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Résumé - La mesure des champs de température dans les milieux semi-transparents nécessite une connaissance
des propriétés optothermiques. Si les techniques actuelles sont bien établies pour les couches minces isothermes,
elles restent inexplorées pour les couches épaisses présentant des gradients de température. Cette étude propose
de généraliser les méthodes actuelles vers les milieux épais en combinant la mesure de transmittance par
imagerie photothermique hétérodyne en transmission (TPHI) et sa modélisation optothermique. Dans ce travail,
nous montrons ainsi la validité de notre modele, puis la mesure des coefficients de thermotransmittance et de
thermoreflectance pour 3 matériaux différents.

Abstract - Measuring temperature fields in semi-transparent media requires the knowledge of optothermal
properties. While current techniques are well established for isothermal thin films, they remain unexplored for
thick films with temperature gradients. This study proposes to generalize current methods to thick media by
combining transmittance measurement based on transmission heterodyne photothermal imaging (TPHI) and
optothermal modeling. In this work, we demonstrate the validity of our model, followed by the measurements of
thermotransmittance and thermoreflectance coefficients for 3 different materials.

Nomenclature

a diffusivité thermique, m? /s A longueur d’onde, m

e épaisseur, m p coefficient d’absorption, m ™!
f  fréquence, Hz w  pulsation, rad.s !

F  Transformée de Fourier I  transmittance

k  conductivité thermique, W /(Km) Indices et exposants

laif¢ longueur de diffusion, m 1 2 fréquences hétérodynes
n indice de réfraction complexe abs  absorbé

P puissance, W las laser

R surface, m?2 R thermoréflectance

S surface, m? sonde source IR

T  température, K S surface

z variable d’espace, m T thermotransmittance

) module des harmoniques v volume

0 transformée de la température K.s

Kk coefficient de optothermique, K—!
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1. Introduction

La mesure de la variation des propriétés optothermiques telles que la thermoréflectance ou
thermotransmittance permet une caractérisation fine du transfert de chaleur ou de la chimie a
la surface des matériaux ([1], [2]). Ces dernieres années ont vu le développement de méthodes
de mesure hétérodyne photothermique qui reposent généralement sur 1’utilisation d’un laser
infrarouge de pompage couplé a un laser visible de sonde, offrant ainsi une haute résolution
spatiale ([3]-[6]). La plupart de ces études s’intéressent aux transferts qui ont lieu a la surface
des matériaux, principalement sur des monocouches isothermes, et utilisent un signal de sonde
dans le domaine du visible, ce qui limite le nombre d’applications possibles notamment vers
des systemes plus complexes composés de multicouches non transparentes dans le visible ou
bien souvent le champ de température n’est pas uniforme dans I’épaisseur.

Ce travail étend I’ utilisation des méthodes TPHI aux couches épaisses présentant un gradient
thermique et utilisant une sonde infrarouge. Cela impose de répondre a deux problématiques
expérimentales. Premierement, il faut isoler le signal de transmittance de I’émission propre
de I’échantillon et de son environnement. Deuxiemement, il faut €tre capable de détecter des
variations de signal de la sonde tres faibles, de 1’ordre de 0,01% dans le cadre de nos mesures.
Pour répondre a ces deux problématiques, notre méthode de mesure consiste a réaliser une
double modulation de la source IR (sonde) et du laser (pompe/source thermique).

Dans cette article, nous présentons tout d’abord le modele optothermique, le banc expéri-
mental développé pour effectuer les mesures, ainsi que le traitement du signal associé. Les
modeles thermiques servant a décrire le transfert de chaleur au sein d’échantillons minces puis
semi-infinis chauffés par une source laser IR modulée sont ensuite explicités. Enfin, nous pré-
sentons les résultats dans différents matériaux, polymere PDMS, verre Borofloat et eau, qui
valident notre protocole. Nous montrons la validit¢ du modele optothermique avec 1’estima-
tion des parametres de thermoréflectance xy et de thermotransmittance x, pour ces matériaux.
Ces résultats étendent I’application de la PHI au cas des couches thermiquement épaisses, ou-
vrant de nouvelles perspectives pour I'utilisation de cette méthode a des domaines comme la
microfluidique et la biologie, I’optimisation thermique de composés électroniques, ou encore a
I’étude de semi-conducteurs.

2. Méthode
2.1. Modele optothermique

Il a déja été démontré que la dépendance en température des variations de transmittance
(AT'/T'y) d’un échantillon semi-transparent [7], pouvait s’écrire :

AT(1)
To

= kp(ATs(z =0,t) + ATs(z = e, t)) + ek ATy (1), (1)

avec kr (K1) le coefficient de thermoréflectance du matériau considéré et xp ((K.mm)~1)
son coefficient de thermotransmittance normalisé€ par I’épaisseur, a une longueur d’onde donnée
(Asonde)- Ils sont proportionnels aux termes de la dérivée en température de I’indice de réfrac-
tion m = n + ik tels que kg o In/IT et Ky x 0k/OT. ATs et ATy correspondent aux
variations de température a la surface (face avant a z = 0 et face arriere a z = e), et dans le
volume de I’échantillon. C’est en s’appuyant sur cette expression et en modélisant les élévations
de température, que nous allons montrer qu’il est possible d’identifier les coefficients optother-



miques de matériaux en mesurant la transmittance moyenne sur une zone pour des échantillons
thermiquement minces, et épais.

2.2. Mesure de la transmittance
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Figure 1 :(a) Schéma du montage expérimental d’imagerie photothermique hétérodyne en transmission
(TPHI). Les lignes rouges correspondent au chemin du laser pour le chauffage de I’échantillon (pompe).
Les lignes violettes représentent le chemin des rayons de la source IR (sonde). (b) Schéma du champ

Amplitude

fréquence (Hz)

thermique induit par le laser dans 1’échantillon ; on suppose un flux uniforme moyen (modele 1D moyen).
(c) Schéma de la transformée de Fourier du signal recu par la caméra

Pour les raisons évoquées en introduction, nous analysons la réponse en transmission,
d’échantillons éclairés par deux sources IR modulées : une source laser pour 1’excitation ther-
mique (fréquence de modulation f;,s € [0, 1;0,625] Hz, longueur d’onde \j,s = 3,9 um) et
une source IR pour la mesure de transmittance (fsonge € [1;1,6] Hz, Asonge € [2;11] pm).
Le signal transmis est enregistré a 1’aide d’une caméra thermique (FLIR X6580sc, résolution
23 um/px) en face arriere permet d’identifier I’amplitude de variation de transmittance. Nous
pouvons isoler dans I’espace fréquentiel le signal d’intérét qui se trouve aux fréquences hétéro-
dynes : f1 = fsonde — fias €t fo = fsonde + fias- Apres avoir effectué la transformée de Fourier
du signal recu par la caméra, I’amplitude des variations de la transmittance peut s’écrire :

Al B ‘51’+|52|

F_Omoy B |5sonde |

; 2)

ou |01, |02], |dsonde| sont les modules des harmoniques aux fréquences hétérodynes et a la fré-
quence de la source IR, respectivement . Ils sont obtenus a partir de la transformée de Fourier
du signal moyen mesuré sur une surface S (cf Figure 1 (c)).

2.3. Modélisations thermiques

Nous proposons dans cette partie deux modélisations thermiques : une pour les couches
minces et une pour les couches épaisses, afin d’analyser le signal de transmittance obtenu dans
ces deux couches par la suite. Dans I’ensemble de notre étude nous étudions la chauffe d’échan-
tillons par une source laser modulée (P,,(t) = A + %cos(wlast)). Py, 1a puissance laser créte-
créte est mesurée a I’aide d’un puissance-metre (Thorlabs S440C). Ainsi, dans la suite, nous
résolvons le champ de température dans I’espace fréquentiel de Fourier ou la température com-
plexe 6 est égale a la transformée de Fourier de la température 7', § = F[T|. Nous supposons le
probléme 1D dans la direction de I’épaisseur des échantillons (z).



2.3.1. Modélisation 1D : couche mince

Le film d’eau (50 a 200 um) est positionné entre deux wafers de CaF, (voir Figure 2(a)).
Nous faisons I’hypothese que le CaF, est transparent pour les longueurs d’ondes émises par
le laser et par la source infrarouge. Les €paisseurs de film étudiées sont aussi tres petites de-
vant la longueur de diffusion lg;ff, m,0 de I’eau aux fréquences laser considérées (lgifs, m,0 =
\V am,0/Wies > €). Ainsi, nous considérons la couche d’eau isotherme et nous pouvons dire
que sa température est égale a la température de la surface du CaF, en contact avec 1I’eau. Nous
pouvons modéliser sa température, en modélisant le transfert thermique dans le CaF; puis en
exprimant la température a I’interface. On modélise 1’excitation thermique par un terme source
périodique sur la face avant (cf. Figure 2(a)). Le champ complexe de la température dans le
CaF, vérifie alors 1’équation suivante :

d?0(z,w) iw
7—;9(27@ =0 (3)

do _ do
— M:Pabs’pourzzo’etﬂ
dz dz
Avec P = Pras (1 — exp(—pim,0 em,0))/S qui correspond a la transformée de Fourier de la
puissance absorbée dans la fine épaisseur d’eau. Le champ de température moyen dans I’eau est

donc égal a 0(z = 0,w).

= 0 pour z = ecqp,

“4)

Pus  [aca
G(ZZO,w):kaF %
aF

2.3.2. Modélisation 1D : couche épaisse

Le modele thermique associé€ aux couches épaisses semi-infinies, c’est a dire lorsque la lon-
gueur de diffusion dans la couche (l4rf = /a/w) est petite devant son épaisseur e, est le
suivant :

d*0(z,w) iw Ps(1 = R)
PO gy = Pl 2B o) )
%:O,pourz:m&tz:%—m (6)

La Figure 2(b) donne une représentation schématique du modele. Nous négligeons la convec-
tion naturelle sur la face avant (z = 0) et nous supposons le milieu semi-infini. Le terme source
volumique décroit de maniere exponentielle dans I’épaisseur a cause de 1’absorption dans le ma-
tériau (avec u le coefficient d’absorption). On peut montrer que ¢, est une solution particulicre
de I’équation 5. -

b(2) = o0k
o M )

La solution générale de 1’équation 5 apres avoir pris en compte les conditions aux limites est :

_ Pus(1-R)u pexp(—y/iw/a 2)

0(z,w) = TR RS exp(—pz) — ‘ (8)
Sk(*2 — p?) Viw/a

De cette équation on peut déduire la valeur complexe de la température sur la face avant (Ag),

puis déduire I’expression de la température complexe moyenne dans le volume (6y/) en intégrant
sur z.

exp(—pz) (7

Pras(1 —
Os = 0(0,w) = l"f( }R)’“‘
sky/2(y/% + )

9



. N . plas(l - R) :U’2<1 - eXp(_ V iW/CL 6))
Oy = /0 0(z,w)dz = m (1 — exp(—ue) — wla > (10)

Grace a I’expression du module de la transmittance de 1’équation 2, I’équation 1 peut se
réécrire en prenant le module complexe et en considérant que ATs(z = e,t) = 0 pour un
milieu semi-infini :

AT _ ’(51’ + ’(52|

f— - = 0 0 11
I_‘0 moy |5sonde‘ |/{R 5 * e V| ( )

Cette expression est vraie pour les échantillons semi-infinis. Dans le cas des échantillons
minces ’équation 11 se simplifie par x|0y|. En effet, nous avons 05 (0, w) = 6(e,w) = 6y alors,
K = 2KRr + € K.

(a) Couche mince isotherme (b) Couche épaisse semi-infinie
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Figure 2 :Schéma des modélisations thermiques 1D du chauffage par laser : d’un film d’eau mince
compris entre deux wafers de CaF (a) et d’un matériau monocouche semi-transparent semi-infini (b)

3. Résultats

La Figure 3 illustre I’évolution des variations de transmittance en fonction de la fréquence de
I’excitation thermique. Plus précisément, la Figure 3(a) présente les résultats obtenus pour trois
épaisseurs de films d’eau différentes (cf. Tableau 1). Pour une couche mince (l4iff,m,0 = 0,2
mm a 0.625 Hz), le modele thermique (cf. équation 4) prédit une évolution de la température
proportionnelle a I’inverse de la racine carrée de la fréquence. Cela correspond effectivement
aux observations rapportées sur cette figure, ol la pente mesurée est de —0.5 dans la repré-
sentation logarithmique des axes. Cette tendance valide a la fois le modele thermique, et le
modele optothermique car cela confirme qu’il y a une relation linéaire entre la transmittance et
la température de la couche mince. L’écart entre la droite et les points de mesure pour la fré-
quence 0, 1 Hz peut s’expliquer par la difficulté accrue a détecter les amplitudes aux fréquences
hétérodynes a cette fréquence d’excitation. Dans le spectre, les harmoniques aux fréquences hé-
térodynes (0,9 Hz et 1, 1 Hz) se confondent avec la base de I’harmonique située a la fréquence
de la source IR (1 Hz). L’erreur sur I’amplitude de ces points étant plus élevée, ils ne sont donc
pas pris en compte dans I’estimation du parametre optothermique k.

Les données obtenues pour les couches épaisses supposées semi-infinies (PDMS et Boro-
float, cf. Tableau 1) sont représentées sur la Figure 3(b). Dans le cas d’une couche semi-infinie
(lairf,ppms = 0,3 mm et lgifrporo = 0,7 mm a 0,2 Hz), le modele thermique indique que
I’évolution du module de la température moyenne dans 1’épaisseur en fonction de la fréquence
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Figure 3 : Signal moyen des variations de thermotransmittance mesurées sur une zone de surface S, en
fonction de la fréquence d’excitation laser fi,s. Les lignes pleines correspondent aux droites théoriques
obtenues par le modéle thermique (pente de -0.5 pour les couches minces (a), et -1 pour les couches
épaisses (b)) )

décroit avec une pente de —1 en échelle logarithmique. Concernant la température de surface
(équation 9), elle est inversement proportionnelle 2 une fonction de la forme pfis — ¢/ fias-
Ainsi, les variations de température en surface en fonction de la fréquence tendent également
vers une pente de —1 en échelle logarithmique en haute fréquence. Grace a ces deux dernieres
observations et a I’aide du modele optothermique (équation 11), nous pouvons déduire que les
variations de thermotransmittance avec la fréquence tendent vers une pente de —1 en haute
fréquence, ou sont égales a —1 si le coefficient Ky est négligeable devant x7. La Figure 3(b),
confirme ces déductions tirées du modele avec des points qui tendent vers une pente égale a —1
en haute fréquence. Ces observations valident nos modeles. Ici aussi, les problemes de détection
a basse fréquence évoqués pour les échantillons minces restent valides.

Les modeles optothermiques étant validés aussi bien pour les couches minces que pour les
couches épaisses. Les paragraphes suivants présentent les résultats obtenus pour I’estimation
des parametres kp, kg (dans le cas des couches épaisses semi-infinies) et x pour les couches
minces isothermes. Pour ces derniéres, 1’estimation de k7 et kK est réalisée dans un second
temps. Les longueurs d’ondes (Ason4.) auxquelles ont ét€ mesurées ces constantes sont rensei-
gnées dans le Tableau 1. La Figure 4(a) présente les variations de transmittance mesurées en
fonction du module de la température dans le volume des échantillons couches minces (film
d’eau). Les droites représentent les régressions du modele optothermique sous I’hypothese des
couches minces. Cette approche permet d’identifier le coefficient x, dont les valeurs sont repor-
tées dans le Tableau 1. L’écart entre les données expérimentales et le modele reste faible a basse
température (haute fréquence) et augmente a des températures plus élevées (basse fréquence),
conformément aux observations précédentes. En utilisant la relation K = 2k + e K7, 1l est
possible d’estimer kp et i 2 partir des trois mesures de . Le coefficient de détermination 122
de cette régression linéaire est de 0,999 , confirmant ainsi la robustesse du modele. Les valeurs
de Kk et K sont présentées dans le Tableau 1.

La Figure 4(b) concerne 1’étude menée sur les échantillons supposés semi-infinis. De ma-



nicre analogue, elle représente I’évolution des variations de transmittance en fonction de la
température moyenne calculée par le modele (cf. équation 10). Cette évolution n’est pas li-
néaire du fait du rdle joué par la thermoréflectance et de la température de surface du matériau
(voir équation 11). On observe un bon accord entre le modele, ajusté par minimisation (obte-
nue avec la fonction Isgcurvefit de Matlab), et les points de mesure. Les valeurs de k1 et kg
estimées pour les deux échantillons de Borofloat sont identiques a moins de 10% pres, vali-
dant ainsi la méthode et le modele. La sensibilité de cette approche est également remarquable,
permettant la détection de variations de signal transmis par la sonde de 1’ordre de 0,01%. Ces
résultats mettent en évidence une grande diversité de comportements optothermiques selon les
matériaux étudiés : I’élévation de température moyenne entraine une diminution de la transmis-
sion pour le Borofloat et le PDMS, tandis qu’elle I’augmente dans le cas de 1’eau. Pour tous
ces matériaux, la réflexion semble diminuer lorsque la température en surface augmente. Ces
nouvelles mesures généralisent 1’'usage des méthodes optothermiques pour des systeémes plus
complexes allant jusqu’aux couches épaisses avec un gradient de température.
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Figure 4 : Signal moyen de thermotransmittance mesuré sur une surface S en fonction du module de
la température moyenne modélisée. Pour chaque matériau, un point correspond a une fréquence d’ex-
citation laser. Les lignes pleines correspondent au modele optothermique obtenu aprés minimisation.
Les figures (a) et (b) correspondent aux données pour les couches épaisses et pour les couches minces,

respectivement.
Couche mince Couche semi-infinie
Eau PDMS | Borofloat
e (mm) 0,05 0,1 0,2 6,02 2,0 3,3
Asonde (LM) 5,33+0,25 = - 4,26+0,1 3,25+0,5 =
kr (K™ 1,40.1073 = = 1,64.1071 4,08.10~% 3,63.10~*
kr (Kmm)~1)  9,57.1072 = = —4,44.10"2  —1,70.10~% —1,60.10~%
Kk (K™ 7,69.1073 1,22.102 2,20.1072 - - -
Tableau 1 : Valeurs estimées des coefficients de thermotransmittance vt et de thermoreflectance kg
pour les matériaux suivants : PDMS, verre Borofloat et Eau. Les signes "=" signifient que les valeurs
sont égales sur la ligne concernée. Le signe "-", signifie que le coefficient ne correspond pas au modele

optothermique du matériau.

4. Conclusion

Cette étude a démontré la validité de notre méthode et de notre modele optothermique pour
estimer le coefficient de transmittance dans les milieux thermiquement minces (e << lgify).



Nous avons également étendu cette approche aux échantillons thermiquement €pais (semi-
infinis e > lg4;¢), confirmant ainsi sa robustesse. L’étude des variations de transmittance en
fonction de la fréquence d’excitation de la source de chaleur a permis de valider nos hypotheses
ainsi que les modeles thermiques proposés. Cependant, cette méthode présente des limitations
liées aux longueurs d’onde de la pompe et de la sonde : la pompe doit étre dans une région
absorbante du spectre, tandis que la sonde doit €tre dans une région ou le matériau reste suffi-
samment transparent. Par exemple, pour le Borofloat (e = 3,3 mm) environ 1% du signal est
transmis a la longueur d’onde de la pompe et environ 35% a la longueur d’onde de la sonde.
Pour le PDMS (e = 6,0 mm), ces valeurs sont respectivement de 25% et 15%.

Cette caractérisation ouvre la voie a la mesure des champs moyens d’élévation de tempé-
rature a travers I’épaisseur de matériaux semi-transparents dans 1’infrarouge, une capacité es-
sentielle pour de nombreuses applications technologiques, notamment dans les domaines de
la microfluidique et de 1’électronique avec 1'utilisation de matériaux en silicium. Cette étude
est également une étape fondamentale vers la réalisation de mesure directe 3D des champs de
température au sein de ces matériaux.
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