v J )( Ej']'+1 ) (O 1)
ZoHj_1 —iy;sin(§;) cos(§;) ZoHjj14

Ou Z, est ’'impédance caractéristique du vide, §; = (w/c) n; d; cos(6;) est la phase complexe

compris 1’absorption) accumulée a travers la j-éme couche, 8; est I’angle d’incidence a la j-éme
y p p J j g J

couche, w est la vitesse angulaire, et y; est donne par :

{yj = n; cos(8;), pour la polarisation TE 02)

Yj = n; /cos(Qj) ,pour la polarisation TM
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Ei2 Ennes
NN+

Figure 0.1 Propagation d’une onde électromagnétique avec un angle d’incidence 6 a travers une

structure multicouche, polarisation TE.

On définit la matrice de transfert pour la j-eme couche par :
COS(S-) —isin(§;)
M; = < J Yj ) (0.3)
—iy;sin(§;) cos(5;)

Donc les champs transmis a travers la structure peuvent €tre exprimés en fonction des champs

incidents par la relation suivante :

Eo1 ) ( EnN+1 ) N ( EnN+1 ) ( EnN+1 )
= M,M, -~ M ' M (N - M ' 0.4
(2g8,) = MMz =My Zobynas) = =Mz Hy s ) = Mootz by ) @9

ou M, est la matrice de transfert totale donnée par :

myq m12)

Mot = (mer e (0.5)

Equation 4.4 peut étre exprimée en fonction de E, E} et E ., par :

E} + EJ EL
( iO rO ) = Mtot< Nt_:l-l ) (06)
(Eo - 0))’0 YiENn+1

Les coefficients de réflexion et de transmission peuvent étre déduits :

— E_E — Y1 (Mi1+ ye Miz)—(Ma1+ ve Myy) (0.7)
Ey  yi(myg+ye myg)+(mag+ vy maz) ’
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- 2 0.8)

E} Y1(Mmyg+ e maiz)+ (Mo + ve myz)

Ou y; et y; correspondent a y; a la premiére couche (j =1) et a la derniere couche (j =2N+1),
respectivement. Enfin, la réflexion (R) et la transmission (7) sont données par R = |r|? et T =

(v+/v1)|t]?, respectivement.

4.3 Cristaux photoniques 1D a base de pérovskites :

La sélection des matériaux dans les PCs 1D est essentielle pour déterminer ses performances.
Le choix des matériaux affecte les propriétés optiques, notamment 1’indice de réfraction,
I’absorption, la transmission et la diffusion de la lumiére. En outre, les paramétres de conception,
tels que 1’épaisseur et les indices de réfraction des couches, peuvent étre adaptés pour obtenir des
performances pour une application particuliére. Le dioxyde de titane (TiO2) est le matériau le plus
¢tudié pour les PCs en raison de son indice de réfraction ¢levé [6]. Dans cette partie de la these,
nous étudierons numériquement 1’utilisation de trois matériaux pérovskites a indice de réfraction
¢leve, le tantalate de lithium (LiTaOs3), titanate de strontium (SrTiOs3) et le titanate de plomb
(PbTi0:3), ainsi que de deux matériaux a indice de réfraction plus faible, le fluorure de magnésium
(MgF>) et le dioxyde de silicium (SiO2), pour former les structures de PC 1D. Le LiTaOs3, le SrTiOs
et le PbTiO3 possedent d’excellentes propriétés physiques et optiques, notamment des indices de
réfraction ¢élevés, des coefficients ¢lectro-optiques importants et d’excellentes propriétés
piézoélectriques [7-9]. D’autre part, le MgF» et le SiO> présentent également des propriétés
physiques et optiques uniques qui en font des candidats idéaux pour les PCs 1D. En fait, le MgF»
a une transmission €levée dans les régions UV et visible [10]. En outre, le SiO; a un faible indice
de réfraction, comparé¢ a LiTaOs, SrTiOs et PbTiOs, et une excellente transparence dans le domaine
visible. Les performances des configurations LiTaO3;/MgF,, LiTa03/Si02, SrTiO3;/Mgk,,
SrTi03/Si02, PbTiO3/MgF> et PbTiO3/SiO; seront étudiées en détail afin de déterminer si elles
conviennent aux PC 1D. Le PC 1D utilisé dans la présente étude est représenté schématiquement
dans la Figure 4.2. La structure proposée consiste en une alternance de couches de matériaux A et
B avec des indices de réfraction na et np, respectivement, ou A représente les matériaux
pérovskites (LiTaOs, SrTiO3 et PbTiO3) d’indice de réfraction élevé, et B représente les matériaux
a faible indice de réfraction (c’est-a-dire le SiO- et le MgF»). Les indices de réfraction de LiTaOs3,

SrTiOs, PbTiO3, SiO; et MgF> sont respectivement de 2.18 [11], 2.439 [12], 2.735 [13], 1.46 [14]
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et 1.378 [15]. Les épaisseurs de LiTaOs, SrTiOs;, PbTiO3, Si02 et MgF, ont été calculées selon
I’équation d = Ay/4n, soit 61.9, 55.4, 49.4, 92.5 et 97.9 nm, respectivement.

2N

Figure 0.2 Schéma du cristal photonique 1D proposé (PC 1D)

La réflexion et la transmission ont ét¢ calculées en fonction de la longueur d’onde et du nombre
2N) dans les structures [LiTaO3/SiO2]", [LiTaO3z/MgF2]", [SrTiO3/SiOz]",
[SrTiO3/MgF2]", [PbTiO3/Si0:]" et [PbTiO3/MgF>]", comme le montrent les Figures 4.3 et 4.4.

de périodes (n =

Comme nous pouvons le voir sur les mémes figures, un nombre de 10 périodes de répétition est
nécessaire pour obtenir une bande interdite photonique partielle dans les structures
[LiTaO3/SiOz]", [LiTaO3/MgF2]", [SrTiO3/SiOz2]" et [SrTiO3/MgF»]", et un nombre minimum de 8
est nécessaire pour obtenir une bande interdite photonique partielle dans les structures
[PbTi03/Si0z]" et [PbTiO3/MgF»]". Le tableau 4.1 représente la bande passante de la transmission

des six structures étudiées.

Tableau 0-1 La bande passante de la transmission des différentes structures étudiés (TE mode)

PC 1D structures

[LiTaO3/Si02] 10

[LiTa03/MgF2] 10

[SITiO4/Si0.]™

[SrTiO3/MgF2]10

[PbTi05/Si0,]"

[PbTiOg,/Mng] 10

182.3

198.9

215.7

233.8

252.6

272.2
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Figure 0.3 Dépendance de la réflexion en fonction de la longueur d’onde et du nombre de

périodes dans différentes structures (mode-TE).
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Figure 0.4 Dépendance de la longueur d’onde et du nombre de périodes de la transmission dans

différentes structures (mode TM).
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Les dépendances des bandes interdites photoniques dans les structures [LiTaO3/SiO2]',
[LiTaO3/MgF-]'%, [SrTiOs/Si02]'°, [SrTiO3/MgF2]'%, [PbTiO3/Si02]'"? et [PbTiO3/MgF2]'°,
respectivement, en fonction de 1’angle d’incidence sont représentées dans la Figure 4.5 et la Figure

4.6.
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Figure 0.5 Transmission en fonction de la longueur d’onde et I’angle d’incidence de la lumiére
(mode TE) : (a) [LiTa03/Si0]'°, (b) [LiTaO3/MgF-]'°, (¢) [SrTi03/Si0-]'°, (d) [SrTiOs/MgF2]'°,
(e) [PbTi03/Si02]' et (f) [PbTiO3/MgF2]'°.
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Comme le montre la Figure 4.5, les bandes interdites photoniques s’¢largissent lorsque 1’angle
d’incidence augmente de zéro a 89 degrés (mode-TE). Cependant, elles se réduisent lorsque ’angle
d’incidence augmente jusqu’a 89 degrés dans le cas du mode de polarisation TM (Figure 4.6).
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Figure 0.6 Transmission en fonction de la longueur d’onde et I’angle d’incidence de la lumiére
(mode TM) : (a) [LiTa0s3/Si0,]'°, (b) [LiTaO3/MgF-]'°, (¢) [SrTi03/Si0-]'°, (d)
[SrTiO3/MgF2]'?, (e) [PbTiO3/Si0,]' et (f) [PbTiO3/MgF,]'°.
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4.4 Cristaux photoniques 1D a base de matériaux 2D :

Les matériaux bidimensionnels (2D), constitués de couches atomiquement fines, peuvent étre les
meilleurs candidats pour la fabrication de cristaux photoniques 1D grace a leurs propriétés optiques
uniques et modulables [16-18]. En outre, leur déposition et leurs épaisseurs peuvent étre facilement
contrdlées, ce qui permet un réglage précis de la bande interdite photonique. Le mica muscovite
2D ((KAIx(Si3AlO10)(OH)2)) et le sulfure de gallium 2D (GaS) ont fait I’objet d’une attention
particuliere pour les applications électroniques [19,20]. Le GaS présente une large bande interdite
directe d’environ 3,1 eV dans sa forme monocouche et d’environ 2,6 eV dans sa forme massive
[21], un indice de réfraction ¢levé de 2.7152 a la longueur d’onde de 633 nm [22] et une gamme
spectrale tres large, ce qui en fait un excellent candidat pour les cristaux photoniques 1D. D’autre
part, le mica muscovite 2D est un matériau transparent avec une large bande interdite directe de
5,09 eV [23]. Son indice de réfraction est légerement faible (ng = 1.552-1.576, ng = 1.582-1.615,
ny = 1.587-1.618) [24].

Nous avons étudié pour la premiere fois les cristaux photoniques avec un arrangement
périodique de couches de [GaS/Mica] et de [GaS/Eau]. Les épaisseurs du GaS et du mica sont
calculées, respectivement, comme étant de 73.9 et 129 nm a une longueur d’onde (44) de 800 nm,
en utilisant ’équation d = A,/4n, ou n représente I’indice de réfraction. L’indice de réfraction du

GaS peut étre déduit de la formule de dispersion donnée par [25] :

0.26073 127.335
2-0.04627 A2-258.431

Ngas = 712996 + - (0.9)

En utilisant la méme approximation, I’épaisseur de la couche Eau (référencée par le caractéere G)
est calculée comme 150.1 nm. La méthode TMM a été utilisée pour calculer la réflexion et la
transmission dans les deux structures. Les Figures 4.7 (a) et 4.7 (b) illustrent la réflexion de la
lumiere en fonction de la longueur d’onde et du nombre de périodes N dans les structures

[GaS/Mica]" et [GaS/G]Y, respectivement.

La transmission de la lumiére a travers les deux structures [GaS/Mica]" et [GaS/G]" est illustrée
dans les figures 4.8 (a) et 4.8 (b). Les structures [GaS/Mica]" et [GaS/G]" présentent des largeurs

de bande interdite de 0.61 eV et 0.73 eV, respectivement, a un nombre de périodes de 12.
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Figure 0.7 Réflexion en fonction de la longueur d’onde et du nombre de périodes dans (a)

[GaS/Mica]" et (b) [GaS/G]Y.

En outre, les deux structures, [GaS/Mica]'? et [GaS/G]'?, présentent des bandes interdites partielles
dans la gamme du visible au proche infrarouge, ce qui les rend appropriées pour des applications
de photo-détection. Les valeurs significatives des bandes interdites photoniques sont dues a la
différence substantielle d’indice de réfraction entre le GaS et le mica dans la structure
[GaS/Mica]'?, ainsi qu’a la différence d’indice de réfraction entre le GaS et I’eau distillée dans la

structure [GaS/G]'2.
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Nous avons examiné I’impact de 1’angle d’incidence de la lumiére sur les caractéristiques de la
transmission dans la structure [GaS/Mica]'? dans le cas du mode de polarisation TE (Figure 4.9
(a)) et du mode de polarisation TM (Figure 4.9 (b)). De méme, nous avons étudié¢ 1’effet de I’angle
d’incidence sur la transmission dans la structure [GaS/Eau]'? dans le cas du mode de polarisation
TE (Figure 4.10 (a)) et du mode de polarisation TM (Figure 4.10 (b)). Nous avons observé que
dans le cas de la polarisation TE, les bandes interdites photoniques dans les deux structures
s’¢largissent et se déplacent vers des longueurs d’onde plus courtes lorsque 1’angle d’incidence
augmente de zéro a 89°. En revanche, dans le cas de la polarisation TM, les bandes interdites

photoniques se réduisent lorsque I’angle d’incidence augmente dans les deux structures.
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Figure 0.9 Représentation graphique de la transmission en fonction de la longueur d’onde et de

I’angle d’incidence de la lumiére dans [GaS/Mica]'? dans le cas (a) mode TE et (b) mode TM.
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4.5 Cristaux photoniques 1D — Mode¢le de Kronig-Penney :

Dans cette partie, nous examinons un modele unidimensionnel de Kronig-Penney comprenant N
couches de type fonction o réparties périodiquement a x = n/a avec n prend les valeurs de zéro a
N-1. Le parametre a représente la constante de réseau (voir Figure 4.11). Cette structure
périodique constitue le modéle le plus simple pour un PC 1D. Les caractéristiques des ondes

¢lectromagnétiques en dehors de la structure sont décrites par [26] :

Incident \ \ \ \

light E, ek

E; ek -———

Transmitted
light

ikz
E, e

X
(] I—»Z
Figure 0.11 Schéma d’un systeme PC 1D de N couches de fonctions o séparées par un

espacement de réseau a.

E.e %z + E e*2 7 > Na
E(z)=4{" it (0.10)
Eie™, z2<0
E;e~*7 représente I’onde électromagnétique incidente, E,e**? est I’onde réfléchie et E e "7 est

I’onde transmise. k représente le vecteur d’onde donné par k = w/c, w est la fréquence et ¢ est
la vitesse de la lumiére dans le vide [27]. A intérieur de la structure, le champ électrique pour le
mode ¢électrique transverse (TE) satisfait a I’équation d’onde indépendante du temps donnée par

[26,11] :

dZE(Z)+ﬁ g;&[l +0(|E(Z)|2]E(Z)5(Z_na) (0.11)

dz?

E(z) représente the champ électrique, B = (n.w/c)? avec n, est I’indice de réfraction, a est la

non-linéarité de Kerr.
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L’équation 4.11 ressemble au modele de Kronig Penny des €lectrons dans un réseau périodique
1D. Elle peut étre reformulée d’une maniere discréte, connue sous le nom de carte de Poincaré

généralisée [11] :
Eni1 = [2cos(ka) — B(1 + alE(2)|>)ka x sin(ka)]E, — Ep_1 (0.12)

Ou E,, est I’'amplitude du champ électrique dans le cas de polarisation TE au n®™ couche. La
solution de I’équation 4.12 est obtenue itérativement en prenant les conditions initiales suivantes :
Ey = 1 et E; = e~*4 Enfin, la transmission de la lumiére a travers la structure présentée sur la
Figure 4.11 peut-étre calcule a I’aide de 1’équation suivante :

4xsin?(ka)|Eq|?
T _ ( ) 0

- |e—ikaEn_En_1|2

(0.13)

La transmission ne dépend que des valeurs de I’amplitude du champ électrique qui sont calculés a

partir de 1’équation itérative 4.12.

Supposant un PC 1D formé des couches de TiO» d’épaisseur 5 nm distancées de 100 nm, en
utilisant le modele de Kronig-Penny, nous avons calculé la transmission en fonction de la longueur
d’onde et le nombre de période (), comme est montré dans la Figure 4.12. L’indice de réfraction

du TiO; est calculé a I’aide de 1’équation suivante [28] :

1 1 \0°
Nrio, = (499 + —— + —) (0.14)

TiO, PC 1D [Modele de Kronig-Penney ] I

1.0f
c 08}
o
D06}
£
[72]
co4l
£
——N=2
0.2} Nos T
——N=4
0.0} — _N=5 -
200 300 400 500 600

Wavelength (nm)

Figure 0.12 La transmission en fonction de la longueur d’onde et le nombre de période en

utilisant le modele de Kronig-Penney.
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4.6 Cristaux photoniques 2D — Nanofils ZnO :

Cette partie a été réalisée a I’aide du logiciel de simulation COMSOL multiphyics. Supposant un
cristal photonique bidimensionnel composé de nanofils de ZnO (en Anglais ZnO nanowires),

comme le montre la Figure 4.13.

Cellule unitaire a

ey

%
eo
=

Figure 0.13 Cristal photonique bidimensionnel - Nanofils de ZnO.

Le paramétre k de la Figure 4.14 varie de 0 a 3. Quand ce parameétre varie entre : 0 a 1 le nombre
d’onde couvrant le bord I'-X, 1 a 2 le nombre d’onde couvrant le bord X-M, et 2 a 3 le nombre

d’onde couvrant le bord diagonal M-I" (Figure 4.14).

(1-k)—;0<k<1
k,=<k-1)—1<k<2

- ;2<k<3

m
(l—k)a;0<k<1
k=11 w12k 2

'

(k—Z)E; 2«43

Figure 0.14 Parametres du changement de I’échelle.

Figure 4.16 montre que la dispersion linéaire et les cones de Dirac peuvent étre obtenus au point
I' (k= 0) de notre PC 2D. La constante de réseau et la vitesse de la lumiere sont désignées par a et
¢, et le rayon et la permittivité relative des cylindres sont fixés a R = 0.2a et ¢ = 8.17,

respectivement.

56



1.2t Vim 1.2t V/m
11F 114
15
1 14 il
0.9- 0.9}
12 1
0.8 0.8}
~ 07 _ 07t
& b 05
§ o6r § o
s s
g ost 08 & 05¢
5 S 0
S 04 S 04
g g
03 06 T o3
0.2 0.2 0.5
0.4
0.1- 0.1¢
0 0 1
0.2
0.1k 0.1f
0.2F 0.2F 15
0:2F ; . . . . . 0 0:2F ; . . . . .
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1m 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1m
3 3
m
" 1af Vim 12r Vim
11r 11r
15 4
1 1
0.9+ 0.91 3
1
0.81 0.8f
2
P _ 07t
g o5k
§ oer S oof 1
g o05f g ost
g 0 g 0
s o4f T 04f
g g
nd o
S o3t 0.3F P
021 05 02t
0.1f 01F 2
of 1 ol
3
04 0.1f
021 13 D2 L L L L L 4
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1m 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1m
3 K

Figure 0.15 Variation du champ électrique en fonction de la fréquence au point I'.

Band diagram of PC 2D ZnO Nanowires
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Figure 0.16 La structure de bande d’un cristal photonique bidimensionnel avec un réseau carreé.
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4.7 Conclusion :

En conclusion, dans ce chapitre nous avons cité différentes méthodes de modélisation de la
propagation et de la diffraction des ondes €lectromagnétiques a travers les cristaux photoniques.
Nous nous sommes concentrés principalement sur la méthode de la matrice de transfert (TMM)
pour ¢étudier les cristaux photoniques. Ces derniers présentent des propriétés uniques de
manipulation de la lumiére grace a leurs structures périodiques. Nous avons proposé de nouvelles
structures des cristaux photoniques a une dimension, tels que les cristaux photoniques a base de
pérovskites et a base de matériaux 2D, et qui n’ont été jamais étudiées dans la littérature. En
analysant la réflexion et de transmission, nous avons pu acquérir une meilleure compréhension de
leur comportement. De plus, nous avons présenté un cas spécifique d’un cristal photonique 2D a
base de nanofils ZnO. Ces avancées dans la modélisation des cristaux photoniques ouvrent la voie
a de nombreuses applications potentielles dans les domaines de I’optique et des dispositifs

photoniques.
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Chapitre S Biocapteurs a base de cristaux photoniques

PC1D

5.1 Introduction :

L’une des applications potentielles des PC 1D est la bio-détection, en particulier pour la détection
des protéines [1,2], de 1’urine [3], des biomarqueurs [4] et des cellules cancéreuses [5]. La
limitation de la taille de la région de la cavité du biocapteur des PC 1D a souvent été ignorée dans
la plupart des rapports traitant de la détection des cellules cancéreuses [5-8]. En outre, les
limitations techniques associées a 1’utilisation de ces biocapteurs dans la région infrarouge - telles
que I’exigence de détecteurs de lumicre infrarouge tres spécifiques - n’ont pas €té prises en compte.
La présente étude porte sur la conception et I’analyse numérique des performances des PC 1D pour
la détection des vésicules extracellulaires (VE) et la concentration du glucose dans le sang. Nous
avons congu les biocapteurs pour qu’ils fonctionnent dans le domaine visible de la lumicre, dans
le but de fournir des solutions théoriques pour surmonter les contraintes précédemment

mentionnées.

Les performances des biocapteurs s’évaluent en calculant la sensibilité (S), la figure de mérite
(FOM), le facteur de qualité (Q) et la limite de détection (LOD). La sensibilité est calculée a I’aide
de I’équation S = Adggs/An, ou Adggs représente le déplacement du pic de résonance. Outre la
sensibilité, le facteur de mérite (FOM), le facteur de qualité (Q) et la limite de détection (LOD)

sont donnés par les équations :

S

FOM =+ (0.1)
FWHM
A
Q=" (0.2)
FWHM
LOD = —2< (0.3)
20XxSXQ

ouA_FWHM est la largeur complete du demi-maximum (FWHM) du pic du mode de défaut. Plus
les valeurs de FOM et de Q sont ¢€levées et plus les valeurs de LOD sont faibles, meilleures sont

les performances des biocapteurs.
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5.2 PC-biocapteurs pour la détection de vésicules extracellulaires :

Lorsqu’une couche de défaut est créée a 'intérieur des PC, la transmittance présente un
comportement différent par rapport au cas sans défaut. En fait, la présence du défaut introduit des
modes optiques supplémentaires et modifie les caractéristiques optiques au sein de la structure. 1l
en résulte I’apparition de pics ou de creux dans la caractéristique de transmittance a des longueurs
d’onde spécifiques correspondant aux modes résonnants. Les modes résonnants dans le PC
dépendent de divers facteurs, tels que la structure du PC, la longueur d’onde et I’angle d’incidence
de la lumiere. Dans cette partie, nous avons congu des PC 1D en pérovskites avec des bandes
interdites photoniques spécifiques. Nous avons étudié les propriétés optiques de nos PC qui
comprennent une région de cavité de différentes épaisseurs comme couche de défaut. La figure
5.1 montre le biocapteur a base de cristaux photoniques 1D (PC-BIO 1D) proposé dans notre étude.
I1 est a noter que la structure discutée dans la section 4.3 est la méme, cependant cette fois-ci, elle

comporte une cavité au centre permettant I’injection d’une solution biofluidique.

Nanochannel
(Cavity region)

F P LAAASASEBRAN

Figure 0.1 Schéma du biocapteur a base de cristaux photoniques 1D proposé (PC-BIO 1D).

La couche défaut (ou la région de la cavité), créée au milieu de la structure périodique, joue le role
de nanocanal dans lequel les VE peuvent étre injectées pour le processus de détection. Le
nanocanal peut étre rempli d’eau distillée (DW) comme référence (np = 1,333), et des vésicules
extracellulaires suivantes : VE urinaire fraiche (np = 1,374, taille inférieure a 250 nm [9]), VE de
plaquettes activées (np = 1,39, taille comprise entre 50 et 150 nm [10]), VE de neuroblastome (np
= 1,393, taille comprise entre 50 et 150 nm pour les exosomes, et entre 100 et 1000 nm pour les
microvésicules [11]), et VE de sang (np = 1,398). L’indice de réfraction de chaque VE peut étre

trouvé dans la référence [12].
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Dans le cas du PC-BIO 1D, ou une couche de défaut est présente au milieu de la structure, la

matrice de transfert définie en section 4.2 peut étre écrite comme suit :

M = TN My = (Mu M)/ My (M, Mp)V/? = (

mip; My
Jj=1

myp; My 0.4)

Ou Mj, est la matrice caractéristique de la couche défaut (le nanocanal dans notre cas).

Pour la simulation, nous avons choisi les valeurs d’épaisseur pour lesquelles les longueurs d’onde
des modes résonnants se situent au milieu des bandes interdites photoniques (c’est-a-dire d = 40,
200, 400 et 600 nm). Nous avons concentré notre ¢tude sur les propriétés du mode de polarisation

TE uniquement.
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Figure 0.2 Variation de la transmission en fonction de la longueur d’onde et de 1’épaisseur de la
couche de défaut (a) [LiTaO3/SiO2]°D[LiTa03/Si02]%, (b) [LiTaO3/MgF>]°D[TiLaO3/MgF- ]’ (c)
[PbTi03/SiO2]°D[PbTi03/Si0:]° and (d) [PbTiO3/MgF»]°D[PbTiO3/MgF2]°.
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La Figure 5.2 montre I’effet de 1’épaisseur de la couche défaut sur la transmission de la lumiere a
travers les structures [LiTa03/SiO,]°D[LiTa03/Si02]° (Figure 5.2 (@),
[LiTaO3/MgF,]°D[LiTaO3/MgF>]° (Figure 5.2 (b)), [PbTiO3/SiO>]°D[PbTi03/Si0,]° (Figure 5.2
(¢)) et [PbTiO3/MgF2]’D[PbTiO3/MgF-]° (Figure 5.2 (d)), ou D correspond a la couche d’eau
distillée (comme couche de défaut). Comme prévu, les longueurs d’onde des modes résonnants se
rétrécissement dans toutes les structures a mesure que I’épaisseur de la couche de défauts
augmente. Lorsque 1’épaisseur du défaut est élevée (d = 600 nm), des modes résonnants doubles

et triples ont été observés dans les PC-BIO 1D a base de TiLaOs3 et de PbTiO3, respectivement.
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Figure 0.3 Variation de la transmission en fonction de la longueur d’onde et de 1’angle
d’incidence de la lumiére dans les (a) structure 1, (b) structure 2, (c) structure 3 et (d) structure 4

(couche défaut : d = 420 nm, et neau = 1.333).
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Nous appelons la structure 1, la structure 2, la structure 3 et la structure 4
[LiTa03/SiO>]°D[LiTa0s3/Si0]°, [LiTaO3/MgF,]°D[LiTaO3/MgF- ],
[PbTi03/SiO>]°D[PbTi03/Si0:]° et [PbTiO3/MgF,]°D[PbTiO3/MgF,]°, respectivement.

Afin de comparer les propriétés optiques et les performances de toutes les structures PC-BIO 1D,
nous avons utilis¢ les parametres de calcul pour lesquels nous avons obtenu des bandes interdites
partielles, c’est-a-dire n = 10 comme le montre la Figure 4.4, et une épaisseur de nanocanal

suffisamment large pour contenir les échantillons EV, c¢’est-a-dire d = 420 nm.

La Figure 5.3 montre la représentation graphique de la transmission en fonction de la longueur
d’onde et de I’angle d’incidence de la lumiere dans toutes les structures, ou le nanocanal
d’épaisseur de 420 nm est supposé étre rempli d’eau distillée. Les structures 3 et 4 présentent des
pics de résonance doubles a un angle d’incidence perpendiculaire de la lumiére, et lorsque I’angle
d’incidence augmente jusqu’a 89 degrés, toutes les structures présentent clairement des pics de
résonance doubles. En outre, les pics de résonance se déplacent vers le bleu et deviennent plus
¢étroits a mesure que I’angle d’incidence augmente. Ce comportement a le potentiel d’améliorer les

performances du PC-BIO 1D, comme nous le verrons par la suite.

Nous avons étudi¢ le déplacement des pics résonants observés a 547.7, 548.2, 549.3 et 549.7 nm
dans la structure 1, la structure 2, la structure 3 et la structure 4, respectivement, par rapport au VE
urinaire (U-VE ou U-EV), au VE de plaquettes activées (AP-VE ou AP-EV), au VE de
neuroblastome (N-VE ou N-EV) et a I’'VE de sang (B-VE ou B-EV). Les résultats du déplacement
des pics sont représentés dans les Figure 5.4 (a) a (d). Le déplacement de la longueur d’onde du
mode de défaut est dii au changement de I’indice de réfraction de la couche de défaut, cette
variation peut €tre exprimée par la condition d’onde stationnaire A= mA = n.s¢G, ou A est la
différence de chemin optique, m est un nombre entier, 1,55 est I’indice de réfraction effectif et G
représente la différence de chemin géométrique [5]. Comme le montre la Figure 5.4, I’échantillon
du VE sanguin a présenté¢ le décalage le plus élevé du pic de résonance, ce qui peut étre attribué a

son indice de réfraction plus élevé que celui des autres VE.
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Figure 0.4 Déplacement de la position du pic du résonance par rapport a divers échantillons VE

dans les (a) structure 1, (b) structure 2, (¢) structure 3 et (d) structure 4.

La sensibilité des biocapteurs est mesurée en utilisant 1’équation suivante :

_ (E-W) _ an,
(nE7—nD7) ~ 2n,

S

(0.5)

Ou AEV désigne la longueur d’onde du mode de défaut dans le cas de la cible VE, A2V désigne la

longueur d’onde du mode de défaut dans le cas de 1’eau distillée, nEY et n2" sont les indices de

réfraction de la cible VE et de 1’eau distillée, respectivement. La Figure 5.5 représente les

performances de bio-détection de nos PC-BIO 1D a un angle d’incidence normal de la lumiére.

Comme nous pouvons voir, la structure PC-BIO 1D (¢’est-a-dire [LiTa03/Si0,]°D[LiTa03/Si0:]°)

a montré les performances les plus faibles, contrairement a la structure 1D PC-BIO 4 (c’est-a-dire

[PbTiO3/MgF>]°D[PbTiO3/MgF2]°)) qui présente les meilleures performances en termes de S,
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FOM et Q (S=212.4 nm/RIU, FOM=546.6 RIU"! et Q=1436.9 dans le cas de la détection du VE

urinaire (U-VE), angle d’incidence normal et épaisseur du nano-canal de 420 nm).

Sensitivity (nm/RIU) FOM (per RIU)

250 600
200
150 400
100 200
50
0 0
U-EV AP-EV N-EV B-EV U-EV AP-EV N-EV B-EV
@ Structure 1 @ Structure 2 @Structure 3 Structure 4 B Structure 1 @ Structure 2 @ Structure 3 Structure 4
Q factor

1500

F

U-EV AP-EV N-EV B-EV

EStructure 1 BStructure 2 @ Structure 3 Structure 4

Figure 0.5 Les performances des PC-BIO 1D (d = 420 nm, angle d’incidence 0°).

Les calculs ont été effectués a un angle de 60° de la lumiere incidente, comme le montre la Figure
5.6. Les performances de bio-détection correspondantes ont été évaluées et représentées dans la
Figure 5.7, ou la structure 4 a montré les meilleures propriétés (S=286.4 nm/RIU, FOM=4725.8
RIU! et Q=7501.9 dans le cas du sang EV (B-EV), angle d’incidence de 60°, épaisseur du

nanocanal de 420 nm), veuillez-vous référer au Tableau 5.1 pour plus de détails.
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Figure 0.6 Déplacement de la position du pic de résonance par rapport a divers échantillons VE a

un angle d’incidence de 60° dans (a) structure 1, (b) structure 2, (c) structure 3 et (d) structure 4.

Tableau 0-1 Performance de bio-détection des PC-BIO 1D a un angle d’incidence de 60°.

U-EV AP-EV N-EV B-EV
Structure 1 222.95 225.26 225.65 226.29
S(nm/RIV) Structure 2 253.61 255.74 256.10 256.71
Structure 3 257.71 259.79 260.15 260.82
Structure 4 283.46 285.42 285.80 286.38
Structure 1 185.23 190.09 190.85 192.02
FOM (RIU-Y) Structure 2 474.44 485.61 487.24 489.68
Structure 3 1773.87 1843.13 1854.24 1873.40
Structure 4 4487.31 4655.38 4689.09 4725.82
Structure 1 376.56 385.60 387.06 389.33
Structure 2 836.31 856.81 859.97 864.71
Q factor
Structure 3 3123.02 3249.05 3269.81 3304.83
Structure 4 7085.99 7376.76 7434.75 7501.90

69
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Figure 0.7 Les performance des PC-BIO 1D (d = 420 nm, angle d’incidence 60°).

Enfin, nous avons discuté la possibilité¢ d’améliorer davantage les performances du biocapteur a
base de [PbTiO3/MgF2]’D[PbTiO3/MgF-]’ dans des différentes conditions, tout en veillant a ce
que sa longueur d’onde de travail reste dans le domaine du visible. Nous avons considéré la
longueur d’onde de 800 nm, et nous avons déduit les indices de réfraction du PbTiO3 et du MgF»
comme étant 2.6116 et 1.3751, en utilisant la formule de dispersion [13] et I’équation de Sellmeier

[14] données, respectivement, par :

0.4875512 0.3987512 2.3120312
Nugr, = 1 (0.6)
2 12-0.043382  12-0.0941>  12-23.7932
0.5
5.363512
Mpprios = [1 /12—0.0502672] (0.7)
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Les épaisseurs de PbTiOs et de MgF> ont été calculées comme étant respectivement de 76.6 et
145.4 nm. Nous avons conservé I’épaisseur du nano-canal de 420 nm et nous avons déduit la
transmission dans les structures [PbTiO3/MgF>]'? et dans [PbTiO3/MgF>]°’D[PbTiO3/MgF-]° en
fonction de la longueur d’onde et de 1’angle d’incidence de la lumiére, comme le montrent la
Figure 5.8 (a) et la Figure 5.8 (b). Pour nos calculs, nous nous intéressons au deuxiéme pic, indiqué
par la fleche bleue dans la méme Figure 5.8 (b). La Figure 5.8 (¢) représente le déplacement de la
position du mode de défaut par rapport a U-EV, AP-EV, N-EV et B-EV a un angle d’incidence de
80°.
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Figure 0.8 Transmission dans (a) [PbTiO3/MgF2]10 et (b) [PbTiO3/MgF2]5D[PbTiO3/MgF2]5,
et (c) le déplacement de la position du mode défectueux par rapport a divers échantillons VE a

un angle d’incidence de la lumiére de 80°.
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Les performances de bio-détection correspondantes a la structure
[PbTiO3/MgF,]°D[PbTiO3/MgF-]’ sont représentées dans le tableau 5.2 ci-dessous. Comme prévu,
nous avons réussi a améliorer la sensibilit¢ d’une valeur de 286.4 nm/RIU (Tableau 5.1) a une
valeur de 511.3 nm/RIU. En outre, a un angle d’incidence de 80°, la structure présentait un facteur

Q ¢levé de 6663.

Tableau 0-2 Performance de bio-détection des PC-BIO 1D a base de PbTiOs.

U-VE AP-VE N-VE B-VE
S(mm/RIU) 508.3 5104 510.7 511.3
FOM (RIU™Y) 4958 4742 4697 4619
Q factor 6663 6424 6373 6284

5.3 PC-biocapteurs pour la détection du glucose dans le sang :

Ces derniéres années, le diabéte est devenu un probléme de santé majeur qui touche un grand
nombre de personnes dans le monde. Selon les statistiques, 642 millions de personnes pourraient
étre touchées par le diabete d’ici 2040 [15]. Cette maladie survient lorsque 1’organisme est
incapable de produire de I’insuline, essentielle a la transformation du glucose en énergie (diabete
de type 1), ou lorsque I’organisme ne produit pas suffisamment d’insuline ou est incapable de
I’utiliser correctement (diabéte de type 2) [16]. Le diabéte peut entrainer de nombreuses
complications, notamment des maladies cardiovasculaires, des problémes de vision, une
insuffisance rénale, un dysfonctionnement cérébral et méme I’amputation d’un membre [17]. Bien
qu’il n’existe pas de traitement définitif du diabéte, les patients doivent gérer efficacement leur
maladie par diverses mesures et surveiller réguliérement leur taux de sucre dans le sang. Il est donc
essentiel de mettre au point des biocapteurs de détection du diabéte sensibles, fiables, rentables et
rapides, car une détection précoce peut conduire a un traitement plus rapide et a une grande chance

pour éviter les complications susmentionnées liées a la maladie.

Dans cette partie, nous avons proposé deux nouveaux modeles de PC-BIO 1D basés sur des
matériaux de Van der Waals bidimensionnels (2D). Le premier mode¢le de cristal photonique 1D
est constitué de multicouches de sulfure de gallium 2D et de mica muscovite 2D

[GaS/Mica]"D[GaS/Mica]" et le second modéle est constitué de multicouches de sulfure de
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gallium 2D [GaS/G]¥D[GaS/G]". Ici, les deux couches G et D peuvent contenir la solution de
I’objectif, c’est-a-dire qu’elles peuvent étre remplies d’eau distillée et de différentes concentrations
d’une solution de glucose. Les performances des PC-BIO 1D ont été étudiées en fonction de la
concentration de glucose dans le sang. La Figure 5.9 illustre les modeles proposés pour les
biocapteurs. Le premier modele (Figure 5.9 (a)) consiste en un arrangement périodique de couches
[GaS/Mica] avec une couche de défaut positionnée au centre de la structure et dans laquelle une
solution de sucre sanguin peut étre injectée. Le modele illustré a la Figure 5.9 (b) est composé
d’une période de couches [GaS/G] avec une couche de défaut positionnée au centre de la structure.
Ici, le symbole G se réfere aux couches de cavité dans lesquelles la solution peut étre remplie,
c’est-a-dire que le biocapteur peut étre immergé dans la solution de sucre sanguin, formant les
couches cibles. Les épaisseurs du GaS et le Mica sont données dans la section 4.4, et en utilisant
la méme approximation, I’épaisseur de la couche G (Figure 5.9 (b)) est calculée comme 150.1 nm,

en supposant une concentration de sucre dans le sang égale a zéro.

Figure 0.9 Schéma des PC-BIO 1D basés sur des matériaux de Van der Waals bidimensionnels
(2D).

L’indice de réfraction de mica (ny;.,) est fixé a ny;., = 1.55 selon la référence [18]. La relation
entre la concentration de sucre dans le sang (C[g/L]) et I'indice de réfraction moyen (s, gqr) €St

donnée par une fonction linéaire de la forme [19] :

Nsugar = 0.00011889 X C + 133230545 (0.8)
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L’interaction entre la lumiére et la structure 1, ainsi que la structure 2, peuvent étre simulées a
I’aide de la méthode de la matrice de transfert, comme indiqué par la référence [20] :

my; My
M = [ M; = (MoasMuica)"MpMoasMiica)™*! = (;ht  paz)  (0.9)

m m
11 12) (0.10)

M = szgfle = (MgasMg)"Mp(MgasMg)*NV+t = (m21 my,

Les Figures 5.10 (a) et 5.10 (b) montrent les transmissions dans les structures
[GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et [GaS/eau]®D[GaS/eau], respectivement, en fonction de la longueur
d’onde et de 1’épaisseur du défaut. Ici, D fait référence a une concentration nulle de sucre dans le
sang, qui correspond a de I’eau distillée. En d’autres termes, la structure est entierement immergée

dans de ’eau distillée.
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Figure 0.10 Représentation graphique de la transmission en fonction de la longueur d’onde et de
I’épaisseur du défaut dans (a) [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et (b) [GaS/eau]°D[GaS/eau]®, D

correspondant a I’eau distillée.

Dans les représentations graphiques, les modes de résonance seuls (en Anglais single resonance
mode) sont indiqués par des fleches bleues, les modes de résonance doubles par des fleéches rouges
et les modes de résonance triples par des fleches violettes. En supposant que la longueur d’onde
de résonance se situe au milieu de la bande interdite photonique (environ 800 nm), la structure
[GaS/Mica]®D[GaS/Mica]® présente des modes de résonance simples a des épaisseurs de couche
de défaut de 25 nm et 320 nm. Elle présente un mode de résonance double a une épaisseur de

couche de défaut de 630 nm et des modes de résonance triples a des épaisseurs de couches de
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défaut de 940 nm et 1245 nm. D’autre part, la structure [GaS/eau]®D[GaS/eau]’ présente des modes
de résonance simples a des épaisseurs de couche de défaut de 15 nm et 310 nm. Elle présente un
mode de résonance double a une épaisseur de couche de défaut de 640 nm. Enfin, des modes de
résonance triples apparaissent lorsque 1’épaisseur de la couche de défaut est de 915 nm et 1220
nm. Dans les calculs suivants, nous avons maintenu I’épaisseur du défaut a 640 nm pour les deux
structures étudiées, aux positions indiquées par des cercles rouges en pointillés dans les Figures

5.10 (a) et 5.10 (b).

Les caractéristiques optiques de [GaS/Mica]®D[GaS/Mica]® et de [GaS/G]°D[GaS/G]° ont été
étudiées a différentes valeurs de concentration de sucre dans le sang (0 gL', 50 gL' et 100 gL!).
11 est important de noter que les couches D et G peuvent étre remplies de la solution cible, mais
qu’elles ont une épaisseur de 640 nm et 150.1 nm, respectivement. Les valeurs de la concentration
de sucre dans le sang ont été choisies suffisamment élevées pour illustrer le déplacement des pics
de résonance. Les Figures 5.11 (a) et 5.11 (b) représentent la superposition de diagrammes de
couleurs illustrant la transmission a différentes valeurs de concentration de sucre dans le sang, en
fonction de la longueur d’onde et de I’angle d’incidence de la lumiere dans les structures
[GaS/Mica]®D[GaS/Mica]® et [GaS/G]°D[GaS/G]®, respectivement. Les zones surlignées de lignes
rouges dans les Figures 5.11 (a) et 5.11 (b) indiquent les régions non pertinentes. Comme le montre
la Figure 5.11 (a), il est évident de différencier les pics de résonance associés aux différentes
concentrations de sucre dans le sang. En d’autres termes, le déplacement du pic de résonance est
clairement perceptible. Dans la Figure 5.11 (b), trois groupes de pics peuvent €tre observés, a
savoir les premiers pics de résonance, les deuxiemes pics de résonance et les troisieémes pics de
résonance, qui sont associé¢s a différentes valeurs de concentration de sucre dans le sang. Parmi
ceux-ci, seul le pic du milieu présente un décalage clair en raison de sa largeur tres étroite. Par
conséquent, nous nous concentrerons notre étude sur les pics observés a environ 820 nm (indiqués
par les fléches rouges dans les mémes figures) et nous analyserons leur déplacement en fonction
de I’angle d’incidence de la lumiére et des différentes concentrations de la solution. Lorsque
I’angle d’incidence de la lumiére augmente, les pics des modes de résonance se déplacent vers des

longueurs d’onde plus courtes. Ce déplacement peut étre expliqué par I’équation de Bragg Snell

[21] donnée par mA = 2@ /ngf Y sin?6, ou m est I’ordre de diffraction constructive, d la période,

nerr est I'indice de réfraction effectif, et 6 est I’angle d’incidence de la lumiere. Les pics se
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réduisent a mesure que 1’angle d’incidence augmente, ce qui indique une faible largeur de la moitié¢

du maximum (FWHM) et donc une meilleure performance de bio-détection.
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Figure 0.11 Superposition des diagrammes de couleurs de la transmission, calculée a différentes
valeurs de concentration de sucre sanguin, en fonction de la longueur d’onde et de I’angle

d’incidence de la lumiére dans (a) [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et (b) [GaS/G]°D[GaS/G]°.

Le diabete a été défini conformément aux criteres de American Diabetes Association [22], qui
précisent que la glycémie a jeun est a une valeur > 126 mg/dL (> 1,26 gL!) et que la glycémie a
jeun est a une valeur > 200 mg/dL (> 2 gL"). Dans cette étude, nous avons établi une valeur seuil
fixe de la concentration de sucre dans le sang a C =2 g/L. La performance des biocapteurs PC 1D
a été étudiée a cette valeur seuil ainsi qu’a des concentrations plus élevées (C =0, 2 gL', 4 gL,
6 gL', 8 gL', et 10 gL!). Nous avons examiné le déplacement des pics de résonance dans
[GaS/Mica]®D[GaS/Mica]® et [GaS/G]°D[GaS/G]° en fonction de la concentration sanguine a un
angle d’incidence de 0° et 80° (Figure 5.12 (a) a 5.12 (d)). Les pics de résonance présentent un
décalage vers le rouge lorsque la concentration augmente conformément a la condition d’onde
stationnaire. Les pics de résonance dans la structure [GaS/G]°D[GaS/G]° sont plus étroits que ceux
de la structure [GaS/Mica]*D[GaS/Mica]®, ce qui signifie des FWHM faibles. Lorsque 1’angle
d’incidence augmente jusqu’a 80° les FWHM des pics de résonance dans les deux structures
diminuent. Cela indique que les pics deviennent plus étroits, ce qui suggere une meilleure

résolution et des performances de bio-détection potentiellement améliorées.
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Figure 0.12 Déplacements du pic de résonance en fonction de la concentration de sucre dans le

sang pour (a) [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® a un angle d’incidence normal, (b) [GaS/G]°D[GaS/G]°

a un angle d’incidence normal, (¢) [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® a un angle d’incidence de 80°, (d)
[GaS/G]°D[GaS/G]° a un angle d’incidence de 80°.

Le déplacement des pics de résonance ( Aggs ) dans [GaS/Mica]’D[GaS/Mica]® et
[GaS/G]°D[GaS/G]° en fonction de la concentration du sucre dans le sang a I’angle d’incidence
normal de la lumiére change linéairement avec la variation de la concentration de sucre dans le
sang, comme le montrent les Figures 5.13 (a) et 5.13 (b), respectivement. Les graphes de Aggs(C),
ou C représente la concentration de sucre dans le sang, conduisent aux équations mathématiques
suivantes  Agps(C) = 0.03346 X C +822.32 et Azps(C) = 0.06093 X C + 826.54 pour
[GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et [GaS/G]°D[GaS/G]°, respectivement.
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Figure 0.13 Position du pic de résonance en fonction de la concentration de sucre dans le sang

pour (a) [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et (b) [GaS/G]°D[GaS/G]°.
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Figure 0.14 Concentration de sucre sanguin et angle d’incidence dépendance (a) de la

sensibilité, (b) du FOM, (¢) du facteur Q et (d) de la LOD, dans [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]®.
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La  sensibilité est  calculée a laide de I’équation S = Adggs/An, =
(M55 — 252) /(nc=x — Nc=0), Ol x représente la valeur de la concentration variante entre 2 et 10
g/L, 25%% la position du pic de résonance a la concentration x et n. ’indice de réfraction

correspondant de la solution.

~__FOM

140,500

@
=1
2

126.850

113,200

99,550

85,900

72,250

58,600

44,950

31,300

Sensitivity (nm/RIU) E

17,650

4,000

@ " oD

I 1.4%10%

104,000
94,300 1.0x10°%
84,600 9.1x10°

74,900 | 8.0x10°

65,200 | 6.9x10°

o
°
S
]
ey

55500 i 5.8%10°

45,800 ’ 4.7%10°

Q factor

3.6x10°

LOD (RIU)

36,100

26,400 2.6x10°

16,700 1.4x10°%

3.0%107

Figure 0.15 Concentration de sucre sanguin et angle d’incidence dépendance (a) de la

sensibilité, (b) du FOM, (¢) du facteur Q et (d) de la LOD, dans [GaS/G]°D[GaS/G]°.

La variation de la sensibilité en fonction de la concentration de sucre dans le sang et de I’angle
d’incidence dans [GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et [GaS/G]°D[GaS/G]° est illustrée, respectivement,
dans les Figures 5.14 (a) et 5.15 (a). La sensibilité des deux biocapteurs présente une dépendance
linéaire en fonction de la concentration et une dépendance de type sigmoide en fonction de 1’angle
d’incidence, avec des valeurs maximales d’environ 370 nm/RIU et 832 nm/RIU dans

[GaS/Mica]°D[GaS/Mica]® et [GaS/G]°D[GaS/G]°, respectivement. Les Figures 5.14 (b) et 5.15
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(b) montrent la variation de la FOM en fonction de la concentration de sucre dans le sang. Le FOM
augmente pour atteindre des valeurs de 3306 RIU!' et 1.46x10° RIU! dans
[GaS/Mica]®D[GaS/Mica]® et [GaS/G]°D[GaS/G]®, respectivement, lorsque 1’angle d’incidence de
la lumiere augmente jusqu’a 80°. De méme, le facteur Q augmente en fonction de 1’angle
d’incidence dans la structure [GaS/Mica]®D[GaS/Mica]® (Figure 5.14 (¢)) et [GaS/G]°D[GaS/G]°
(Figure 5.15 (¢)), avec une valeur maximale qui dépasse 10° dans la structure [GaS/G]°D[GaS/G1°.
Enfin, la limite de détection représentée dans les Figures 5.14 (d) et 5.15 (d) est indépendante de

la concentration de sucre dans le sang et diminue avec I’augmentation de 1’angle d’incidence de la

lumiére, avec des valeurs minimales de 1.5x107 et 3.4x107.

5.4 Conclusion :

En conclusion, les propriétés uniques de LiTaO3 et de PbTiO; en font des matériaux appropriés
pour les biocapteurs a base de cristaux photoniques. En outre, les biocapteurs proposés sont
relativement simples a fabriquer avec un faible nombre de périodes. Ils ont également une plage
de fonctionnement en lumicre visible, ce qui peut donner lieu a des biocapteurs rentables,
polyvalents et trés performants. En outre, nous avons propos¢ deux nouveaux modeles de
biocapteurs a base des matériaux de Van der Waals 2D, ou les PC-BIO 1D ont présenté des
caractéristiques de performance remarquables en ce qui concerne la concentration de sucre dans le
sang. En particulier, le biocapteur basé sur [GaS/G]ND[GaS/G]N a présenté une sensibilité
exceptionnelle de 832 nm/RIU, un chiffre de mérite significatif de 1.46x10° RIU"!, un facteur Q

supérieur a 10° et une limite minimale de détection de 3.4x1077.

Les résultats de cette étude peuvent contribuer au développement de biocapteurs a haute
performance pour diverses applications, y compris le diagnostic des maladies et le suivi de la
réponse a la thérapie. L’étude de la spécificité de la coloration des anticorps contre les VE des

cellules cancéreuses sur 1’effet de 1’indice de réfraction n’a pas été rapportée auparavant.
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Annexe 1 — Machine multifonctionnelle pour la déposition des nano couches :

Al. Introduction :

La machine multifonctionnelle, utilisé pour la déposition des couches minces par les techniques
chimiques (Spray, Dip-coating, CBD et SILAR) est représentés schématiquement sur la Figure
Al.

Figure A1 Schéma de la machine multifonctionnelle pour déposition des couches minces.

La machine multifonctionnelle est entiérement automatisée et utilisée pour le dépot de couches
minces, ce qui garantit : I’optimisation par le contréle précis des parametres expérimentaux de
dépot, la reproductibilité des couches minces, ainsi que la possibilité de déposer des multicouches
a I’aide de différentes techniques avec souplesse et une consommation d’énergie réduite. Le
mécanisme est basé sur une machine CNC (Commande Numérique par Ordinateur) en trois
dimensions (3D) qui permet le mouvement selon les axes X, Y et Z. Le bras manipulateur supporte
la piece pilote pour la technique souhaitée (buse pour la pulvérisation et support de substrat pour
le dip-coating, CBD et SILAR). La réalisation de la machine se divise en deux parties : mécanique

et ¢lectronique (Figure 2.4).
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ARDUINO

!

Figure A2 Schéma de la machine multifonctionnelle (partie mécanique et partie électronique).

A2. Programme Arduino de la machine :

Le code suivant représente le programme principale arduino de la machine.
// Programme principal de control de deux moteurs pas a pas constituants la machine
#include "motors.h" //Inclure la classe motor dans le programme principal
int i; String str;
String cyclel; String vitl; int DI,
String cycle2; String vit2; int D2;
//Définir deux objets M1 et M2 de type motor
motor M1; motor M2;
void setup() {
Serial.begin(115200),
//Les pins de 5 au 8§ et de9 au 12 correspondent au moteur 2 et moteur 1, respectivement

pinMode(5,OUTPUT), pinMode(6, OUTPUT), pinMode(7, OUTPUT);,
pinMode(8,OUTPUT); pinMode(9, OUTPUT); pinMode(10,0UTPUT),
pinMode(11,0UTPUT), pinMode(12,0OUTPUT); }

void loop() {

vitl=""; cyclel=""; vit2="";cycle2=""; //Définir les valeurs initiales des variables

if (Serial.available()) {
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//Lire la chaine de caractere a partir du PC

str=Serial.readString();

i=1;

//Lire la vitesse de rotation ou le temps entre les pas du moteur 1

while (str[i]!= ",’) { vitl=vitl +str[i]; i=i+1; }

i=i+1; //ll faut ajouter 1 au compteur i pour éliminer le caractere virgule *,’
//Lire le nombre de cycle du moteur 1, ou chaque cycle représente quatre pas
while (str[i]!= *’) { cyclel=cyclel+str[i]; i=i+1,; }

«

i=i+1; //ll faut ajouter 1 au compteur i pour éliminer le caractere virgule °,
if (str[i]=="D’) { DI=1; } // Rotation a droite

if (str[i]=="G’) { D1=0; } // Rotation a gauche

//Rotation du moteur 1 avec la vitesse vitl, et un cycle de cyclel, a la direction D1

if (str[0]=="A"){ M1.rotation(vitl.tolnt(),D1,cyclel.tolnt(),9,10,11,12); }

i=i+2; /*Il faut ajouter 2 au compteur i pour éliminer le caractere virgule *,’ et le caractere

de la direction ‘D’ ou ‘G’ */
//Lire la vitesse de rotation ou le temps entre les pas du moteur 2

while (str[i]!= ") { vit2=vit2+str[i]; i=i+1; }

i=i+1; //ll faut ajouter 1 au compteur i pour éliminer le caractere virgule *,’
//Lire le nombre de cycle du moteur 2, ou chaque cycle représente quatre pas
while (str[i]!= *,’) { cycle2=cycle2+str[i]; i=i+1,; }

i=i+1; //ll faut ajouter 1 au compteur i pour éliminer le caractere virgule *,’

if (str[i]=="D’) { D2=1; } // Rotation a droite

if (str[i]=="G’) { D2=0; } // Rotation a gauche
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//Rotation du moteur 2 avec la vitesse vit2, et un cycle de cycle2, a la direction D2
if (str[0]=="B’) { M2.rotation(vit2.tolnt(),D2,cycle2.tolnt(),8,7,6,5), }

H

A3. Logiciel de la machine :
L’interface graphique du logiciel est représentée dans la Figure A3. Nous avons simplifi¢

I’interface de tel sort de présenter les commandes principales.

B Automation of SILAR and multiple Dip-Coating technigues l = | @ E

~ComPort

CONMNECTER ] DECONNECTER ]

Moteur 1-

Nombre de cycles: |10
Temps entre les pas : [10p

i« droite " gauche

rMoteur 2-

Nombre de cycles: |10
Temps entre les pas : {100

= droite = gauche

* Moteur 1 i Moteur 2

Figure A3 L’interface graphique du logiciel de control de la machine.

Le programme qui permet le controle des deux moteurs pas a pas constituant la machine de
controle des technique SILAR et multiples dip-coating associé a I’interface graphique est écrit en

C++ et donné par le code suivant :

/-
#include <vcl.h>
#pragma hdrstop
#include "Unitl.h"

/-

#pragma package(smart_init)
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#pragma link "CPort"
#pragma link "CPortCtl"
#pragma resource "*.dfm"
TForml *Forml,; String str,

//-

__fastcall TForml::TForml(TComponent™ Owner)
. TForm(Owner)

{/

/-

//Buttonl correspond au bouton connecter dans l’interface
void __ fastcall TForml::ButtonlClick(TObject *Sender)
{ ComPortI->ShowSetupDialog(); ComPort1->Connected=True; }

//

//Button2 correspond au bouton déconnecter dans [’interface
void __ fastcall TForml::Button2Click(TObject *Sender)
{ ComPortl->Close(); }

Vi

//Button3 correspond au bouton rotation dans l’interface

void __ fastcall TForml::Button3Click(TObject *Sender)

{

/* Directionl, Direction2 et M correspond aux directions de rotation du moteur 1, moteur 2

et la sélection du moteur 1 ou 2, respectivement */

String Directionl, Direction2, M;
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if(RadioButton1->Checked==true)

{ Directionl="D";}

else if(RadioButton2->Checked==true)
{ Directionl="G";}
if(RadioButton3->Checked==true)

{ Direction2="D";}

else if(RadioButton4->Checked==true)
{ Direction2="G";}
Ve
if(RadioButton5->Checked==true)
{M="4")

else if(RadioButton6->Checked==true)
{ M="B"}}

/* M correspond au moteur 1 ou 2, Edit2 et Edit4 correspondent aux temps entre les pas des
deux moteurs, Editl et Edit 3 correspondent nombres de cycles des deux moteurs, Directionl

et Direction2 correspondent aux directions de rotation des deux moteurs */

ComPortl->WriteStr(M+Edit2->Text+","+Edit]->Text+","+Directionl +","+Edit4-

>Text+","+Edit3->Text+","+Direction2); }

La Figure A4 représente la machine de controle des deux techniques d’adsorption et de réaction

ionique successives (SILAR) ainsi que pour le trempage multiple (dip-coating).
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Figure A4 Machine utilisée pour les techniques d’adsorption et de réaction ionique successives

(SILAR) ainsi que pour le trempage multiple (dip-coating).

90



Conclusion générale

En conclusion, cette thése a exploré la conception et la fabrication de cristaux photoniques
pour les applications biomédicales et bio-photoniques. A travers cette recherche, nous avons pu
acquérir une meilleure compréhension des cristaux photoniques et de leur potentiel dans le

domaine de la bio-détection.

Dans la premiére partie, nous avons introduit les différents types des cristaux photoniques et
leur fonctionnement. Cette compréhension fondamentale nous a permis de passer a 1’étape
suivante, ou nous avons introduit les biocapteurs a base de cristaux photoniques. Ces dispositifs
offrent une sensibilité ¢levée et une spécificité sélective, ce qui en fait des outils prometteurs pour

la détection et I’analyse de molécules biologiques.

Ensuite, nous avons examiné les différents matériaux et méthodes de fabrication utilisés pour
leur ¢élaboration en nanomatériaux et en nano couches. Nous avons étudié¢ quelques propriétés des
matériaux, tout en mettant en évidence les techniques de fabrication les plus simples et les plus

couramment utilisées.

La simulation des cristaux photoniques a joué¢ un rdle essentiel dans notre recherche. En
utilisant des outils de modélisation et de simulation avancés, nous avons pu prédire et analyser les

performances des cristaux photoniques, qui nous ont permis d’optimiser la conception.

Enfin, nous avons exploré les applications des biocapteurs a base de cristaux photoniques dans le
domaine biomédical. Nous avons mis en évidence leur utilisation potentielle dans la détection des

vésicules extracellulaires et le niveau du sucre sanguin.

En résumé, cette thése a apporté des contributions significatives a la conception, a 1’¢élaboration de
quelques matériaux transparents qui peuvent étre utilisés dans la fabrication de cristaux
photoniques. Les résultats obtenus ouvrent de nouvelles perspectives pour le développement de
technologies innovantes et sensibles, permettant une meilleure compréhension des processus

biologiques et une amélioration des soins de santé.
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Perspectives et recherches futures

L’intégration de composant électronique et capteurs a des technologies de détection souples,
portables et implantables pourrait permettre d’établir un lien entre les patients et les cliniques de
soins de santé. Cette connexion permet une surveillance continue, telle que la détection du glucose
pour les patients diabétiques, au moment précis ou elle est nécessaire. L utilisation des capteurs a
base de cristaux photoniques représente un complément précieux aux outils de surveillance
continue portables existants. Pour notre future recherche, nous considérons la réalisation des
systemes portables se basant sur la technologie de I’internet-des-objets médicaux (en Anglais

Internet of Medical things 1oMT).

Nous considérons la fabrication de cristaux photoniques en utilisant les matériaux proposés
dans cette étude, tout en prenant en compte divers parametres, tels que les polarisations électriques
et magnétiques. Notre objectif est de développer des capteurs intelligents (en Anglais smart
sensors) en exploitant les propriétés uniques de ces cristaux. Nous envisageons non seulement de
développer des biocapteurs, mais €galement d’autres types de capteurs tels que des photo-
détecteurs, des capteurs de gaz, des capteurs a ondes acoustiques de surface (SAW) et bien d’autres

€ncore.

Enfin, nous continuerons a I’étude théorique et probablement pratique des cristaux photoniques
de structures plus complexes avec une grande sensibilit¢ aux changements de I’indice de
réfraction, c’est-a-dire des changements significatifs de la longueur d’onde peuvent ouvrir des

perspectives intéressantes pour la détection des particules virales, notamment les virus.
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