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La gestion des émissions industrielles et le contrdle de la pollution de I'air sont avjourd’hui des « impératifs » visant
& augmenter la qualité de vie aussi bien du point de vue de la santé publique que du confort. Des moyens
importants ont été déployés pour y parvenir avec une volonté forte des pouvoirs publics de s'attaquer aux
problemes de santé environnementale et, pour I'habitat résidentiel, de la consommation énergétique. Les
principales avancées technologiques visent aujourd’hui la réalisation d’appareils de mesure permettant de
détecter les principaux polluants efficacement et & moindre coit.

ans ce contexte, la détection

optique offre un certain nombre

d’avantages et notamment celui
d’adresser spécifiquement les molécules
d'intérét par le choix de la longueur
d'onde de la source. En effet, chaque
molécule posséde un spectre d'absorp-
tion distinct qui représente une « signa-
ture » unique du composé chimique. Le
choix d'une raie ou d'une bande caracté-
ristique du spectre permet donc d'identi-
fier la présence d'un gaz donné et d'en
estimer la concentration.

Nous présenterons ici une nouvelle
approche développée conjointement au
CEA-Letietaulll-VLabvisantlaréalisation
d'une source intégrée multi-longueur
d’onde a base de lasers a cascade quan-
tique (QCL), couplés a un capteur de gaz
miniaturisé. L'émission des sources QCL se
situe dans la bande 3-10 pm ou I'absorp-
tion des gaz polluants est usuellement
maximale, ce qui permet la réalisation de
capteurs a trés hautes performances.

Un probléme de santé publique

La pollution atmosphérique est actuel-
lement un probléme environnemental
important. Les nombreux agents chi-
miques identifiés dans I'air en milieu ur-

bain et périurbainontunimpactdirect sur
I'environnement, et/ou sur la santé des
personnes. Parmi les polluants les plus
souvent mentionnés, citons les gaz a effet
de serre - CO,, CH4, NOy, O3, CFC, etc.— ou
certains composés chimiques toxiques
souvent présents dans les émissions
industrielles — 'ammoniaque, les anhy-
drides sulfureux, l'acide sulfurique ou
BTEX. Les recommandations de I'Organi-
sation mondiale de la santé (OMS) sur les
niveaux de pollution acceptables concer-
nent uniquement l'air extérieur tandis
que de nombreuses études mentionnent
des niveaux de pollution 10 a 20 fois plus
élevées (selon les polluants) a l'intérieur
des batiments. La surveillance des niveaux
de pollution dans les espaces confinés est
donc une thématique en devenir.

Un marché en constante évolution

Par conséquent, le marché des techno-
logies consacrées a la détection de gaz
sous forme de traces est en pleine expan-
sion aussi bien pour la pollution atmo-
sphérique que pour le contréle de la qua-
lité de I'air dans les batiments, avec des
taux de croissance annuels bien supé-
rieursa 10 % par an [1].

La détection de ces agents chimiques
nécessite le développement d’'une nou-
vellefamille de capteursflexibles et adap-
tables a une plus grande variété de pol-

luants. Les caractéristiques principales de
ces nouveaux capteurs sont: une sensibi-
lité tres élevée permettant la mesure de
concentrations de polluants en traces
(jusqu'aquelques parts parmilliard - ppb),
unegranderapidité de mesure pour effec-
tuer l'acquisition en quelques secondes
typiquement, lamodularité etlaflexibilité
du systéme de détection permettant
d’adresser plusieurs espéces chimiques
simultanément en fonction de I'applica-
tionvisée, et enfin les dimensions qui doi-
vent étre impérativement compatibles
avec un systéme portatif fonctionnant
indifféremment a l'extérieur et dans les
espaces confinés.

La détection par spectroscopie optique

Parmi les différentes méthodes exis-
tantes, ladétection de gaz par spectrosco-
pie optique est une technologie robuste
etbien établie, permettantlamesure d'es-
péces chimiques sous forme de traces.
Chaque molécule ayant un spectre infra-
rouge (IR) unique, cette technique béné-
ficie d'une grande sélectivité, couplée a
des sensibilités élevées qui progressent
parallélement au développement des
sourceslaserde plusen plus performantes.
Aujourd’hui, les diodes laser accordables
suruneplageallantde0,7a2,5 umetleurs
systémes spectroscopiques associés (tun-
able diode laser spectroscopy, TDLS) sont
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largement déployés dans un grand nom-
bre d'applications industrielles pour le
contrdle des émissions, le controle de pro-
cédés et la détection de polluants. A titre
d'exemple (figure 1), citons les systémes
spectroscopiques pour la détection des
hydrocarbures utilisés surlesinstallations
pétroliéres offshore réalisés par Norsk
Elektro Optikk. La robustesse des sources
detype«étatsolide» utilisées permetune
durée de vie de plusieurs années sans
aucun besoin de calibration.

Systéme portatif de détection de gaz

commercialisé par Norsk Elektro [2].

Les inconvénients des systémes actuels

Malgré leurs performances, ces systeé-
mes montrent des inconvénients nota-
bles qui freinent considérablement leur
plus large utilisation :

-la nécessité d'utiliser un laser pour
chaque molécule d'intérét dans le cas des
molécules simples comme CO, CO20u CHa,
ou une source largement accordable pour
les molécules complexes comme celles
présentant des propriétés explosives;

- lataille moyenne des systémes couram-
ment commercialisés (~20 litres, ~20 kilo-
grammes) qui les rend transportables et
non réellement portables ;

- la bande d'émission des diodes laser
typiquement limitée au proche IR et ne
permettant d'adresser que des raies d'ab-
sorption peu intenses.

SileTDLS semble étre une solution pro-
metteuse pour la détection de gaz en

traces, des avancées technologiques ma-
jeuressontencore nécessaires afinderen-
dre cette technique flexible et capable de
détecter plusieurs especes chimiques
dans un systeme complétement portatif.

Les recherches en cours

Depuis 2009, le CEA-Leti et le llI-V Lab
développent conjointement un capteur
miniaturisé basé sur une source laser
a cascade quantique (QCL), multi-lon-
gueursd’onde accordable, un circuit pho-
tonique IR et un détecteur photoacous-
tique. A terme, ces composants seront
intégrés sur une méme puce de silicium
pour constituer un capteur de quelques
cm’seulement. Lafigure 2 montre une vue
d‘artiste des composants constituants le
dispositif et de leur agencement mutuel
dans le capteur intégré.

L'approche proposée vient de la com-
pilation de concepts et de résultats expé-
rimentaux préliminaires présentés dans
trois publications de Lee etal.[3], Soref[4],
et Holthoff et al. [5] discutant respective-
ment la réalisation d’une source large-
ment accordable, le concept de photo-
nique intégrée moyen IR et la réalisation
d’une cellule photo-acoustique MEMS.

La premiére étape vers la miniaturisa-
tiond'un systéme spectroscopique multi-
gaz est la miniaturisation d’une source
laser accordable dans le moyen IR. Avec
I'invention du QCL, en 1994, la commu-
nauté spectroscopique a pensé que la
solution ultime pour la détection de gaz
étaitdevenuedisponible.En effet, les QCL
se caractérisent par une émission dans la
bandeallantde4a12umoulesraiesd’ab-
sorption vibratoires fondamentales des
molécules de gaz sont plus intenses que
leurs harmoniques dans le proche IR.
Aujourd’hui, les sources QCL couvrent
pratiquement l'ensemble du spectre
moyen IR. Ces sources sont de plus dis-
ponibles commercialement aussi bien
en version continues (CW) que pulsés et,
comme le montre la figure 3, elles ont été
utilisées pour détecter un grand nombre
de composés volatils toxiques.

Grace a la combinaison de QCL et de
méthodes de détection a tres haute sen-
sibilité, la spectroscopie optique moyen
IR peut répondre efficacement aux exi-
gences rigoureuses de sensibilité et de
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sélectivité requises pour I'analyse de pol-
luants dans l'air et dans les émissions
industrielles.

Les lasers a cascade quantique

Dans un laser QCL, le milieu actif est
constitué de super réseaux de semi-
conducteur IlI-V réalisés par épi-
taxie par jets moléculaires, tech-

Microphones

Capteur miniaturisé basé sur une source
QCLmultilongueur d’onde accordable, un circuit
photonique et un détecteur photoacoustique inté-
grés sur la méme puce de silicium.

bande d’émission a moins d'1 cm™ accor-
dable sur 4—6 cm™' et elle s'adapte parti-
culierement bien a la miniaturisation et
I'intégration dans un systéme sur puce en
raison de sa compacité, de sa robustesse
et de sa facilité d'utilisation.

Récemment, Lee et al. ont proposé une
source QCL multi-longueur d'onde, consti-
tuée d’'une barrette de lasers DFB fonc-
tionnant a différentes longueurs d'onde,
réalisés a partir d'un seul empilement
constituantle milieu actif[3]. Chaque laser
possede une facette de sortie qui lui est
propre, ce qui rend son utilisation dans
les systemes commerciaux difficile, et de-

mande un alignement optique a chaque
changementdelalongueurd’onde de tra-
vail. Pour rendre ce type de source exploi-
table dans les systémes de détection de
gaz autonomes, la solution consiste a
combiner la sortie de chaque source laser
en utilisant un circuit photonique intégré
approprié, capabledeles multiplexervers
une sortie unique. Une telle source QCL
multi-longueur d’'onde peut étre associée
a un détecteur de type spectroscopique
adéquat, éventuellement miniaturisé sur
puce, pour en faire un capteur multi-gaz.

Un défi technologique

Cette approche estactuellement explo-
rée conjointement par le CEA-Leti et le lll-
V Lab. Cependant, si d'un point de vue
conceptuel cette association est simple
et directe, un effort technologique trés
important est nécessaire pour mener a
bien une telle intégration. Cela implique
notamment le transfert et la mise en com-
patibilité des procédés de fabrication des
sources QCL directement sur silicium, la
mise en ceuvre d'unefiliere technologique
etlaréalisation d'un ensemble de compo-
santsoptiquesintégrés pourlafabrication
d’un circuit photonique sur Si et, pour ter-
miner, la réalisation d'un détecteur spec-
troscopique compatible avec les techno-
logies de micro et nano-fabrication.

Aujourd’hui, les sources QCL sont fabri-
quées par microstructuration des multi-
couches a base InAs/AlISb constituant le
milieu actif en utilisant des procédés
spécifiques aux semi-conducteurs IlI-V.

La réalisation de ces sources sur
substrat de silicium implique

nique nécessaire au controle fin i % a mco;: o -, | ' ' ' | d’une part le transfert des couches
delastructure de bande interdite | *® 4 Ll e TR i | actives de quelques microns
de I'ensemble. Pour un empile- | sf}‘& N.o “CO' ‘éj acetone L R | d'épaisseur par collage molécu-
ment de matériau donné, le QCL [ g a "t{ ﬁ’m g ;Lw“ @- laire, et d'autre part leur struc-
peut couvrir une gamme spec- ;‘2° ;“" : ;'*3" e °’;D e °°*14 turation. Cette approche a déja
trale jusqu’a 300 cm™autour dela wavelength (um) été validée sur des sources laser
longueur d'onde nominale. Dans proche IR couramment utilisées
cette plage, la sélection en lon-  [GWAs [Tabun (GA), Sarin (GB), Soman [GD), Cyclesarin (GF), VX, pourlesapplications DataCom [6]

: (mms],&mu:hm. b—muhm N-tml (H-N3), N -
gueur d'onde du laser final est Salter Mustucd (HD) DO D e et c'est un des objectifs priori-
obtenue soit par l'intermédiaire taires de la collaboration CEA-
d’'une cavité résonante externe, Leti/lll-V Lab. Comme le montre le
soit par lI'adjonction d'un réseau schémadelafigure4,laréalisation

métallique surlasurface dumilieu
actif. Cette derniere technologie,
couramment identifiée comme distribu-
ted feedback ou DFB, permet de limiter la

d'une source intégrée est trés

Composés volatils toxiques et longueur

d’onde caractéristique de détection [4].

ambitieuse etles enjeux sont mul-
tiples : couplage source/guide, transfert
del'empilement parcollage, préservation
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Exemple d'intégration hétérogéne d'une source QCL sur guide Si [6].

de sa fonctionnalité, et gestion de la
contamination croisée entre le Si et les
matériaux IlI-V.

S'affranchir des composants optiques

Dans un systéme utilisant plusieurs
sources laser, les différents faisceaux sont
agencés sur un méme chemin optique a
I'aide de composants optiques nécessi-
tantunréglage minutieux et une stabilité
thermique et mécanique poussée, ce qui
empéche de facto toutes réalisations
incluantplusde 3 ou4sources.Lasolution
technique en cours de développementau
Letietaulll-VLab consistearéaliseruncir-
cuit photonique moyen IR basé sur des
guides d'ondes intégrés sur substrat de
silicium. Ainsi, nous avons développé un
empilement spécifique SiGe/Si capable
de couvrir la bande 3 a 9 um, qui offre
I'avantage indéniable d'étre compatible
avec la technologie CMOS standard.
Ce choix de matériaux tient également
compte de la nécessité de réaliser des
guides a faibles pertes ce qui, d'une part
interdit 'utilisation d’oxyde et nitrure de

silicium typiquement utilisé dans la réali-
sation des guides proche IR et, d'autre
partfavorise l'utilisation de techniquesde
croissance épitaxiale réduisant significa-
tivement le nombre de défauts présents
dansles matériaux utilisés.Un exemplede
guide SiGe/Si a gradient de composition
est montré en figure 5.

L'utilisation de guides intégrés conjoin-
tement aux sources QCL permet de s'af-
franchirdes composants optiques macro-
scopiques, I'agencement des faisceaux
étant assuré par des fonctions optiques
intégrées telles que les multiplexages
réalisés en méme temps que les guides.
La structure monolithique assure une sta-
bilité mécanique et thermique bien meil-
leure.

Utilisation de la détection photoacoustique

Le dernier sujet adressé au sein de la
collaboration CEA-Leti/lll-V Lab est la réa-
lisation d'un détecteur spectroscopique
miniaturisé. Parmi les différentes tech-
niques couramment utilisées, ladétection
photoacoustique présente deux avan-
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(0) Schéma du guide SiGe/Si & gradient de composition et (1) exemple de guide aprés

fabrication.

tages primordiaux. In primis le design et
les performances de la cellule sont indé-
pendantes de la longueur d'onde em-
ployée, ce qui permet d’adapter le méme
systéme a plusieurs espéces chimiques.
Deuxiéme avantage, le signal acoustique
mesuré est, entre autres, inversement
proportionnel au volume de la cellule, et
la réduction de taille requise pour passer
d’une fabrication traditionnelle par usi-
nage a une fabrication collective sur
substrat planaire basée sur la technologie
MEMS augmente les performances ul-
times de ce type de capteur.

Comme le montre lafigure 2, dans notre
approche le détecteur photoacoustique
est entierement réalisé a partir d'une ou
plusieurs plaques de Si éventuellement
empilées, ol sont fabriqués la cellule
acoustique, les microphones et, dans sa
version finale, la matrice de sources QCL
et le circuit photonique amenant la radia-
tion laser jusqu'a la cellule. La réalisation
de ce dispositif est un projet novateur et
ambitieux dans lequel I'enjeu principal
reste le dimensionnement d'une cavité
acoustique optimale avec desdimensions
typiques de l'ordre de 100 um, l'objectif
étant d'atteindre des performances com-
parables aux systémes macroscopiques.
Ceci constituera un capteur spectrosco-
pique moyen IR sur puce sensible, sélectif
et capable de détecter plusieurs gaz.
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