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Historisme

Pour commencer, puisqu’une partie de cette these fut de connaitre et de comprendre ce
qui avait été fait, je voudrais replacer le travail effectué dans le tres vaste travail de I'optique et
des sciences en général.

Pendant de trés nombreuses années, 1'onde électromagnétique ne fut probablement
connue qu’au travers de la lumiere visible, cette infime partie de la lumiére percue par I'ceil et
qui fait de la vue un sens majeur. En effet, la vue nous communique un grand nombre
d’informations sur notre environnement proche et lointain. Déstabilisé en l'absence de
lumiére, il n’est pas étonnant que I’'Homme ait attribué au Soleil et a la Lune une importance
toute particuliere. Et ce n'est pas un hasard non plus si trés vite, les penseurs et les
scientifiques ont tenté de comprendre ce phénomene et de I'utiliser au mieux, donnant ainsi
naissance a la science qui étudie la propagation de la lumiere et la formation des images dans
I'ceil, I'optique.

De maniere empirique, les premieres observations ont vraisemblablement concerné les
couleurs, la propagation rectiligne de la lumiére dans I'air, 'eau, le verre..., la réflexion et la
réfraction a l'interface entre ces différents matériaux... Probablement sans que les mécanismes
en aient été bien compris, il semble que les plus anciens objets artificiels qui relevent de
I"optique soient des lentilles fabriquées a base de minéraux polis. Les archéologues présument
qu’elles étaient utilisées pour focaliser la lumiére du soleil afin d’enflammer ou de dégrader
des matériaux. La plus ancienne trace de la loi des sinus relative a la réfraction est attribuée au
scientifique Ibn Sahl [Kwan02]. Mais la premiére étude remarquée des lois de base de
I'optique a été retrouvée dans les écrits d’Al Hazen datant de I’an mille environ [AlHazen].
Dans I'un de ses nombreux livres Opticae Thesaurus, il étudie et retranscrit pour la premiére
fois le fonctionnement des lentilles de maniere scientifique. Ses travaux et ceux qui suivront
serviront de base a 'optique géométrique. Et avec elle, sont apparus les premiers instruments
d’optique dont le ‘tube optique” est probablement une des applications les plus marquantes.
Réalisé par l'assemblage de deux lentilles, il permet de ‘détailler’ des images proches ou
lointaines. A 1’origine, principalement réalisé a des fins militaires, il trouvera ses lettres de
noblesse dans I'observation astronomique. Et bien que la paternité en soit discutée, la plus
connue est sans doute la lunette de Galilée avec laquelle il réalisa des observations
astronomiques nombreuses et détaillées. Permettant I'étude de domaines, grand ou petit,
inobservables a I'ceil nu, cet outil va provoquer des avancées dans de nombreuses disciplines
et notamment en ‘mécanique celeste’, allant jusqu’a bousculer certaines théories et croyances
alors bien établies. Mais si 'Homme commence a maitriser la propagation de la lumiere dans
les systemes macroscopiques, il n'a que peu d’informations sur la lumiére elle-méme. Deux
théories s’opposent alors pour comprendre sa nature, la théorie dite corpusculaire et la théorie
ondulatoire. La premiere considére la propagation de petites particules et permet de rendre
compte d'un certain nombre d’observations expérimentales. La notoriété de son principal
défendeur, Sir Isaac Newton permettra de passer outre le phénomeéne de diffraction observé

par Grimaldi en 1665 et difficilement explicable avec cette théorie. La théorie ondulatoire,



basée elle sur la propagation d’ondes, est mise en avant par Christian Huygens. Elle permet
bien d’expliquer le phénomene de diffraction, mais elle ne commencera a s'imposer qu’apres
les travaux d’Etienne Louis Malus sur la polarisation de la lumiere et ceux de Thomas Young
et Augustin Fresnel sur la diffraction. L'expérience peine tout de méme a discriminer
définitivement 1'une des deux théories.

D’apres les prédictions de chacune des deux théories, on sait que la mesure de la
vitesse de la lumiere permettra de discriminer le modéle le plus pertinent. Une des
découvertes d'importance fut alors donnée comme un juste retour des choses par les progrés
réalisés en mécanique céleste. Bien que sa mesure soit trés imprécise, en prédisant les éclipses
du satellite Io de Jupiter, ’astronome Ole Christensen Remer démontre que la vitesse de la
lumiére n’est pas infinie. Par la suite, réalisant une expérience terrestre, Hippolyte Fizeau en
précise la mesure, mais c’est finalement Léon Foucault, qui en laboratoire montre que la
vitesse de la lumiere est inversement proportionnelle a la réfringence du matériau dans lequel
la lumiere se propage. La théorie corpusculaire qui prévoyait l'inverse est alors clairement
mise en défaut. La théorie ondulatoire semble alors supplanter la théorie corpusculaire. C’est
sans compter sur l'observation de l'effet photoélectrique par Heinrich Rudolf Hertz, et
I'explication du rayonnement du corps noir de Max Planck qui remettent en cause 1'aspect
purement ondulatoire de 'onde électromagnétique. Finalement, et sans renier cet aspect
ondulatoire, Albert Einstein réintroduira théoriquement l'idée de corpuscule, non pas de
matiere mais d’énergie. Cette nouvelle théorie sera finalement confirmée par les expériences
de Robert Andrews Millikan malgré ses propres réticences. Mais loin de dissocier I'onde et la
matiere, cette théorie naissante va bouleverser notre représentation de l'interaction entre les
ondes et la matiere. Avec la théorie de la dualité onde-corpuscule, les portes du monde
quantique se sont ouvertes, et nous sommes probablement loin de les refermer. A I'image du
‘tube optique’, le laser est aujourd’hui une des applications les plus marquantes qui en
découle et qui sert notre quotidien de multiples facons. De nombreuses analogies ont
également été faites depuis entre la matiére et la lumieére, et le but de la nanophotonique est
aujourd’hui de controler a I'échelle de quelques longueurs d’onde la propagation de la
lumiére, voir du photon unique dans des structures matérielles. Dans ce but, il est essentiel de
comprendre les interactions entre la lumiére et la matiere, afin d'utiliser au mieux chacune de
leurs propriétés. C'est dans ce contexte que se situe cette thése : améliorer le controdle et la

compréhension des interactions entre la lumiere et la matiere.



Introduction de la thése

Cette these a donc pour but d’approfondir les connaissances de l'interaction entre le
champ électromagnétique et la matiere. Pour cela, les différents travaux réalisés se basent sur
un outil de caractérisation particulierement adapté a 1'observation des phénomenes intimes
d’interaction entre 1'onde et la matiére: le microscope optique de champ proche. Ce
microscope particulier ne limite pas son champ d’action aux ondes qui se propagent jusqu’a
'observateur, il va sonder la répartition de l'intensité du champ électromagnétique au plus
prés de la matiére (~quelques nm au dessus de la surface de l'échantillon). Cet outil de
caractérisation sera présenté dans la premiere partie de ce manuscrit. Apres avoir présenté la
microscopie ‘classique’, nous présenterons en détail les phénoménes mis en jeu dans
|"utilisation des microscopes de champ proche. Nous en profiterons pour montrer quels sont
les avantages de venir mesurer au plus pres de I’échantillon I'intensité du champ présent.

Nous développerons ensuite en détail les études réalisées lors de cette these. Ces
études se répartissent en deux grandes parties, mais relevent toutes deux de I’étude en champ
proche de résonance électromagnétique. En effet, pour obtenir une interaction optimale entre
I'onde et la matiere, nous nous sommes intéressés au phénomene de résonance. D’'une
maniere générale, la mise en résonance d"un objet résulte de 'accord entre les modes propres
de l'objet étudié et I'excitateur qui lui apporte 1'énergie. L’optimisation de cet accord est a la
base de nombreuses études menées en Physique.

Les études réalisées lors de cette thése confirment ainsi I'importance de la recherche
théorique des modes propres associés au systeme étudié en fonction de l'excitateur. Ces
modes propres ont des structures particulieres dont les caractéristiques sont définies par les
parametres géométriques de 1'objet étudié et la forme de l'excitateur, via la résolution du
probleme homogene. L’excitation résonante de ces modes propres du systéme génére une
accumulation de I'énergie dans le systeme particulierement attractive. En effet, pour une
énergie minimale fournie au systeme, la résonance peut permettre d’amplifier tres
significativement la réponse de 1'objet, comme nous le verrons dans la deuxiéme partie de ce
manuscrit.

Cette seconde partie concerne 1'étude de nano-cavités Fabry-Perot. Malgré les tres
faibles puissances injectées (~uW), la surtension du champ due au fort coefficient de qualité
des cavités étudiées permet I'étude du régime non-linéaire des cavités. L'interaction du champ
et de la matiére conduit alors a l'apparition d’effets non-linéaires que nous avons étudié en
détail a I'aide d"un modele simple. Enfin, nous avons montré que le controle de I'interaction
du champ électromagnétique hors de la cavité avec la sonde champ proche du microscope
permet de controler le régime de fonctionnement des cavités.

Cette premieére étude a confirmé l'intérét a la fois fondamental et pratique de I'étude
champ proche de la mise en résonance du champ électromagnétique avec 1'objet étudié.
L’utilisation d"un modele théorique nous a permis d’obtenir des informations essentielles a

notre étude.



Nous avons donc utilisé la méme méthodologie pour la seconde étude réalisée lors de
cette these. Présentée dans la troisiéme partie de ce manuscrit, cette étude est consacrée a
'excitation de films minces métalliques par des ondes électromagnétiques. L'interaction qui
en résulte mene a l'apparition de modes résonants particuliers connus sous le terme de
plasmons-polaritons de surface.

Dans cette troisiéme partie, nous avons choisi d’approfondir notre compréhension du
phénomene de résonance proprement dit. Cette réflexion nous a permis d’utiliser au mieux le
modele théorique développé afin de rechercher les courbes de dispersion exactes d"un film
mince continu excité par des ondes planes en régime harmonique. La connaissance précise de
I’ensemble de ces courbes de dispersion est essentielle pour discuter les différentes possibilités
d’excitation résonante d'un film mince. Toujours dans le régime harmonique, nous avons
ensuite étudié expérimentalement la réponse a une excitation locale des modes résonants par
une discontinuité unique introduite dans le film continu. Les résultats obtenus, appuyés a
I'aide de simulations numériques ont permis d’associer les modes observés aux modes
calculés théoriquement pour des films minces continus.

Dans une derniere partie, nous présentons enfin les conclusions tirées des travaux

réalisés lors de cette these et les différentes perspectives qui se présentent maintenant.



1ere Partie:

Introduction a la microscopie champ proche

Natura enim non nisi parendo vincitur.
Francis Bacon (1561-1626)

I. La microscopie optique

La lumiere est un excellent moyen de communication avec la matiére. Lorsqu’on
observe un objet a 1'ceil nu ou au microscope, les informations qui nous parviennent sont
obtenues via la lumiere, et plus généralement via les ondes électromagnétiques. Celles-ci sont
émises ou diffractées a la surface de 1'objet, et celles qui sont détectées permettent finalement

de reconstituer 'image de I'objet étudié.

I.1. Microscopie optique classique et limitation

[.1.a. Les microscopes

La microscopie consiste a préciser les détails invisibles a I'ceil nu d"un objet étudié. Le
dictionnaire définit en effet le microscope comme un instrument d’optique permettant de
dépasser la capacité de discernement de 1'ceil nu. Plus généralement, on parlera du ‘pouvoir
de résolution’. Ce “pouvoir de résolution” (latérale) est un critere d’évaluation des microscopes
et globalement des différents outils permettant d'imager un objet [Rayleigh1879]. 1l est défini
comme la capacité a distinguer, grace a l'image obtenue, deux sources ponctuelles tres

rapprochées. En effet, en dessous d’une certaine distance les séparant, elles seront vues



comme un unique point source. On classe alors les microscopes dans deux grandes catégories,
les microscopes dits ‘classiques” ou ‘champ lointain’, et les microscopes ‘champ proche’. A
cette dénomination est liée leur capacité a dépasser ou non la limite de résolution latérale
appelée critere de Rayleigh-Abbe. Il peut paraitre curieux d’associer la résolution latérale d"un
microscope, a une notion qui fait référence a la distance qui le sépare de l'objet étudié
(microscopie champ lointain ou champ proche). Pour expliquer cette surprenante association,
nous allons expliciter le critere de Rayleigh-Abbe, puis nous verrons pourquoi et comment la

microscopie champ proche permet de dépasser cette limite.

I.1.b. Le critére de Rayleigh-Abbe

Dans le cas de la microscopie champ lointain, les ondes mises en jeu sont dites

‘radiatives’ (particularité que nous repréciserons par la suite). Ces ondes électromagnétiques
sont les ondes qui se propagent sans atténuation dans le milieu séparant 1'objet étudié et
I'observateur. En effet, si I'on considere une observation effectuée dans le domaine de la
lumiére dite visible par exemple, les ondes participant a la construction de l'image se sont
éloignées de 1'objet d'un grand nombre de fois leur longueur d’onde avant d’étre détectées.
Cette distance parcourue est a I’origine du critére de Rayleigh-Abbe et de la qualification de
microscopie champ lointain. Lorsqu’on étudie un objet via ces ondes radiatives, 'image d'un
point source au travers d'un microscope (a symétrie circulaire) est représentée par la figure
d’Airy (Figure I-1) [Born&Wolf80].
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Figure I-1: Image (figure d'Airy) et coupe transversale de 'image d'un point source unique
au travers d'un microscope a symétrie circulaire

Avec un microscope champ lointain idéal, on va maintenant observer deux sources
ponctuelles proches I'une de l'autre (Figure I-2). On veut tenter de connaitre la distance
minimale en dessous de laquelle les deux points sources ne pourront plus étre distingués I'un

de l'autre et seront donc observés comme un point source unique.
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Figure I-2: Images (a,b&c) et coupes transversales (a',b'&c') de deux points sources ;
résolus (a&a’), séparés de la distance définie par le critére de Rayleigh-Abbe (b&b’), non résolus (c&c’)

Intensité Normalisée

En fait on estime que si le maximum de chacune des figures d’Airy se trouve au-dela
des premiers minima de l'autre, les images de ces points sources ne peuvent étre séparées
[Born&Wolf80]. Cette reformulation qui est équivalente au critére de Rayleigh-Abbe, est
illustrée sur la Figure I-2. Sur les figures a&a’, la distance séparant les deux points sources est
supérieure a la distance définie par le critére de Rayleigh-Abbe. On différencie clairement les
deux points sources. Sur les figures b&b’, les deux points sources sont séparés par la distance
minimale permettant de distinguer chacun des points sources. Enfin, les figures c&c’,
présentent deux points sources qui ne peuvent pas étre distingués en microscopie champ
lointain. Cette description qualitative peut-étre résumée par I'expression suivante

0.614 . . . . ) . .
=—————, qui permet de calculer la meilleure résolution latérale ‘d" séparant deux points
n sin(0)

sources que 'on peut obtenir avec un microscope champ lointain [Abbe1873]. On trouve dans
cette formule les principales variables ajustables qui permettent d’augmenter la résolution
latérale des microscopes classiques. On cherche par exemple, a diminuer la longueur d’onde
de travail A dans le cas des microscopies UV, X ou électronique. On peut également utiliser
des objectifs limitant I'ouverture angulaire & du microscope, ou bien encore utiliser des
objectifs a immersion pour augmenter 1'indice # du milieu dans lequel on observe 1'objet. On
diminue ainsi la valeur absolue de cette limite, mais ce critere reste inviolé. En effet, celui-ci est
inhérent au principe méme de la microscopie champ lointain, basée sur 1'observation des
ondes diffractées par 1'objet étudié, puis propagées dans la direction de I'observateur.

En fait, si I'on fait la distinction entre le champ proche et le champ lointain, c’est que
I'interaction d'un objet avec les ondes incidentes ne génere pas uniquement des ondes
radiatives. Des ondes dites évanescentes sont également créées. Ces ondes s’atténuent tres
rapidement a mesure que 1'on s’éloigne de I'objet étudié, et ne participent pas a la formation
de I'image en microscopie champ lointain. On peut alors considérer que la propagation agit

comme un filtre définissant une zone géographique limitée aux abords de I'échantillon ou se



cOtoient ondes dites ‘évanescentes’ et ‘radiatives’. On définit ainsi le ‘champ proche’” de
I’échantillon comme la zone ou se cotoient ces deux types d’ondes, et plus précisément, celle
ou les ondes évanescentes n'ont été que peu atténuées. Les microscopes en champ proche

seront donc les microscopes capables de collecter les deux types d’ondes.

Ondes diffractées

AN

4 p

Ondes radiatives
Champ lointain

Champ proche

» Ondes évanescentes

-----

Eclairage /

Figure I-3: Schéma de l'interaction d'ondes électromagnétiques avec un objet diffractant.

Apres avoir succinctement rappelé les équations de Maxwell, nous allons maintenant
préciser les différentes caractéristiques de l'onde électromagnétique et les équations qui
régissent la propagation de cette onde. Nous illustrerons la création des ondes dites
‘évanescentes’ et nous expliciterons ensuite I'effet de filtre de la propagation, montrant ainsi la
nécessité de collecter ces ondes particuliéres pour dépasser la limite de résolution latérale des

microscopes en champ lointain.



I.2. Onde électromagnétique et propagation

[.2.a. Rappel des équations de Maxwell

En 1864, James Clerk Maxwell présente a la ‘London Royal Society’
[Maxwell1865] I'aboutissement d’une synthese des différentes recherches effectuées par
certains de ses prédécesseurs et de ses contemporains pour comprendre les phénomenes
électrique d’une part et magnétique d’autre part. C'est la naissance de ce que 1'on appelle
aujourd’hui « 1’électromagnétisme ». Sous une méme théorie, il unifie grace a quatre équations

les différents champs observés :

( VAE= —8,§ Eq. I-1, dite de Maxwell-Faraday
< VAH= ; + 6,15 Eq. I-2, dite de Maxwell-Ampere
V.D=p Eq. I-3, dite de Maxwell-Gauss
V.B=0 Eq. 14, dite de Maxwell-Thomson

\.

Ces équations relient les variations dans l'espace et dans le temps des champs
électrique et magnétique, respectivement E et H. D et B sont définis par les équations
constitutives tels que D=¢E et B= uﬁ . La permittivité diélectrique & et la perméabilité
magnétique u sont respectivement égales au produit de la permittivité et perméabilité dans le

vide avec celle du matériau, €=¢,6, et u=p u . Dans notre cas, on considérera des

matériaux non-magnétiques dont la perméabilité x =1, et aucune source de courant. Le

vecteur densité de courant sera donc nul ;': 0. p désigne la densité volumique de charge.

V=(0,,0,,0.) représente I'opérateur de dérivation dans l'espace et 0, la dérivée par rapport

au temps, avec dans un but de simplification 0, < 8_ avec a € {x, v, z,t} .
a

A partir des équations précédentes, on définit, dans un milieu homogeéne et isotrope,

les équations dites de propagation du champ électrique E et magnétique H:
2 2 A
v VE-puedE=0 Eq. I-5, dites de propagation
v VH- g 0*H =0 ou d’'Helmholtz
t
dans lesquelles on trouve 1'opérateur Laplacien V> = (02, 6i,8§) . On montre alors que les

solutions de cette équation différentielle sous forme d’ondes électromagnétiques

monochromatiques de pulsation @ et de vecteur d’onde k = (k .,k ,k ) peuvent s’écrire sous

xoNVyo

la forme : E(;, t) = Eoe"(%';_”’” avec 7 =(x, y,z) le vecteur position et E, = (E, ,E, ., E,.) . Pour

y’

une onde de longueur d’'onde A, et de vitesse ¢ dans le vide, en considérant la période



. . . : 2rc 2r o
temporelle et spatiale de I'onde, on déduit les égalités suivantes w =—— et ky=—=—

0 A ¢

Dans le cas général d’un matériau d’indice n tel que n’ = ¢, la premiére égalité reste valable.

C’est donc la pulsation @ qui caractérisera I’onde. On définit enfin pour les composantes du
vecteur d’onde £ la relation de dispersion suivante kk = (ko )2 g .

On définit l'intensité d'une telle onde électromagnétique (EM), telle que

I= HE()Hz = E.E". On définit également le vecteur déplacement de I'énergie de cette onde EM,

plus connu sous le terme de ‘vecteur de Poynting’, moyenné dans le temps tel que

<l:[> = %RC(E AH"). Cette expression se simplifie dans le cas d"une onde plane progressive

monochromatique (OPPM), on a alors <l:[>t = Re(/E)E E = 5 ! Re(lz).

2uw y770;

Avant de conclure ce rappel sur les équations de Maxwell, nous allons énoncer ce que
I'on appelle les conditions aux limites. Elles découlent de la conservation des champs
électrique et magnétique et des densités de flux. Considérant des milieux non magnétiques

dans lesquels ;:6 et une densité de charge surfacique nulle p, =0, lors du passage entre

deux milieux de permittivités diélectriques différentes ¢, et ¢, séparés par une interface dont

le vecteur normal unitaire est N, elles se déclinent sous la forme des quatre conditions

suivantes :
v N.(D,-D)=0 (Cond. 1)
v NA(E,—E)=0 (Cond. 2)
v N(B,-B)=0 (Cond. 3)
v NA(H,-H)=0 (Cond. 4)

Suivant le formalisme mathématique énoncé dans ce paragraphe, une onde
électromagnétique est dite radiative suivant un axe de propagation si la composante de son
vecteur d’onde est réelle sur cet axe, et évanescente si elle est imaginaire. Dans le cas de
composantes complexes on utilisera un anglicisme, on parlera d’ondes propagatives amorties
ou amplifiées.

Ce rappel théorique est maintenant terminé. Nous allons nous appuyer sur ces
définitions pour montrer tout I'intérét de recueillir les ondes évanescentes afin d’augmenter la
résolution de la microscopie classique. Mais avant, nous allons ouvrir une courte parentheése
expérimentale pour présenter l'expérience dite de Newton. Cette expérience relativement
simple a mettre en oeuvre permet d’illustrer la création des ondes évanescentes a la surface
d’un prisme ainsi que l'effet dit ‘tunnel’, deux phénomeénes particulierement importants en

microscopie champ proche.
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[.2.b. L'expérience de Newton

Historiquement, la premiere vérification expérimentale de l'existence des ondes
évanescentes est attribuée a Newton. L'expérience est basée sur la frustration des ondes
évanescentes générées par un faisceau de lumiere blanche en réflexion totale dans un prisme
[deFornel97],[Vigoureux03]. Lorsqu’un faisceau de lumiére est dirigé depuis un prisme vers sa
surface, il existe un angle d’incidence critique au-dela duquel on observe I'extinction de la
partie transmise du faisceau. Le faisceau est alors totalement réfléchi dans le prisme, on parle
de réflexion totale interne. Malgré cette réflexion totale, il existe une onde qui se propage
parallelement a la surface et s’étend hors du prisme. Il est alors possible, en approchant
suffisamment un second prisme d’obtenir le phénoméne inverse. L'onde de surface hors du
prisme est en partie transformée en onde radiative dans le second prisme, on parle dans ce cas
de frustration de la réflexion totale et une partie de I'onde incidente est alors transmise dans le
second prisme par effet tunnel.

Dans l'expérience de Newton on observe donc un faisceau de lumiére blanche en
réflexion totale interne. Pour frustrer les ondes évanescentes ainsi créées, on approche un
second prisme présentant un grand rayon de courbure (Figure I-4-a). Idéalement, il existe une
seule ligne de contact entre ces deux prismes. Sur cette ligne, toutes les composantes de la
lumiére blanche sont transmises du premier vers le second prisme. De chaque coté de cette
ligne, la lumiére est transmise par effet tunnel au travers de l'espace qui sépare les deux
surfaces. On peut alors observer I'image de la partie transmise du faisceau. Pour la lumiére
visible, la tache réalisée présente une évolution du blanc (somme de toutes les composantes
du faisceau incident) vers le noir, en soustrayant progressivement les composantes de 1’arc-en-
ciel en commencant par les faibles longueurs d’ondes (Figure I-4-b&c). En effet, on verra dans
le paragraphe suivant que la longueur de pénétration de 1’onde évanescente dans le second
milieu est proportionnelle a la longueur d’onde considérée. De ce fait, I'augmentation
progressive de l'espace due a la courbure du second prisme modifie progressivement la
transmission du faisceau par effet tunnel en fonction de l'extension de chacune des
composantes de la lumiere blanche a I'extérieur du prisme. On passe donc progressivement de
la zone de contact ol toutes les composantes sont transmises vers une zone d’espacement qui

ne permet plus aucune transmission par effet tunnel des composantes visibles du faisceau.

a b c

Source

blanche g

Figure I-4: (a) Schéma de principe de I'expérience de frustration des ondes évanescentes de Newton
et images de la transmission expérimentale (b) et théorique (c) obtenues.
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Fort de cette observation expérimentale, nous allons maintenant expliciter la formation
des ondes évanescentes générées en réflexion totale avec un prisme, avant de présenter 1’effet

de la propagation sur de telles ondes.

[.2.c. Réflexion, réfraction et onde évanescente

Nous allons calculer les champs électriques réfléchis et transmis qui sont générés par
l'interaction d'un champ électrique incident avec l'interface séparant deux milieux d’indices
différents. Lorsqu’une onde EM définie comme précédemment rencontre une interface elle
peut étre réfléchie et/ou transmise comme lillustre la Figure I-5. Pour simplifier les calculs,

nous nous placerons dans un repere ott ¢ =0.

T —T —
(E H k1)

— e —= e

(E B H N kfm: )

Figure I-5: Schéma de l'interaction d'une onde avec une unique interface

L’OPPM incidente présente un angle 6, avec la normale N au plan Oxy. Elle est
décrite par le champ électrique incident E™ (7,t) =Eé”"e"(lz""‘“m’” et a pour vecteur d’onde
Kine = (kyn, sin(8,),0,k,n, cos(6,)) . Les ondes réfléchies et transmises ont la méme pulsation
mais des vecteurs d’onde k différents; ER(F,Z):Efei(ER'F_wt) et ET(?,Z)zﬁgei(§T'f_[”’). A

I'interface, dans le plan Oxy, toutes les phases (1;.;—a)t) des ondes sont identiques, ce qui
implique les différentes égalités suivantes :

— —

V' kner—ot=kpr-ot=krr—ot = kper=knr=kr.r Eq.1-6

Dans un premier temps, on en déduit que tous les vecteurs d’onde considérés sont
coplanaires. Dans notre cas, ils appartiennent tous au plan Oxz. On peut alors écrire que
kr = (kon, sin(6,),0,—k,n, cos(6,)) et kr = (kyn, sin(6,.),0,k,n, cos(6;)). Dans un deuxieme
temps, en projetant la double égalité de I"équation Eq. I-6 sur 'axe Ox, on obtient les égalités
suivantes k,n, sin(6,) = kyn, sin(8,) = k,n, sin(6;). On retrouve ici la premiere loi de la
réflexion 6, = 6. et la loi de réfraction dite de Snell-Descartes n, sin(6,) =n, sin(g,). 1l faut
également que la relation de dispersion sur les composantes des vecteurs d’ondes dans chacun

des milieux soit vérifiée, on a donc k. +k> =kon’ ,ie [1,2]. Dans le cas le plus général, la
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composante k_ alors déduite en fonction de k_ est connue & un signe pres dans chacun des
milieux. Le champ exact dans les différents milieux est alors une superposition de deux ondes
planes de composantes k_ égales et k. opposées (E(F,t)= A" "o 4 fr/herChizany
Cependant, les conditions expérimentales, notamment la condition d’onde sortante impose
une valeur nulle a I'amplitude complexe de certaines des ondes. Ce sont les conditions
expérimentales qui permettent alors de définir clairement les ondes présentes. On peut

expliciter les valeurs des composantes des vecteurs d’ondes réfléchis et transmis en fonction
de celles du vecteur d’onde dans le vide, de I'angle d’incidence et de l'indice de réfraction des

deux milieux, kx = (kyn, sin(6),),0,k,n, cos(6))) et kr = (kyn, sin(6,), 0,—/{0\/1122 —n’sin*(6)).

On remarque alors que, si n, <n,, le passage de l'interface par 'onde est bien défini

pour tout angle 6, . En effet, les lois de réflexion et de réfraction et les expressions des

différents vecteurs d’ondes ne présentent pas de singularités.

Si maintenant n, > n,, on peut définir un angle critique 6, tel que sin(6,) =—, dans ce
n,

cas, si 6, > 6, laloi de Snell-Descartes na plus de solution réelle et k,. =tk \/ n,’ —n’sin’(6)
est un nombre imaginaire pur. En fait, la valeur de la composante k_ de I'onde incidente est
supérieure a kyn,, la valeur de la droite de lumieére a la pulsation de I'onde. Dans le second
milieu, 'onde est donc purement évanescente suivant I'axe Oz. L’amplitude complexe de
I'onde transmise dont la composante k. implique une amplification de champ en s’éloignant
de l'interface est nulle puisque le champ ne diverge pas a l'infini. C’'est la condition d’onde
sortante. L’amplitude de I'onde transmise décroit donc en s’éloignant de I'interface. On définit

1

. La
Im(sz)

alors la longueur de pénétration de I'onde dans le milieu le moins réfringent ¢ =

longueur de pénétration dans le milieu est donc proportionnelle a la longueur d’onde.

Pour mieux comprendre ce qui se passe dans une telle configuration on calcule alors
les flux de vecteur de Poynting projetés sur 'axe Oz des différentes ondes mises en jeux. Pour
simplifier le raisonnement on introduit des coefficients de réflexion et de transmission du

systeme considéré, respectivement r et t. Plus connus sous les termes de coefficients de Fresnel

de réflexion et de transmission, ils sont définis tels que Ef =rE"™ et Ei =tE" . On a alors :

2

¢ NTI(E")) =~ Re(W o)

t_2,ua)

rinc
£

2

v N-<ﬁ(ER)>t=%Re(ﬁh)”ﬁgc

2

2
v N-<fl(ET)>t=2”%Re(ﬁ.la)uﬁgw
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On voit donc ici que le flux de vecteur de Poynting transmis est proportionnel a la
partie réelle de k,, qui est nulle puisque k,. est un imaginaire pur. Dans ce cas, bien qu'une

onde existe dans le milieu le moins réfringent, la projection sur 'axe Oz du vecteur de

Poynting moyenné dans le temps et associé a cette onde est nul.

Nous avons donc explicité la création des ondes évanescentes par réflexion totale
interne et leur atténuation perpendiculairement a l'interface. Nous allons maintenant étudier
dans le cas de surfaces plus complexes quel peut étre I'effet de la propagation sur les ondes
évanescentes. Nous expliquerons ainsi pourquoi ces ondes évanescentes ne participent pas a
la formation des images en champ lointain et pourquoi leur mesure permet d’augmenter la

résolution des images obtenues.

1.2.d. La propagation, un filtre passe bas des fréquences spatiales

Regardons 1'évolution du signal diffracté par une surface rugueuse dont on connait
complétement la valeur de champ E associé dans le plan Oxy en z=0 [Courjon01]. On peut
calculer a partir de l'espace de Fourrier l'amplitude du champ E tel que

E(x, y,z):J-IE(u,v,z)ei(“+V}’)dudv avec u et v les fréquences spatiales associées

3 P . . . w
respectivement aux axes Ox et Oy. L’équation de propagation dans le vide, avec k =— peut
c

s’écrire sous la forme suivante
v 855(u,v,z)+(k2 —u? —v)E(u,v,z)=0 Eq.1-7

Observant alors la propagation dans le sens des z >0, avec en z=0 E(u,v,0), I'équation Eq.
I-7 a deux types de solutions possibles :
E(u,v,z)=E(u,v, O)ei(m)z sioul+v <k’
E(u,v,z)=E(u,v, O)e"(m)z sio uw Vi >k
On en déduit que I'amplitude globale du champ E dans I'espace direct pour les

valeurs de z >0 peut s’écrire sous la forme suivante

v OEGy) =] B, 00 e dudy
u-+v-<
Eq. I-8
~ (12 14,2 2 : R
+” . L E(u,v, 0)e VT D) gy
u +ve>k
Le premier terme de cette expression est limité aux basses fréquences spatiales telles
c

2
que u’+v’? <(—j . Les ondes satisfaisant cette condition sont radiatives. On remarque

ensuite que dans le second terme de cette expression, I'intégrale sur les hautes fréquences
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spatiales (i.e. sur les plus petits détails) est associée a des ondes qui décroissent de facon
exponentielle suivant z. La propagation atténue donc rapidement la contribution de ces
ondes a I'amplitude du champ total diffracté. Elle agit donc bien comme un filtre passe bas sur
les fréquences spatiales associées a 1’échantillon. De plus, perpendiculairement au plan de

I’échantillon et pour des fréquences spatiales f dans le plan de 1'échantillon, telles que

a) A . Z Z . . .
f >>—, la composante k. du vecteur d’onde peut étre considérée comme imaginaire pure.
c

Ces ondes sont donc bien évanescentes. On note alors que 'amplitude du champ E des ondes
. . 1
associées décroit d"un facteur e a une distance de z = ﬁ . Plus la fréquence f est élevée et
7
plus linformation sera confinée prés de la structure. Cette relation permet alors une
estimation de ce que I’on a défini comme le champ proche de I'objet [Courjon01].

A l'aide du principe d’incertitude d’Heisenberg, on peut également confirmer le fait
que les informations concernant les détails les plus fins de 1’échantillon sont associées a la
partie non-radiative du spectre diffracté par la surface de 1'échantillon [Vigoureux92]. Ce
théoreme précise en effet, que le produit de l'incertitude de la position d’une particule par
celle de sa vitesse a une borne inférieure. Dans cette publication, les auteurs ont montré qu’en

considérant le couple position-vecteur d’onde, on peut écrire I'inéquation suivante
v AxAk >27 Eq. 19

Ce qui implique que pour avoir une grande résolution (Ax petit), il faut que l'intervalle Ak,
des valeurs des vecteurs d’ondes k, dans le plan soit le plus grand possible. Or le spectre des

o .| 27 27 R ) oA
ondes radiatives est limité a P ;—— |, ce qui implique une résolution limite égale a 5y dans

A

le vide.

Pour augmenter la résolution des images obtenues, il est donc nécessaire de collecter
, . X
les ondes dont les vecteurs d’onde dans le plan ont une valeur supérieure a o Ce sont

précisément ceux qui sont associés aux ondes évanescentes, et dont la propagation depuis la
surface atténue rapidement I'amplitude. Pour dépasser le critere de Rayleigh et ainsi obtenir
des résolutions supérieures, il faut donc limiter l'effet de la propagation sur les ondes
évanescentes. Dans ce but, on va tenter de détecter les ondes associées aux hautes fréquences
spatiales la ou elles se trouvent, c’est a dire dans le champ proche de I'échantillon. C’est le
principe sur lequel se basent les microscopes de champ proche optique (ou SNOM?). Ce type
de microscope permet en effet de transformer en ondes radiatives les ondes évanescentes
générées a la surface de I'échantillon étudié. Nous allons maintenant présenter les différentes

caractéristiques de ce type de microscope.

" De I’anglais: Scanning Near-Field Optical Microscope
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II. La microscopie en champ proche optique

L’optique n’est pas le seul domaine de la physique dans lequel la microscopie champ
proche est mise en ceuvre. Il existe en effet différents types de microscope en champ proche
basés sur ‘l'effet de pointe’ comme le STM (‘Scanning Tunneling Microscope’) ou I’AFM
(*‘Atomic Force Microscope’). On parle de microscopie champ proche a sonde locale. La
réalisation du premier STM a valu a ses inventeurs G. Binnig et H. Rohrer le Prix Nobel de
physique en 1986 [Binnig82]. Le balayage de la sonde est basé sur les variations de l'intensité
du courant tunnel qui peut s’établir en rapprochant une sonde et une surface conductrices.
Cette intensité, dépendante de la distance sonde-surface permet de sonder au plus pres les
propriétés électroniques de 1'échantillon. L’AFM est lui basé sur la mesure des tres faibles
forces interatomiques entre la pointe et la surface de I'échantillon [Binnig86]. Considérant les
longueurs d’ondes associées aux objets étudiés, ces deux types de microscope permettent
d’imager des surfaces avec des résolutions record de l'ordre de quelques angstroms. Le
SNOM est également classé dans la catégorie des microscopes champ proche a sonde locale.
Comme on I'a vu précédemment, la résolution dépend des ondes évanescentes associées aux
hautes fréquences spatiales et dont l'extension est la plus faible dans le milieu d’étude. La
résolution est donc limitée par la distance qui sépare la sonde de la surface de I'échantillon
[VanLabeke97]. En pratique, la résolution est inférieure a celle d'un STM ou d"un AFM mais le
SNOM permet généralement d’obtenir avec I'image topographique de I'échantillon I'image du

champ électromagnétique associé.

I1.1. Principe de fonctionnement du SNOM

On attribue I'idée fondatrice de la microscopie en champ proche optique a E.H. Synge

[Synge28],[Novotny07]. Pour dépasser le critere de Rayleigh-Abbe, Synge a 1'idée d’éclairer
I"échantillon avec une source fortement localisée. II propose en effet d’utiliser une source
fortement localisée obtenue en illuminant un trou sub-longueur d’onde percé dans un écran
opaque, générant ainsi une source quasi ponctuelle d’ondes radiatives et évanescentes. Plagant
I"échantillon dans le champ proche de la source, on peut alors enregistrer en champ lointain le
signal provenant de l'interaction en champ proche de cette source avec 1’échantillon. Dans
cette configuration, le signal détecté résulte non seulement de linteraction des ondes
radiatives, mais également des ondes évanescentes, avec la surface de I'échantillon (Figure
II-1). Dans ce cas, comme dans l'expérience de Newton, une partie des ondes évanescentes
générées est transformée en ondes radiatives et va donc participer a la formation de I'image de
la surface en champ lointain. En déplacant progressivement la source sur 1'échantillon et en
enregistrant point par point le signal détecté, il est alors possible d’obtenir une image
compleéte de I'échantillon avec un pouvoir de résolution supérieur a celui d’'un microscope

classique.
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Détecteur

Figure II-1: Principe de I'expérience de Synge. On enregistre en champ lointain ’interaction de la surface
de ’échantillon avec les différentes ondes générées par I’éclairage d’une ouverture sub-longueur d’onde.

Différents types de microscopes en champ proche optique ont vu le jour depuis la
proposition de E.H. Synge. Comme la notion de champ proche est associée a la longueur
d’onde observée, pour des raisons techniques évidentes les premiers microscopes n’ont pas
été réalisés aux longueurs d’ondes optiques. E.A. Ash et G. Nichols [Ash72] réaliserent les
premiéres expériences dans le domaine des ondes centimétriques en 1972, suivis des travaux
de Massey dans l'infra-rouge lointain [Massey84]. Dans le méme temps D.W. Pohl et al
présentent les premiers travaux réalisés a des longueurs d’ondes visibles [Pohl84],[Dtirig86].
Plutot qu'un large écran percé, difficilement manipulable, I'idée originale proposée par E. H.
Synge est concrétisée en balayant, dans le champ proche de I'échantillon, une source de tres
petite dimension par rapport a la longueur d’onde. C’est le principe de base des microscopes
champ proche a sondes locales. Il s’agit de réaliser en champ proche une interaction fortement
localisée de la sonde et de 1’échantillon. Cela se traduit par le balayage de la sonde a une tres
faible distance de la surface, quelques nanometres pour les longueurs d’ondes optiques. C’est
cette contrainte qui est a la base des premiéres difficultés techniques rencontrées pour la
réalisation de ce type de microscopes. Cependant, nous allons montrer qu’ils permettent bien
d’obtenir un pouvoir de résolution dépassant le critére de Rayleigh-Abbe.

Ce gain en pouvoir de résolution se paye par la nécessité de mesurer point par point
I'interaction de la sonde avec l'’échantillon, pratique particulierement cotiteuse en temps.
D’autres solutions permettront peut-étre de contourner ce temps d’acquisition. Loin d’étre
exhaustif, je vais simplement évoquer deux voies de recherche actuellement explorées par
différents groupes scientifiques. A. Sentenac et al ont montré que 1'éclairage d"un échantillon
par de multiples sources localisées (grace a un réseau nano-structuré) permet d’obtenir une
image compléte avec un pouvoir de résolution supérieur au critére de Rayleigh-Abbe
[Sentenac06]. On évite ainsi de balayer toute la surface de I"échantillon avec une sonde, mais il
est nécessaire d'utiliser un traitement plus lourd des images recueillies, proche de celui
effectué en tomographie. Cependant, bien que I'éclairage et la détection se fassent en champ
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lointain, le principe de base reste tout de méme l'interaction en champ proche de I'échantillon
avec des sources fortement localisées. Une autre solution sera peut-étre un jour 1"utilisation de
lentilles parfaites. Elles se proposent également de contourner le probleme en utilisant la
réfraction négative pour imager les ondes évanescentes [Pendry00],[Zhang08]. L utilisation de
sondes locales n'est donc assurément pas l'unique solution permettant de recueillir les
informations contenues dans le champ proche de I’échantillon.

Cela étant dit, I'utilisation de sonde locale reste jusqu’a aujourd’hui la méthode la plus
développée. Nous allons donc nous intéresser plus particulierement a la mise en ceuvre de la
microscopie champ proche a sonde locale, base des travaux de cette thése. Comme on l'a vu,
un des points cruciaux est de permettre l'interaction de la sonde et de 1’échantillon en champ
proche, a une distance inférieure a la longueur de pénétration de I’onde concernée. Pour cela il
est nécessaire de maintenir une tres faible distance sonde-échantillon via l'utilisation d'un
systéme d’asservissement. Ces systémes se basent sur la modification de 1'oscillation verticale
ou latérale de la sonde dans le champ proche de I'échantillon. Dans le paragraphe suivant
nous détaillerons l'intérét de cet asservissement. Puis nous présenterons la méthode de
régulation de la distance pointe-surface choisie et les différentes configurations optiques

permises avec ce type d’asservissement.

II.1.a. L’asservissement

Une méthode de balayage simple et rapide a mettre en ceuvre est le balayage dit a
hauteur constante (Figure II-2-a). Dans cette configuration, on réalise 1'alignement entre le
balayage de la sonde et la surface de I'échantillon et on diminue progressivement la distance
entre la sonde et la surface de I’échantillon. Dans ce cas, le balayage peut s’effectuer sans faire
osciller la sonde, ce qui présente un double avantage : on peut effectuer un balayage plus
rapide de la surface et on ne moyenne pas les informations recueillies du fait de I'oscillation
rapide de l'extrémité de la sonde par rapport au balayage de I'échantillon. Cependant, comme
on I'a vu, il est nécessaire de s’approcher au plus pres de I’échantillon, a quelques nanometres,
et de balayer sur des distances bien plus grandes (de l'ordre de la 102re de um). Ce qui
implique qu'un faible désalighement du balayage de la sonde vis-a-vis de la surface de
I’échantillon peut provoquer un endommagement de la sonde. On réservera donc ce type de
régulation pour réaliser des images de petites dimensions sur des échantillons a trés faible
rugosité. En effet, les échantillons peuvent présenter des rugosités (volontaires ou non)
supérieures a la distance sonde-échantillon qui vont également poser probléme. Il est donc
intéressant de pouvoir réaliser le balayage de la sonde avec un systeme de régulation qui

permette de maintenir une distance constante avec la surface de I'échantillon (Figure II-2-b).
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Figure II-2: Comparaison du balayage de la sonde a la surface de I’échantillon
en mode hauteur constante (a) et distance constante (b).

Le mode de balayage a distance constante de la surface de I'échantillon représenté sur
la Figure II-2-b nécessite I'utilisation d'un systéme de controle de la distance sonde-surface de
I’échantillon avec une boucle de contréle ou ‘feedback’. L'asservissement basé sur un systeme
P.LD. (pour proportionnel, intégrale, différentiel) doit permettre une correction rapide de
I'écart de la valeur mesurée avec la consigne. Ce type d’asservissement nécessite un
ajustement de la vitesse du balayage de la sonde et des différentes valeurs correctives afin
d’obtenir une réponse optimale en fonction de l'échantillon. Dans de bonnes conditions, la
régulation permet de limiter les risques de contact de la sonde avec I'échantillon. De plus il est
possible d’enregistrer simultanément les images topographique et optiques. Ce qui peut
permettre un placement optimal de la sonde sur I'échantillon et faciliter 1'interprétation des
images optiques obtenues.

D’une facon générale, comme le champ associé aux ondes évanescentes varie
rapidement en fonction de la distance avec 1'échantillon, il est important pour l'interprétation
des images enregistrées de connaitre le plus précisément possible le lieu de déplacement de la
sonde par rapport a 1'échantillon lors du balayage. En effet, les variations de distance sonde-
surface peuvent engendrer des modifications de I'intensité détectée. Le controle de la distance
présente donc de nombreux avantages. Elle peut étre obtenue via la mesure des forces de
cisaillement ou ‘shear-forces’” [Betzig92]. Ce sont des forces d’interactions qui interviennent
entre la sonde et la surface a tres faible distance (~202ine nm). Dans le paragraphe suivant, nous
allons présenter le mode de détection de ces forces de cisaillement.
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II.1.b. Détection des forces de cisaillement

Contrairement au mode de régulation de la microscopie a force atomique en mode
tapping ou non-contact, les forces de cisaillement sont détectées en faisant vibrer la sonde
parallelement a la surface et non perpendiculairement. Loin de I’échantillon a étudier, on force
la vibration de la sonde (Figure II-3-a). Ce systeme peut étre considéré en premiere
approximation comme une poutre vibrante. Si 'on approche la sonde de la surface de
I’échantillon, elle entre en interaction avec la surface. Des forces supplémentaires agissent
alors sur le systeme oscillant et I'amplitude de vibration de la sonde est modifiée (Figure II-3-
b). C’est cette modification qui est mesurée. Aprés un calibrage pendant lequel la sonde est
amenée jusqu’au contact de I'échantillon (Figure II-3-c), il est possible, avec une nouvelle
sonde bien sr, d’évaluer en fonction de la modification de l'amplitude de vibration, la
distance sonde-surface. Par conséquent, pour asservir la sonde a une distance donnée de la
surface, on lui impose la modification d’amplitude de vibration correspondante.

PR X
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Figure II-3: Principe de la régulation shear-force, lors de ’approche,
P’amplitude de vibration de la sonde est modifiée par les forces supplémentaires mises en jeu.

Les premiéres méthodes d’asservissement de la sonde en mode shear-force étaient
réalisées par interférométrie [Toledo-Crow92] ou basées sur la diffraction d’un faisceau
focalisé sur I'extrémité de la sonde [Grober94]. La premiere méthode non-optique est due a K.
Karrai et al [Karrai95]. La sonde est fixée sur une des branches d’un diapason en quartz qui
force la vibration de la sonde. Quand le systeme entre en interaction avec la surface, les forces
de cisaillement modifient la résonance mécanique du systeme ce qui induit une modification

des propriétés du quartz, entrainant ainsi un signal proportionnel aux forces de cisaillement.
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I1.2. Description du SNOM utilisé lors de cette thése

I1.2.a. Description du fonctionnement

Le SNOM utilisé lors de cette thése a été réalisé par L. Berguiga. Le lecteur intéressé
trouvera une description trés complete du dispositif expérimental dans son manuscrit
[BerguigaOl]. Nous ne donnerons ici qu'une description générale du microscope, dont le

fonctionnement est représenté schématiquement sur la Figure II-4.

Asservissement

Scanner
piézo-glectrique
XYZ

Dither tube \

Photodétecteur

————— Fibre

Optique
Signal
Optique
Détection Crdinateur
Synchrone Signal
Topographique

Ré&f.

Figure II-4: Représentation schématique du microscope en champ proche utilisé lors de cette thése.

La méthode de détection des forces de cisaillement utilisée est une méthode non-
optique, hybride des approches proposées par J.W.P. Hsu et al [Hsu95] et ]J. Barenz et al
[Barenz96]. La sonde est fixée a 1'aide d’une paraffine dans un petit tube piézo-électrique, le
‘dither tube’, qui va permettre d’exciter la vibration de la sonde. En fonction de la longueur,
de la rigidité et de la forme de la sonde, il existe un certain nombre de résonances pour
différentes fréquences d’excitation. Le dither tube est relié a un pont de Wheatstone dont il
constitue une des quatre branches. Pour une fréquence choisie, imposée par le générateur de
fréquence (GBF), le pont est mis a I'équilibre lorsque la sonde est éloignée de la surface. Lors
de l'approche, quand les forces de cisaillement modifient la résonance du systéeme, cette
modification déséquilibre le pont de Wheatstone. Le déséquilibre engendré dépend de la
distance sonde-surface de I'échantillon. On impose alors via l'électronique de pilotage la
valeur de déséquilibre souhaité qui servira de consigne a la boucle d’asservissement. La sonde
constituée d’une fibre optique amincie balaye la surface de I’échantillon dans les trois
directions de l'espace grace a un ensemble de deux tubes céramiques piézo-électrique, 'le
scanner piézo-électrique’. L'autre extrémité de la fibre est reliée a un photodétecteur. Pour
finir, un ordinateur permet l’enregistrement simultané des signaux topographiques et

optiques.
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I1.2.b. Les sondes

L’extrémité de la sonde joue bien stir un role crucial en microscopie champ proche a
sonde locale. Il existe de nombreux types de sondes utilisables avec notre dispositif
expérimental, fonctionnalisées ou non, avec ou sans ouverture, métallisées ou non... Les
sondes utilisées au laboratoire sont obtenues a partir de fibres optiques monomodes amincies.
Ce sont donc des sondes a ouvertures qui sont non-fonctionnalisées et non-métallisées. Elles
sont fabriquées avec le plus grand soin par l'ingénieur chimiste du groupe C. Dumas, selon
deux modes opératoires différents : on parle de sondes attaquées ou étirées.

La fabrication des sondes attaquées est réalisée par voie chimique selon la méthode
proposée par R. Stockle [Stockle99]. L'extrémité clivée de la fibre est trempée dans un bain
d’acide fluorhydrique sans retirer la gaine polymeére. L’attaque prend plusieurs heures et est
suivie d'une délicate opération de dégainage et d'un nettoyage pour éliminer les restes de
réactifs. En controlant la durée d’attaque et la concentration du bain d’acide il est possible
d’obtenir des ‘apex’, extrémité amincie de la sonde, de faible dimension (~50nm) et de
différentes formes (angle d’ouverture plus ou moins aigus, de 4/5° a ~15°). Cependant, les
sondes sont fragilisées par l'attaque et la surface de la zone d’attaque peut parfois étre
facettée.

L’autre méthode de fabrication est réalisée par étirage a chaud avec une étireuse laser.
L’amincissement est réalisé en chauffant la fibre dégainée avec un laser CO, pendant que deux
bras mécaniques étirent la zone en question. On obtient ainsi deux sondes jumelles dont
I’amincissement est réalisé en conservant le rapport cceur/gaine, contrairement aux fibres
attaquées chimiquement. De plus, la surface de la sonde est plus lisse et les apex réalisés sont
particulierement petits (~20nm). Cette méthode de fabrication présente donc de nombreux

avantages et le protocole est particuliérement reproductible.

Nous allons maintenant présenter et comparer les différentes configurations optiques

rencontrées en microscopie champ proche optique a sonde locale.
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I1.3. Les différentes configurations optiques

On recense classiquement trois modes opératoires différents. Nous allons commencer
par détailler la configuration qui est I'héritiere directe de la proposition de E.H. Synge, le
mode dit en ‘illumination’, puis nous aborderons I’autre configuration dans laquelle la sonde
peut guider la lumiere, le mode ‘collection’. Nous verrons ensuite le mode dit ‘sans ouverture’
ou ‘apertureless’ qui utilise des sondes opaques. Enfin, ce paragraphe se terminera en

présentant un quatrieme mode opératoire que je qualifierais de mode “perturbation’.

I1.3.a. Mode illumination

La microscopie en mode illumination tient son nom du fait que la sonde est la source
qui éclaire localement la surface de 1’échantillon (Figure II-5). Dans ce cas on utilise une fibre
optique dont I'extrémité a été amincie. La pointe est métallisée et I’apex est percé par un trou
sub-longueur d’onde qui constitue la source d’ondes évanescentes. Ce mode de
fonctionnement est directement inspiré de I'idée de E.H. Synge. La pointe balaye la surface de
I"échantillon. L'interaction de la source localisée au bout de la sonde avec la surface géneére des
modifications dans le champ diffracté observé en champ lointain. La mesure peut s’effectuer

derriere I"échantillon (si il est transparent) ou bien a I'avant.

l

Champ proche
de I'échantillon

i Echantillon

Figure II-5: Schéma de fonctionnement d'un SNOM en mode illumination.

I1.3.b. Mode collection

Une alternative possible a I'illumination locale est la détection locale. Si 'on considere
le théoréme de réciprocité, la possibilité d’intervertir source d’éclairage et détecteur parait
évidente [Greffet97],[Méndez97]. Dans cette configuration, les ondes évanescentes sont créées
a la surface de I’échantillon et diffractées par la sonde. En mode collection celle-ci permet de
collecter une partie du champ diffracté pour I'amener au photodétecteur (Figure II-6). Si les

sondes utilisées en mode illumination peuvent étre utilisées en modes collection, I'inverse
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n'est pas toujours vrai. En effet, en mode collection la sonde n’est pas nécessairement
métallisée. De plus, il existe un mode d’asservissement particulier réalisable dans cette
configuration si I’échantillon est éclairé en réflexion totale interne, la sonde est alors plongée
dans un champ quasiment exclusivement composé d’ondes évanescentes. Il est dans ce cas
possible d’asservir l'extrémité de la sonde sur une iso-intensité de champ. Ce mode de
fonctionnement porte le nom de Photon Scanning Tunneling Microscope (PSTM) [Salomon91]

faisant ainsi référence au fonctionnement des microscopes a effet tunnel électronique (STM).

o e I Champ proche
’_\./__\—/ .
de I'échantillon

Echantillon

Figure II-6: Schéma de fonctionnement d'un SNOM en mode collection.

I1.3.c. Mode apertureless

Le mode apertureless est mis en ceuvre dans le cas ot la sonde ne peut ni éclairer ni
collecter (Figure II-7). L’avantage de cette technique est de pouvoir profiter de l'excellente
qualité des sondes utilisées en AFM. L'illumination et la collection se font en champ lointain.
La sonde opaque permet la transformation en champ radiatif d'une partie du champ

évanescent créé a la surface de 1'échantillon.

Détecteur

Champ proche
de I'échantillon

r—\—/\'}ﬁvﬁ Echantillon
[/

Eclairage ‘

Figure II-7:Schéma de fonctionnement d'un SNOM en mode apertureless.
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I1.3.d. Mode perturbation

Cette configuration expérimentale peut a priori étre mise en place en parallele de
chacun des modes précédents et se différencie par la nature de la mesure. En effet, dans
chacune des configurations précédentes, la présence de la sonde n’implique qu’une
perturbation minimale de la structure du champ électromagnétique. On effectue donc une
mesure de la structure du champ proche (faiblement perturbé) qui permet de connaitre la
structure du champ électromagnétique associé a I'échantillon via la diffraction due a
l'interaction sonde-échantillon. On suppose dans la majorité des cas que la présence de la
sonde n’a pas d’influence sur la variable mesurée, ou que la perturbation introduite est tres
faible et qu’elle peut donc étre négligée. Dans cette 4eme configuration le but n’est pas de
mesurer le champ dans lequel est plongée la sonde mais la perturbation d’une ou plusieurs
des caractéristiques de la structure étudiée. Il est donc nécessaire que la perturbation induite
par la sonde soit non-négligeable et qu’elle puisse étre mesurée.

Il est bien stir communément admis que toute mesure perturbe le systeme a I'étude.
Au cours de cette thése nous avons pu observer la perturbation par la sonde de la résonance
d’une nano-cavité a cristal photonique. Il parait donc important de préciser que dans le cadre
de la microscopie optique de champ proche, AF. Koenderink et al ont été les premiers a
prédire la modification de la résonance d’une cavité a cristal photonique par la proximité
d"une sonde champ proche [Koenderink05]. Dans cette configuration, la présence de la sonde
dans le champ proche de la cavité implique une modification des propriétés de résonance de
la cavité (longueur d’onde de résonance et finesse de la résonance). Ces modifications peuvent
étre mesurées en transmission en paralléle du balayage de la sonde comme I'ont montré
expérimentalement Lalouat et al [Lalouat07]. Ces auteurs ont en effet réalisé la cartographie
de la modification de la résonance d"une nano-cavité en fonction de la position de la sonde.
L’'image obtenue a pu étre reliée au carré du champ électrique généré par la structure, mais
elle nest pas obtenue par la mesure du champ diffracté par la sonde. C’est bien la
modification de la longueur d’onde de résonance de la cavité par la sonde qui est a l'origine
de I'image ainsi formée. Avec la méme méthode, Burresi et al ont récemment pu montrer que

la cartographie du champ magnétique était également possible [Burresi09a&b].

Nous sommes arrivés au terme de l'introduction de ce manuscrit. Nous allons conclure

avant de présenter les différents travaux expérimentaux réalisés lors de cette theése.
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Conclusion de la 1% partie

Apres avoir tenté de replacer mon travail dans le cadre particuliérement général des
sciences, je me suis attaché a présenter l'outil principal utilisé lors de cette these: la
microscopie optique de champ proche a sonde locale. La comparaison avec la microscopie
champ lointain classique a permis de montrer I'intérét de ce type de microscopie. Finalement ;
jai donné une description précise du microscope utilisé et des différentes configurations
optiques possibles.

Précisons encore, avant de clore définitivement cette premiere partie, que la
microscopie champ proche optique a sonde locale est un outil qui s’avere particulierement
efficace pour étudier les structures de champs électromagnétiques confinés et/ou localisés.
Elle est donc un outil trés apprécié pour I'étude des ondes de surfaces telles que les plasmons,
ou I'étude des composants pour I'optique intégrée. Il est cependant important de signaler que
les images, dont la réalisation nécessite de prendre de nombreuses précautions doivent étre
analysées avec rigueur. En effet, au-dela des questions récurrentes sur l'influence de la
sonde (forme, sélectivité des composantes du champ...) le post-traitement des images, parfois
trés lourd, est pourtant souvent passé sous silence. Dans ce manuscrit, lorsqu’une image aura

bénéficié d"un post-traitement, celui-ci sera systématiquement précisé.
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2¢eme Partje ;

Etude de la perturbation induite par une sonde

champ proche sur la stabilité d’'une nano-cavité

Everything should be made as simple as possible, but no simpler.
Attribuée a Albert Einstein (1879-1955)

Introduction de la 28™e partie

Cette seconde partie démarre avec un vieux réve, ‘piéger la lumiére’. Qu'y a-t-il de
mieux pour étudier un objet, que de pouvoir I'immobiliser pour 1'observer sous toutes les
coutures. Mais attraper un ou plusieurs photons n’est pas chose facile. En effet, jusqu’au jour
d’aujourd’hui, il semble que ralentir des photons revient a les faire disparaitre
[Soljacic04],[Engelen08]. Ils sont alors immanquablement absorbés par la matiere. A défaut,
nous autres scientifiques, tentons de les conserver le plus longtemps possible dans un
volume le plus petit possible. Dans ce but, il est possible d'utiliser des cavités optiques, qui
permettent le ‘stockage’ temporaire des photons. La cavité idéale ne permet d’ailleurs pas
d’isoler complétement les photons, sinon comment les étudier... Il s’agit donc ici d’obtenir
un savant mélange de confinement et de pertes. Les cavités sont ainsi caractérisées par deux
données importantes, le facteur de qualité et le volume modal de la cavité. Le facteur de
qualité Q rend compte de la finesse de la cavité, i.e. sa sélectivité en longueur d’onde, et de la
capacité de celle-ci a stocker les photons. Le volume modal V, représente lui le volume utilisé
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pour stocker ces photons. Pour les différentes cavités, on définit ainsi le rapport Q/V comme
le facteur de mérite a optimiser.

Pour limiter I'étalement spatial des photons a étudier, on va littéralement les faire
tourner en rond, dans des cavités a géométrie circulaire ou bien leur faire faire des allers-
retours, dans des cavités a géométrie linéaire. Si les premieres cavités ont des records
théoriques en terme de facteur de qualité, les secondes permettent d’obtenir des volumes
modaux beaucoup plus faibles [Vahala03] et en conséquence, des rapports Q/V compétitifs.
De plus, de part leur géométrie planaire et leur faible encombrement, elles présentent de
nombreux avantages pour l'intégration dans des systémes optroniques. Plus
fondamentalement, on cherche dans le principe a isoler les modes électromagnétiques au
sein de la cavité du continuum des modes a I'extérieur de la cavité. On se base pour cela sur
le phénomene de réflexion totale interne (évoqué dans la partie 1.2.c) ou/et sur I'utilisation
de cristaux photoniques, dont 'exemple le plus connu est probablement le miroir de Bragg.
La réalisation de cristaux photoniques dans des couches guidantes a déja permis de
nombreuses réalisations : pour le guidage [Joannopoulos95], 1'émission [Yokoyama96], les
expériences d’électrodynamique quantique [Yoshie04],[Hennessy07], le ralentissement de la
lumieére [Tanabe07]...

Dans le cas d’observation de nano-cavités, I'étude de l'interaction entre les photons et
la matiere est rapidement nécessaire. En effet, a résonance, I’augmentation du facteur Q/V a
pour influence d’augmenter trés fortement la quantité de photons par unité de volume de
matiere, les effets d’interactions sont donc tout naturellement favorisés. L’interaction
lumiere-matiere se caractérise alors par le déclenchement d’effets non-linéaires, qui sont a la

base de I'étude présentée ici.

Cette 2nde partie est donc dédiée a I'étude de l'interaction d'une sonde champ proche
avec une nano-cavité en régime non-linéaire. Pour la mener a bien, nous avons confronté nos
mesures a un modele analytique, modele qui sera systématiquement discuté a chacune des
étapes de cette étude. Il nous permettra d’obtenir de nombreuses informations sur le
fonctionnement des cavités aux 3 principales étapes de cette étude. Dans un premier temps,
nous présenterons le design des cavités et leurs caractéristiques de fonctionnement lorsque la
puissance injectée est faible, i.e. en régime linéaire. L'intensité transmise est dans cette
configuration directement proportionnelle a I'intensité incidente, via une fonction que nous
définirons. Nous étudierons ensuite le comportement de ces mémes cavités pour des
intensités d’injections plus importantes. La transmission n’étant plus linéaire, nous
modifierons notre modele en conséquence. Dans un troisieme temps, nous présenterons
pour différentes longueurs d’onde 1'effet de la sonde sur le régime de fonctionnement des
nano-cavités. Nous synthétiserons finalement les différentes mesures de cette étude afin de

comparer au mieux le modele théorique aux mesures expérimentales.
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III.Nano-cavités en régime linéaire

II1.1. Nano-cavité Fabry-Perot

II.1.a. L’interféromeétre Fabry-Perot

Avant de décrire les cavités étudiées, nous allons trés succinctement décrire le
fonctionnement d’une cavité Fabry-Perot. Ce type de cavité se base sur le principe de
l'interférometre mis au point par Charles Fabry et Alfred Perot en 1897 [Mulligan98]. Cet
interféromeétre relativement simple a mettre en ceuvre est réalisé en alignant deux miroirs
partiellement réfléchissant (90% a lI'époque) l'un en face de l'autre, définissant ainsi une
cavité. Statistiquement, les photons qui entrent dans la cavité font plusieurs allers-retours
dans la cavité avant d’en ressortir. On réalise ainsi un stockage temporaire des photons. On
qualifie donc de micro- ou nano-cavité Fabry-Perot (FP), les cavités définies par deux miroirs
alignés I'un en face de l'autre et dont les dimensions de la cavité sont de I’ordre du micro- ou

du nano-métre.

I11.1.b. Nano-cavité Fabry-Perot a cristal photonique intégrée

L’étude suivante est basée sur des échantillons qui ont été réalisés par Philippe Velha
et David Peyrade au Laboratoire des Techniques de la Microélectronique, le LTM basé sur le
site du CEA-Léti a Grenoble [VelhaO8]. Les designs proposés ont étés optimisés sous la
direction de Philippe Lalanne au Laboratoire Charles Fabry de I'Institut d’Optique
[Sauvan(05a&b]. Les cavités sont intégrées dans des guides silicium (1n~3,45). Les guides sont
transparents aux longueurs d’ondes considérées (1,5-1,6um), et sont déposés sur un substrat
en silice (n~1,46). Cette forte différence d’indice permet un bon confinement optique du
mode guidé. Les dimensions des guides sont les suivantes, 340nm de haut pour 500nm de
large. Les guides sont calculés pour étre monomodes TE (champ électrique paralléle au plan
de I'échantillon) a 1,55pm. Au centre des guides sont gravés par ‘reactive ion etching’ deux
miroirs de Bragg photoniques. La modulation d’indice nécessaire au miroir de Bragg est
réalisée via les trous d’air (n~1<3,45) gravés dans le guide (Figure III-1). Une description plus

complete de la fabrication de ces cavités est donnée dans [Velha06].

cavité N=4

Figure III-1: Image MEB d'une nano-cavité Fabry-Perot a cristal photonique
intégrée dans un guide silicium
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Les miroirs qui composent les cavités sont en fait réalisés a partir de 1"’association du
miroir de Bragg et d'un ‘taper’. Le nombre de trous du miroir peut varier de 3 a 6 sur notre
échantillon (N=4 sur la Figure III-1). La dimension des trous et la période qui les séparent
sont uniformes. L’autre partie, appelée ‘taper’, est composée de 3 trous. Ces trous présentent
une modification graduelle de leur taille et de la distance qui les sépare. Ces modifications
sont réalisées pour permettre une meilleure adaptation entre le mode de cavité et le mode de
Bloch du miroir, minimisant ainsi les pertes. En mettant deux miroirs I'un en face de l'autre,

on réalise des cavités de type Fabry-Perot (FP) [Cluzel05] dont le volume modal peut étre
A

tres proche de la limite théorique de (2—)3 et dont les facteurs de qualité maximaux sont
n

théoriquement limités a 105 [Velha07]. Par la suite, le nom des cavités indique le nombre de
trous dont est constitué le miroir sans prendre en compte le taper. ‘cavité 5 indique par
exemple que les miroirs de la cavité FP sont composés de 8 trous chacun (5 pour le miroir et
3 pour le taper). Les dimensions de ces cavités sont calculées pour obtenir un mode de défaut
dans la bande photonique interdite des miroirs. A la résonance, aux environs de 1.55um, la
transmission de la cavité présente un maximum centré dans la bande de non-transmission
dans le gap. La sélectivité en longueur d’onde, i.e. la largeur a mi-hauteur du pic de

résonance, est variable en fonction de la qualité des miroirs.

III.1.c. Mesures en transmission

Pour caractériser ces échantillons, nous disposons d'un banc de mesure en
transmission (Figure III-2). Ce banc permet d’injecter dans les guides le faisceau d"un laser
fibré, accordable entre 1500 et 1600 nm. La détection est réalisée avec une photodiode
InGaAs refroidie avec un systéme Pelletier. L'injection et la collection dans le guide sont
réalisées a 1'aide d’objectifs permettant ainsi un couplage plus stable en comparaison du
couplage réalisable avec des fibres. En effet, il semble que la flexibilité des fibres optiques
amplifie les vibrations mécaniques entrainant des variations notables du couplage obtenu.
Les polarisations des faisceaux a l'injection et a la collection sont controlées par des
polariseurs. Cette précaution permet d'une part d’injecter préférentiellement dans le mode
TE du guide et d’autre part de ne pas collecter un possible signal de dépolarisation di a la

propagation dans le guide.

Figure III-2 : Schéma expérimental du banc de mesure en transmission
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En sortie, I'objectif est choisi pour sa grande ouverture numérique (~0,4). Malgré cela,
on estime que nos mesures sont effectuées a un facteur de collection pres d’environ 1/7 de
l'intensité réellement transmise. Ce facteur est calculé en faisant le rapport entre I'ouverture
angulaire du guide et I'ouverture numérique de l'objectif, en considérant une répartition
homogene de l'intensité lumineuse. En effet, le fort contraste d’indice entre le guide et l'air
entraine une grande ouverture angulaire du faisceau a la sortie du guide.

Grace a ce banc nous avons démarré notre étude en mesurant les transmissions
obtenues pour les différentes cavités (Figure III-3). Sur I"échantillon, un guide sans cavité est
utilisé comme référence pour calibrer l'efficacité d’injection et de collection de notre
montage. La normalisation des spectres enregistrés par rapport a la transmission maximum
de cette référence permet de ne pas tenir compte du facteur de collection. Par contre,
I'estimation de la puissance absolue injectée dans les cavités est de ce fait tres imprécise. On

estime que la puissance moyenne injectée est d’environ 125nW.
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Figure III-3: Transmittances mesurées pour les cavités 3, 4, 5 et 6.

La Figure III-3 présente les transmissions normalisées enregistrées pour quatre
cavités dont le nombre de trous composant le miroir varie de 3 a 6. Le niveau de
transmission indique clairement que seule la cavité 3 atteint un taux de transmission
maximale unitaire. Les autres cavités présentent des pertes non négligeables (jusqu’a 95% de
la puissance injectée dans le cas de la cavité 6). Pour obtenir plus d’informations de ces
spectres, nous avons réalisé une modélisation de la transmission de ces cavités avec un

modele Fabry-Perot (FP) basé sur la fonction dite d”Airy.
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II1.2. Modéle Fabry-Perot

I1.2.a. Description du modéle Fabry-Perot associé

Plus généralement, lors de cette étude, nous avons en fait systématiquement
confronté nos mesures aux résultats numériques attendus d’apres un modele FP. Ce modéle
est basé sur la résolution des équations de Maxwell pour un systeme composé de deux

interfaces planes paralléles, on parlera de film mince (Figure III-4).
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Figure III-4: Schéma de principe de I'interaction d'une onde EM avec un film mince

Dans cette structure, le calcul des différents champ, transmis et réfléchis peut se faire
analytiquement [Yeh88]. On les exprime alors directement en fonction du champ incident
grace aux coefficients de Fresnel de transmission et de réflexion. Dans le cas de la cavité FP
intégrée dans un guide, on considére des vecteurs d’onde réels selon 1'axe Oz. L'utilisation
d'un guide monomode permet en effet de limiter angulairement les vecteurs d’onde
incidents. On note que les vecteurs d’onde dans les milieux 1 et 3 qui font références au

guide sont égaux k, = k; . On conserve par contre la possibilité de modifier le vecteur d’onde
k, dans la cavité définie dans notre modele par les deux interfaces. Ces deux interfaces sont

associées aux miroirs de la cavité. Dans ce cas, en considérant alors que ces deux miroirs ont
les mémes caractéristiques, on peut définir a partir de 'expression des champs incidents et
transmis, la relation entre I'intensité transmise et I'intensité incidente telle que :

T2

v JT =i Eq. I1I-1
1—R) +4Rsin’(k.d 9
2

On reconnait ici la fonction dite d’Airy. Cette fonction permet de calculer lintensité
transmise par la cavité en fonction de l'intensité incidente, avec les coefficients de
transmission et de réflexion en énergie, respectivement 7' et R . Cette fonction est maximale
lorsque l'argument du sinus, ¢ = k,d vaut mz avec m un entier positif ou nul. On dit que
m est I'ordre du mode résonant de la cavité. Il indique en fait le nombre de ventre de champ

2
du mode dans la cavité. Dans ce cas, la transmission de la cavité est alors égale a ——— qui

(1-R)
vaut 1 dans le cas d"une cavité idéale, sans perte (Figure III-5). Dans le cas le plus général, la

transmission est maximale pour les longueurs d’ondes de résonance de la cavité en fonction

32



2n,d

de m, telles que A = . On définit alors en fréquence l'intervalle spectral libre (ISL)
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Figure III-5: Fonction d'Airy modélisant
une cavité sans perte

Figure III-6:Fonction d'Airy modélisant
une cavité avec et sans perte

A
Enfin, on définit encore le facteur de qualité Q de la cavité tel que QO = A:% avec A4

la largeur a mi-hauteur du pic de résonance. Ce facteur de qualité est représentatif de la

sélectivité en longueur d’onde de la cavité. Il est avec le volume modal V' un facteur de

Q

mérite important d'une cavité. En effet, le rapport v est représentatif de l'exaltation du

champ dans la cavité, on recherche donc généralement a maximiser ce rapport.
Par la suite, nous ne parlerons plus de fonction d”Airy mais de modele Fabry-Perot
pour évoquer la fonction reportée en équation Eq. III-1. L’argument du sinus sera lui la

phase ¢ = k,d du modéle considéré aux différentes étapes de cette étude.

II1.2.b. Caractéristiques des nano-cavités Fabry-Perot étudiées

A T'aide de ce modele, il est possible de connaitre pour chacune des cavités les valeurs
de réflectivité R et de transmission T, I'indice effectif du mode dans la cavité et le facteur de

qualité a partir des mesures en transmission (Tableau III-1).

o | aom | ke [ Rl [T g e
Cavité3 1556,666 2,83030 0,999 0,00095 6282
Cavité4 1556,71 2,83038 0,9993 0,0005 8975
Cavitéb 1558,271 2,83322 0,99975 0,0001 25137
Cavitéb 1556,835 2,83061 0,99982 0,000033 34914

Tableau III-1 : Récapitulatif de certaines caractéristiques des cavités Fabry-Perot étudiées en
transmission pour une puissance injectée d’environ 125nW
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Le Tableau III-1 récapitule les différentes valeurs obtenues pour les cavités dont nous
disposons. Pour obtenir ces valeurs, on décrit la phase ‘linéaire’ de notre modele de la

27znefch .

maniere suivante ¢, = . On fixe la longueur de la cavité a L, =550nm et c’est

T

l'indice effectif 7, qui prend en compte les déphasages introduits par les miroirs et les

variations de dimensions dues a la fabrication. De plus, les modélisations du champ
obtenues en FDTD [VelhaO8] et les images en champ proche effectuées préalablement

[LalouatO8a] sur ces cavités montrent que 1'on travaille sur la résonance d’ordre m =2 pour

A
A,~1.55um. On confirme alors la faible dimension des cavités ~0.6 ()’ [Velha07]. Les
Nz

JR

facteurs de qualité sont calculés d’apres la formule suivante Q:(I—R)[kzd—/ir(a i(p)]

découlant de I'expression donnée dans [Velha0O8], avec la variation du déphasage a la
réflexion en fonction de la longueur d’onde 0, =0 a la résonance. Pour les cavités étudiées,

le facteur de qualité varie entre quelques milliers (Q~6000) et plusieurs dizaines de milliers
(Q~35000).
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Figure III-7: Calcul a trois dimensions des distributions en intensité des différentes composantes
du champ électrique du mode de cavité a 4nm de la surface.
L’intensité maximale de E, est 2,5 fois plus élevée que celle de E, et E,. [Lalouat08b]
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I1.2.c. Limites du modeéle Fabry-Perot

La Figure III-8 présente la superposition de la transmission expérimentale mesurée et
la transmission modélisée avec les parametres obtenus et donnés dans le Tableau III-1 pour
la cavité 5. Le bon accord (également confirmé pour toutes les autres cavités) entre la

transmission mesurée et simulée nous permet de valider le modéle associé.
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Figure III-8: Transmission expérimentale et modélisée pour une cavité S

On remarque que contrairement au modele FP, la transmission expérimentale est
surmodulée par des oscillations dont I'ISL est beaucoup plus faible. Ces oscillations sont
dues aux cavités ‘parasites’ de dimension D>>d réalisées par les miroirs et la réflectivité des
faces clivées des guides. Elles ne sont que peu problématiques dans le cas de cavité a moyen
facteur de qualité, mais elles sont en revanche rédhibitoires pour effectuer une étude
quantitative lorsque la largeur a mi-hauteur de la résonance de la cavité est inférieure a deux
fois I'ISL des oscillations parasites (comme c’est le cas pour la cavité 6). Il est difficile alors de
dissocier les caractéristiques de la résonance de la cavité FP étudiée des résonances parasites.

I aurait été possible d’améliorer notre modele par I'ajout d"une modulation sinusoide
de la puissance a haute fréquence spectrale (v~16nm=). Mais cette fréquence n’est stirement
pas unique. En effet, 'ensemble {miroirs, faces clivées} peut engendrer plusieurs cavités de
tailles différentes et donc surmoduler la transmission de résonances parasites dont les ISL
sont différents. Nous avons donc fait le choix de ne pas ajouter de surmodulation afin de ne
pas alourdir le modele. Ce choix est directement justifiable par le fait que la surmodulation
ne représente que quelques pourcents de la transmission maximale dans le cas des cavités 3
et 4. Cependant, dans le cas de la cavité 5 il représente jusqu'a 30% de la transmission
maximale, et 100% dans le cas de la cavité 6. Par la suite, les mesures seront effectuées a des
longueurs d’ondes fixes, ce qui implique que la surmodulation se résume dans cette
configuration a multiplier le résultat obtenu par une constante fonction de la longueur
d’onde. Cette modification sera prise en compte lors de l'analyse des données

expérimentales, notamment lors de la comparaison entre les mesures et le modele.
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Lors de l'augmentation de la puissance injectée avec notre laser, nous avons pu
observer une déformation du pic de résonance accompagné d'un décalage du maximum de

transmission vers les hautes longueurs d’onde.
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Figure III-9: Transmission expérimentale présentant une légére dissymétrie

Ces modifications ne sont pas prises en compte par notre modele. En fait, si le modele
est bien adapté a I'étude des cavités en régime linéaire, i.e. pour de faibles puissances
injectées, il ne permet pas de rendre compte de la déformation et du décalage en longueur
d’onde du pic de résonance pour des intensités injectées plus élevées. Ces modifications du
pic de résonance sont dues a des effets non-linéaires qui se produisent dans la cavité. On dit
que la cavité entre dans un régime de fonctionnement non-linéaire. Nous allons maintenant

étudier le comportement des cavités dans ce régime.

Dans les parties suivantes, nous ne développerons que les résultats obtenus sur la
cavité 5. Cette cavité présente un bon facteur de qualité (Q =25000) ce qui est important
pour notre étude, tout en permettant une étude quantitative des phénomeénes observés (ce
qui ne serait pas le cas avec la cavité 6). Les résultats concernant les autres cavités seront

présentés plus succinctement en Annexe A.
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IV.Cavités en régime non-linéaire

Lorsqu’on observe le passage d'une onde électromagnétique dans un matériau, on
constate qu’elle ne se propage pas de facon inerte. Sa propagation est au minimum modifiée
par l'indice optique linéaire du matériau. Le champ électrique associé a cette onde provoque
également un déplacement des charges dans le matériau. En régime linéaire, la réponse du
matériau est directement proportionnelle a l'excitation provoquée par le champ incident.
Pour un champ électromagnétique de faible amplitude, les propriétés optiques du matériau
sont alors indépendantes de I'amplitude de ce champ. La structuration de 1'indice optique
linéaire sur le parcours de I’onde permet ainsi de controler sa propagation via I'utilisation de
lentilles, de guides ou de cristaux photoniques par exemple. Cependant, si 'amplitude du
champ devient trop importante, on observe alors des effets non-linéaires lors de la
propagation de l'onde dans le matériau. En effet, les propriétés optiques du matériau
deviennent dépendantes de 'amplitude du champ incident. Dans ce cas, du point de vue de
I'onde au moins, une partie de I'amplitude du champ est alors ‘perdue’, entrainant des
modifications des propriétés optiques du matériau. On parle d’effets dissipatifs. On recense
de nombreux effets de différente nature dont nous ne ferons pas la liste ici [Shen84]. Non-
controlés, ces effets peuvent avoir une influence néfaste sur la propagation du faisceau, et ils
peuvent méme engendrer la dégradation du matériau dans lequel I’onde se propage. Nous
allons voir comment les effets non-linéaires peuvent également provoquer un régime de
fonctionnement bi-stable des cavités. Cette bistabilité permet ainsi d’obtenir une
modification brutale du taux de transmission de la cavité. Il est alors possible de réaliser le
pendant optique du transistor bien connu en électronique. On parle alors de transistor
optique [Perez04].

IV.l.a. Effets non-linéaires dans le Silicium

L’indice optique d'un matériau évolue donc sous linfluence du champ
électromagnétique qui le traverse, on parle aussi de I'effet Kerr. Cette modification d’indice

peut se traduire en exprimant la valeur de l'indice optique d'un matériau sous la forme

suivante n,, =n,+An(l)=n,+ Znal “, avec ng lindice linéaire du matériau et n, le

coefficient d’indice non-linéaire associé a l'intensité [* dans le matériau. On dit alors que
o est l'ordre de la non-linéarité. Dans le silicium, matériau centro-symétrique, on peut
s’attendre a observer majoritairement cet effet Kerr et les effets dus a 1’absorption a deux
photons comme le montrent différentes études réalisées sur le matériau massif
[Dinu03],[Bristow07] ou dans des guides silicium [Lin07]. Ces différents effets ont des temps
de relaxation 7 caractéristiques inférieurs a la ps. A notre échelle de temps, nous
considérerons que ces effets sont instantanés (7 <<lms). Dans le silicium, sous I'impulsion

d’un fort champ EM, on observe également des effets de diffusion des paires électrons-trous
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créés par l'absorption a deux photons, dont la recombinaison par thermalisation engendre
une augmentation de l'indice du silicium. Dans ce matériau, ces différents effets ont fait
I'objet d’études tres détaillées et en particulier dans différentes cavités a cristaux photoniques
[Barclay05],[Notomi05],[Uesugi06]. Ces expériences tirent profit du fort facteur de surtension
du champ dans la cavité et des faibles volumes modaux des cavités a cristal photonique pour
diminuer le seuil en puissance de I'apparition des effets non-linéaires comme le montrent

différentes études théoriques [Soljacic02&04],[Bravo-Abad07]. Le seuil d’apparition des effets
0

oo . 4
non-linéaires est en effet proportionnel au rapport & Dans notre cas, le fort rapport v des

cavités étudiées va donc également favoriser les effets non-linéaires. En confinant dans un
faible volume un champ EM intense, il est ainsi possible d’observer ces effets pour des
intensités injectées de 1'ordre du uW. Pour des facteurs de qualité comparables a ceux
présentés dans cette partie et des volumes modaux légerement supérieurs, les seuils reportés
dans la littérature varie de la dizaine de pW [Notomi05] a la centaine de pW [Barclay05].
Mais la comparaison des seuils de non-linéarité n’est pas directe, en effet les techniques
d’injection varient suivant les différentes études présentées, et I'estimation de la puissance
injectée dans la cavité n’est pas facile a déterminer avec précision.

Ces résultats ne sont pas observés pour les seules cavités a cristaux photoniques en
silicium. Ils ont également été observés pour d’autres types de matériaux dans des cavités a
cristaux photoniques [Weidner07],[Combrié08] et pour d’autres types de cavités
[Almeida0O4a],[Vienne08].

Via la modification de I'indice, ces effets non-linéaires vont provoquer un décalage en
longueur d’onde et une déformation du pic de résonance comme le montrent différentes
études [Cowan03],[Notomi05],[Weidner(7].
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IV.1.b. Mesures spectrales a forte puissance d’injection

La puissance disponible avec notre laser n’étant pas suffisante pour observer
systématiquement les effets non-linéaires, nous avons eu recours a un amplificateur fibré
(Figure IV-1). Basé sur une fibre dopée par des ions erbium, cet amplificateur est ajouté a la
ligne d’injection. Le taux d’amplification est controlé par l'intensité électrique du pompage
de la fibre dopée. Comme précédemment, nous avons étalonné la puissance injectée avec un
guide sans cavité. Ce montage permet d’amplifier jusqu’a plus de 60 fois la puissance

injectée en régime linéaire.

Erbium

Figure IV-1: Schéma expérimental de mesure en transmission des cavités en régime non-linéaire

Nous avons ainsi pu enregistrer les spectres en transmission des cavités en régime
non-linéaire en fonction de la puissance injectée. Ces spectres sont représentés pour la cavité
5 sur la Figure IV-2. A des fins de comparaison, les spectres sont normalisés par la valeur de

la transmission maximale enregistrée en régime linéaire ([in=0,125pW).
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Figure IV-2: Transmissions relatives de la cavité S en fonction de la puissance injectée
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Lorsqu’on augmente la puissance injectée, on remarque tout d’abord le décalage en
longueur d’onde du maximum de transmission ainsi que 1’augmentation de la transmission
absolue de la cavité. Cette augmentation de la transmission n’est pas directement
proportionnelle a I'augmentation de 1'injection et on observe méme au-dela de 2,5uW une
saturation de la valeur de la transmission maximum. Dans un deuxiéme temps, on remarque
que la résonance n’a plus la forme d'un lorentzienne. En effet, I'intensité transmise augmente
de facon dissymétrique. L’augmentation est beaucoup plus importante aux longueurs
d’onde supérieures a la longueur d’onde de résonance de la cavité a faible puissance. On
observe encore l'apparition d'une discontinuité vers les hautes longueurs d’onde. Cette
discontinuité est une signature spectrale de la bistabilité générée par les effets non-linéaires.
En fait, la forme dissymétrique de ces enregistrements est due a la faible vitesse de balayage

en longueur d’onde (0,4 = 0.1nm/ms) comparée a la mise en place des effets non-linéaires.

On pourrait parler d’artéfacts de mesure. Lors du balayage des basses vers les hautes
longueurs d’onde, la transmission est nulle avant que la longueur d’onde injectée ne rentre
en résonance avec la cavité. On parle d’état bas, la cavité est en régime de trés faible
transmission. Puis le balayage permet de mettre en résonance la longueur d’onde injectée et
la cavité. A ce moment précis, via les effets non-linéaires, 'intensité injectée modifie I'indice
du mode dans la cavité. La longueur d’onde de résonance de la cavité se décale vers les
hautes longueurs d’onde de facon instantanée (en comparaison avec la vitesse du balayage).
Le pas de balayage suivant améliore 'accord entre la longueur d’onde injectée et la longueur
d’onde de résonance de la cavité, ce qui a pour effet d’augmenter l'intensité injectée dans la
cavité. Cette augmentation entraine également un décalage supplémentaire de la longueur
d’onde de résonance de la cavité. Ce phénomeéne se répete en cascade pendant que le spectre
enregistre la transmission de la cavité qui augmente et se décale progressivement. C'est cet
effet qui est responsable de la large ouverture du pic de résonance vers les hautes longueurs
d’onde. L’oscilloscope enregistre en fait tous les maxima successifs pour les différentes
puissances injectées dans la cavité. Le décalage se prolonge tant que l'intensité injectée
augmente. La cavité est en régime de forte transmission, on parle d’état haut. Quand le
décalage de la résonance est arrivé a son maximum, le pas de balayage suivant désaccorde
légérement la longueur d’onde injectée avec la résonance de la cavité, ce qui a pour effet de
diminuer l'intensité injectée, désaccordant plus encore les longueurs d’onde d’injection et de
résonance. Ce phénomene se répete de facon instantanée (par rapport au balayage) et est a
I'origine de la discontinuité enregistrée dans la transmission. La cavité repasse alors

brusquement dans 1I’état bas (Figure IV-3 et Figure IV-4).
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Figure I'V-3: Mesure et simulation de la Figure IV-4: Simulation de la bistabilité spectrale
transmission absolue de la cavité 5 en régime de la cavité 5 en régime non-linéaire

non-linéaire

Si il nous était possible d’effectuer des balayages des hautes vers les basses longueurs
d’onde, au moment de la discontinuité, 'accord entre la longueur d’onde injectée et la
résonance de la cavité ne serait pas réalisé puisque l'intensité injectée serait tres faible voir
nulle. La cavité resterait donc dans I'état bas jusqu'a I'entrée en résonance de la longueur
d’onde injectée avec la cavité (longueur d’onde de résonance pour une faible puissance
injectée). Le balayage ayant progressé on pourrait alors observer une bistabilité spectrale

comme le montre la Figure IV-4 calculée a partir du modele FP non-linéaire que nous allons
détailler.
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IV.2. Modéle FP non-linéaire

IV.2.a. Description du modéle FP non-linéaire

Pour rendre compte de la modification de l'indice du silicium dans la cavité en
fonction de l'intensité injectée, nous avons modifié 'expression de la phase dans notre
27n,, L, N 27An(1“")L,

A A
des équations de Maxwell pour le probleme considéré, on sait que l'intensité dans la cavité

modele FP. On écrit alors que ¢ =¢,, +@,, = . D’aprés la résolution

est proportionnelle a I'intensité transmise /““a/” . Dans le modeéle FP non-linéaire associé,

l'intensité transmise n’est donc plus uniquement fonction des caractéristiques de la cavité et

de I'intensité incidente. Elle est également fonction de l'intensité dans la cavité, la fonction

est dite ‘implicite’. Par contre, on peut écrire que l'intensité incidente, elle, n’est fonction que

de lintensité transmise et des caractéristiques de la cavité. On va donc rechercher les

(1-R)’ " 4Rsin’ (¢, + @y.)
T’ T’

solutions de la fonction suivante " =1 T{ } Cette derniére se

représente schématiquement comme la somme d’une fonction linéaire et d"une fonction en

1" sin’(p(1")) dont I'évolution de la phase dépend de l'intensité (Figure IV-5).

in
IS

in
I2

in
II

Figure IV-5: Représentation schématique de la fonction modélisant I'intensité injectée
en fonction de l'intensité transmise

Pour modéliser notre probléme, on recherche alors pour chaque valeur d’intensité
injectée les valeurs d’intensités transmises [Gibbs85]. En fonction des différentes valeurs de

l'intensité injectée, il peut y avoir : soit une unique valeur d’intensité transmise (cas /" et
I}"), soit trois valeurs (cas /') qui sont solutions du probléme. Dans ce dernier cas, la valeur

basse représente une solution et la valeur haute une autre, la transmission est ‘bi’-stable. Il
existe deux valeurs d'intensité transmise différentes pour une méme intensité injectée dans la
cavité. La valeur intermédiaire est un point de fonctionnement instable du systeme. En effet

on voit sur la Figure IV-6 que pour respecter le fait que l'intensité injectée ne fasse
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qu’augmenter, le systeme est contraint de passer de l'état bas a I'état haut de facon
discontinue (discontinuité ‘up’). Quand l'intensité injectée diminue il se passe un phénomene
identique, le systéme réel est contraint de passer de facon discontinue de I'état haut a I'état
bas (discontinuité ‘down’). On enregistre alors un cycle d’hystérésis et les points de la courbe
modélisant le comportement de la cavité a l'intérieur du cycle d"hystérésis sont des points de
fonctionnement instables du systeme. On remarque pour finir que dans le cas du systéme
réel, la valeur de l'intensité transmise ‘choisie” dépend de I'état (haut ou bas) dans lequel se

trouve la cavité a I'instant d’avant.

IT Jin= II' (I_R)Q

i o

Iin

Ei1‘1 : in Ein
I I I

Figure IV-6: Représentation schématique de la fonction modélisant I'intensité transmise
en fonction de I'intensité incident
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IV.2.b. Analyse des mesures spectrales en régime non-linéaire

Lorsqu’on souhaite modéliser le comportement non-linéaire des différentes cavités, il
est nécessaire de connaitre les coefficients de chaque ordre non négligeable des non-linéarités
mises en jeu. A ce stade, il est particulierement difficile de connaitre les différents coefficients
non-linéaires mis en ceuvre dans la modification de l'indice du silicium. Les oscillations
parasites rendant difficile 1’évaluation des différents parametres. En effet, comme I'illustre la
Figure IV-7, pour des lois d’évolution non-linéaires trés différentes (variation linéaire ou
cubique de l'indice), il est possible d’obtenir la méme transmission maximale et la méme
valeur de longueur d’onde maximale de transmission. La modification des différents
parametres engendre uniquement une différence dans la rapidité d’évolution de I'intensité

transmise.
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Figure IV-7: Modé¢lisation de la transmission en fonction de différentes lois d’évolution de I'indice

Il existe donc un certain nombre de parametres qui peuvent étre envisagés pour
modéliser la transmission des cavités pour une méme discontinuité ‘down’ (Figure IV-7).
C’est pourquoi, la surmodulation de la transmission par les résonances parasites ainsi que les
incertitudes de mesures rendent difficile la comparaison des résultats expérimentaux avec
notre modeéle.

Le balayage des basses vers les hautes longueurs d’onde aurait pu apporter des
informations supplémentaires, mais n’aurait pas résolus le probléme de la surmodulation.
Nous avons donc décidé de modifier notre dispositif expérimental pour effectuer une étude
plus précise du régime non-linéaire des cavités. Nous allons enregistrer les fonctions de
transfert en intensité pour différentes longueurs d’onde d’injection. Pour une longueur
d’onde fixée, on enregistre I'intensité transmise en faisant varier 1'intensité injectée. Comme
nous l'avons évoqué précédemment (paragraphe IV.2.a), ces courbes permettent également

d’observer le comportement bistable des cavités (Figure IV-6).
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IV.3. Mesure des fonctions de transfert en intensité

IV.3.a. Description du dispositif expérimental

A la vue des nombreuses incertitudes et limitations de 1'étude spectrale, nous nous
sommes donc intéressés a 1'étude de 'intensité transmise en fonction de l'intensité injectée
pour différentes longueurs d’onde données. Pour enregistrer les fonctions de transfert en
intensité, i.e. la transmission a longueur d’onde fixe pour un ou plusieurs cycles d’intensité
injectée, il a fallu ajouter un modulateur dans la ligne d’injection. Nous avons également créé
une ligne de référence a I'aide d"un coupleur fibré (90/10) (Figure IV-8). Dans cette nouvelle

configuration, l'intensité maximale disponible en entrée de cavité est estimée a environ
2,4uW.

Amplificateur

Erbium

in
b ﬂ |

XY

Figure IV-8: Schéma du montage expérimental permettant I'enregistrement
des fonctions de transfert en intensité des cavités

Le modulateur est un modulateur électro-optique (MEO) qui permet une modulation
rapide (>khz) du faisceau injecté entre 0 et 2,4uW. La transmission résiduelle est en effet
inférieure au niveau de bruit détecté dans la branche de référence et de transmission. La
polarisation est controlée par des boucles de Lefebvre avant et apres le MEO. Au nombre de
trois, ces boucles sont réalisées par enroulement d’une fibre optique. Elles permettent alors
de tourner la polarisation en utilisant la biréfringence induite par les contraintes de torsions
imposées a la fibre. Cet assemblage permet un contrdle fibré de la polarisation avec des

pertes minimales. On conserve tout de méme les polariseurs a I'injection et a la collection.

On enregistre ainsi les fonctions de transfert en intensité des cavités en fonction du

detuning o, défini comme I’écart entre la longueur d’onde injectée et la longueur d’onde de
résonance de la cavité a faible puissance & =4, —A”. Le réglage du générateur de fréquence

(offset, amplitude et fréquence) permet la modulation du signal injecté. La fréquence de
modulation est limitée par la bande passante de la chaine de détection. En effet, I'amplitude
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des signaux transmis, quelques centaines de nW seulement, limite la fréquence de
modulation au kHz. Au-dela, on remarque des artéfacts de mesure, l'inertie électronique
génere des oscillations amorties aprés les fortes variations du signal (voir les inserts en
Figure IV-9). Ce qui peut également entrainer I'enregistrement de signaux bruts négatifs. Les
signaux sont enregistrés avec un grand nombre de points (>100000pts/s) par un oscilloscope
rapide (Lecroy-Waveurfer 4400XS).
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Figure IV-9: Enregistrement brut de I’intensité injectée et transmise en fonction du temps

Les signaux transmis sont ensuite tracés en mode XY. On représente ainsi directement
l'intensité transmise en fonction de l'intensité injectée (Figure IV-10). Cette représentation

permet de visualiser clairement le comportement mono- ou bi-stable de la cavité.
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Figure IV-10: Représentation en mode XY de l'intensité transmise en fonction de l'intensité incidente
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On réalise alors pour différentes valeurs de detuning I'enregistrement des fonctions

de transfert en intensité (Figure IV-11).
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Figure IV-11: Fonctions de transfert en intensité de la cavité 5 mesurées en fonction du detuning &

On a représenté sur la figure précédente une douzaine de cycles en intensité injectée
(modulation entre 0 et 2.4uW a 1.04kHz), pour des detuning allant de 0 & 200pm. On observe
que lorsque le detuning est négatif ou nul (a), les cycles d’hystérésis sont fermés, la cavité est
monostable. La tres faible ouverture des cycles est due au déphasage électronique introduit
entre la détection de la référence et de la transmission. Lorsque le detuning devient positif

(6 =50pm), on observe une ‘ouverture’ du cycle. Il existe alors deux valeurs distinctes de

transmission pour une méme valeur d’intensité injectée en fonction de I'état précédent de la
cavité. La cavité a un régime de fonctionnement bistable. En augmentant le detuning on
augmente I'ouverture du cycle d’hystérésis. La cavité fonctionne en régime bistable jusqu’a
une valeur de detuning maximum pour laquelle les cycles sont ouverts ou fermés en fonction
du bruit de I'injection (e). Enfin, lorsque le detuning est trop important, le cycle d’hystérésis
se referme, la puissance injectée n’est plus suffisante pour passer de I'état bas a I'état haut. La
cavité retrouve un fonctionnement mono-stable (f).

En moyenne, on observe que la transmission maximale augmente avec le detuning en
accord avec la transmission spectrale mesurée et les prédictions du modele. On remarque
également que la transmission diminue malgré I'augmentation du detuning (cas (c) et (e)) ces
diminutions de la transmission maximale sont dues aux oscillations parasites évoquées dans

le paragraphe II1.2.c.
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On va maintenant comparer les fonctions de transfert en intensité mesurées avec les

IV.3.b.

Modélisation des fonctions de transfert en intensité

fonctions de transfert obtenues grace a notre modéle.

Intensité transmise(nW)

Pour déterminer a partir du modele FP non-linéaire la valeur des coefficients de
variation de l'indice, nous avons recherché le meilleur accord possible entre les valeurs de
detuning o0 mesurées et calculées pour I'ouverture et la fermeture des cycles d’hystérésis
ainsi que les valeurs de changement d’état de la cavité (bas<>haut). Les simulations montrent
que la contribution de l'intensité injectée dans la cavité a la variation de lindice est
majoritairement due au coefficient d’ordre 2. Ce qui confirme que leffet observé est

principalement di aux effets thermiques induits par 1’absorption a 2 photons dans la cavité

Mesure experimentale
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Figure IV-12: Comparaison des fonctions de transfert en intensité de la cavité 5

mesurées et calculées pour différents detuning &

N

[Barclay05],[UesugiO6].
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Remarque : les coefficients obtenus ne sont pas comparables a ceux du silicium massif.
En effet, dans notre cas ils cachent 'effet de la surtension du champ due au facteur de qualité
de la cavité. Nous nous sommes donc limité a déterminer les coefficients moyens qui ne

prennent pas en compte I"évolution des caractéristiques de la cavité.

Nous avons donc confirmé sans ambiguité que les cavités utilisées peuvent présenter
un comportement bistable pour de tres faibles intensités injectées (~2.5uW). Nous avons
également quantifié 1'influence de l'intensité injectée sur 'indice dans la cavité confirmant
ainsi la capacité de notre modéle FP a modéliser le comportement de la cavité en régime non-
linéaire, tant en fonction de la longueur d’onde que de l'intensité injectée. Nous allons

maintenant étudier 'effet de la sonde sur le régime de stabilité de la cavité.

V. Etude de l'interaction de la nano-cavité avec une

sonde champ proche

V.1. Interaction en régime linéaire

V.l.a. Etude de l'interaction sonde champ proche - cavité

Comme nous I'avons évoqué dans l'introduction (paragraphe 11.3.d), lors de I'étude
de micro- et nano-cavité en champ proche optique, la sonde peut perturber la structure du
champ électromagnétique dans la cavité. Dans le cas des cavités Fabry-Perot étudiées, la
dimension de 'apex de la sonde est de I'ordre de la dimension de la cavité et I'effet attendu
n'est donc pas négligeable. Aprés la démonstration théorique de A.F. Koenderink et al
[Koenderink05], Cluzel et al et Lalouat et al ont confirmé expérimentalement cet effet,
montrant également que la perturbation est proportionnelle a I'intensité du champ détecté
par la sonde [Cluzel08] [LalouatO8a&b]. L’effet de la sonde sur les cavités est
particulierement difficile & modéliser car plusieurs parameétres entrent en jeu. En effet, bien
qu’il y ait dégradation du coefficient de qualité, il semble également qu’il puisse y avoir
‘recyclage’ des pertes [Velha08].

Certaines publications montrent que la perturbation de la cavité est associée a une
dégradation du facteur de qualité comme dans le cas des études reportées par
[Koenderink05],[Marki06]. Cependant, dans notre configuration, il a été montré qu’il existe
un régime de faible perturbation ou la longueur d’onde de résonance de la cavité peut étre
décalée vers les hautes longueurs d’onde tout en ne dégradant que tres faiblement le facteur
de qualité de la cavité [Mujumdar07]. Dans ce cas on assimile I'effet de la pointe a un
modulateur de phase dans le modele FP [Cluzel08]. Le modele prédictif de 1'évolution du
facteur de qualité des différentes cavités, proposé par P.Velha (Figure V-1) montre que

quelque soit la position de la sonde (si son apex n’excéde pas 300nm), la dégradation du
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facteur de qualité dans notre configuration n’excede pas 10% du

sonde.
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Figure V-1: Evolution du facteur de qualité pour des cavités de coefficient de qualité variable avec ou sans

pointe champ proche [Velha08].

Des mesures réalisées au sein de notre laboratoire confirment ce régime de faible

perturbation du facteur de qualité si ’on utilise une sonde purement diélectrique dont I'apex
est de la dimension de la cavité [Cluzel08],[Lalouat08b]. L’étude suivante va nous permettre

de confronter une nouvelle fois ce modéle de pur déphaseur a I'expérience.

V.1.b. Mesure du déphasage introduit par la sonde

Pour cette étude, nous utilisons une sonde champ proche purement diélectrique

(silice) dont l'apex est d’environ 200nm. Le controleur électronique utilisé nous permet de

positionner la sonde par rapport a la cavité dans le plan de I'échantillon, mais également de

controdler la hauteur qui la sépare de la cavité.
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Figure V-2: Schéma expérimental permettant d'enregistrer les fonction de transfert

en intensité des cavités en fonction de la position de la sonde



Pour des raisons purement techniques (variation de la synchronisation sur le
démarrage du balayage ~100us), il est particulierement difficile d’effectuer une mesure
précise du décalage en longueur d’onde introduit par la sonde en régime linéaire. Nous
avons donc effectué cette mesure, en régime non-linéaire, en mesurant les fonctions de
transfert pour différentes longueurs d’onde d’injection, avec et sans sonde. En effet, le
décalage maximum en longueur d’onde pour lequel on obtient un cycle d’hystérésis ouvert
est observable de facon précise. On mesure ce décalage en comparant la valeur obtenue sans
sonde champ proche (h>>1um) puis avec une sonde champ proche en asservissement
(h~5nm) en prenant soin de placer la sonde sur un maximum de champ pour obtenir la
perturbation la plus importante possible. On vérifie ensuite qu’a une hauteur de 200nm,
I'effet de la sonde n’est plus mesurable. On réalise cette mesure pour différentes hauteurs et

on traduit ensuite le décalage en terme de phase. Les valeurs déterminées pour la cavité 5

sont a=80nm et ¢,=1,2.10° rad. Ces valeurs sont comparables a celles observées dans les

études précédentes [Lalouat07],[Cluzel08].

V.1.c. Description et limites du modeéle FP associé

Pour réaliser les simulations sur la perturbation induite par la sonde, nous avons

donc ajouté a la phase de notre modéle un terme de phase dépendant de la distance sonde-
-h
cavité. On écrit alors que @=¢, +@, +@, .. =@, +@y +@e* . @, est le déphasage

maximum introduit par la sonde au contact (4

sonde

~5nm) et a permet de rendre compte de la
longueur d’interaction entre la sonde et la cavité. Les parametres ¢, et a sont déduits des

mesures du décalage en longueur d’onde du maximum de transmission.

Une nouvelle fois, notre modéle reste trés simple, il ne prend pas en compte les
possibles modifications des caractéristiques de la cavité en présence de la sonde champ
proche. Nous verrons ainsi si le modele de pur déphaseur reste ou non valable. De plus, la
mesure de la perturbation est assujettie au positionnement de la sonde dans le champ proche
de la cavité. Par la suite les mesures seront effectuées de maniere tres rapide pour ne pas

prendre le risque que notre modele soit faussé par une dérive mécanique ou thermique du

systeme global {scanner piézo — électrique, sonde, cavité, injection} .

Nous disposons maintenant d’'un modele complet auquel nous pourrons confronter
nos mesures expérimentales. Nous allons maintenant décrire les mesures effectuées en
régime non-linéaire en fonction de la distance sonde-cavité (hsonde). Puis nous utiliserons ce
modele pour mieux comprendre l'effet de la sonde sur les caractéristiques du

fonctionnement de la cavité.
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V.2. Interaction en régime non-linéaire

V.2.a. Description du mode opératoire

Dans un premier temps nous avons pu observer l'effet de la sonde sur la stabilité de
la cavité pour deux positions de sonde différente : tres en retrait (sonde haute hsonde>>1pm)
et au contact (sonde basse hsonde~5nm). On remarque que pour certaines valeurs de detuning,
le déplacement de la sonde permet le passage de la cavité du régime mono-stable au régime

bi-stable et inversement.

Cavité 5, & =190pm Cavité 5, & =440pm

Sonde haute Sonde haute
— 0.6 — 0,64
g Sonde basse s Sonde basse
= =
& b
£ 04 £ 04
w w
c c
8 e 8
'_
o 0,2 / » 02
2 2
c oy
[ [{H]
= / E
- 04 = 0/ =

0 1 2 25 0 ' 1 ' 2 25
Intensité Injectée (UWW) Intensité Injectée (UvV)

Figure V-3: Comparaison des cycles d'hystérésis mesurés pour deux hauteurs de sonde différentes
a deux valeurs de detuning choisis

Pour la suite des mesures, nous avons choisi d’enregistrer pour différentes longueurs
d’onde et pour un grand nombre de distances sonde-échantillon la fonction de transfert en
intensité de la cavité. Le controleur électronique ne permet pas de maintenir de fagon
satisfaisante la sonde a une grande distance de l’échantillon. I n’est donc pas possible
d’enregistrer les fonctions de transfert en conservant la sonde a une distance fixe de
I’échantillon. Nous avons donc choisi de réaliser ces mesures en ‘dynamique’. Nous avons
donc effectué des approches-retraits en continu de la sonde. La distance sonde-cavité est
ainsi modulée entre ~5 et 200nm a la fréquence de 10Hz. Le mouvement en dynamique de la
sonde est lui bien calibré et le ‘contact’ (h~5nm) de la sonde avec la structure permet de
connaitre précisément le démarrage d'un cycle. La transmission et la référence sont
enregistrées en parallele du mouvement de la sonde. La modulation de 'injection étant de
1kHz, on enregistre au moins un cycle pour 5nm de déplacement de la sonde. C'est le
rapport maximum que permet notre configuration expérimentale entre les deux
modulations. Pour des detuning négatifs ou trop importants (>500pm) le mouvement de la
sonde n’entraine aucune modification notable de la transmission de la cavité. Par contre,
avec ce mode opératoire, dans la zone intermédiaire, on peut observer en direct la
modification progressive de I'ouverture du cycle d’hystérésis en fonction du mouvement de
la sonde Figure V-4.
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Cavité 5, 6 =279pm
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Figure V-4: Fonctions de transfert en intensité de la cavité 5
enregistrées en continu pendant le mouvement de la sonde

V.2.b. Interprétation des mesures a I’aide du modéle FP

Notre modéle se résume donc de la fagon suivante. On considere une cavité de type
Fabry-Perot dont la réflectivité et la transmission des miroirs, ainsi que la distance entre les

miroirs sont connues. Notre modeéle est basé sur la formule d'Airy

. T?
I"=1" 5 — avec une phase décomposée en trois parties : la partie linéaire,
(1-R)" +4Rsin" (p)
la partie non-linéaire et la modulation due a leffet de la sonde

B _2znL,  27An(I*)L, = , X
Q= le +¢NL + ([)mnde = l + ﬂ, + (006 . Nous connaissons grace aux mesures

précédentes les différents parametres nécessaires a ce modele.

Nous allons maintenant étudier en fonction de la longueur d’onde de travail A, quels

vont étre les différents régimes de modulation de la bistabilité optique de la cavité en

fonction de la hauteur de la sonde. Schématiquement, on défini pour une hauteur h, la

longueur d’onde de résonance de la cavité en régime linéaire A°(%) et la longueur d’onde

. . . . i, e . , I
maximale de résonance pour le maximum d’intensité injectée A ™ (h). Entre ces deux

longueurs d’onde se trouve la partie du spectre que nous qualifierons de ‘zone de bistabilité’.
Dans cette gamme de longueur d’onde, représentée par 1'échelle de couleur sur la Figure V-5,
la cavité a un régime de fonctionnement bistable. C’est ce régime qui bien stir nous intéresse

tout particulierement. Nous avons vu dans la partie IV.3.b que l'ouverture du cycle
d’hystérésis da a la bistabilité de la cavité se fait progressivement de A’(h) a A/ (h). Puis il
se ferme brutalement pour A, > A (h). Pour simplifier notre raisonnement, nous allons

schématiquement ‘découper’ le spectre autour de la résonance a basse puissance en 4 régions
distinctes (Figure V-5).
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Figure V-5: Représentation schématique des différents zones de régimes mono- et bi-stable des cavités

Les zones 1 et 4 sont les zones spectrales inaccessibles pour la résonance de la cavité
dans notre configuration, i.e. la phase ne peut pas étre égale a 2rn pour les longueurs d’onde
concernées. La zone 2 est définie comme la zone de bi-stabilité avec une sonde haute
(h>200nm), la zone 3 est définie comme la zone de bi-stabilité ‘accessible” grace a I'effet de la
sonde. Elle peut étre redivisée en deux zones, la zone 3.1, zone intermédiaire qui peut ne pas
exister si la perturbation en longueur d’onde due a la sonde est inférieure a la largeur
spectrale de la zone de bi-stabilité et enfin, la zone 3.2 qui est la zone de bi-stabilité pour une

sonde basse (h~5nm).

Nous allons choisir une longueur d’onde de travail A située dans la zone 3.1 (Figure

V-5). Le detuning expérimental correspondant est de 300pm. Cette configuration va nous
permettre un passage en revue complet des différentes évolutions du régime de
fonctionnement de la cavité en fonction de la hauteur de la sonde Figure V-6. Comme sur la
Figure V-5, la zone de bistabilité est représentée schématiquement par I'échelle de couleur.
Pour commencer, nous considérons donc une cavité dans un régime de fonctionnement
mono-stable, avec une sonde champ proche placée loin de la cavité (Figure V-6(a)). Lorsque

la sonde se rapproche, la longueur d’onde maximale de la zone de bi-stabilité est décalée
vers les hautes longueurs d’onde. Lorsque A'™ (k)= A la cavité entre brusquement dans le

régime de fonctionnement bi-stable (Figure V-6(b)). Cette transition se fait de facon
discontinue, la transmission passe d’'un niveau tres faible (état bas) a la transmission
maximale (état haut). L'ouverture du cycle d"hystérésis est également maximale. Puisque la
sonde continue de se rapprocher de la cavité, la zone de bistabilité continue de se décaler
vers les hautes longueurs d’onde. La sonde permet dans ce cas une modification progressive

de I'ouverture du cycle d’hystérésis (Figure V-6(b,c&d)). Finalement, le cycle d’hystérésis se

ferme lorsque A’ (h)= A

‘W

(Figure V-6(e)). La cavité est alors a nouveau en régime mono-

stable. Cette fois la transition entre le régime bi-stable et le régime mono-stable se fait de

facon progressive.
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Mesure Modéle associé
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Figure V-6: Evolution du cycle d'hystérésis mesuré et calculé en fonction de 1a hauteur de la sonde

Maintenant que nous comprenons mieux les mécanismes mis en jeu, nous allons
tenter de synthétiser au mieux les différentes mesures. D’une fagon plus générale, nous
souhaitons connaitre le régime de fonctionnement de la cavité en fonction des parameétres
influents : longueur d’onde, intensité injectée et hauteur de sonde. Nous avons donc choisi
de tracer I'aire du cycle d"hystérésis pour différencier les cycles mono-stables (aire nulle) et
bi-stables. On représente alors la valeur de cette aire dans des diagrammes dits ‘de stabilité’
en fonction des différents parametres. Ces diagrammes permettront en effet de connaitre la
stabilité de la cavité pour une longueur d’onde donnée en fonction de I'intensité injectée et

de la distance sonde-échantillon.

V.3. Synthése, Diagramme hsonde-Iin

V.3.a. Description de diagrammes hsonde-Iin

Ces diagrammes sont réalisés pour connaitre rapidement aux différentes longueurs
d’onde de travail le régime de fonctionnement de la cavité. Puisque le fonctionnement
& q

bistable est caractérisé par 1'ouverture du cycle d’hystérésis, c’est cette ouverture que nous

allons quantifier pour chaque longueur d’onde A, en fonction des deux autres parametres
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influents que sont l'intensité injectée et la hauteur de la sonde (L hsonde). On se place donc
dans un quart d’espace [i">0 et hsonde>0. Pour des longueurs d’onde de travail dans les zones
1 et 4 de la Figure V-5, le résultat est bien stir prévisible, la cavité ne sera jamais bistable.
Pour les zones 2 et 3, nous allons commencer par définir les frontiéres entre la zone de
bistabilité et les zones de fonctionnement mono-stable de la cavité. La premiére frontiere (F1
sur la Figure V-7) est définie quelque soit hsonde. En effet, si I'intensité injectée est trop faible,
la bistabilité n’est pas observable. On est en régime linéaire. En dessous d"une intensité seuil,
la cavité aura toujours un fonctionnement mono-stable, quelle que soit la position de la

sonde. Si maintenant la sonde perturbe trop fortement la cavité, i.e. si la longueur d’onde de
travail devient inférieure a la longueur d’onde de résonance en régime linéaire A, < A’(h),

alors, quelque soit l'intensité disponible, la cavité restera dans un régime de fonctionnement
mono-stable (F2 sur la Figure V-7). Cette frontiere représente le passage de la zone 2 a la
zone 1 sur la Figure V-5. La troisiéme frontiere se définit comme le passage de la zone 2 a la
zone 3. Dans ce cas, si 'intensité augmente ou si la hauteur de la sonde diminue, la cavité

devient bistable. Cette frontiere (F3 sur la Figure V-7) est définie par 1'équation

2zn, L. 27mAn(I*)L h
= 7[50 <+ i nﬂ( )L +@,e . Avec ces trois frontieéres, on définit la ‘zone de bi-

w w

p=2r

stabilité’ pour laquelle la cavité aura un fonctionnement bistable. Suivant la longueur d’onde
injectée, le diagramme hsonde-I™ va donc étre représenté par une région spécifique de ce
diagramme global.

sonde

I ]

F1 | F3
i | Zone de
1 )
: / bi-stabilite
e
1 ’/
1 -~
f ______________
: F2
1

Seuil de Tin

non-linéarite

Figure V-7: Diagramme schématique hsonde-li“ représentant les différentes régions de
mono- et bi-stabilité de la cavité

Nous allons maintenant tracer ces diagrammes pour des longueurs d’onde choisies
dans chacune des différentes zones spectrales que nous comparerons ensuite aux

diagrammes expérimentaux.
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V.3.b. Comparaison des diagrammes hsonde-Ii" calculés et mesurés

Pour réaliser ces diagrammes, on mesure donc l'aire (en pW?) définie entre 1’état bas
et I'état haut. Si le cycle est fermé, I'aire est nulle, les deux états sont confondus. Si il est
ouvert, on integre la différence entre les points de fonctionnement des états bas et haut de la
cavité, en prenant soin dans le cas expérimental d’exclure du calcul les différences dues au
déphasage entre la mesure de 'injection et de la collection. Dans le cas expérimental, pour
moyenner la valeur des cycles d’hystérésis obtenus en fonction de la distance sonde-
échantillon, on effectue cette mesure sur plusieurs allers-retours complets de la sonde, ce qui
permet également de moyenner un éventuel effet d’hystérésis dii au scanner piézo-
électrique.

Dans cette partie, on compare finalement les diagrammes mesurés et calculés pour
des longueurs d’onde de travail dans chacune des zones 2, 3.1 et 3.2 définies dans la partie
V.2.b. Dans le cas de la cavité 5, les detuning correspondants sont respectivement de 254, 301
et 450 pm. On ne représente délibérément pas les diagrammes monochromes obtenus pour
des longueurs d’onde de travail dans les zones 1 et 4 ou la cavité ne fonctionne qu’en régime

mono-stable.

Mesure expérimentale Modéle Fabry-Perot

Aire Max.
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0 (]
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Figure V-8: Diagrammes hsm,de-lin expérimentaux et simulés
pour trois detuning différents, 0 =254, 301 et 450 pm
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Sur les différents diagrammes, on retrouve bien les frontieres évoquées dans la partie
V.3.a. On remarque que dans la zone de bistabilité, 'ouverture du cycle d’hystérésis est
proportionnelle a la hauteur de la sonde. Les échelles de couleurs sont identiques pour
chacun des detuning. La normalisation des diagrammes est effectuée avec la mesure de l'aire
maximum du cycle d’hystérésis calculé. Cette représentation, en plus de donner
I'information sur le régime de fonctionnement de la cavité, permet également une évaluation

globale de la capacité de notre modele a modéliser le comportement du systeme

{Sonde+cavité en régime non—linéaire}. Le bon accord obtenu pour la cavité 5 entre les

diagrammes hsonde-Ii" simulés et mesurés est confirmé dans I’Annexe A pour les autres

cavités étudiées.
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Conclusions et perspectives de la 2¢me partie

Conclusions

Dans cette partie, nous avons donc étudié les effets de l'interaction d’une sonde
champ proche avec une nano-cavité Fabry-Perot a cristal photonique dans différents régimes
de fonctionnement. Pour cela, nous avons mené parallelement 1'étude et la simulation du
comportement des cavités en régime linéaire et non-linéaire, en fonction de la distance
sonde-cavité. Dans un premier temps, nous avons caractérisé en transmission les propriétés
des différentes cavités étudiées en régime linéaire: réflectivité, transmission, longueur
d’onde de résonance et indice du mode résonant. Ces caractéristiques nécessaires ont servi
de base a notre modele pour les différentes étapes de cette étude. Dans un deuxiéme temps,
nous avons caractérisé ces mémes cavités en régime non-linéaire. Nous avons ainsi pu
observer pour de tres faibles puissances injectées (~ quelques pW) le comportement bistable
de ces cavités. Aidés du modéle Fabry-Perot développé, nous avons pu identifier I'origine
des non-linéarités responsables de la bistabilité. Finalement, nous avons étudié I'interaction
entre la sonde champ proche et les cavités en régime non-linéaire. Nous avons ainsi confirmé
la validité du modéle de pur déphaseur utilisé pour modéliser 'influence de la sonde champ
proche sur la résonance des cavités en régime linéaire et non-linéaire. En complément du bon
accord obtenu entre les modélisations et les expériences réalisées, le modele complet
développé nous a donné une bonne compréhension des mécanismes mis en jeu dans le
fonctionnement global du systéme étudié.

Pour conclure, au-dela du caractere délicat de 1'observation d’objets fonctionnalisés
de dimension sub-micrométrique, cette étude a permis de démontrer la possibilité de
moduler la stabilité de nano-cavités en modifiant leur environnement optique en champ

proche [Brissinger09].

Perspectives

Bien que notre modele permette une modélisation globale du systeme, il pourrait étre
intéressant d’obtenir des informations supplémentaires sur les phénomenes mis en jeu. Si les
non-linéarités du silicium dans les cavités a cristal photonique semblent bien renseignées
dans la littérature, la discussion reste trés ouverte sur les modifications des parameétres
intrinseques de la cavité. En effet, les parametres R et T, qui sont obtenus en régime linéaire,
varient en fonction de la puissance injectée dans la cavité et de la perturbation de la sonde. Il
semble donc intéressant d’affiner le modele présenté pour obtenir des données
supplémentaires quant a I'évolution de ces parametres. Cette étude permettrait de gérer de
facon optimale les pertes du systeme global en vue de son intégration comme composant
nanophotonique. En effet, par analogie avec le transistor électronique, nous sommes ici en
présence d’un transistor optique [Perez04]. Les transistors ont la particularité de présenter

des transmissions tres différentes pour un méme signal entrant en fonction d'un parametre
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extérieur. Ces transistors sont a la base de I'électronique. En algebre de Boole, le systeme
global présenté dans cette étude peut étre considéré comme une fonction ‘et” (Figure 0-1.) En
effet, pour un detuning donné, il est nécessaire d’étre en régime non-linéaire et d’avoir une

hauteur de sonde donnée pour obtenir une forte transmission.

Régime ) ) Mot
Linéaire
Sonde linéaire
Haute 0 0
Easze 0 1

Figure 0-1: Table de vérité de la fonction globale du systéme {sonde + cavité}

Pour le développement de fonctions optiques [Abraham82] différents controles de la
bistabilité optique ont été développés. Le controle du décalage de la résonance en fait bien
str partie [Agrawal79]. Ce controle peut étre réalisé avec un courant électrique [Smith77], en
ajustant la température [Forsmann88],[Grohs90] ou bien encore avec un second faisceau
optique [Gibbs85],[Almeida04b],[Belottil0]. La modulation démontrée dans cette étude est
basée sur un effet opto-mécanique [Brissinger(9]. Cette modulation permet une transition
selon deux voies différentes en fonction du detuning choisi, 'une progressive et 1'autre
brusque. Cependant, pour l'intégration de ce systéme en tant que composant, un des critéres
importants est la fréquence de travail. Lors de 1'étude réalisée, la fréquence de modulation
utilisée n’est que de 1'ordre du kHz. Des études montrent qu’a des fréquences plus élevées,
les non-linéarités du silicium ont I'effet inverse, elles diminuent 'indice optique du silicium
et donc la longueur d’onde de résonance de la cavité [Baron(09]. Il serait particuliérement
intéressant de savoir si la rapidité de modulation de l'effet opto-mécanique présenté est
limité au temps d’établissement du champ dans la cavité ou si il est limité par un autre

phénomene. La question reste aujourd hui ouverte.

Le systeme étudié présente donc de multiples possibilités de développements vers
des fonctions pratiques utilisables en optique intégrée. Le nombre de ces développements
pourrait également augmenter grace a I'association de plusieurs cavités du méme type. Des
travaux sur l'association de cavités en régime linéaire ont été réalisés au cours de la these de
K. Foubert [Foubert09],[Foubert10]. L'étude de la perturbation de cet ensemble avec une
sonde champ proche et/ou en régime non-linéaire reste a développer.
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3eme Partie :

Etude théorique et expérimentale des modes

résonants de films minces métalliques

Si la vie est complexe, c'est parce qu'elle a

une partie réelle et une partie imaginaire.
Attribuée a Sophus Lie (1842-1899)

Introduction de la 3®me partie

La plasmonique

La plasmonique est la branche de l'optique qui étudie l'interaction des ondes
électromagnétiques avec les objets métalliques. Depuis quelques années, grace a 'avénement
des nanotechnologies, la plasmonique connait un renouveau particulierement fertile, dont on
nous propose moult applications prometteuses ; capteurs [Homola06], transmission optique
exaltée [Ebbesen98], guidage [Bérini09], spaser [Oulton09], méta-matériaux [Cai09]... Ces
différentes applications s’appuient sur des modes électromagnétiques particuliers appelés
‘plasmon’, générés par l'interaction des ondes électromagnétiques avec le gaz d’électrons
libres de la structure. Parmi eux, les modes de surface tiennent une place particulierement
importante. L'intérét des physiciens pour ces modes de surface n’est pas nouveau et ne se
limite pas aux matériaux métalliques. En effet, ce type de modes est largement étudié dans

différents domaines du spectre électromagnétique depuis plus d'une centaine d’années
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maintenant [Zenneck1907],[Sommerfeld1909]. C’est une cinquantaine d’années apres ces
travaux précurseurs que Rufus H. Ritchie s’intéresse tout particulierement aux modes
résonants qui apparaissent a l'interface entre un métal et un diélectrique [Ritchie57].
Aujourd’hui, la plasmonique est une branche particulierement productive de la
nanophotonique [Zayats05],[Maier07],[Shalaev07]. Les études actuelles profitent du
perfectionnement des techniques de fabrication et des différents moyens de caractérisation
en champ proche qui sont tout particulierement adaptés a I'étude de ces modes résonants de
surface.

Dans cette troisiéme partie nous nous sommes intéressés a I'étude en champ proche
des modes résonants de films minces métalliques. Dans un premier temps, il nous a paru
important de définir de facon exacte les différents modes propres de la structure. Nous
verrons en effet dans le premier chapitre de cette partie que le calcul des modes propres de la
structure étudiée est essentiel pour connaitre la réponse du systeme a un excitateur donné.
Des études récentes se sont concentrées sur le guidage possible des modes résonant de film
mince [Dionne05], de rails [Bérini01] ou de fils métalliques [Verhagen09]. Mais nous avons
souhaité ne pas nous limiter au strict cadre des modes guidés pour tracer I’ensemble des
courbes de dispersion [Burke86]. Nous montrerons dans le chapitre VIII que cette approche
est essentielle a la compréhension globale du phénomene d’excitation des modes de surface
d’un film mince. Finalement, apres avoir discuté différentes voies d’excitations optiques de
ces modes résonants, nous tdcherons de mesurer en champ proche la structure des modes

résonants excités par des marches d’or de différentes épaisseurs.
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VI.Plasmons et Résonance

VI.1. Les plasmons

VI.1.a. Plasmon de volume et de surface

Les propriétés électroniques des métaux nobles sont principalement dues au gaz
d’électrons libres. Les électrons liés peuvent le plus souvent étre considérés comme faisant
partie intégrante des cceurs ioniques inertes du matériau considéré [Ashcroft&Mermin(2].
On modélise alors avec le modéle de Drude, le comportement des électrons libres comme
celui d'un gaz de particules auquel on applique les lois de la cinétique des gaz. Dans un tel

systeme, sous l'effet d'un champ électrique oscillant, on observe alors qu’il existe une
fréquence de résonance o, appelée ‘fréquence plasma’ pour laquelle la partie réelle de la
fonction diélectrique (@) du matériau s’annule. A cette fréquence, les électrons oscillent de
facon collective, on parle du ‘plasmon’ de volume en référence au quanta d’énergie de cette
oscillation.

Dans le cas d'un métal de dimensions finies, plus précisément dans le cas ot on
observe une interface entre un métal et un diélectrique, on peut également observer un autre
type de plasmon. En notant la constante diélectrique complexe du métal &, et celle réelle
d’un diélectrique ¢,, I'interface étudiée conduit en effet a 'apparition d'un mode résonant

appelé ‘plasmon de surface’. Ce mode correspond a une oscillation du plasma d’électrons

qui se propage le long de l'interface a la fréquence w, telle que Re(gm (a)ps)) =-¢,
[Agranovich&Mills82]. On en déduit la valeur de @, dans le cadre du modele de Drude en

@y

NIE-S '

introduite pour la premiere fois en 1957 par Rufus H. Ritchie [Ritchie57].

fonction de w,, o, = L’existence de ces modes longitudinaux de surface a été

VI.1.b. Le plasmon-polariton de surface

Nous avons donc succinctement défini ce que sont la résonance plasma ou plasmon
de volume d'un métal et le plasmon de surface. Nous allons finalement introduire les
plasmon-polaritons de surface (PPS). D'une maniere générale, un polariton est une quasi-
particule modélisant le couplage entre un photon et une autre particule
[Agranovich&Mills82]. Dans notre cas, cette autre particule n’est autre que le plasmon de
surface que nous venons de définir. Le plasmon-polariton de surface représente donc la
quasi-particule qui se propage le long d’une interface entre un métal et un diélectrique et qui
est composée du couplage d’un photon et d"un plasmon de surface. Dans la limite de validité
du modele du gaz d’électrons libres, il s’agit de modes guidés a I'interface entre le métal et le
milieu diélectrique. Contrairement aux plasmons radiatifs qui se trouvent a gauche de la
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courbe de lumiere, ces modes sont a sa droite. Ils ne peuvent donc pas se coupler

directement avec les modes électromagnétiques en espace libre.

Résonance plasma

Plasmon de
Surface

. lasmon-Polaritons
de Surface

Re(k, )k,
Figure VI-1: Représentation schématique de la courbe de dispersion des plasmons
d'une interface métal/diélectrique

Les plasmons-polaritons de surface présentent cependant un double avantage : une
forte exaltation du champ au plus pres de l'interface et une faible extension spatiale autour
de cette méme interface. Cette faible extension est d’ailleurs une des raisons pour laquelle la
microscopie champ proche est particulierement adaptée a I'étude de ces modes particuliers.
Mais avant d’observer expérimentalement ces modes de surface résonants, nous allons
rappeler quelques généralités sur les systemes physiques et expliciter l'intérét de calculer les
modes propres exactes associés au systeme étudié. Nous prendrons ainsi du recul sur les
notions de mode propre et de résonance. Dans le paragraphe suivant, nous allons aborder de
maniére trés généraliste ce que sont le probleme homogene et montrer comment il permet le
calcul des modes propres associés a un systéme quelconque. Pour cela, nous utiliserons
I'exemple de l'oscillateur mécanique afin de discuter ces différentes notions dans un cas
unidimensionnel. Ensuite nous présenterons en détail le travail réalisé pour trouver les
solutions exactes des équations de dispersion du film métallique continu. Nous discuterons
ensuite les possibilités d’excitation de ces modes et nous mesurerons finalement en champ

proche les ondes excitées sur des films minces métalliques discontinus.
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VI1.2. Généralités sur les systémes physiques

I est de notoriété publique que la voix d’une diva peut briser un verre de cristal et
que le pas cadencé des soldats peut entrainer I'effondrement d"un pont. Dans un cas comme
dans l'autre on dit que le verre ou le pont sont entrés en résonance. En physique, le
phénomene de résonance est un phénomene d’accumulation de 1'énergie par un systéme
oscillant. Pour des fréquences d’excitation proches des fréquences de résonance du systeme,
I'amplitude des oscillations va tendre vers des valeurs arbitrairement grandes. Dans ce
chapitre, nous allons prendre du recul sur le phénomene de résonance dun systeme
physique en réponse a une excitation. Nous allons en effet préciser dans un cadre tres
général comment sont définis les modes propres d’un systéme et pourquoi, lors de la mise en
résonance le systeme physique peut se déformer jusqu’a se dégrader. Ce chapitre servira de

base a certaines de nos conclusions dans les chapitres suivants.

VI1.2.a. Le probléeme homogéne

Le nombre de systemes physiques envisageables, si il est dénombrable, n’est
probablement borné que par l'imagination des concepteurs. Il est par conséquent peu
probable de généraliser ce paragraphe a tous les cas possibles. Cependant, un grand nombre
de systemes physiques peuvent se décrire mathématiquement sous la forme de I'équation

suivante :
v 0S=F Eq. VI-1

Dans cette équation, ® est un opérateur dont les dimensions et la complexité reste a
définir en fonction du systeme étudié. Cet opérateur permet de relier £ et S qui
représentent respectivement les données entrantes et sortantes du systéme. Dans ce cadre
trés général, on définit les modes propres du systéme tels que pour des données entrantes

nulles (£ =0), il existe une ou plusieurs solutions non triviales, c'est-a-dire avec S#0, a

I"équation
v 05=0 Eq. VI-2

En physique on parle alors de la résolution du probleme homogeéne. Les solutions
non triviales de cette équation permettent de définir les modes propres du systéme. On
cherche en fait si elles existent les solutions de cette équation pour un type de solution
donné, indépendamment de tout excitateur. C’est cette opération qui permet d’aboutir a la
définition de 1'équation de dispersion du systéeme considéré. Nous allons développer le cas
simple de [l'oscillateur mécanique avant de nous pencher sur les systemes
électromagnétiques qui nous intéressent plus particulierement. Nous définirons clairement
avec cet exemple ce que sont les modes propres et ce qu'implique l'excitation et la mise en

résonance du systeme.
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VI.2.b. L’oscillateur mécanique

On va considérer le systeme suivant présenté sur la Figure VI-2, un objet de masse
‘m’ lié a un ressort idéal sans masse. La masse peut osciller en régime libre sur un plan
horizontal selon I'axe Ox. Elle est ramenée vers sa position d’équilibre en x=0 par le ressort
de raideur K>0 et est freinée par un coefficient de frottement I" >0 . Il est également possible
de forcer le mouvement de loscillateur par l'application d’'une force sinusoidale

supplémentaire de pulsation @ (F, (¢)).

K

(m)
| o x(t)

Figure VI-2: Schéma d'un syst¢eme mécanique oscillant {masse-+ressort}

D’apres le principe fondamental de la dynamique dans notre repere, la position de la

masse considérée en fonction du temps x(t) est modélisable par 1'équation suivante
v mo’x(t)+T0,x(t)+ Kx(t) = F, () Eq. VI-3

On reconnait ici une équation différentielle linéaire du 2nd ordre avec second membre.
Pour inscrire cet exemple dans la généralité des systemes évoqués précédemment on
considére donc la position de la masse a l'instant t comme la donnée sortante du systéme et

la force F (t) comme la donnée entrante. On peut alors écrire le probleme homogene de la
manieére suivante [m@f +10,+K } x(¢) =0 x(t) =0. On va donc chercher, si elles existent les

solutions non triviales de cette équation.
Dans un premier temps, nous allons définir les modes propres du systeme sans
amortissement et nous observerons I'amplitude du mouvement de la masse en fonction de la

it

pulsation de la force d’entrainement que nous écrirons pour plus de simplicité F, (t) = Fye"" .

Si plusieurs forces sont appliquées, la linéarité de 1'opérateur permet alors de sommer les
différentes solutions particuliéres trouvées a chacune des forces. Dans un deuxiéme temps,
nous observerons les mouvements de ce méme systéme avec amortissement et les

possibilités de mise en résonance.

VI1.2.b.i. Systéme sans amortissement

Dans le cas du systeme sans amortissement (I'=0) on cherche a résoudre 1'équation

différentielle suivante

£, @)

o0 +£x(t) = Eq. VI-4
m

Les solutions d’une telle équation se trouvent en additionnant les solutions générales
de l'équation sans second membre a la solution particuliere de 1'équation avec second
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membre x(f) =x,(¢)+x,(¢) . L’équation dite caractéristique de cette équation différentielle

[K
est définie a partir du probleme homogene en posant @, =,[— >0.
m

v '+, =0 Eq. VI-5

. o s 2 . 2 :
Dans ce cas, le discriminant réduit vaut A'= -, <0. Les deux racines sont donc des

nombres imaginaires purs 7, =+i@,. On appelle alors @, la pulsation propre du systeme.
Cette pulsation est associée au mode propre de ce systeme. En effet, si le systeme est mis
hors équilibre, il oscillera naturellement et sans variation d’amplitude a cette pulsation. En

utilisant la notation complexe, la position de la masse en fonction du temps peut alors

s’écrire sous la forme suivante x,(t) = Be™ + Ce™™" avec B et C des constantes complexes
qui s’expriment en fonction de la position (x,) et de la vitesse (v, ) initiales de I'oscillateur.

1 1
On obtient alors B =—(x, —iﬁ) et C=—(x, +iﬁ) )
2 @, 2 @,

N

Dans le cas ou il existe un excitateur, il faut ajouter a cette solution, la solution

particuliere de 1"équation avec second membre. Quand @ # ,, celle-ci peut s’écrire sous la
forme x,(7) = Asin(w?), avec A l'amplitude réelle du mouvement de la masse. En
Fy

——— . lLa
m(w, —a")

introduisant cette solution dans I'équation du systéme on montre que 4=

Figure VI-3 présente la valeur de I'amplitude A en fonction de la pulsation de la force

d’entrainement o.
Ala) p

10F

F
_o
c, |

Figure VI-3: Valeur de l'amplitude du mouvement de la masse m
en fonction de la pulsation @ de la force d'entrainement

On remarque que pour une force d’amplitude £, fixée, I'amplitude du mouvement

de la masse n’est plus bornée si la pulsation de la force d’entrainement est égale a la
pulsation propre de l'oscillateur. Le systéme est alors excité au pole, on dit quil y a
résonance. Si la pulsation de la force d’entrainement est proche de la pulsation propre du
systeme, on remarque également la forte augmentation de 'amplitude des oscillations. Le
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systéme entre en résonance et 'amplitude du mouvement du systéme tend également vers
des valeurs qui peuvent devenir arbitrairement grandes. En fait, dés que I'amplitude des
oscillations de la masse est supérieure a l'extension maximale du ressort, le systeme
physique est endommaggé.

Dans le cas particulier o @ = @,, la solution de 1'équation différentielle Eq. VI-4 qui
permet de décrire le mouvement du centre de la masse peut se mettre sous la forme
x(t)=(Bt+C)sin(w,t) avec B et C des constantes réelles. On confirme alors bien la
divergence de 'amplitude des mouvements de la masse en fonction du temps.

Nous allons maintenant procéder de méme avec le systtme non idéal, i.e. avec

amortissement, et vérifier la validité des concepts de pulsation propre et de résonance.

VI.2.bii. Systéme avec amortissement

r
On considere alors I"équation Eq. VII-9 sans le second membre en notant o = py. >0.
m

L’équation caractéristique correspondante est donc I'équation suivante :
v P +20r+a; =0 Eq. VI-6

. .. . . 2 2 L . ..
Dans ce cas, le discriminant réduit vaut A'=0"—®; . Il est nécessaire de distinguer

trois cas pour connaitre les solutions générales de I'équation sans second membre.

2 2
» Jercas: A'=0"—w; <0
Les deux racines sont donc complexes 7, =—0*iv/—A'. La solution générale de
I'équation sans second membre peut s'écrire sous la forme suivante

x,(t)=e” (Be”ﬁ’ + Cef"ﬁ’) avec B et C des valeurs complexes définies par les constantes

N

0,w, et les conditions initiales appliquées a l'oscillateur. Cette solution est une fonction
sinusoidale atténuée dans le temps. Dans ce cas de faible amortissement on parle de régime

pseudo-périodique et V—A' est appelé ‘pseudo-période” du systeme.

= Qemecas: A'=6"—@, =0
Il existe donc une racine double r, =—¢ . La solution générale de I'équation sans
second membre peut s’écrire sous la forme suivante x,(¢t)=e (Bt+C ) avec B et C des

constantes réelles définies par la constante O et les conditions initiales appliquées a
I'oscillateur. Dans ce cas également, l'amplitude des oscillations associées devient

rapidement négligeable.
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= Femecas: A'=6"—a@, >0
Les deux racines sont réelles 7, = -0 =+ A'<0. Dans ce cas, la solution générale de

I'équation sans second membre peut s'écrire sous la forme suivante

x,(t)= e (Be”xt +Ce_ﬂ’) avec B et C des constantes réelles définies par les constantes

0,w, et les conditions initiales appliquées a I'oscillateur. Une fois encore cette solution est

rapidement atténuée dans le temps. Dans ce dernier cas, on parle du régime apériodique.

En conclusion, dans les trois cas possibles, les amplitudes du mouvement de la masse
associées aux solutions générales de I'équation sans second membre sont atténuées. Ces
solutions caractérisent donc le régime transitoire du systeme avant que s’installe le régime

dit permanent qui découle de la solution particuliere qui peut s’écrire sous la forme
x, (1) = Ae"", o A est 'amplitude complexe du mouvement de la masse. En introduisant

cette solution dans I'équation du systéme étudié on montre que I’'amplitude complexe s’écrit
Fy
m(@; - +2idw)

sous la forme suivante 4 = . Dans ce cas, les pulsations qui permettent de

mettre le systéme en résonance, i.e. qui sont solutions du polynéme @, — @’ +2idw =0, sont

complexes. Par extension, on dit alors que le systeme entre en résonance quand 1’amplitude
Iy

m\/(a)g —0*)’ +45% 0’

pour des pulsations d’excitations proches de la pulsation propre du systeme. L’amplitude

réelle du mouvement de la masse 4= présente une amplification

réelle A est représentée en fonction de la pulsation @ sur la Figure VI-4.

A(w) A

10F

0

mao.
6]

@

Figure VI-4: Valeur de I'amplitude du mouvement de la masse m en fonction de la pulsation ®
pour différentes valeurs de coefficient d’amortissement d.

Dans le cas ot I'amortissement est faible (régime pseudo-périodique), on remarque

que l'amplitude peut devenir grande mais qu’elle reste bornée. Dans le cas du régime
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critique en revanche, on remarque qu’il n’existe plus de pic d’amplification de 'amplitude, et
donc de résonance. Cest également le cas dans le régime apériodique.

Dans le cas de l'oscillateur avec amortissement, pour exciter le systéme a la
résonance, i.e. au poOle, il est nécessaire d’appliquer une force avec une pulsation complexe,
ce qui implique que l'amplitude de la force appliquée varie dans le temps. Nous ne nous
intéresserons pas a ce type d’excitateur dans cette partie dédiée a I'oscillateur mécanique.

Cet exemple de 1'oscillateur mécanique, nous a permis de mieux appréhender les
phénomenes de modes propres dun systeme physique et sa mise en résonance quand la
pulsation de 'excitateur est égale a la pulsation d’'un des modes propres du systeme. Nous
allons maintenant nous intéresser plus précisément aux résonances électromagnétiques qui
peuvent étre générées entre deux, puis trois milieux séparés par des interfaces planes. On
cherchera a faire I'étude du régime stationnaire de ces systémes en régime harmonique, les
fréquences choisies seront donc purement réelles. Dans le cas de systeme ot I'oscillateur est
un champ électromagnétique, le probleme n’est plus unidimensionnel. Il faut alors définir les
caractéristiques temporelles (pulsation) et spatiales (vecteur d’onde) des modes propres du
systéme. Pour mettre en résonance le systeme, il sera nécessaire que les caractéristiques
temporelles et spatiales de I'excitateur coincident avec celles du mode. Nous commencerons
donc par calculer et tracer les courbes de dispersion des modes propres des systemes étudiés
théoriquement. Le premier systéme étudié sera une interface unique. Ce systeme entiérement
traité de maniere analytique permet de bien décrire la méthodologie utilisée pour le systéme
a deux interfaces qui sera traité par la suite. Apres cette étude théorique, nous observerons
expérimentalement quels sont les modes résonants dans différents systémes proches du film

mince étudié théoriquement.
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VII. Etude théorique des modes propres d’interfaces

métal/diélectrique

VII.1. L’interface unique

VIl.1.a. Position du probléme

On considére donc maintenant le passage d'une onde électromagnétique telle que
définie dans la 1¢r partie, paragraphe 1.2.a d'un milieu 1 (air) vers un milieu 2 (métal). Les
deux milieux homogeénes semi-infinis sont séparés par une interface parfaitement plane. Ce

systéme physique est illustré sur la Figure VII-1, I'interface est le plan Oxy en z=0.

—= e —= T == [HC Z
(Em :\Hm :\km ) r

G:l"., X
81 ,f”’ \\\\
,” Y R —aR -
/.ﬂ YE' 3H ,kR)
—inc —=ic ke
(El :H:l :k] ) t

Figure VII-1: Schéma de l'interaction d'une onde avec une interface air-métal

A l'aide des équations de Maxwell et des relations de continuité, il est possible de
traduire mathématiquement le probleme afin de le résoudre. On écrit les champs électriques

E et magnétiques H dans chacun des milieux et on applique les conditions aux limites pour
obtenir un systéme avec autant d’équations que d’inconnues, sachant que les différents
champs incidents sont imposés. La convention choisie pour I'écriture des différents champs

est celle décrite dans le chapitre 1.2.a. La constante diélectrique des milieux métalliques

s 142 2 .s . . N2
considérés est donc calculée de la maniere suivante ¢, = (n+ix)".

= Jercas: Cas del'onde dite ‘TE ou ‘s’

Dans ce cas, seule la composante sur Oy du vecteur £ dans chacun des milieux est

non nulle, £ :HEH;tO. La notation des champs a été choisie pour faciliter le travail

analytique qui suivra, mais le probleme est défini comme dans [Yeh88]. D’apres la condition

aux limites pour les champs électriques tangentiels (Cond.2) exprimé en z =0 il vient de

fagon évidente que E + E® = E" + E" . On dérive ensuite grace aux équations de Maxwell
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(Eq. I'1 en polarisation ‘s’) les différents champs électriques pour calculer les champs

magnétiques correspondants.

O =k B0 K )
HO

\/ ﬁrl:c :L kszrl:C’O’kxErl:C)
HO

v ﬁR:L(kzlER,o,kxER)
HO

v ﬁT:L(—kszT,o,kxET)

U@

En appliquant la condition aux limites pour les champs magnétiques tangentiels

(Cond.4) en z =0 on obtient 'égalité suivante —k_ E/" +k_E* =k_ E" —k_E".On exprime

zm m

alors les amplitudes des champs transmis et réfléchis en fonctions des champs incidents :

ER _ET :_Elinc +E’l:C
k E+k E" =k, E"+k E'

zm m

Ce systéeme d’équation peut également se mettre sous la forme matricielle suivante :

1 -1\(E®) (-1 1)(E"™
kzl kzm . E ’ kzl kzm . E yl:ll ‘
Pour revenir au formalisme précédent ® § = £, on écrit alors

1 kzl _kzm 2kzm E : _ Ellm
kzl+kzm 2kzl kzm_kzl . ET B Erlnnc

Dans ce cas, les données entrantes du systeme sont les ondes qui arrivent sur l'interface

E= (Ef”” Ef;”") et les données sortantes S = (E kOET ) les ondes s’éloignant de I'interface.

Enfin, I'opérateur ® est une matrice 2x2. Comme dans le cas mécanique, les modes propres

de ce systéme sont donnés par les solutions du probleme homogene [Boardmann82], soit
1 kzl - kzm 2kzm E R 0
kzl +kzm 2kzl kzm _kzl . ET O
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En pratique, une fois la matrice diagonalisée, on sait que les solutions non-triviales du
probléme homogene sont trouvées si les valeurs propres du systéme sont nulles. Les modes
propres du systéme sont donc définis par I’annulation des valeurs propres de I'opérateur © .

Cette condition implique que les solutions non-triviales (S # (0 0)) sont déterminées par
I'équation det (@) =0. Dans le cas de 'interface unique en polarisation 's” les modes propres

sont donc définis par I'équation suivante :

1 kzm _kzl 2’kzl __(k +k )_0
- z1 m/

det| ——
kzl + kzm 2kzm kzl - kzm

qui se simplifie finalement pour donner I'équation de dispersion Eq. VII-1 d"une interface
unique en polarisation 's’, condition que le mode excitateur doit remplir pour mettre en

résonance le systeme :

v k,+k, =0 Eq. VII-1

= 2eme cgs : Cas de 'onde dite 'TM’ ou '‘p’

Dans ce cas, le champ électrique est contenu dans le plan d’incidence E= (E.,0,E).

On préferera alors travailler sur la composante non nulle du champ magnétique, la
composante selon I'axe Oy dans chacun des milieux H = H]:I H # 0. De la méme fagon qu’en

polarisation 's’, on traduit mathématiquement le probleme avec les équations de Maxwell et

les conditions aux limites. On obtient alors la forme matricielle suivante :

1 -1 R -1 1 .
H HllnC

Q kﬂ ) HT - Q —zm | H™

g € g € "

m m

Ce qui implique que le probleme homogene peut s’écrire de la maniére suivante en posant
H™=0et H"=0:

Q_kﬂ 2 zm
1 81 8m 8m HR O
Q+kﬂ 2& kﬂ_ﬁ | H' 0
81 8m 81 8m 81
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Enfin, les solutions non triviales (S # (0 0)) sont données par I"équation suivante :

kzl _ kzm 2 kzm
1 |& g, £, k, k
det ﬁ : =—| 2L +- =0
—EL gy Tem 2& @ _Q & &,
81 8’" 81 gm 81

La condition de résonance du systéme pour les ondes en polarisation ‘p” est alors :

k, k
— 4= Eq. VII-2
81 8m

Avant de chercher quelles sont les solutions des équations de dispersion des modes
d’interfaces en polarisation ‘s’ et 'p’, nous allons rapidement présenter les coefficients de

Fresnel de réflexion et de transmission pour une interface unique.

VIL.1.b. Coefficients de Fresnel d’une interface unique

Ces coefficients qui se déduisent du travail précédent présentent deux avantages : ils
faciliteront le travail analytique et permettront également de montrer explicitement quelle est
la condition qui implique un champ réfléchi nul, définissant ainsi I’angle de Brewster. Pour
calculer ces coefficients, on anticipe la mise a zéro du champ incident dans le milieu
métallique et on considere uniquement l'onde incidente dans le milieu diélectrique. On

définit alors les coefficients de Fresnel de réflexion et de transmission, respectivement r et t

de la facon suivante E® =rE" et E" =tE".

= Jercas: Cas del'onde dite ‘TE ou ‘s’

Dans ce cas, on trouve alors les expressions suivantes pour calculer les valeurs des

coefficients de Fresnel:
y = kzl _kzm _ kl COS(G[)_kO(nri _n12 Sinz(ei))l/2
’ kzl + kzm kl COS(@I-) + kO (n;i - nlz Sinz (01 ))1/2

et
. 2k, _ 2k, cos(6))
’ kzl +kzm kl COS(&[)—i_kO (nri _n12 Sinz(ei))l/z

On remarque alors que le dénominateur des coefficients de Fresnel de réflexion et de

transmission est en fait égal a I"équation de dispersion (Eq. VII-1). On comprend alors que si

I'excitateur satisfait 1'équation de dispersion, r, et ¢, tendent vers des valeurs arbitrairement
grandes. De plus, si ¢, peut s’annuler pour une incidence rasante uniquement, on observe

que la condition pour que 7, s’annule ne différe que d"un signe de I'équation de dispersion.
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= 2eme cgs : Cas de 'onde dite 'TM’ ou 'p’

Dans ce cas E™ =(E™,0,E™), le champ électrique est contenu dans le plan

0x *
d’incidence. On travaille alors sur le champ magnétique. On obtient les coefficients de

Fresnel suivant :

2
K Ko o, cos(@)— kym (1= "1 sin’(6)

.= & En = i

2 k k N :
S on cos(6) +kon, (1" sin? ()

81 8m nm

et
2k
g 2kyn, cos(6,)

k, k :
S fon cos(8)) + kon (1-L-sin®(6)"
g & n

m m

A lincidence normale, on remarque que les coefficients de réflexion et de
transmission sont respectivement égaux pour les polarisations ‘s’ et ‘p’, ce qui est essentiel
pour respecter la symétrie de rotation d'un tel systéme.

On remarque qu’en polarisation 'p’, comme en polarisation 's’, le dénominateur de r,

et 7, est a nouveau égal a 'équation de dispersion définie précédemment. De plus, la

condition d’annulation de 7, ne différe toujours que d'un signe de I'équation de dispersion.

D’une maniere générale, pour les deux polarisations, on peut donc conclure que si le
champ excitateur remplit la condition de I'équation de dispersion, la valeur des coefficients
de Fresnel devient infinie. Cette remarque est en accord avec la définition de la résonance
donnée dans le cas de l'excitateur mécanique. Dans le cas de l'interface unique et des
systémes plus complexes, les zéros des coefficients de réflexion seront qualifiés ‘d’angles de
Brewster généralisés’ en référence a 1’angle de Brewster pour lequel la réflexion d’'une OPPM
en polarisation ‘p’ s’annule a la surface d"un prisme [Born&Wolf80].

Nous allons maintenant nous intéresser aux zéros et aux podles de r et ¢ dans
chacune des polarisations. L'étude de ces coefficients est d'une grande richesse de cas
d’étude en fonction des différentes permittivités (réelles ou complexes) des deux milieux. Je
n’étudierais donc pas tous les cas possibles dans ce manuscrit. Nous allons exclusivement
nous intéresser a des interfaces métal/diélectrique. On prendra dans le cas suivant l'air
&, =1 pour le milieu diélectrique et pour le matériau un métal quelconque &, = (n+ix)’.
Sauf pour faciliter certains résonnements, nous ne nous limiterons pas a la gamme de
longueur d’onde ou 0 < n << k. Le modéle utilisé pour les valeurs d’indice du métal sera le
modele réel pour toutes les longueurs d’onde considérées (de 220nm a 1880nm). Les vecteurs
d’onde seront donc le plus souvent complexes. D'une facon générale, on écrira alors que

k=k'+ik" avec k'et k" des quantités réelles.
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VIL.l1.c. Angles de Brewster

Les calculs présentés dans ce paragraphe seront peu détaillés. Ils permettent de
connaitre les ondes qui présentent un angle de Brewster, i.e. les ondes pour lesquelles le
coefficient de réflexion de Fresnel est nul. Ces calculs serviront essentiellement de
comparaison aux calculs effectués dans le paragraphe VIL.1.d pour les modes d’interfaces qui
nous concernent plus particulierement. La comparaison faite dans le cas de linterface
unique, si elle est triviale, permettra de mieux comprendre les phénomeénes mis en jeu dans
le cas du film mince.

On sait que pour notre systeme et dans notre référentiel, la valeur du k_ est
conservée. On va donc se baser sur cette variable, en cherchant les valeurs pour lesquelles
elle résout la condition d’annulation du coefficient de réflexion. On exprime ensuite en

fonction de cette composante les valeurs des k. dans chacun des milieux en utilisant I'égalité

suivante déduite de I'équation de propagation dans les deux milieux

2
v 8i(2j =kl +k. ie[l,m] Eq. VII-3
c

= Jercas: Cas de 'onde dite ‘'TE ou ‘s’

Dans ce cas, on obtient un coefficient de réflexion nul a la condition suivante

1/2

2 2
v kzl = kzm & (gj 81 _kz = (gj 8m _kj = ‘91 = 5m Eq VII—4
C C

1/2

Il ne peut donc pas y avoir d’angle de Brewster en polarisation 's’. L’affirmation
contraire impliquerait que les deux matériaux ont des permittivités identiques et il
n’existerait donc pas d’interface.

= 2eme cgs : Cas de 'onde dite 'TM’ ou 'p’

Dans le cas ot le champ électrique est contenu dans le plan d'incidence, il existe un

angle de Brewster quand
v S=—= Eq. VII-5

On exprime de fagon analytique les valeurs de la composante k_qui satisfont cette équation
1/2
o €,&
vk =t—|—2— | =%(k +ik.") Eq. VII-6
clg, +e,

Le lecteur averti aura bien stir reconnu l'expression du vecteur d’onde des PPS d’une
interface unique. Il est cependant contradictoire de dire que le systeme entre en résonance et
que 'onde réfléchie, qui représente I'une de ses sorties s’annule (I'amplitude des valeurs de
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sortie doit diverger d’apreés notre définition). Nous allons donc tacher d’expliquer cette
similitude en calculant les modes résonants de cette méme interface. Il est important de noter
que les valeurs des composantes des vecteurs d’onde perpendiculaires a I'interface sont liées

par I'équation Eq. VII-5.

VII.1.d. Modes d’interfaces résonants

On cherche maintenant quelles sont les ondes qui permettent une mise en résonance

de I'interface. Ces ondes sont données par les solutions de 1'équation de dispersion.

= Jercas: Cas del'onde dite ‘TE ou ‘s’

Comme dans le paragraphe précédent, la condition de résonance en polarisation s’

implique que les deux matériaux aient la méme permittivité, il n’existe alors pas d’interface.

1/2

2 2
v o k,=—k, < (Qj g—k2| =- (ﬂj e —k| = &=¢  EqVI7
C

1/2

Il n’existe donc pas d’onde résonante a l'interface entre un métal et un matériau diélectrique
en polarisation 's’. Regardons maintenant le cas de la polarisation ‘p’ qui nous intéresse tout

particuliérement.

= 2eme cgs : Cas de 'onde dite 'TM’ ou 'p’

Dans ce cas, I'équation de dispersion impose la relation suivante entre les

composantes k. du champ électromagnétique :

v =K )
o= Eq. VII-8

3

Comme nous I'avons déja fait remarquer, cette condition ne difféere que d'un signe de
la condition donnée pour obtenir un angle de Brewster (Eq. VII-5). La méthode de résolution

de I'équation est la méme et les composantes k_ solutions sont en fait identiques pour 1’angle
de Brewster et les modes résonants. Seules les composantes k, vont étre différentes. On

exprime donc de facon analytique la valeur de la composante k_résonante qui satisfait

I"équation de dispersion
1/2
E,€
ook =k = iﬁ(m—dj =+(k, '+ik,") Eq. VII-9
cle,+g,

On remarque tout d’abord que sous la racine la quantité est complexe, 'onde qui

satisfait cette condition est en fait une onde plane inhomogeéne dans le cas le plus général. On
définit alors respectivement k ' et k " les parties réelles et imaginaires de k . Le mode

solution est donc une onde propagative dont 'amplitude varie au cours de sa propagation
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suivant I'axe des x. Il existe deux solutions mathématiques a cette expression, égales au signe

prés. On choisira ici la détermination qui permet une propagation de 'onde suivant les x

positifs. Dans ce cas, la composante k_ de I'onde qui satisfait les équations Eq. VII-8 et Eq.

. 7 L) 7 . ~ a) 7 N
VII-9 a une partie réelle positive, supérieure a —,/&, dans la gamme de longueur d’onde ou
c

0 < n << k. Autrement dit, ces modes se trouvent en dessous de la droite de lumiére dans le
diagramme de rayonnement associé au milieu diélectrique considéré. Ils ne pourront donc
pas étre directement excités par des ondes incidentes en espace libre. Il en va de méme pour
trouver un angle de Brewster dans cette gamme de longueur d’onde. Dans le cadre du
modele défini, la partie imaginaire est également strictement positive, ce qui implique une
atténuation de l'onde lors de sa propagation dans le sens des x positifs. Ce choix de

détermination ne modifie en rien la valeur des composantes suivant z dans les deux autres
milieux, puisque les deux déterminations possibles de k  ont le méme carré. Il faut
maintenant déterminer la valeur de la composante normale k, dans I'un des milieux
adjacents a l'interface via I'Eq. VII-3. Il existe alors potentiellement 4 structures distinctes en
fonction des déterminations choisies pour chacune des valeurs de k, dans les différents
milieux. Mais la relation de dispersion Eq. VII-8 fige la détermination dans le second milieu.
En prenant le parti volontaire de ne pas expliciter le mode de détermination (détermination

. ~ . . . . 1. A B B A
sur la partie réelle ou imaginaire), on a dans le premier milieu &/, et k, avec k, =—k ;. On

. . £, £, . L
exprime alors k! =—"2k" et k! =—--2k". Les lettres minuscules indiquant que la

zm

81 81
détermination est imposée par 'une ou l'autre des déterminations choisies pour calculer la

premiére valeur de k_. Dans le cas de l'interface unique, la ‘simplicit¢’ de 1'équation
. . b . L . .
implique que k. =-k , mais ce n’est pas nécessairement le cas. Les ondes solutions de

I'équation de dispersion sont alors représentées par les triplets suivant (kx,kA kz"m) et

zI1?

(kx kP KD ) (on omettra volontairement et systématiquement pour les différents systémes les

z1°
ensembles de solutions donnés pour —k ). En choisissant la méme détermination que
précédemment dans le cas de la résonance qui donne l'angle de Brewster, k et par

2 A B . . .
conséquent k, et k., sont rigoureusement identiques. Par contre, le calcul de k_, n’est pas

effectué avec la méme équation. Dans le cas simple de 'interface unique, les triplets solutions

pour obtenir un angle de Brewster sont les suivants (kx,kfl,—kzam) et (kx,kj,—kfm) (en
rapport a la notation définie par l'équation de dispersion). On remarque alors que les
composantes des vecteurs d’onde sont les mémes en valeur absolue, mais algébriquement
elles n‘ont pas les mémes sens de propagation et d’atténuation perpendiculairement a
l'interface dans 1'un des milieux. Nous verrons que dans le cas du film mince, il existe des
similitudes semblables entre les ondes qui permettent de mettre en résonance le film et les

ondes qui impliquent un coefficient de réflexion nul.
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Avant de conclure cette étude, nous allons représenter les différentes structures des

modes résonants d’interfaces, définies a partir de la valeur de k, dans le milieu diélectrique

‘air’. Il existe alors deux solutions représentées sur la Figure VII-2 dans la gamme de
longueur d’onde ot 0 <n << k. La premiere se propage et s’amplifie vers les z positifs et la
seconde vers les z négatifs. A ces deux solutions correspondent des structures de champ

dans le métal, respectivement propagatives et amorties vers les z positifs ou négatifs.

e k', >0 k', <0
i z k", =0 k" <0
k' >0
k" =0
= X
e k', <0 k', =0
1 k", =0 k", <0

(a) ()

Figure VII-2: Représentation des structures de modes résonants d’une interface métal/air

On définit ainsi deux structures de modes, notées (a)&(b) sur la Figure VII-2. Ces
modes ont le méme comportement suivant 'axe des x, mais des comportements différents
suivant 'axe des z. Les structures présentées sont calculées pour la gamme de longueur
d’onde ot 0 <n << k. Dans le cas du métal réel, nous verrons que les structures des modes
résonants ne sont pas similaires sur toute la plage de longueur d’onde considérée par notre
modele. Les possibilités d’excitation de ces modes résonants seront discutées dans le chapitre
VIII. Leur excitation implique des coefficients de Fresnel de transmission et de réflexion dont

les valeurs seraient arbitrairement grandes. La Figure VII-3 a&b compare les valeurs des

modules des coefficient de Fresnel pour des ondes incidentes dont la composante k_ est
purement réelle (Figure VII-3-a), ou qui ont de facon hypothétique une composante k_ réelle

a laquelle on ajoute la partie imaginaire exacte du mode (Figure VII-3-b).
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Figure VII-3 a&b: Module au carré des coefficients de Fresnel r et t d’une interface Ag/air.
Sur la figure (a) k_ est un réel pur, sur la figure (b), on ajoute a k¢ _une partie imaginaire

telle que Im(k ) = Im(k,,.)-

Sur la Figure VII-3, on remarque I’amplification respective de chacun des coefficients
a la résonance. Cependant seul le vecteur d’onde complet du mode permet d’obtenir une
résonance telle qu’elle a été définie, avec une valeur d’amplitude qui tend vers une valeur
infinie. Dans le cas ot le vecteur d’onde est réel, le systéme entre bien en résonance mais les
amplitudes de r et t restent bornées. Pour résumer, on dira donc que seules les solutions
exactes de I'équation de dispersion peuvent permettre une excitation aux poles du systéme.

Les modes qui confinent le champ électromagnétique au plus pres de l'interface, i.e.
les modes dont la structure suivant I’axe z est similaire a la structure notée (a) sur la Figure
VII-2 sont qualifiés de modes plasmon-polariton de surface guidés ou ‘bound’
[Burke86],[Dionne05]. Un mode dont la structure est semblable a celle de la Figure VII-2(b)
n’est pas guidé par l'interface.

Nous allons maintenant tracer les courbes de dispersion pour la partie réelle et
imaginaire du vecteur d’onde suivant les axes x et z dans le cas d"une interface Argent/ Air.
Les courbes de dispersion représentent I’ensemble des triplets solutions en fonction de la
pulsation @ du champ électromagnétique. Pour exciter au pdle un mode résonant, il faut
que I'onde incidente coincide en impulsion (vecteur d’onde) et en énergie (¢ @ en eV) aux
différentes solutions données dans la Figure VII-4 et Figure VII-5. On en déduit ensuite les
valeurs des composantes réelles et imaginaires des vecteurs d’ondes suivant 'axe z dans
chacun des milieux adjacents (Figure VII-7&Figure VII-8). Le calcul des différentes courbes

est effectué a partir des valeurs d’indice données dans [Johnson&Christy72], avec

. N2 oqs . . 122 2
g, =(n+ix)". On suppose que les milieux diélectriques considérés ne présentent aucune

dispersion (¢, =1 et ¢, =(1.458)"). Pour calculer les valeurs de k. et présenter les
courbes de dispersion, nous avons choisi la composante dans le milieu diélectrique telle
qu’elle permette d’obtenir le mode présenté sur la Figure VII-2(a). Pour le mode présenté sur

la Figure VII-2(b), les valeurs des composantes k., qui sont de signe opposés ne seront pas

représentées.
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VIl.l.e. Courbe de dispersion de l'interface unique Ag/air

On présente sur la Figure VII-4 et Figure VII-5 les courbes de dispersion de la partie

réelle et imaginaire des modes propres de 'interface Ag/air.

(eV) {nm) {eV) {nm)
5 1250 5 : 250
ar 1310 ar 310
3 {410 3t 410
2t {620 2t 520
1t 1240 1 1240

7 . L L L L L L L L . L L .
% 0.01 0.02 003 % 0.01 0.02 0.03
Re(k ) (nm'') Im(k ) (nm")
Figure VII-4: Courbe de dispersion de la partie Figure VII-5: Courbe de dispersion de la partie
réelle du vecteur d’onde £_ imaginaire du vecteur d’onde £

des modes propres d’une interface Ag/air des modes propres d’une interface Ag/air

On remarque la partie non-radiative de la courbe de dispersion, caractéristique des
PPS. Le passage au dessus de la droite de lumiére s’effectue a une longueur d’onde comprise
entre la longueur d’onde du plasmon de surface (~330nm) et celle de la résonance plasma
(~316nm). Aux environs de la résonance plasma (~316nm), on remarque que l’absorption

augmente tres fortement. La courbe de dispersion de la partie imaginaire de k_ est associée a

la longueur de propagation du mode. La partie imaginaire de la composante k_du vecteur

d’onde permet de calculer la longueur de propagation 'L” pour laquelle I'intensité du champ

2 z4e .z « e, 1
électromagnétique associé au mode sera divisée par un facteur e?, L :k— Cette courbe

n’
X

(Figure VII-6) permet d’estimer les distances que peuvent parcourir les PPS se propageant
aux interfaces métalliques. Ces distances varient tres fortement en fonction de la longueur
d’onde, de moins d"un micron pour les ondes UV jusqu’a plusieurs 100aine de microns dans le

proche IR.
{eV) 4

{nrm)

1250

1310

1410

4620

11240

071 1| 1IO - IIH1”[‘]0 - “‘1”[|]|OO
Longueur de propagation (pm)

Figure VII-6 : Longueur de propagation des modes propres d'une interface Ag/Air
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(nm) (nm)
4250 4 250
4310 4310
4410 1410
1620 4620
1 ] {1240 1 11240
9 -0 ;33 -0 b2 -0 l".)‘l 0 0 b'l 0.62 0 £]3 OU U.IEH 0 ;]2 1] ID3 0 E]dl 005
Rek,) (nm'") Imk,) (hm")
Figure VII-7: Courbes de dispersion de la Figure VII-8: Courbes de dispersion de la
composante réelle du vecteur d’onde kz des modes  composante imaginaire du vecteur d’onde kz des
propres d'une interface Ag/air dans chacun des modes propres d'une interface Ag/air dans chacun
milieux adjacents des milieux adjacents

Dans la partie diélectrique (courbes continues) le mode a bien la structure décrit sur
la Figure VII-2-a pour toutes les longueurs d’onde. Comme dans le cas de I’onde évanescente
excitée en réflexion totale interne a la surface d'un prisme, la partie imaginaire de I'onde

dans l'air permet d’estimer la longueur de pénétration dans le milieu diélectrique

1
perpendiculairement a la surface d, =—— (Figure VII-9). Dans la partie métal (courbes
z1

discontinues), on parlera de la profondeur de peau mais la définition reste la méme

1 . . —
d, =—— (Figure VII-10). On remarque toutefois que la partie réelle de la composante £,

zm

change de signe pour les longueurs d’onde situées entre 316 et 342nm. A ces deux longueurs
d’onde, le PPS concerné a une composante tangentielle purement évanescente. Entre ces
longueurs d’onde, I'oscillation du champ s’effectue vers I'interface, mais la structure confinée

du mode n’est pas remise en cause, les parties imaginaires conservent le méme signe.

(V) (nm) (eV) (nm)
5 250 5 250
4 310 4 310
3 410 3 410
44 620 21 - 620
! 11240 i 41240
0 . o 0 L L . . s '

10 10 20 40 60 80 100 120 140
Longueur de pénétration (nm) Profondeur de peau (nm)
Figure VII-9: Longueur de pénétration des modes Figure VII-10: Profondeur de peau des modes
propres d'une interface Ag/air dans Pair propres d'une interface Ag/air
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En fonction des différentes interfaces métal/diélectrique étudiées, les valeurs de @,

et @, , ainsi que l'amplitude respective des résonances peuvent varier fortement. Ayant le

souci d’appuyer notre étude des PPS avec des réalisations expérimentales, nous avons

recherché des métaux pour lesquels les modes non radiatifs (couple (k ,®) a ‘droite” de la

courbe de lumiére) et les différentes résonances (plasma et plasmon de surface) sont inclus
dans la gamme de longueur d’onde visible. L’or et 'argent sont deux métaux courants qui
répondent a ce critére. Notre travail s’est concentré sur 1'argent pour la partie théorique. Ce
métal présente des résonances plus marquées (donc plus démonstratives) que l'or.
Cependant, pour la partie expérimentale, nous avons choisi de travailler avec I'or pour éviter

les soucis de sulfuration et d’oxydation spontanée a I’air libre rencontrés avec I'argent.

Dans ce paragraphe, nous avons donc traité le cas des modes de surface résonants
d’une interface unique Ag/Air de maniere exacte en régime harmonique. Apres cette 1ére
partie théorique, nous allons maintenant introduire une seconde interface, définissant cette
fois un film métallique, déposé ou non sur un substrat. Nous tenterons de reproduire tout le
raisonnement précédent. Dans un premier temps on définira 1'équation de dispersion d’un
tel systeme. Puis nous chercherons toutes les solutions qui permettent d’annuler cette
équation. Nous inclurons donc dans notre étude les modes qui ne sont pas guidés par le film
métallique. I s’agira ensuite de définir quels sont les modes résonants en fonction de la
configuration expérimentale.

Nous continuerons de ne pas nous limiter au cas de faible absorption, modélisé par le
modele du gaz d’électron libre. Nous nous intéresserons cette fois uniquement a la
polarisation ‘p” qui permet de générer des modes propres résonants dans cette configuration.
Nous considérerons dans un premier temps un systéme ou les deux interfaces sont
découplées, i.e. o1 les deux interfaces sont séparées par une grande distance par rapport a la
profondeur de peau des PPS des deux interfaces. Puis dans un deuxieme temps, nous
observerons ce qui se passe dans le cas de films métalliques moins épais, symétrique d’abord
et asymétrique ensuite.
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VII.2. Le film

VII.2.a. Position du probléme

Nous considérons maintenant un film mince métallique définit par deux interfaces
parfaitement planes. Le film est encadré par 2 milieux diélectriques homogenes semi-infinis.

Le systeme est schématisé sur la Figure VII-11.

— I ——=FC = hc rd
(EZ :HZ skz ) v

/
6‘2 \\\{,
£
!
@) X
I-’ \._
8] z" \\
g N — R —+R —
&E H k)
—ic —=C ke
(El D‘Hl akl )

Figure VII-11: Schéma de l'interaction d'une onde EM avec un film mince métallique.

Comme dans le cas de l'interface unique, on peut écrire mathématiquement le
probléme a l'aide des équations de Maxwell et des équations de continuité. On obtient alors

le systéme matriciel suivant :

E + Q eikzmd & — kLm e_ikzzd . Q _@ eik-’/"d & + kLm eiklzd
81 8m 82 Sm (Hlmc j 81 8m 82 8m (HR j

inc .
(Q _ kﬂJ o Hend (& + @j o Head H, [Q + kﬂj o e (2 _ @j et
81 8m 82 8m 81 8m 82 8m

De la méme fagon que dans le cas de l'interface unique on exprime alors le probleme

sous la forme ®S =FE et on cherche les solutions du probleme homogene ®S§ =0. ‘After

few steps of algebraic manipulations’ [Yeh88], on obtient I'équation de dispersion qui permet

de calculer les modes résonants du film mince considéré. Comme dans le cas de l'interface

unique, on recherche les zéros du déterminant de l'opérateur ®, soit det(@)zo. Pour

I'étude, on notera le déterminant de la matrice 2x2 ® comme une fonction des variables

complexes k_,k_ . k_, et delépaisseur réelle d >0 du film :
k. k Yk, k. ). (k. k )k w
D(k k k d) — zl 4 —zm 72 4 —zm e*l md | ozl _ “zm z2 _ zm el Zm!
z1> “zm> T Z2°
81 8m 82 8m 81 gm 82 gm
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Pour connaitre les modes propres du film mince, on cherchera donc les ondes qui

sont solutions de 1'équation de dispersion

v D(k,.k, . K,,d)=0 Eq. VIL-10

zm?

Avant de nous lancer dans la recherche des modes résonants proprement dit, nous

allons maintenant calculer les coefficients de Fresnel du film mince.

VIL.2.b. Coefficients de Fresnel d’un film métallique

Pour écrire les différents coefficients de Fresnel, on considére une seule onde
incidente dans le milieu d’indice fort &,. On a par conséquent H|" =0 et H,” #0. Dans

cette configuration, en résolvant les équations de Maxwell, on aboutit aux coefficients de

Fresnel suivant en polarisation 'p’ :

kzl + kzm kzZ _ kzm e—iklmd kZl _ kzm kzZ + kzm eiklmd
r o= 81 Sm 82 8m 8l 8m 2 m
P
zl + kzm kzZ + kzm e—ikzmd_ kzl _ kzm 72 zm eikzmd
81 Sm 82 8m 81 8m 82 Sm
et
4 z2 ~“zm
p
z1 + kzm kzZ + kzm e_ikzrnd_ kzl _ kzm kz2 _ kzm eikzrnd
81 8m 82 Sm 81 Sm 82 8m

Comme dans le cas de l'interface unique, la recherche des valeurs qui permettent
I'annulation du dénominateur des coefficients de transmission et de réflexion se fait grace a
I'équation de dispersion (Eq. VII-10). On confirme ainsi que les ondes solutions de I'équation
de dispersion impliquent que les coefficients r, et ¢, tendent bien vers des valeurs infinies.
On remarque une nouvelle fois, comme dans le cas de l'interface unique les similitudes entre
le numérateur et le dénominateur du coefficient de réflexion. Nous reviendrons sur

I'importance de ces similitudes dans le chapitre suivant.
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VIL.2.c. Recherche des modes propres de film métallique

Lorsqu’on recherche les zéros de 1'équation de dispersion, celle-ci est similaire a
I'équation des modes en optique guidée pour un film diélectrique [Adams81]. Elle peut alors

se réécrire sous la forme suivante :

kzm kzl kzZ
. 8m 81 82
v DK,k k,,d)=0 < th(ik,d)= 3 Eq. VII-11
kzm kzl kzZ
+ =L
8m 81 82

On remarque alors qu’il existe une solution triviale indépendante de I'épaisseur ‘d’
du film a I'équation Eq. VII-11 si k,, =0. En optique guidée, ce mode est appelé ‘mode de
coupure’. De plus, les propriétés de périodicité de la tangente hyperbolique font qu’il
existera tout un ensemble (infini dénombrable) de modes résonants. Ces modes seront
qualifiés de modes d’ordre supérieur.

Comme dans le cas de I'interface unique, on va chercher les valeurs de la composante

k. qui permettent d’annuler la fonction D. Cependant, la nature transcendantale de cette
fonction implique que les solutions de 1'équation de dispersion du film ne seront pas obtenus

de facon analytique. Cette fonction est une fonction paire de la variable k_, on présentera

préférentiellement les solutions telles que Im(k ) >0. La composante k_, a priori complexe,

P 1/2
permet de calculer les valeurs de k£, dans chacun des 3 milieux ( k= i[(ﬂj £ — kf} ). Cette
C

fonction est multiforme, chaque calcul de %k, a 2 valeurs complexes possibles, égalent a un
signe preés. Il y a donc a priori huit combinaisons distinctes de détermination qui peuvent

résoudre l'équation de dispersion (Zk

3K, 1K ). Les symétries de la fonction D
permettent de limiter le nombre des déterminations a étudier. En effet, on remarque que la

détermination du signe de la valeur de k, n’aura aucune influence sur les valeurs des
solutions de l'équation de dispersion puisque D(k, .k .k,.d)=-Dk,,~k, . k,,d). Par
conséquent on décide de considérer pour la suite de ce manuscrit la détermination qui donne
une partie imaginaire positive pour k_, . Il existe tout de méme 1 ensemble de solutions pour
chaque détermination et 4 déterminations différentes a étudier.

Aux 4 déterminations possibles correspondent différentes structures de modes. Ces
structures sont étiquetées par les valeurs de la partie imaginaire du &, choisies dans chacun
des milieux diélectriques ((p,p,n), pour la détermination positive, positive et négative dans
les milieux 1, métallique et 2 respectivement). Dans la partie métallique, I'onde comporte
systématiquement les deux déterminations, tous les modes sont donc stationnaires selon
I'axe Oz. L'allure des différentes ondes solutions de 1'équation de dispersion est représentée

pour chacune des déterminations sur la Figure VII-12.
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Figure VII-12: Classification des différents modes propres envisageables dans le cas d’un film métallique

Seule la structure (p,p/n,p) représentée sur la Figure VII-12 confinent 1'énergie de
I'onde dans le film. On parlera alors de mode guidés ou ‘bound” [Burke86],[Dionne05]. Les
autres modes ne sont pas des modes guidés par le film métallique. Ces différents modes sont
les solutions ‘mathématiques” du systeme. En effet, toutes les solutions mathématiques de
I"équation de dispersion n’impliquent pas qu’il soit possible d’exciter les modes résonants
dans les déterminations considérées. Les possibilités d’excitation optique de ces différents
modes seront discutées dans le chapitre VIII de ce manuscrit.

La classification des modes selon la valeur des parties imaginaires des composantes
k. du vecteur d’'onde permet de donner une indication sur la structure énergétique du
mode. En pratique, la recherche des différents modes peut étre réalisée en imposant la
détermination sur les parties réelles ou sur les parties imaginaires des k_ dans les différents

milieux.

Revenons maintenant sur le coefficient de Fresnel de réflexion définit précédemment
pour le film mince. En ne précisant volontairement pas le mode de détermination choisi, on

remarque que pour chacune des déterminations possibles, le coefficient r, peut s’écrire sous

la forme suivante :

A A 1A A B B
R e
’ DI KA KA. d) DMK KA. d)

z1° 719

On en déduit que les poles et les zéros du coefficient de réflexion du film métallique

seront représentés par les zéros de 1'équation de dispersion dans deux cas de détermination
. 2 B A B A . . A 2 . . . 2
différents (k. =—k, et k., =—k_,). 1l s’agira ensuite de connaitre la détermination imposée

par la configuration expérimentale [Neviere80]. Cette propriété est particulierement

intéressante pour au moins deux raisons. La premiére est que I'étude complete des zéros de
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la fonction D(k, .k, .k,,,d) permet de connaitre a la fois les modes propres résonant du

727
film mince et les angles de Brewster qui impliquent une réflexion nulle. La seconde est
qu’elle peut permettre de mesurer en champ lointain des points de la courbe de dispersion

d’une des déterminations en observant I'angle de Brewster d’un film mince.

Nous allons maintenant chercher les zéros de la fonction D pour les 4 déterminations
présentées. Comme il n’est plus possible de trouver une solution analytique pour la

composante k_ du vecteur d’onde, on effectuera donc les recherches de fagon numérique,

par approximations successives. Avant de déterminer les différentes solutions de cette
équation de dispersion dans le cas le plus général, nous allons étudier deux cas qui
permettent de ‘simplifier’ le probleme. On supposera tout d’abord que le film a une trés forte
épaisseur, puis nous ferons I'hypothese que les deux milieux diélectriques ont la méme
permittivité. Enfin, nous traiterons le cas le plus général du film mince asymétrique.

VIL.2.ci. Cas du film asymétrique tres épais

Dans ce cas, on admet que k_, est un nombre complexe et que I'on a choisi sa partie

imaginaire positive, I'équation de dispersion se simplifie et donne alors:

k. k k, k i
z1 + zZm 72 + zm e Kmd = O Eq VII—12
g € €& &

m

v D(kzl’kzm’kZZ’d)z

m

En effet, lorsque d tend vers I'infini, en comparaison du premier terme de la fonction D, la

seconde partie de I'équation de dispersion (Eq. VII-10) est négligeable du fait de la tres faible

valeur du module de €. On remarque alors qu’il existe des solutions particulieres de
I'équation de dispersion qui peuvent étre approximées aux différentes solutions qui
résolvent les équations de dispersion des deux interfaces uniques découplées (étude réalisée
dans le chapitre VIL.1). La recherche de ces solutions particuliéres sera effectuée par
continuité en prenant pour point de départ les solutions des interfaces métal-diélectrique
découplées et en faisant varier 1'épaisseur du film. Les solutions de 1'équation de dispersion
ainsi trouvées, associées aux modes propres résonants des interfaces uniques et modifiées

par le couplage des deux interfaces seront qualifiées de ‘modes résonants d’ordre 0.

Pour I'étude des modes propres des films minces symétrique et asymétrique, nous
allons nous intéresser tout particulierement a ces modes d'ordre 0. Dans les 4
déterminations, on va donc rechercher pour les films de fortes épaisseurs les deux zéros de
I'équation de dispersion associés aux modes des interfaces uniques (une solution pour
chacune des 2 interfaces x 4 déterminations). On recherche donc a priori 8 ensembles de

solutions distincts associés aux modes résonants d’ordre 0. Cependant, comme dans le cas de
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l'interface unique, on montre que 1'équation de dispersion impose la détermination de k_,

pour une détermination de k_, choisie:

A
Kon K2 cie, @y—"*on st a
k:z Sm 81 gm
Dk,,k, .k ,,d)=0 & == v

& R g dy-Ko cngie,a
1 m
On recherche donc 4 courbes de dispersion associées aux modes résonants d’ordre 0
dans le cas des films minces. A ces 4 ensembles s’ajoutent les modes d’ordres supérieurs
évoqués précédemment. Un ensemble de mode d’ordre supérieur est attendu dans chacune
des 4 déterminations. Ces modes ne seront par contre pas approximés de facon analytique,

meéme pour les films de fortes épaisseurs.

VII.2.cii. Cas du film mince symétrique

Pour étudier le cas du film mince symétrique, on pose ¢, = ¢, . Il faut donc considérer
les quatre déterminations possibles avec la relation supplémentaire k_, =tk . Pour cette

étude, on se concentrera principalement sur la recherche des modes d’ordre 0. Dans le cas du
film tres épais évoqué précédemment, le zéro de D associé au mode d’ordre 0 sera d"ordre 2.
On doit donc s’attendre a une levée de dégénérescence du poéle lors de la diminution de

I'épaisseur du film.

On va traiter les différents cas d'études dans cet ordre, le cas (k k

z1>%zm o
(kk k)(kk k)etenfin(kk

z1> % zm > z1> " zm? z1> % zm >

~ka),
—k_, ) On détermine la valeur de &k, telle que
sa partie imaginaire soit positive.

= Jercas: (k k

z1> " zm >

k)
Dans ce cas k_, = —k_, on réécrit I'équation de dispersion de la maniére suivante :

2 2
D(kzla Zlad) O - 2 (k ]_(k_zm] Sh(lkzmd):()
1 €

€

m

On retrouve alors de facon évidente la solution &k, =0 et la solution en k_ obtenue pour
I'interface découplée (étude effectuée dans le paragraphe VIL.1). Cette solution représente la
premiere des quatre courbes de dispersion attendues. Le mode n’est pas guidé, le champ
diverge dans le milieu 2 puisque £, a été déterminé tel que sa partie imaginaire soit
positive.

Ces différentes solutions présentent la particularité d’étre indépendantes de 1'épaisseur

du film. Nous ne représentons pas les courbes de dispersion de ces solutions.
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= 2emecas: (—k,,k,,.k.,)

zm?
Dans ce cas on retrouve exactement le méme résultat que précédemment. En effet, la
symétrie du probleme fait que ces deux déterminations sont rigoureusement équivalentes.

La deuxiéme courbe de dispersion trouvée est donc égale a la premiere.

. 3émecas:(k k k)

z1> % zm?>
Dans ce cas k_, = k_, on réécrit alors I'équation de dispersion de la maniére suivante :

2 2

k, k y k. k ‘
mKd)=0 & 2l P | omkgnd | 2l Pam | o Kond
& & g €

m

D(k

zl’
m

Les solutions peuvent alors étre recherchées avec deux équations de dispersion

différentes qui peuvent donner chacune un ensemble de solutions.

k, kzm k_d

v oo, —> = th) —=— =0 Eq. VII-13
g g, 2i
k, k, k, d

v o — —S+—Zcoth =0 Eq. VII-14
g €, 2i

Comme dans le cas de l'équation de dispersion générale, on notera w, (k_,k_ ) et

o (k. k

zm

) les fonctions associées a chacune des deux branches. Dans ce cas, lorsque 1'on
observe la diminution de l'épaisseur du film, on confirme que le podle se dédouble pour
donner les branches de solutions distinctes @, et w_. On conserve ici la non dépendance des
fonctions @, et @ ala détermination du signe de k_, . Une fois les solutions en k_ trouvées,
on exprime k_, en fonction de k_, en prenant sa partie imaginaire positive. On calcul ensuite
k_, directement en fonction de k_, via les équations de dispersion Eq. VII-13 et Eq. VII-14.

La détermination imposée par 1'équation de dispersion étant évidement celle utilisée pour la

recherche des solutions. On a donc maintenant les 4 courbes de dispersions attendues.

. 4émecas:( k. k

z1°2 % zm >

)

Dans ce dernier cas, on trouve les mémes équations que dans le cas précédent mais
avec un argument multiplié par *-1" dans les fonctions hyperboliques. On montre alors que si
les branches @, et @ ont des solutions ces deux nouvelles équations de dispersion ne
peuvent pas donner de solutions associées aux modes d’ordre 0. En effet, pour les films de

fortes épaisseurs, et par continuité pour le film mince étudié, on montre que

k— Kom zh(k d] et ﬁ_kﬂth(w) ne peuvent pas étre simultanément nuls, de méme que
g €, 2i g € 2i

1 m
oy Ko cop{ K| et 1Ko cop{ K
g g, 2i g g, 2
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= Ftude approfondie du cas n°3

On considere donc le cas (kzl,k kzl), en choisissant toutes les parties imaginaires

zm?
positives. Avant de nous lancer dans la recherche des solutions des deux branches w, et @ _,
nous avons tracé pour différentes longueurs d’onde l'inverse du carré des modules des

fonctions D, @, et @_en fonction de k. On représente ces fonctions dans le plan complexe

pour cette méme détermination (p,p,p). Comme les fonctions sont en k. on se limite a

présenter le demi-plan complexe supérieur. Un exemple est présenté en Figure VII-13, Figure
VII-14 & Figure VII-15. La longueur d’onde choisie est 335nm et le film mesure 200nm

d’épaisseur.

Sy, aivfaglair, disp complete, A=335nm, d=200nm

Imik,) iy

00 00 o 001 002 003 004
Rek,) (")

Figure VII-13 : Cartographie de I’inverse du carré du module de la fonction D, dét. (p,p,p)

Sym,airfagfair, tanh , A=335nm, d=200nm Sym airfagfair, coth, A=335nm, d=200nm
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Figure VII-14: Cartographie de I’inverse du carré  Figure VII-15: Cartographie de ’inverse du carré
du module de I’équation @, , dét. (p,p,p) du module de I’équation o , dét. (p,p,p)

Les fortes valeurs (en rouge) représentent les poles de l'inverse du carré des modules
des fonctions étudiées, qui sont donc les zéros de la fonction considérée. La solution associée
a l'interface unique métal/air est située au centre du *x’. On confirme bien dans chacun des
cas, 'existence d’'un mode d’ordre 0. En effet, comme le film est épais la solution donnée

pour l'interface découplée permet une bonne approximation du mode d’ordre 0 du film
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métallique. On remarque également qu’elle n’est pas unique. Le centre du ‘o’ désigne la
solution k_, =0. La valeur de k, correspondante n’est pas un zéro des équations @, et @_.
Enfin, on remarque le début de 1’ensemble des solutions associées aux modes d’ordre
supérieur dues a la périodicité de la fonction tangente hyperbolique (Eq. VII-11). Cet
ensemble se scinde en deux sous-ensembles associés a chacune des branches @, et @_(Eq.
VII-13 et Eq. VII-14). Ces solutions semblent avoir une partie imaginaire importante et une
partie réelle bornée. L’étude par représentation graphique ne peut pas suffire pour trancher.

On suppose alors I'existence de cet ensemble de solutions, avec le vecteur d’onde £k,
résonant d’ordre q k, =k, '+ik," dans le demi-plan supérieur. Lorsque le module de £,

devient trés grand, on peut exprimer les k, dans chacun des milieux tel que
1/2

2

1) , y : : : .

k,= (—j gi—qu ~ik,. On montre alors avec l'équation de dispersion complete
c

(gm +€l)(€m +€2) g2k ik
(gm —81)(€m _82)

bornées en partie réelle et deviennent périodiques selon la partie imaginaire de &, . La

. Les solutions sont donc bien

Dk, .k, k,,d)=0 que

question est de savoir si ces solutions sont exclusivement radiatives, question qui n’a pas pu
étre tranchée. Nous verrons d’ailleurs que dans le cas du film asymétrique, certains modes
d’ordre supérieur ne sont pas a gauche des courbes de lumiére.

Avant de nous lancer dans la recherche automatique des solutions en fonction de la
longueur d’onde et de 1'épaisseur, nous avons observé quels étaient les déplacements
possibles des différents poles en fonction de l'épaisseur. On observe en effet différents
comportements pour les solutions de I'équation de dispersion lors de la diminution de
I'épaisseur du film. Certains des comportements observés sont schématisés sur la Figure
VII-16.

Sym,air/ag/air, disp complete, A=335nm, d=200nm
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Figure VII-16: Représentation des comportements d'évolution des différents modes
en fonction de 1'épaisseur du film métallique, dét. (p,p,p)
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En tout premier lieu, les solutions associées aux poles indépendants de 1'épaisseur
n’évoluent qu’en fonction de la longueur d’onde évidemment. Lorsque 1'épaisseur diminue,
les modes d’ordre supérieur fuient le long de l'axe imaginaire vers les grandes valeurs
(comportement numéroté 1 sur la Figure VII-16). La partie réelle augmente ou diminue en
fonction de la gamme spectrale d’observation. Il est possible que ces solutions ‘disparaissent’
quand la partie réelle devient nulle. C’'est également le cas pour les solutions associées aux
modes résonants d’ordre 0 (comportement n°2 sur la Figure VII-16). En fait, les solutions ne
disparaissent pas completement. Les discontinuités observées sont bien connues en
Mathématiques dans le cadre de l'étude des surfaces de Riemann. C'est le choix de la
détermination qui impose cette représentation. Le pole varie de fagon continue, mais pour le
représenter, il faut imposer une autre détermination que celle choisie.

Cette remarque est doublement importante. Elle implique que pour tracer les courbes
de dispersion dans leur intégralité, il est nécessaire de rechercher les solutions par continuité
dans toutes les différentes déterminations, et elle implique également que pour certaines
longueurs d’onde et certaines épaisseurs, il existe des modes résonants purement

évanescents en k_.

De la méme fagon, les solutions associées aux modes résonants d’ordre 0 peuvent se
comporter de la maniére n°3. Ce cas est particulierement intéressant puisqu’il signifie qu’il
existe une longueur d’onde et une épaisseur donnée pour lesquelles le mode propre associé
est une onde purement propagative selon Ox. Enfin, il est possible que les solutions associées
aux modes d’ordre 0 évoluent vers deux valeurs limites quand l'épaisseur devient tres

27n,

petite : et I'infini.

Finalement, pour tracer les courbes de dispersion, on recherche de proche en proche
les zéros de la fonction D en faisant varier 1'épaisseur et la longueur d’onde. Pour étre str
de ne pas passer d'un zéro a l'autre, il est nécessaire d’effectuer une variation lente et
continue, avec une fenétre de recherche trés resserrée. Les courbes sont recherchées de
maniere redondante depuis les basses et les grandes longueurs d’onde dans la gamme

N

spectrale de A=220nm a A=1880nm. Les valeurs d’indice utilisées pour décrire le milieu
métallique sont celles données par la référence suivante [Johnson&Christy72]. Pour s’assurer
que toutes les solutions associées aux modes calculés sont bien solutions, on vérifie de facon
systématique que les parties réelle et imaginaire de 1'équation de dispersion sont bien nulles

a l'erreur machine pres (double précision du Fortran).

» Courbes de dispersion de la partie réelle de k__pour un film mince symétrique

Les courbes de dispersion de la composante k_ associées au mode d’ordre 0 de film

symétrique Air/Ag/Air sont représentées sur les Figure VII-17, Figure VII-18 pour la

branche ,, et sur les Figure VII-19 et Figure VII-20 pour la branche @ . On représente

systématiquement les courbes de dispersion pour des films d’épaisseur 1000, 100, 50 et 25nm.
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Figure VII-17: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-18: Courbes de dispersion de la partie

réelle de k_associée a o, imaginaire de & _associée & @,
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Figure VII-19: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-20: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_associée a @ imaginaire de & _associée a @

La courbe @, est bien continue et toutes les valeurs des parties réelles et imaginaires

ont le méme signe. La courbe pour 1000nm d’épaisseur sert de référence pour chacune des
courbes. On remarque '1ouverture’ de la résonance plasma et plasmon de surface

accompagnée d'une augmentation de la partie imaginaire des solutions. La branche ®, est
qualifiée de ‘long range’ car les valeurs de la partie imaginaire des modes de surfaces sont

plus faibles que celles de la branche @ . L’amortissement est par conséquent moins
important et les distances de propagation plus grandes.

Pour la courbe @ _, I'ouverture de la résonance est encore plus importante que pour la
branche @, . On remarque également que les valeurs des parties réelles et imaginaires des
modes associés a la branche @_ peuvent changer de signe. Pour les zones extrémes (faibles et

grandes longueurs d’onde) ce changement ne porte pas a conséquence, en effet, on sait que

—k_ dont les parties réelles et imaginaires sont positives pour les petites longueurs d’onde

est également solution. Il existe cependant une gamme spectrale qui varie selon I'épaisseur

du film et pour laquelle la propagation et I'atténuation du mode sont de signes opposés
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(290nm<A<310nm et 275nm<A<310nm respectivement pour des films de 50 et 25nm
d’épaisseur).

I est maintenant nécessaire de calculer les valeurs des différents k_ dans chacun des
milieux. Connaissant les valeurs exactes des composantes suivant I'axe Ox, ce calcul est

P 1/2

. , . w - T
effectué via lexpression k  =||—| &, —k; dans le milieu métallique (avec la

c

détermination choisie) et directement d’apres 1'équation de dispersion dans le milieu

diélectrique. On représente maintenant les courbes de dispersions des composantes k, pour
la branche de solutions @, sur les Figure VII-21, Figure VII-22, Figure VII-23 et Figure
VII-24, et pour la branche @ sur les Figure VII-25, Figure VII-26, Figure VII-27 et Figure
VII-28.
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Figure VII-21: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-22: Courbes de dispersion de la partie

réelle de k_ associéea o, imaginaire de k_ associée a o,
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Figure VII-23: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-24: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_ associée a o, imaginaire de k_ associée a o,

On remarque que pour les films d’épaisseurs supérieures a 25nm, il existe deux

longueurs d’onde pour lesquelles I'onde dans le film métallique est purement évanescente
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selon I'axe Oz. De plus, si il est vrai que la partie réelle du vecteur d’onde selon 'axe Oz est
faible dans le milieu diélectrique hors de la zone de résonance, il n’est pas nul. D’ou l'intérét
du calcul exact qui ne néglige pas cette partie réelle pour rechercher I'excitateur le mieux

adapté. On remarque enfin que la partie imaginaire de k_ est strictement positive, ce qui

implique que le mode est guidé sur toute la gamme spectrale et pour toutes les épaisseurs

représentees.
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Figure VII-25: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_ associéea o

Figure VII-26: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de k_, associéea @
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Figure VII-27: Courbes de dispersion de la partie
réelle de i associéea @
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Figure VII-28: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de k_ associéea o

Dans le cas de la courbe @ , on remarque que le calcul de k, présente une
discontinuité due a la détermination utilisée (Im>0). Mais les valeurs de k,, des différents

modes varient bien de fagon continue. La partie imaginaire de &, est nulle aux valeurs pour

2 1/2
lesquelles Re(k,,) et Im(k,) sont nulles (k, = (%) &, —k" +k" =2ik' k" | ). On
remarque alors que dans ce cas, la partie imaginaire du k_, devient négative pour la gamme

spectrale dans laquelle la propagation et I'atténuation de I'onde ne se font pas dans la méme
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direction. Le mode associé n’est donc plus guidé par le film dans cette gamme de longueur
d’onde. On est dans le cas de modes a pertes pour le film mince. Je me permets de préciser

que les résultats présentés ici ne sont pas en accord avec certains résultats présentés dans la

littérature [Dionne05]. En effet, dans notre étude, les derniéres valeurs de k_ pour lesquelles

le mode est guidé sont : purement réelles non nulles pour les hautes longueurs d’onde et

purement imaginaires non nulles pour les basses longueurs d’onde.

Nous sommes maintenant parvenus a la fin de notre étude des modes résonants d’un
film mince symétrique. Si les solutions associées aux modes d’ordre 0 ont été données pour
les différentes déterminations, il serait également intéressant de rechercher les solutions
associées aux modes d’ordre supérieur. Ces solutions ont certes une partie imaginaire plus
importante que celle des modes présentés, mais leur contribution peu ne pas étre négligeable
comme nous le verrons dans le paragraphe suivant qui concerne 1'étude des modes propres

résonants d’un film mince métallique asymétrique.

VII.2.c.iii. Cas du film mince asymétrique

Dans ce cas, on considére un film mince compris entre deux milieux diélectriques
I'air et le verre). Aucune simplification de l'équation de dispersion n’est envisagée, on
p q p &€/

considére donc I'équation de dispersion (Eq. VII-10) dans son intégralité :

k, k k, k| k, k k, k ;
Dk, kK pd) = ety Ko | Ko Ko Jotns [ Ko YKo Ko |ona
g € g, € g € g, €

m m m m

On recherche donc dans un premier temps 4 courbes de dispersion associées aux
modes résonants d’ordre 0. La recherche est effectuée de la méme fagon que pour le film
mince symétrique. Pour des raisons pratiques, pour la recherche des zéros on impose cette
fois-ci la détermination des composantes k, dans les milieux diélectriques sur la partie
réelle. Les courbes de dispersion permettant ensuite de connaitre avec précision la structure
des modes résonants obtenus. On classe les différentes solutions par leurs points de départ
ks'z/“ ou ks'z/v pour les grandes longueurs d’onde et les fortes épaisseurs. Comme dans le cas
du film mince symétrique, on calcule la courbe des grandes longueurs d’onde vers les
courtes longueurs d’onde, mais également dans I'autre sens. On vérifie systématiquement la
valeur des parties réelles et imaginaires de la fonction D. Afin de minimiser le nombre des
courbes présentées, on ne représente pas les courbes de dispersion associées au calcul de la
composante k_ . Sans négliger 'importance de celles-ci, nous allons nous concentrer sur les
composantes des vecteurs d’onde que nous pourrons mesurer en champ proche. Nous allons
maintenant représenter les 4 ensembles de solutions associés aux modes résonants des

interfaces uniques.

97



= Jer détermination : ensemble de solution n°1

Ce premier ensemble de solutions est associé au mode résonant de l'interface

métal/air k;;/“, détermination (--/+,+). Le mode n’est pas confiné (mode ‘leaky’) et les

valeurs de k, calculées dans chacun des milieux diélectriques montrent que le mode

transfere I'énergie de I'air vers le verre.
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Figure VII-29: Courbe des dispersion de la partie
réelle de £ du mode résonant
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Figure VII-31: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k , du mode résonant
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Figure VII-33: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_, du mode résonant
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Figure VII-30: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de 1 du mode résonant
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Figure VII-32: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de %, du mode résonant
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Figure VII-34: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de k_, du mode résonant



= 2eme détermination : ensemble de solution n°2

Cet ensemble de solutions est associé au mode résonant de l'interface métal/verre,

détermination (+,-/+,-). Le mode n’est pas confiné (mode ‘leaky’) et les valeurs de k_ des

milieux diélectriques montrent que le mode transfere I'énergie du verre vers 'air.
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Figure VII-35: Courbes de dispersion de la partie
réelle de £ du mode résonant
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Figure VII-37: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k , du mode résonant
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Figure VII-39: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_, du mode résonant
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Figure VII-36: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de 1 du mode résonant
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Figure VII-38: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de %, du mode résonant
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Figure VII-40: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de k_, du mode résonant
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= 3eme détermination : ensemble de solutions n°3-a

Dans cette détermination, il existe deux ensembles de solutions associées aux modes

2 2 ., . , . /
d’ordre 0. Cet ensemble numéroté 3-a est associé au mode d’interface métal/air £”' pour
sp

les grandes longueurs d’onde, détermination (-,-/ +,-)).
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Figure VII-41: Courbes de dispersion de la partie
réelle de £ du mode résonant

(evIp {nm
5 250
A 1310
3 410

<]

2 {60
——— 1000nm
L H 1240
S0nm
2anm
5 : . .
003 002 001 b
Rek,,) (nmi)

Figure VII-43: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_, du mode résonant
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Figure VII-45: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_, du mode résonant
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Figure VII-42: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de 1 du mode résonant
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Figure VII-44: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de %_, du mode résonant
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On remarque que cet ensemble de solution présente des valeurs de vecteurs d’onde

k. qui sont purement réelle ou purement imaginaire. Toutes les courbes tracées sont bien
.z N . 3N . .. /

associées a la droite de lumiere ‘air’ (mode associé au k; ) pour les grandes longueurs

d’onde. On remarque tout de méme que pour une épaisseur de 100nm, aux basses longueurs
d’onde, la courbe de dispersion tangente la droite de lumiére ‘air’ mais pour des valeurs de

k. négatives. De plus, nous allons également voir que pour les tres basses longueurs

d’ondes, les courbes de dispersion associées aux épaisseurs de 50 et 25nm tangentent en fait

la droite de lumiére ‘verre’.

= Cas de la courbe de dispersion obtenue pour 100nm d’épaisseur

Pour cette épaisseur, aux hautes et basses longueurs d’onde, la courbe de dispersion
tangente la méme droite de lumiere mais pour des valeurs de k_ positives puis négatives. En
fonction de la longueur d’onde, on passe continment de 1'une a l'autre des droites de

lumiere. Pour cette épaisseur, on associe alors clairement le mode résonant d’ordre 0 au

mode d’interface métal/air. Pour représenter plus explicitement cette évolution, on trace
dans le plan complexe les courbes de dispersion pour le vecteur d’'onde k_ obtenues depuis
les grandes (en bleu, point de départ marqué par une croix) et les basses longueurs d’onde
(en rouge, point de départ marqué par un cercle) pour la détermination +k_ (Figure VII-47).

Pour rappel, on représente également par des droite verticales les valeurs de la droite de
lumiére dans air et le verre pour les grandes longueurs d’onde (1880nm, trait plein) et pour
les basses longueurs d’onde (220nm, trait discontinu).
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Figure VII-47: Représentation dans le plan complexe des courbes de dispersion de la composante k_du
mode résonant d’un film mince Air/Ag/Verre de 100nm d’épais, détermination (-,-/+,-)

Sur la Figure VII-47 on remaque que ces deux courbes sont en fait symétrique 1'une

de l'autre par rapport a I'origine du plan complexe. Ce sont donc en fait les mémes courbes
de dispersion mais pour les deux déterminations +k, et —k_. Avec cette représentation, on

observe donc clairement pourquoi la courbe de dispersion est d’abord associée a la droite de

lumiére pour les parties réelles “positives” puis ‘négatives’.
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= (Cas des courbes de dispersion obtenues pour 50 et 25nm d’épaisseur

Pour les épaisseurs de 50 et 25 nm, en faisant varier 1'épaisseur du film, les solutions
trouvées pour les faibles longueurs d’onde ne sont pas obtenues en prenant pour point de
départ le mode résonant de l'interface métal/air, mais celui de l'interface métal/verre. Le
changement observé n’est pas dit a une erreur informatique. Les précautions prises nous ont
permis de confirmer que les courbes de dispersion obtenues sont bien exactes. De la méme
facon que pour I'épaisseur de 100nm, on représente pour ces deux épaisseurs les courbes de
dispersion dans le plan complexe sur la Figure VII-48.
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Figure VII-48: Représentation dans le plan complexe des courbes de dispersion de la composante t_ du
mode résonant d’un film mince Air/Ag/Verre de 50 et 25nm d’épais, détermination (-,-/+,-)

Sur la Figure VII-48 sont représentées les courbes de dispersion de la composante &

pour des films de 50 et 25nm. Pour rappel, on représente également par des droites les
valeurs de la courbe de lumiere dans l'air et le verre pour les grandes longueurs d’onde

(1880nm, trait plein) et pour les basses longueurs d’onde (220nm, trait discontinu). Les points
de départ (ks';/“) des courbes obtenues depuis les grandes longueurs d’onde sont marqués

par des croix noires (confondues). La courbe en trait plein représente la courbe de dispersion

du film de 50nm d’épaisseur et la courbe en trait discontinu bleu, celle du film de 25nm. On a
représenté en rouge 1'évolution du point de départ (k;;/V ) depuis les basses longueurs

d’onde (cercle noir) en fonction de I'épaisseur du film. On confirme ainsi que le point de
départ pour les basses et les hautes longueurs d’onde n’est pas associé a la résonance de la
méme interface. Les différentes précautions prises nous ont permis d’exclure un probleme
numérique. Puisqu’il existe deux ensembles de solution dans cette détermination, la
comparaison entre les différentes courbes de dispersion fut nécessaire pour étre certain que
les zéros ne se soient pas ‘croisés’. Cette remarque implique que 'association a la résonance
d’interface métal/air de la courbe de dispersion présentée n’est valable que pour les grandes
longueurs d’onde.

Nous allons maintenant tracer les courbes de dispersion du dernier ensemble de

solutions associé aux modes d’ordre 0. Cet ensemble est associé a la résonance d’interface

/ A z . .
k,, " pour les grandes longueurs d’onde dans la méme détermination.
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= 3eme détermination : ensemble de solutions n°3-b

Cet ensemble de solutions est associé au mode résonant de l'interface métal/verre

ks'z/v, dans la méme détermination (-,-/+,-) que 'ensemble de solution n°3-a. On parlera

donc de I'ensemble de solutions n°3-b.
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Figure VII-49: Courbes de dispersion de la partie
réelle de £ du mode résonant
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Figure VII-51: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_, du mode résonant
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Figure VII-53: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_, du mode résonant

(e¥) Alnm)
sl \ / 250
4+ —310

2t He20
——— 1000nm
1+ — 00 11240
&0nm
25nm
5 . . . : :
b 0.02 0.04 0.05 0.08 01
Ik ) (o1

Figure VII-50: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de 1 du mode résonant
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Figure VII-52: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de %_, du mode résonant
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Figure VII-54: Courbes de dispersion de la partie
imaginaire de k_, du mode résonant
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Les solutions présentées tangentent bien la droite de lumiere du verre pour les
grandes longueurs d’onde. On remarque que pour les faibles épaisseurs (50 et 25nm) le
phénomene inverse du cas précédent se produit, on passe contintment de la solution
associée a l'interface métal/air pour les basses longueurs d’onde a la solution associée a
l'interface métal/verre pour les grandes longueurs d’onde.

Pour I'épaisseur de 100 nm un autre comportement est encore observé. Le mode est
d’abord associé a la droite de lumiere du verre pour les grandes longueurs d’onde. Mais la
solution donnée par continuité vers les basses longueurs d’onde ne permet pas de retrouver
la solution associée a l'interface métal/verre. Dans ce cas, on obtient en fait la solution
associée au premier des modes d’ordre supérieur. Cette remarque montre I'importance de ne

pas négliger 1'étude des poles associés aux modes d’ordres supérieurs.

= Cas de la courbe de dispersion du film de 100nm d’épaisseur

Pour confirmer cette observation on recherche donc également les courbes de
dispersion associé au premier mode d’ordre supérieur depuis les grandes longueurs d’onde

dans cette détermination (en rouge sur les Figure VII-55, Figure VII-56).
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Figure VII-55: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-56: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k_ imaginaire de k_

Sur les Figure VII-55, Figure VII-56, on compare les courbes de dispersion de la
composante k_ obtenues pour le premier mode d’ordre supérieur avec la courbe de
dispersion obtenue pour le mode d’ordre 0 pour un film de 1000nm d’épaisseur. On
remarque alors que la courbe obtenue pour le mode d’ordre 0 depuis les grandes longueurs

d’onde tangente bien le mode associé au mode d’ordre 0 pour les basses longueurs d’onde.

Pour confirmer cette observation on représente dans le plan complexe les deux
courbes de dispersion associées a la résonance d’interface métal/verre pour un film de
100nm d’épaisseur (Figure VII-57). Celle obtenue depuis les basses longueurs d’onde (en

bleu) et celle obtenue depuis les grandes longueurs d’onde (en rouge).
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Figure VII-57: Représentation dans le plan complexe des courbes de dispersion de la composante t_ du

mode résonant d’un film mince Air/Ag/Verre de 100nm d’épaisseur, détermination (-,+,-)

La courbe bleue, tracée a partir du pole ks”’p/ " (rond noir) pour les basses longueurs

d’onde, ne joint pas un pole associé a un mode résonant d'interface unique mais le premier

pole d’ordre supérieur (avec une forte partie imaginaire). Il en est de méme pour la courbe
2 N . A / . .
tracée a partir du pole k" (croix noire) pour les hautes longueurs d’onde. On remarque que

les courbes se croisent en deux points. Mais ces points ne sont pas obtenus pour la méme

longueur d’onde.

» Etude de la 4¢me détermination (+,-/+ ,+)

La détermination pour laquelle les parties réelles de &, et k_, sont positives a

également été étudiée. Elle ne présente pas de solutions associée aux modes d’ordre 0.
L’étude de ce dernier cas nous a confirmé que les 4 ensembles de solutions présentés

représentent bien I'intégralité des modes propres d’ordre 0.

= Etude des modes propres d’ordres supérieurs

Avant de conclure cette étude théorique, nous allons encore présenter les courbes de
dispersion des 3 premiers modes d’ordre supérieur dans chacune des déterminations pour
un film de 100nm d’épaisseur (Figure VII-58, Figure VII-59, Figure VII-60, Figure VII-61,
Figure VII-62). En effet, si il n’existe pas de mode d’ordre 0 dans la 4éme détermination
étudiée, il existe bien un ensemble de mode d’ordre supérieur.

Les courbes relatives au mode d’ordre 1 sont tracées en trait plein, pour le mode
d’ordre 2 en trait discontinu et en pointillé pour l'ordre 3. Pour le mode d’ordre 1 dans la
détermination (--/+,-) en rouge, on représente les courbes de dispersion de la composante

k. obtenues depuis les basses et les grandes longueurs d’ondes (cas d’étude précédent). La

couleur de chacune des courbes est en rapport avec la détermination choisie. On trace
volontairement toutes les courbes des parties imaginaires sur la Figure VII-62 a des fins de

comparaison.
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= Courbes de dispersion des 3 premiers ordres supérieurs
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Figure VII-58: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-59: Courbes de dispersion de la partie
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Figure VII-60: Courbes de dispersion de la partie Figure VII-61: Courbes de dispersion de la partie
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Figure VII-62: Courbes de dispersion de la partie imaginaire de k_
des 3 premiers modes d’ordre supérieur
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On observe dans un premier temps que les parties réelles des courbes de dispersion
dans les différentes déterminations peuvent prendre des valeurs supérieures a la droite de
lumiere métal/air. Dans ce cas, on confirme que certains des modes d’ordres supérieurs ne
sont pas strictement radiatifs. Pour toutes les longueurs d’onde, plus 1'ordre du mode est
élevé et plus les écarts sont faibles entre les courbes de dispersion des parties réelles de
chacun des ordres successifs. Les valeurs des parties imaginaires présentent quand a elles un
décalage quasi-périodique (cf VIL.2.cii) entre les différents ordres d'une méme
détermination. Cette quasi-périodicité est inversement proportionnelle a 1'épaisseur du film.
Cette forte augmentation de la partie imaginaire implique que méme si ces modes sont
excités, les longueurs de propagation associées sont tres faibles (<25nm pour l'ordre 2 et
<15nm pour l'ordre 3). Méme si ces modes peuvent probablement étre excités, leur

observation ne peut alors se faire que tres localement et en champ proche.

Nous sommes maintenant arrivés a la fin de cette étude théorique des équations de
dispersion des modes résonants de film mince métallique. Nous avons tracé toutes les
solutions exactes associées aux modes d’ordre 0 pour des films minces Air/Ag/Verre
d’épaisseur 100, 50 et 25nm, pour la gamme de longueur d’onde 220-1880nm. Nous avons
ainsi montré que ces modes étaient également accompagnés de 4 ensembles de modes

d’ordre supérieur, dont les 3 premiers ordres ont été calculés et représentés précédemment.

Paralléelement a la recherche des différents modes propres du film mince, nous avons
mené une réflexion sur les différents moyens d’exciter les modes obtenus quand cela est
possible. Au vue de ces résultats, nous allons donc maintenant discuter les voies ‘optiques’
d’excitation possibles de ces différents modes propres. En effet, comme dans le cas
mécanique évoqué en prélude de cette 3eme partie, les modes permettent de connaitre les
fréquences de résonance d’'un systéme oscillant, nous allons maintenant discuter la réponse
de ce méme systéme a un forcage, i.e. sous l'effet d"'un champ électromagnétique incident en
régime harmonique. Nous évoquerons succinctement les facilités de mise en ceuvre
expérimentale, mais deux autres points nous intéresseront tout particulierement:
I'amplification du champ da a la résonance et sa structure. En effet, lors de l'excitation
résonante, il est possible d’obtenir des amplitudes d’ondes qui tendent vers des valeurs
particulierement grandes sans pour autant user d’un excitateur de forte puissance. Cette
propriété remarquable due a la résonance permet de faciliter I'étude des effets non-linéaires
associés au systéme, comme par exemple dans le cas de I'étude en régime non-linéaires des
nano-cavités présentées précédemment. Nous verrons également dans notre cas qu’il est
possible d’exciter, au moins localement des ondes avec des structures particuliéres i.e. avec
des vecteurs d’ondes complexes comprenant parties réelle et imaginaire non-nulle. En effet,
les modes propres calculés pour le film mince ont des vecteurs d’onde le plus souvent
complexes et l'excitation résonante permet alors d’exciter de telles ondes avec des ondes

purement radiatives.
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VIII. Excitation Optique des plasmons-polaritons

de surface

L’optimisation de I'excitation des plasmons-polaritons de surface n’est pas un sujet
d’étude récent. Depuis les travaux de Kretschmann-Raether (K-R) [Kretschmann68] et Otto
[Otto68], il existe de nombreux travaux de recherche qui discutent cet aspect pour des
structures simples ou complexes [Raether88],[Zayats05],[Maier07]. Nous nous intéresserons
exclusivement aux structures planaires, continues ou non, et excitées en régime harmonique.
Nous allons tout d’abord évoquer le cas de I'empilement planaire excité par une onde plane
harmonique (K-R et Otto), puis nous inclurons I'effet de discontinuités dans cet empilement.
Nous nous intéresserons tout particulierement a la structure du champ excité au-dessus du
film mince. Nous verrons ainsi comment il est expérimentalement possible d’obtenir une
onde aux caractéristiques du mode de film mince. Cette partie tdchera de présenter les
résultats de la facon la plus générale possible. Cependant, nous utiliserons les courbes
obtenues pour un film d’argent de 50nm d’épaisseur pour illustrer nos remarques. Les
courbes obtenues pour l'or, présentées dans I’Annexe B sont en fait tres similaires. Tous les
résultats pour un film mince d’argent d’épaisseur 50nm présentés dans ce paragraphe sont
transposables au film d’or. Cependant, pour obtenir une analyse complete des différentes
possibilités d’excitation optique pour d’autres métaux, 1'étude des courbes de dispersion

semblent nécessaires.

VIII.1. Structures planaires continues

On évoque dans ce chapitre les configurations de Kretschmann-Raether (K-R) et
d’Otto avec un prisme large, c'est-a-dire quant aucune aréte du prisme n’est utilisée pour
faire diffracter le faisceau incident. (La réalisation de cette derniére configuration, quand une
aréte du prisme sert a faire diffracter 'onde incidente sera évoquée dans le paragraphe
VIIL.2.b). En effet, nous allons voir que le but commun de ces deux techniques est d’obtenir

une composante de vecteur d’onde k_ réelle qui est égale a celle du mode résonant dans le

cas ou celleci se trouve a droite de la courbe de lumiere dans le milieu d’indice faible
considéré. Nous allons commencer avec la configuration qui permet a priori I'excitation du
mode d’interface unique, la configuration dite d’OTTO (Figure VIII-1). En effet, dans cette
configuration, il est possible d’avoir une épaisseur de métal aussi grande que possible,
considérant ainsi une interface unique. On ajuste alors a la surface du métal un prisme
(représenté en bleu sur la Figure VIII-1) dont I'indice est supérieur a celui du milieu qui

sépare le prisme et le métal.
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VIII.1.a. Configuration d’Otto
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Figure VIII-1: Schéma de la configuration d’Otto Figure VIII-2: Comparaison des composantes

radiatives a 632,8nm avec la courbe de dispersion
des modes résonants d’une interface unique Ag/air

Sur la Figure VIII-2, on représente en bleu la courbe de dispersion du mode résonant
d’interface Ag/air. On représente également les droites de lumiére de I'air et du verre. La
difficulté expérimentale de cette technique réside dans le fait que 1'épaisseur d’indice faible
entre le prisme et la surface de métal doit permettre le couplage entre 'onde incidente et le
‘mode d'interface’ a la longueur d’onde considérée. L’avantage de I'indice fort du prisme est

de pouvoir obtenir a la surface du métal un vecteur d’'onde k, supérieur a celui d'une onde

radiative dans le milieu d'indice faible (droite magenta a longueur d’onde fixée). On se place
alors entre les deux droites de lumiére, en réflexion totale interne dans le prisme. L’épaisseur
du ‘gap’ d’indice faible qui sépare le prisme de la surface de métal doit étre suffisamment
mince pour permettre le couplage par effet tunnel de 'onde incidente avec la surface de
métal. En ajustant l'angle d’incidence de l'onde, il est alors possible d’obtenir une

composante de vecteur d’onde k_ qui égale la partie réelle de celle du mode de l'interface.

En fait, en considérant I'étude réalisée précédemment sur le film métallique, il est
évident que dans cette configuration les modes résonants associés a l'interface métallique
unique sont modifiés par la présence du prisme. C’est en fait un film mince diélectrique qui
est étudié ici. Il est donc nécessaire de reprendre I'étude compléte des modes d'un film
d’indice faible, entouré cette fois par un milieu diélectrique semi-infini et un milieu

métallique semi-infini.
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VIII.1.b. Configuration de Kretschmann-Raether

La configuration K-R permet d’étudier un film métallique de faible épaisseur. De
plus, elle permet de s’affranchir du probléme de contréle de la distance prisme/interface
métallique. On considere en fait le systéme suivant : un film métallique compris entre un
indice fort et un indice plus faible. Dans le cas le plus classique, le substrat est le milieu
d’indice fort dans lequel est envoyé 1'onde incidente. On est alors dans la configuration du

film mince asymétrique dont nous venons d’étudier les modes propres.
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Figure VIII-3: Schéma de la configuration
‘Kretschmann-Raether’ Figure VIII-4: Comparaison des composantes /_

radiatives a 632,8nm avec les courbes de dispersion
de la partie réelle de k_ des modes résonants d’un

film mince Air/Ag/Verre

Comme dans la configuration d’Otto, le fort indice du substrat permet d’obtenir une
composante k_réelle supérieure a celle du milieu d’indice faible du superstrat. Nous avons
vu qu’il existe 4 modes résonants d’ordre 0 et différents modes d’ordres supérieurs. En
ajustant I’angle du faisceau incident, suivant la longueur d’onde considérée, il existe donc
plusieurs modes dont la composante & du vecteur d’onde peut étre égalée par celle de
I'onde incidente. Sans exactement exciter au pdle, il est donc possible d’entrer en résonance
avec les modes dont la composante réelle k& du vecteur d’onde est a gauche de la droite de
lumiére associée a l'indice fort. Cependant, dans cette configuration, comme dans la
configuration d’Otto, la composante k_ du vecteur d’onde incident est purement réelle. I
n'est possible d’exciter au podle un des modes propres du film que lorsque la partie
imaginaire de celui-ci est nulle. Cette remarque implique qu’aucun mode d’ordre supérieur
ne peut étre excité au pole dans cette configuration puisque ces modes ont des parties
imaginaires positives non-nulles (Figure VII-62). De plus, avant de pouvoir conclure quant a
leur possible excitation, il est nécessaire de vérifier les valeurs exactes des parties imaginaires

de k, des modes du film mince associés aux interfaces uniques, ainsi que les valeurs des

composantes k, dans chacun des milieux au voisinage du film.
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Figure VIII-5: Courbes de dispersion de la partie Figure VIII-6: Courbes de dispersion de la partie
réelle de k£ des modes résonants d’un film mince imaginaire de t_ des modes résonants d’un film

Air/Ag/Verre d’épaisseur S0nm mince Air/Ag/Verre d’épaisseur S0nm

On remarque alors que deux courbes présentent des parties imaginaires nulles sur la
Figure VIII-6. Pour une épaisseur donnée et des longueurs d’onde données, les modes

résonants peuvent alors présenter des composantes de vecteur d’onde &k purement réelle.

Pour ne pas alourdir le raisonnement, nous allons nous concentrer sur la zone visible
(A>350nm)/ proche IR. Dans cette gamme de longueur d’onde, il est nécessaire de se mettre

en réflexion totale interne pour égaler avec 'onde incidente la partie réelle de k£ du mode

d’ordre 0. En effet, les modes calculés ont des valeurs comprises entre les deux courbes de
lumiere (zone accessible), ou a droite de la courbe de lumiere associée a 'indice fort (zone
inaccessible dans cette configuration). On se place donc en réflexion totale interne et la
composante tangentielle du vecteur de I'onde incidente égale la composante réelle du mode
propre résonant considéré (ensemble de solutions n°1 ou 3-a, respectivement en magenta et

en bleu sur la Figure VIII-5 et la Figure VIII-6). Dans ce cas, au k, réel incident correspond

un triplet (kA kK

z12 "V zm

kfz) qui est utilisé pour calculer la valeur de la fonction D . Nous savons

. P . , e 2 . . . A
qu’il n'est pas nécessaire de préciser la détermination du signe de &k pour effectuer ce
calcul, on omet donc volontairement cette composante. Avec cette configuration

expérimentale, dans le milieu incident, k7, est un réel pur strictement positif. On notera alors
que k’, du faisceau incident a une partie réelle positive non nulle et une partie imaginaire
nulle k%, — (+,0). On est en réflexion totale interne et le champ ne peut pas diverger a
l'infini. k)| a donc une partie réelle nulle et une partie imaginaire positive £} — (0,+). De

plus, on sait que dans ce milieu 'amplitude de 'onde incidente est nulle (on impose un

unique excitateur au film).
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= Cas de I’ensemble de solution n°3-a

Observons maintenant les courbes de dispersion de 'ensemble de solution n°3-a
(Figure VII-41 a Figure VII-46). Dans cette gamme de longueur d’onde, la courbe de
dispersion de la partie imaginaire du mode s’annule pour une longueur d’onde et une
épaisseur donnée. Cette particularité en fait un bon candidat a l’excitation exacte d'un des
modes résonant d’ordre 0 du film mince. Le fait que la composante k_ soit réelle correspond
en effet exactement au cas de 'excitateur. On remarque que la structure du mode dans le
milieu transmis est également celle de la configuration expérimentale, partie réelle nulle et
partie imaginaire positive (0,+). Par contre, dans le milieu incident la composante k_, du
vecteur d’onde du mode propre résonant (-0) ne coincide pas avec la structure de
I'excitateur (+,0). Ce n’est donc pas ce mode qui est résonant dans la configuration

Kretschmann-Raether.

= Cas de l'’ensemble de solution n°1

Si on se tourne maintenant vers 1'ensemble de solutions n°1. On remarque que la
partie imaginaire de la composante tangentielle du vecteur d’'onde du mode résonant est tres

faible mais non-nulle. k, a une partie réelle faible, négative et une partie imaginaire
positive, k_, — (07,+). Cette valeur est tres proche de celle de I'excitateur (0,+). Dans le
milieu incident, k_, a une partie réelle positive et une partie imaginaire faible, négative

k_,—(+,07). Dans ce milieu également, sans coincider exactement avec la configuration
expérimentale, ce mode présente des caractéristiques trés proches des ondes imposées par la
configuration expérimentale. En configuration K-R, il est donc possible d’entrer en résonance
avec les modes propres de 'ensemble de solution n°l. Mais cet ensemble ne présente a
priori, pour aucune des épaisseurs et des longueurs d’onde calculées, de composante k_
résonante purement réelle. Il n’est donc pas possible d’obtenir une excitation au podle avec
une onde dont la composante tangentielle du vecteur d’onde est purement réelle, ce qui est

le cas avec notre excitateur.
On remarquera alors également que le mode d’ordre 0 avec lequel I'onde excitatrice

entre en résonance n’est pas un mode guidé. En effet, la partie imaginaire de la composante

k_, est négative, tres faible mais non nulle.
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= Angle de Brewster en configuration Kretschmann-Raether

Si on regarde plus en détail le coefficient de Fresnel de réflexion 7, dans la

configuration expérimentale, on sait que :

A 1A B
r (kAl7kA 9kA29d) = _D(k21,kzm,kzz,d)
Pl Ty e D(k\, k2 k5, d)

z1°

Nous venons de voir que l'excitateur fige la détermination des valeurs de la

composante k_ dans chacun des milieux. Dans la configuration expérimentale présentée, le
dénominateur de 7, ne peut pas s’annuler. Nous allons voir qu’il n’en va pas de méme de
son numérateur. En effet, on remarque que pour annuler le numérateur de r,, on cherche
cette fois un zéro de la fonction D tel que la composante k , soit réelle négative

k? =—k’ —(-,0). Les autres composantes restant inchangées. Cette fois c’est bien

I’ensemble de solution n°3-a qui correspond a la configuration expérimentale et qui permet
d’annuler de maniére exacte le numérateur du coefficient de réflexion. En effet, pour une

longueur d’onde donnée et une épaisseur donnée, il existe dans cet ensemble une solution

telle que la valeur de k_ est purement réelle. Il existe alors un angle tel que !'excitateur se

trouve précisément a I'angle de Brewster du film mince. L’amplitude de 1'onde réfléchie par

le film est alors nulle a cet angle. Cependant, il est important de noter que les courbes de
dispersion de la partie réelle de k_ des ensembles de solution n°1 et 3-a sont bien distinctes.

Le minimum de réflexion d'une onde plane sur un film mince métallique n'implique donc

pas nécessairement ’excitation optimale des modes résonants du film étudié.

La coincidence de I'optimum de I'excitation du film et du minimum du coefficient 7,

dépend donc de la proximité des composantes réelles du mode propre résonant du film
mince et de I'angle de Brewster. On remarque alors sur la Figure VIII-4 que pour les grandes
longueurs d’onde le minimum de réflexion observé en champ lointain donne une bonne
approximation de l'angle incident qui permet d’exciter au mieux la résonance du film. En
effet, les deux modes sont quasiment confondus. A A=632,8nm, la différence entre les parties

réelles des composantes k& est de I'ordre de 1,6x10¢ nm? pour un film d’argent de 50nm

d’épaisseur. Ce qui représente un écart en angle légerement inférieur a 0.01 degré. De plus,
dans le haut visible et les IR, comme la partie imaginaire du mode est trés faible, la résonance
est fortement marquée. L'onde de surface présente alors une nette amplification de son
amplitude pour des angles d’incidence trés proche du minimum de réflexion en champ
lointain. Cependant, le décalage peut étre plus important en fonction de :

- la longueur d’onde, a A=543nm, I’écart est 2,5 fois plus important (3,9x10-¢
nm?) pour un film de méme nature et de méme épaisseur.

- la nature du métal, a A=543nm pour un film d’or de 50nm d’épaisseur, la

différence est de 1,8x104 nm, soit un écart en angle de I'ordre du degré (0,91°).
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- de I'épaisseur du film, a A=543nm pour un film d’or de 25nm d’épaisseur, la

différence est de 5,3x104 nm, soit un écart en angle de plus de 2,5°.

Au minimum de réflexion en champ lointain ne correspond alors pas une
amplification optimale du champ transmis. L’écart maximal observé entre ces deux
phénomenes est supérieur a la dizaine de degré aux longueurs d’onde proches de la
résonance plasma pour les métaux étudiés (argent et or). Aux longueurs d’ondes qui nous
intéressent, la différence est plus importante dans le cas du film d’or que pour un film
d’argent, il est par contre possible que d’autres matériaux présentent des différences encore
plus marquées entre I'angle d’excitation résonante et I'angle de Brewster. L'étude compléte

des modes propres résonants du film considéré semble alors nécessaire pour conclure.

En conclusion, avec ces deux configurations: Otto et Kretschmann-Raether, on

considere un film mince excité par une onde plane unique dont la composante k_ est

purement réelle. Nous avons vu qu’il est possible d’entrer en résonance avec un ou plusieurs
modes de l'interface ou du film métallique considéré, mais les structures de champ excitées

ont des composantes k_ qui restent purement réelles. Par conséquent, les composantes k_

sont également purement réelles ou imaginaires.

Pourtant, avec un faisceau focalisé, qui peut étre considéré comme une somme
d’ondes planes, Dawson et al [Dawson01] ont montré que 1'onde excitée sur le film mince
subissait bien une atténuation associée a la partie imaginaire du mode calculé le long de
I'interface. La composante tangentielle du vecteur de 'onde de surface excitée sur le film
étant alors complexe et non pas réelle comme avec une onde plane unique. En fait, cette
expérience est tres similaire a celle réalisée avec une ou plusieurs discontinuités. Nous allons
donc revenir sur cette configuration apres avoir présenté l'excitation par des ondes planes
uniques de structures discontinues. Pour ce type de configuration, I'utilisation d"un indice

fort n’est pas nécessaire pour l'excitation de grandes composantes de vecteur d’onde £ _.

L’excitation de la partie réelle des modes propres du systéme est basée sur la diffraction de
I'onde incidente. Le phénomeéne de diffraction permet également d’exciter les modes propres
situés a droite de la courbe de lumiere de I'indice fort (ensemble de solution n°2 et 3-b) et qui

étaient inaccessibles précédemment.
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VIII1.2. Structures planaires discontinues

On présente dans ce chapitre une démonstration de principe de 1l’excitation des
modes résonants de film mince par des structures planaires périodiques dans une direction
de 'espace. On étudie ensuite le cas de la discontinuité unique. Nous discuterons alors la
possible excitation des modes d’ordre 0 dans cette configuration. C’est cette structure qui a
été choisie expérimentalement et sur laquelle nous allons par conséquent développer le plus
longuement cette partie. Cette discontinuité unique nous le verrons, constitue le cas limite du
réseau quand la période devient trés grande. Dans chacun des cas, on s’intéressera tout
particuliérement a la structure du champ excité au dessus du film métallique qui borde la ou

les discontinuités.

VIII.2.a. Cas de multiples discontinuités périodiques

On considere donc une onde plane incidente sur un réseau périodique de
discontinuités. Dans cette configuration, 1'onde incidente peut étre envoyée depuis les deux

milieux. Via le réseau, considéré comme infini, I’onde incidente excite alors une infinité

d’ondes dont les composantes k_ des vecteurs d’onde sont évaluées a partir de la formule
. 2r - . N
des réseaux k =k, ta— dans laquelle o désigne un entier naturel. On considere

maintenant que le réseau jouxte un film mince métallique (Figure VIII-7). En supposant alors
que les modes résonants du film bordant le réseau ne sont que tres peu modifiés, on montre

que l'on peut obtenir une excitation résonante de la partie réelle du vecteur d’'onde &, des

différents modes (Figure VIII-8, avec Ak = 2z )-
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Figure VIII-8: Comparaison des composantes /_
Figure VIII-7: Schéma de I’excitation des ondes

. . . excitées par un réseau avec les courbes de
résonantes de film mince avec un réseau

dispersion de la partie réelle de 1 des modes
résonants d’un film mince Air/Ag/Verre (50nm)
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On remarque en effet que certains des vecteurs d’onde excités par le réseau sont a

droite des deux courbes de lumiere. Il est alors possible en ajustant I’angle d"incidence ou la
période du réseau d’obtenir une excitation résonante de la partie réelle de la composante k_

calculée pour le mode. La mesure de 'onde se propageant le long du film présente une
atténuation que l'on peut associer a la partie imaginaire du vecteur d’onde du mode
résonant de l'interface [Verhagen06]. Ici, comme dans le cas du film mince continu avec un
faisceau focalisé, I'onde résultante excitée le long du film par un grand nombre d’onde plane
se comporte comme le ou les modes. Cette onde a en effet un vecteur d’onde tangent au film
avec une partie réelle et une partie imaginaire qui sont associées au mode résonant d’ordre 0.
En fait, pour le film mince, le réseau peut étre considéré comme une discontinuité unique
‘étendue’. On va maintenant lui comparer le cas de la discontinuité unique ‘locale’,

représentée par le motif élémentaire du réseau.

VIIL.2.b. Cas de la discontinuité unique

On fait maintenant tendre la période ‘p” du réseau vers des valeurs particulierement
grandes. On obtient ainsi une discontinuité locale unique au milieu du film mince (Figure
VIII-9). On suppose également que la discontinuité est faiblement perturbative et que les
modes du systeme peuvent étre assimilés aux modes de film mince calculés. L’ensemble des
vecteurs d’onde excités par la discontinuité est alors continu. Pour n’importe quel angle
incident, les parties réelles des vecteurs d’onde résonants sont donc excitées. On perd
cependant la possibilité d’utiliser les effets de résonance du réseau pour maximiser

I’excitation d’un mode particulier sur le film mince [Devaux03],[Renger(7].
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Figure VIII-9: Schéma de Pexcitation des ondes Figure VIII-10: Comparaison des composantes &,

résonantes de film mince excitées par une discontinuité avec les courbes de
avec une discontinuité unique dispersion de la partie réelle de k_des modes

résonants d’un film mince Air/Ag/Verre (50nm)

Dans cette configuration, 1’onde incidente peut encore étre envoyé depuis les deux

milieux diélectriques. Dans ce cas, l'ensemble des vecteurs d’onde k_ excité par la
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discontinuité est continu et permet d’exciter indistinctement les modes du film mince a
droite et a gauche des différentes courbes de lumiere. Une nouvelle fois, I'ensemble des

vecteurs d’onde k& réels excité permet d’obtenir une onde se propageant au dessus du film

mince ayant un vecteur d’onde complexe [Wang(09]. Les mesures montrent que si 1'on
s’écarte de la discontinuité pour pouvoir négliger les effets de diffraction, on mesure une
onde dont les composantes sont associées au mode du film mince.

Cette méthode d’excitation est en fait tres comparable a la configuration d’Otto quand
une aréte du prisme est utilisée pour faire diffracter le faisceau incident (Figure VIII-11) ou

I'excitation par la marche d’un demi-film mince (Figure VIII-12).

Figure VIII-11: Schéma de la configuration

Figure VIII-12: Schéma de I’excitation des modes
dite ‘d’Otto’ avec un demi-prisme

résonants d’un demi-film mince métallique

Dans ces deux configurations (Figure VIII-11 et Figure VIII-12), la mesure des
composantes du vecteur d’onde tangent des ondes résultantes excitées par la discontinuité
sont associées aux modes propres de la structure continue. En utilisant un second prisme
pour découpler 'onde de surface apres propagation, il est effectivement possible de mesurer
la décroissance associée au mode propre d'une interface unique dans la configuration
présentée sur la Figure VIII-11 [Zizhin82]. Il est également possible d’associer au mode
résonant du film mince la mesure champ proche optique de la partie réelle et imaginaire de

I’onde excitée au-dessus d"un demi film mince [Salomon02].

Lors de I'utilisation de ces structures diffractantes, I'effet de la diffraction est essentiel

a l'excitation résonante de la partie réelle du vecteur d’onde k_ des différents modes. De

plus, les différentes mesures montrent que les ondes résultantes excités présentent en fait les
caractéristiques completes du vecteur d’onde résonant de la structure, i.e. partie réelle et
partie imaginaire. Nous avons vu que I'excitation résonante du vecteur d’onde complexe du
systeme résonant entraine des amplitudes d’ondes ‘excitées’ qui tendent vers des valeurs
arbitrairement grandes. Ce n’est vraisemblablement pas le cas ici. En fait, c’est I'excitation
d’un grand nombre d’ondes sur le film métallique qui permet d’obtenir une onde résultante
dont les composantes du vecteur d’onde peuvent étre associées aux modes d’ordre 0 de la

structure.
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Il est également probable que 1’onde résultante excitée a proximité de la discontinuité
permette de mettre en avant les modes propres d’ordres supérieurs. Ces modes sont atténués
trés rapidement par la propagation le long du film, et ne sont donc pas prépondérants loin
de la marche. Ainsi loin de la marche, I'onde générée a alors les caractéristiques du mode
propre le moins atténué, le mode propre d’ordre 0.

L’étude de ces structures diffractantes sub-longueur d’onde a généré de nombreuses
publications ces 10 derniéres années [Lalanne09]. Pour comprendre au mieux les
phénomenes mis en jeux, les études de nombreux motifs ont été réalisées ; marche métallique
[Salomon(2], fentes métalliques de profondeur finie [Seidel04][Lévéque07],[Wang09] et
infinie [Lalanne05], guide diélectrique entouré de métaux (Métal/ ‘Insulator’/Métal, MIM et
IMI) [Dionne06],[Bérini09]. Des études se sont également tournées vers 1’association de deux
[Schouten05],[Kalkum07] ou de plusieurs motifs [Radko08]. Ces différentes publications ont
permis de mieux comprendre le phénomene de transmission optique exaltée dans les
structures ‘tamis a photons’ [Ebbesen98],[Salomon01],[Lezec04],[Liu08].

Ces différentes études confirment en outre que les ondes résonantes excitées par les
discontinuités peuvent étre modélisées en premiére approximation par des combinaisons
d’ondes dont les caractéristiques sont celles des modes propres de la structure continue.
Dans la grande majorité des cas, les vecteurs d’onde résonants sont alors évalués a partir du
vecteur d’onde résonant d’une interface unique. Cette observation, expérimentale et
numérique, est confirmée par le calcul analytique du champ diffracté. Ce calcul permet
également de mettre en avant la contribution des ondes de Sommerfeld au plus prés de la
discontinuité [Gravel08]. Cette contribution a été confirmée expérimentalement [Aigouy07]
et numériquement [Kihm09].

La structure modale d"un film mince (=50nm), est plus complexe qu’on ne le suppose,
ceci se trouve confirmé par les études sous ‘illumination” particulieres de tels films (présence
de défaut localisé...[Salomon02],[Seidel04],[Sidorenko07]). Pour décrire les champs propagés
le long de l'interface on doit alors faire appel a un jeu de modes spécifiques. Nous avons vu
que le couplage des interfaces implique 1’existence d'un grand nombre de mode. Les modes
d’ordre supérieur ont une atténuation trés importante qui limite probablement leur
observation. Dans le cas de film mince, l'étude théorique présentée précédemment
(paragraphe VIL2) a également mis en avant I'existence de 4 modes d’ordre 0 associés aux
interfaces découplées. Pour ces faibles épaisseurs de film, les vecteurs d’ondes complexes ne
peuvent plus étre évalués par les vecteurs d’onde résonants des interfaces uniques. Dans le
cas du film mince, nous avons vu quel est le mode d’ordre 0 résonant en configuration K-R.
Mais dans le cas de discontinuités, la littérature ne nous a pas permis de connaitre quels sont
les modes d’ordre 0 excités. La partie expérimentale sera consacrée entre autre a 'étude de
cette question (paragraphe IX.3.b). Nous allons maintenant nous intéresser au mode d’ordre

0 excité par une discontinuité a I'interface métal/verre.

118



= Excitation de I’onde résonante a I'interface métal/verre :

Nous avons vu que la discontinuité permettait d’exciter des vecteurs d’ondes dont les
valeurs sont a droite de la courbe de lumiére de l'indice le plus fort. Avant de conclure
définitivement cette partie sur l'excitation optique des modes résonants par une
discontinuité unique, nous allons chercher quel est le mode d’ordre 0 associé a l'interface
métal/verre qui est excité dans cette configuration. Comme pour la réflexion sur I'excitation
en configuration Kretschmann-Raether, nous allons nous appuyer sur les courbes de
dispersion dont la présentation est la plus dévellopée, celle du film d’argent.

Le mode excité doit correspondre a l'un des ensembles de solution associé a

I'interface métal/verre. On se concentre donc maintenant sur les ensembles de solution
numeérotés 2 et 3-b. Pour entrer en résonance avec le mode, la valeur du vecteur d’onde &,
réel excité par la discontinuité doit étre supérieur a la droite de lumiere ‘verre’. Dans les
milieux diélectriques, les composantes k_ des vecteurs d’ondes sont donc imaginaires pures.
Dans le milieu de I'onde incidente (n°2), comme le champ ne doit pas diverger a l'infini on
suppose k_, est imaginaire positif. Les deux ensembles de modes ont des valeurs de k_, qui
correspondent. Dans le milieu 1, on admet que le mode excité respecte la condition d’onde

sortante. On notera donc que k,, a une partie réelle nulle et une partie imaginaire positive
k., — (0,4). L'ensemble de solution n°2 ne correspond pas a cette détermination de k.

C’est donc le mode d’ordre 0 de I'ensemble de solution n°3-b qui est excité par la marche

dans cette configuration expérimentale.

Comme il ne nous a pas été possible de confirmer expérimentalement ce
raisonnement, nous avons décidé de confirmer cette analyse par la réalisation de simulations
numériques. La méthode de simulation utilisée est appelée Méthode Différentielle. On
présente ici uniquement les résultats obtenus. La méthode sera détaillée plus largement dans

la partie IX.1.c et dans I’Annexe C.
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VIIL.2.c. Etude numérique du mode résonant associé a
I'interface métal /verre

La Méthode Différentielle permet de calculer l'amplitude complexe des ondes
diffractées par un réseau. L'objectif de cette simulation est de mesurer avec précision la
partie réelle de l'onde résonante excitée par la discontinuité unique. Nous avons donc

cherché une longueur d’onde pour laquelle il existe une différence notable entre les parties

réelles des composantes k, des ensembles de mode 2 et 3-b, et une partie imaginaire faible.

A A=445nm, les modes résonants de films d’argent de 50 et 25nm sont de bons candidats. On
calcul en fait la transmission d"un réseau de plots d’argent de période p=128um. Le ratio de
la largeur des plots d’or sur la période est de 1/2. Nous verrons qu’a cette longueur d’onde
la période simulée permet de considérer que la réponse au bord du plot est représentative de
la réponse d'un demi-film mince. Pour cette longueur d’onde et avec cette période, les deux
marches du plot sont en effet bien découplées. Nous avons réalisé ces simulations pour deux

épaisseurs de marches différentes (50 et 25nm). Le faisceau incident a A=445nm est envoyé en

polarisation p depuis le milieu d’indice fort (& =1.458") avec un angle de 50° par rapport a
la normale de I'échantillon. On trace sur la Figure VIII-13 les modules complexes des ‘n’
ondes transmises en fonction du vecteur d’onde normalisé de I'onde. On observe alors 2

résonances pour chaque épaisseur (A, -A et B, -B, respectivement pour le film de 50 et 25nm

d’épaisseur).
H, k!
ey 50nm H
25nm
S 0.4 -
b
b
=
D A
0,2 -
B -A B
1 ) -k /K,
0,0-= T Y 5 Y T p— Y o,
-2 -1 0 1 2

Figure VIII-13: Module de I'amplitude complexe des ondes diffractées par des marches d’argent
de 50 et 25nm d’épaisseur, éclairées par une onde plane a A=445nm 6=50°

On remarque également sur la Figure VIII-13 le pic de transmission lié au faisceau
incident noté k' . A et -A, ainsi que B et -B sont répartis de maniére symétrique par rapport

a l'origine de I'axe des abscisses. Ces résonances sont associées au mode d’ordre 0 obtenus
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pour l'interface métal/verre. On mesure les valeurs de k_associés aux résonances notées A

et B. Les valeurs sont répertoriées et comparées aux valeurs calculées pour un film mince

continu de méme épaisseur dans le Tableau VIII-1.

Epaisseur | Valeur numérique | Valeur calculée
du film mesurée pour le pour un film Ecart relatif

(nm) plot d’or (nm?) continu (nm-)
Ensemble de 50 2,454x10>2 2,435x102 7,7 %o
solution n®2 25 2,764x102 2,516x10° 89,7 %0
Ensemble de 50 2,454x102 2,456x102 0,8 %o

solution n°3-b o

25 2,764x102 2,762 x102 0,7 %o

Tableau VIII-1 : Comparaison de la partie réelle de la composante k_ des ondes résonantes excitées par

des marches d’argent de 50 et 25 nm avec les valeurs calculées pour les modes propres d’ordre 0
de film d’argent continu de méme épaisseur

L’incertitude de mesure liée a la discrétisation des calculs numériques effectués est de
2 %o. Seules les valeurs obtenues dans le cas de 'ensemble n°3-b sont inférieures a cette
valeur. Les valeurs obtenues dans le cas de l'ensemble n°2 sont bien supérieures. Ces
résultats confirment donc sans ambiguité que les vecteurs d’ondes résonants associés a
l'interface métal/verre excités sur le demi-film mince sont associés au mode propre d’ordre 0

de I'ensemble de solution n°3-b.
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Nous allons maintenant revenir a l'excitation du film mince continu. Cette fois
'excitateur n’est pas une onde plane unique mais un ensemble d’ondes planes comme dans
'’expérience réalisée par Dawson et al [Dawson01]. Dans ce cas précis, on définit la fonction
A4,(k,) quireprésente la décomposition en ondes planes du faisceau incident. En discrétisant
cette fonction, nous allons reconstituer analytiquement 1'intensité du champ transmis en

configuration K-R sur un film d’argent de 200nm.

VII1.3. Structure planaire continue excitée par un spectre
d’ondes planes

Dans cette partie, nous avons choisi de travailler avec un faisceau incident représenté

par une répartition gaussienne d’ondes planes. La répartition est centrée sur le vecteur

d’onde k, définit par son angle d’incidence. Le spectre complet contient 2x50+1 ondes

planes. On répartit les 2x50 ondes de part et d’autre du vecteur d’onde k, avec un pas de
. - 2z . e .
discrétisation Ak =—, p =300um. Cette discrétisation impose au champ transmis une
p U p p

périodicité de 300um. On effectue de maniere analytique le calcul du champ magnétique
exact transmis au dessus du film mince pour chacune des ondes. On somme ensuite les
différents champs obtenus pour calculer I'intensité transmise. Sur les Figure VIII-14 a,b,c&d
on représente l'intensité du champ magnétique transmis au-dessus d’un film asymétrique
Air/Ag/Verre de 200nm d’épaisseur pour différents angles d’incidence du faisceau incident.
Pour cette épaisseur, les vecteurs d’onde résonants du film peuvent étre approximés aux
vecteurs d’onde résonants des interfaces uniques. Le spectre du faisceau incident est
représenté a droite des images de l'intensité calculée et systématiquement comparé a la

valeur du module au carré du coefficient de transmission (Figure VIII-15 a,b,c&d).

Si le champ transmis varie faiblement quand 1'angle d’incidence est loin de I'angle
d’excitation résonante (Figure VIII-14 a&b), on observe clairement l'effet de la mise en
résonance quand l’angle d’incidence est proche (~quelques degrés) de 1'angle d’excitation

résonante. Nous allons également voir que pour une méme répartition d’onde 4,(k ) le

champ transmis évolue de maniére tres différente en fonction de 1’angle d"incidence.
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Figure VIII-14 a,b,c & d: Intensité transmise
au dessus du film mince pour un faisceau de
décomposition 4 (k) centré sur un angle

d’incidence de 30°(a), 60°(b), 40°(c) et a 4 (d)
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Figure VIII-15 a,b,c & d: Comparaison de la
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On observe en effet sur les Figure VIII-14 a&b la localisation du faisceau transmis. Le
champ est trés rapidement atténué au dessus du film. Quand 4,(k ) est non nulle aux
valeurs ou le coefficient de transmission du film présente une résonance, on observe que le

champ au dessus du film présente une longueur de décroissance égale a celle du mode
d’interface (courbe en rouge sur les Figure VIII-14 c&d). Dans le cas ot le recouvrement entre
A,(k,) et la résonance du coefficient de transmission est faible, la décroissance est déja
notable (zoom sur la Figure VIII-14-c) mais 'amplitude du champ associé reste tres faible.
Quand l'angle d’incidence du faisceau coincide avec la résonance du coefficient de
transmission (Figure VIII-14-d) on observe alors nettement la forte augmentation de
I'amplitude du champ transmis et la décroissance associée au mode propre de 'interface.

Dans ce cas, la mesure de l'intensité du champ permet de remonter a la partie imaginaire de

la composante k£ du mode d’ordre 0 de I'interface métal/ air.

Sur la Figure VIII-16 on ajoute une onde plane supplémentaire. Comme précédement,
le choix d'un angle d’incidence pour la répartition d’onde proche de l'angle d’excitation
résonante permet de mesurer la partie imaginaire de la composante k£, du mode d’ordre 0 de
'interface métal/air. L'onde plane supplémentaire interfere avec I'onde résultante excitée
par I'ensemble des ondes envoyées précédement. Connaissant la composante &k du vecteur
d’onde de l'onde plane supplémentaire envoyée dans cette cofiguration, la période des
oscillations observées permet de mesurer la partie réelle de la composante k_ de I'onde

résultante. La valeur obtenue est également celle du mode propre d’ordre 0 associé a

'interface métal/ air.

10,4 4+
e S — Agl) A AR et )
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0080 100 150 200 280 300 % 30 40 50 60 70
Distance (um) Angle d'incidence (*)
Figure VIII-16: Intensité transmise au dessus du Figure VIII-17: Comparaison de la répartition
film mince pour un faisceau de décomposition d’ondes planes incidentes 4 (k) avec ’amplitude

, , Y
4,(k,) centré sur ’angle d’excitation résonant ¢ au carré du coefficient de transmission

Pour conclure, on note que lorsque le recouvrement entre A4,(k,) et la résonance du

coefficient de transmission n’est pas nul, I'onde résultante excitée au-dessus du film permet
de mesurer les caractéristiques du mode le moins atténué. Cette observation est confirmée

pour les films moins épais. Les modes calculés associés a 1'ensemble de solution n°l
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permettant bien de modéliser les oscillations et la décroissance de l'intensité calculée sur le

film mince continu.

L’excitation d"une onde résultante aux caractéristiques des modes résonants du film
mince est donc possible sans discontinuités si l'excitateur n’est pas une onde plane mais
constitué d'un ensemble d’ondes planes. Nous avons vu que dans ce cas, I'amplitude du
champ excité, si il présente bien une amplification ne tend pas vers des valeurs infinies. De
plus, dans le cas d"une structure diffractante (discontinuité unique locale) ou dans le cas d'un
film mince excité par un faisceau représenté par un spectre d’onde plane, 1'étude de la

fonction A4,(k,) semble particuliéerement intéressante. La modulation de cette fonction peut

permettre de faciliter ou non l'observation d’'un mode résonant particulier. Nous avons
également vu que dans le cas ou une onde incidente supplémentaire est envoyée sur la
structure, l'intensité du champ observé au dessus du film mince permet de mesurer la partie
imaginaire et la partie réelle du vecteur d’onde du mode résonant.

Les mesures expérimentales qui vont suivre sont réalisées avec des structures
diffractantes. Dans ce cas, de facon analogue au cas présenté sur la Figure VIII-16, I'onde
incidente interagit directement avec la diffraction engendrée par la discontinuité. La fonction

A,(k,) représentant dans ce cas la diffraction due a la marche unique. Nous verrons si il est

possible de mesurer la partie réelle et imaginaire du mode résonant le moins atténué en
observant en champ proche la structure du champ au dessus du film mince. Nous espérons
que la comparaison des structures de champ observées aux courbes de dispersions calculées
nous permettra d’affiner notre connaissance des modes excités par la discontinuité locale.

Dans un premier temps, nous avons souhaité étudier une structure tres proche du
film mince ; une fente unique dans un film métallique. Nous avons donc réalisé des mesures
sur des fentes uniques de dimension sub-longueur d’onde gravées dans un film mince
métallique. Ces mesures seront suivies par la présentation de la méthode de simulation
numérique qui a été utilisée afin de modéliser au mieux les différentes structures étudiées.

Dans un deuxieme temps, nous sommes revenus sur une structure déja étudiée au
sein du laboratoire, la marche métallique unique. Nous étudierons cette structure pour deux
épaisseurs de marches différentes (50 et 25nm).

Pour la marche de 50nm, qui présente un couplage faible des deux interfaces
métal/diélectrique, nous avons tout d’abord réalisé une série de mesure en fonction de
I'angle d’incidence du faisceau excitateur. Nous avons ensuite réalisé des mesures en
fonction de la longueur d’onde. Ces mesures seront confrontées aux courbes de dispersion
calculées dans le cas d'un film mince continu afin de comparer ces modes résonants a 'onde
résultante excité par la discontinuité.

Enfin, nous présenterons les résultats obtenus pour différentes longueurs d’onde sur

un film de tres faible épaisseur pour lequel il existe un couplage fort des deux interfaces.
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IX.Etude expérimentale des modes résonants de

films minces métalliques

Avant de commencer, on présente succinctement les courbes de dispersion d"un film
d’or de 50nm d’épaisseur. Comme nous l’avons évoqué, la résonance associée au plasmon de
volume et de surface est moins marquée pour ce métal que pour l'argent. On représente
également en pointillés les différentes longueurs d’onde de travail qui seront utilisées (543,
632,8, 685 et 785nm). Le modele d’indice utilisé pour le métal est basé sur les valeurs données
dans [Johnson&Christy72].
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Figure IX-1: Courbes de dispersion de la partie Figure IX-2: Courbes de dispersion de la partie
réelle du vecteur d’onde %_des modes propres imaginaire du vecteur d’onde %_des modes
d’un film mince verre/Au/air (50nm) propres d’un film mince verre/Au/air (50nm)

Pour cette épaisseur, quelque soit la longueur d’onde de travail a notre disposition,
les parties réelles des vecteurs d’onde des différents modes associés a une méme interface
sont peu différents (Figure IX-1). Les parties imaginaires des vecteurs d’onde présentent
quant a elles de fortes variations en fonction de la longueur d’onde (Figure IX-2). A priori, les
modes résonants attendus sont les modes des ensembles de solutions n°1 et 3-b. Mais nous
ne savons pas si la discontinuité ne permet pas d’exciter les autres modes du film mince, ni
méme si les modes (partie réelle et imaginaire) calculés pour le film mince continu
constituent une bonne approximation des modes propres résonants excités par la
discontinuité sur le demi-film quand les interfaces sont couplées.

Comme dans le cas de l'argent, les modes d’ordre supérieur pour les films d’or ont
des parties imaginaires beaucoup plus importantes aux différentes longueurs d’onde de
travail. Je me permets donc de répondre a une premiére interrogation, aucune mesure n’'a été
associée a ces modes. Il est tres probable que la forte absorption de ces modes limite leur
observation au plus pres de la marche.

Nous allons maintenant commencer cette partie avec la présentation de 1'étude

réalisée sur des fentes uniques de différentes largeurs.
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IX.1. Etude réalisée sur des fentes sub-longueur d’onde

IX.1.a. Configuration expérimentale

L’échantillon étudié lors de cette premiere étude expérimentale est un ensemble de
fentes métalliques uniques de largeur 100, 200 et 300nm (Figure IX-3). Les fentes sont
réalisées dans un film d’or de 200nm d’épaisseur sur un substrat en verre (n=1.458). Une
couche de chrome de 5nm est déposée pour permettre I’accroche du film d’or. Les dépodts ont
été réalisés successivement dans un unique batit d’évaporation par effet Joule par T.
Charvolin au laboratore SiNaPS du pole Minatec au CEA Grenoble. La gravure des fentes a
été réalisée au FIB par K. Foubert sous la direction de ]J. Beerens au laboratoire CRN2 de
I'engineering université de Sherbrooke. Les fentes mesurent 10pm de long. Pour cette
premiere étude, le faisceau incident est envoyé en incidence normale par rapport au plan de
I’échantillon. On dispose des résultats pour trois lasers de longueurs d’onde 543, 685 et
785nm. Cependant, nous n’avons pas réalisé les mesures sur la fente de 300nm avec le laser a
543nm. Les faisceaux gaussiens de chacun des lasers mesurent entre 3 et 5mm de diametre.

On controle la polarisation incidente en mode TE (champ E perpendiculaire aux fentes) a
I'aide d’un polariseur visible. Grace au jeu des différentes largeurs de fentes et des

différentes longueurs d’onde disponibles, le ratio de la longueur d’onde sur la largeur de

A A
fente s’étale entre — et — . On réalise des images champ proche en asservissement shear-

b b
Imax AU.
I min AV.
Figure IX-4: Représentation de l'intensité

électromagnétique mesurée en champ proche a
A=685nm aux abords d'une fente de 100nm

force (~5nm) (Figure IX-4).

Figure IX-3: Image MEB
d’une fente métallique (~220nm x 10pm)
réalisée dans un film de 200nm d’épais

La Figure IX-4 représente l'intensité du champ électrique captée par la sonde a
A=685nm en champ proche aux abords d"une fente de 100nm de large pour 10pm de long.
On note clairement les variations d’intensité dans le sens de la longueur de la fente. Nous
pensons que ces variations sont dues a une résonance du champ dans le sens de la longueur
a l'intérieur de la fente. Il est en effet probable qu'une longueur de 10um des fentes ne
permette pas de les considérer comme infinies translationnelles. Malgré une légere
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dissymétrie au niveau de l'intensité, on observe une diminution symétrique de l'intensité
mesurée de part et d’autre de la fente. Cette structure a été observée a un facteur d’échelle
prés pour toutes les longueurs d’onde et toutes les largeurs de fente testées. On enregistre
également les images de I'intensité collectée au-dessus des fentes pour des hauteurs de 400,
800, 1200, 1600 et 2000nm. II est ainsi possible de reconstituer une ‘image” de I'évolution du

champ électromagnétique aux abords de chacune des fentes.

IX.1.b.

On représente les résultats obtenus pour les différentes hauteurs sur les figures
suivantes ; Figure IX-5, Figure IX-6, Figure IX-7 et Figure IX-8. On compare avec la Figure
IX-6 et la Figure IX-8 le résultat obtenu pour les fentes de 100 et 300nm a A=685nm. Les
mesures sur les fentes de 200nm a A=543nm (Figure IX-7) et 100nm a A=785nm (Figure IX-5)

Observations expérimentales

permettent de comparer les enregistrements pour le plus faible et le plus fort rapport 4

disponible lors de cette étude (avec w la largeur de fente).
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Figure IX-5: Reconstitution de ’intensité optique
mesurée au-dessus d’une fente
de 100nm a A=785nm
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Figure IX-7: Reconstitution de I’intensité optique
mesurée au-dessus d’une fente
de 200nm a A=543nm

Figure IX-6: Reconstitution de I’intensité optique
mesurée au-dessus d’une fente
de 100nm a A=685nm
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Figure IX-8: Reconstitution de I’intensité optique
mesurée au-dessus d’une fente
de 300nm a A=685nm

Avec ces différents enregistrements on remarque les similitudes dans 1’évolution de

I'intensité optique mesurée dans les différents cas de figure, des plus forts aux plus faibles

rapports — . Au centre de chacune des reconstitutions, on observe le pic principal dt au
w
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signal transmis par la fente. Sur chacun des cotés, on observe des interférences entre les
différentes ondes diffractées par la fente. Aucune dissymétrie n'a été observée sur
I’échantillon. Les dissymétries de champ observées sont donc provoquées, au moins en
partie par la dérive intrinséque du banc d’expérience, et par un possible défaut angulaire de

I'alignement du faisceau incident.

On reporte pour les différentes hauteurs de mesures des écarts entre les premiers
maxima de chaque coté du pic central. Sur la Figure IX-9 et la Figure IX-10 on a reporté la
distance mesurée entre les différents maxima observés aux abords de la fente gravée dans le
film métallique (en x=0). Les distances des premiers et seconds maxima sont moyennés sur
les valeurs mesurées de chaque coté de la fente. Si les mesures sont bruitées a 685nm,

notamment pour la fente de 100nm, les mesures a 785nm paraissent plus reproductibles.
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Figure IX-9: Position des premiers maxima Figure IX-10: Position des premiers maxima
d’intensité mesurés a A=685nm d’intensité mesurés a A=785nm

On observe donc que les structures de champ sont trées similaires pour les différentes
tailles de fentes a A=685 et 785nm (Figure IX-9 et Figure IX-10). La structure du champ
mesuré ne dépend que tres faiblement de la largeur de la fente, nous verrons si les
simulations confirment cette observation.

Au contact de l'échantillon (~5nm), les périodes observées dans chacun des cas
peuvent étre associées a linterférence entre les modes résonants des deux
interfaces découplées; 1,45um pour 1,29um calculé a 685nm et 1,50pm pour 1,55um calculé a
785nm.

A A=543nm, la structure est également similaire pour les deux fentes testées, mais un
seul pic est observé de maniere claire. Les pics suivants sont tres peu marqués. Cette
longueur d’onde est en fait tres proche de la résonance plasmon de surface de 1'or (Figure
IX-11 et Figure IX-12). On a représenté sur ces figures la courbe de dispersion associée a une
interface unique Au/air. On représente également en traits discontinus les longueurs d’onde

a 685 et 785nm, et en trait plein la longueur d’onde A=543nm.
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Figure IX-11: Courbe de dispersion de la partie
réelle du vecteur d’onde f_

Figure IX-12: Courbe de dispersion de la partie
imaginaire du vecteur d’onde f_

des modes propres d’une interface Au/air des modes propres d’une interface Au/air

On remarque sur la Figure IX-12 que la partie imaginaire tracée en échelle
logarithmique présente en fait une valeur au moins 10 fois plus importante a 543nm qu’aux
autres longueurs d’onde testées. Cette forte augmentation implique une longueur de
propagation du mode résonant 10 fois moindre a 543nm (~3pm) qu’a 685nm (~30pm).
L’étalement du champ a la surface du film métallique associé aux ondes de surface
plasmonique doit en conséquence étre moins important aux abords des fentes.

IX.1.c.
La méthode de calcul utilisée se base sur la Méthode Différentielle (MD) développée a

Méthode de simulation numérique

I'origine pour réaliser la modélisation de l'interaction d’ondes électromagnétiques avec des
réseaux de diffraction [Neviere03]. Le code utilisé (S-Matrix+tRemarque de Li) a été
développé au sein du laboratoire par L. Salomon. La MD, dont le principe est plus détaillé
dans I’Annexe B permet de calculer les amplitudes complexes des ondes réfléchies et
transmises par le réseau simulé. Il est alors possible de reconstruire le champ
électromagnétique de 1’ensemble du systéme. Nous allons également étudier le module des
amplitudes complexes associé a la partie réelle des vecteurs d’onde des ondes diffractées par
la structure et calculées par la MD.

Comme les échantillons a modéliser sont apériodiques, il est nécessaire de définir la
période des réseaux simulés de telle maniére qu’ils permettent d’approximer les simulations
de champs réalisées aux champs associés a des fentes uniques. On réalise donc les calculs
pour de trés grandes périodes en prenant soin de s’assurer que les effets de résonance dus a
la périodicité du motif de base sont négligeables. Il est donc nécessaire dans notre cas de
s’assurer que le recouvrement du champ associé aux plasmons propagatifs ‘lancés” depuis
I'une des fentes et ceux contra-propagatifs ‘lancés’ par sa plus proche voisine modifie peu la

structure du champ observé.
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Si il est possible de négliger en champ proche le couplage des fentes dti au réseau, la
reconstitution du champ lointain observé, principalement affecté par les modes radiatifs,
prend clairement en compte l'effet réseau de I'échantillon. On se concentrera donc sur les
observations réalisées en champ proche, au plus pres de la fente en gardant en mémoire la
possible interférence des modes de surface propagatifs et contra-propagatifs. Pour finir le
nombre de modes utilisés pour simuler le champ transmis et réfléchi par la structure est
optimisé en fonction de la convergence des coefficients en énergie de transmission et de
réflexion (T,R) en champ lointain. Le nombre de modes utilisés lors des simulations est défini
pour obtenir une convergence des coefficients de transmission et de réflexion dont la

variation par rapport a un nombre de modes double est inférieur a 5%o.

Remarque : Expérimentalement, nous ne savons pas interpréter l'effet de la sonde sur le
champ collecté. La sonde collecte majoritairement le champ électrique dans le plan de
I’échantillon, mais les images réalisées sont liées a 1'intensité globale du champ électrique a la
surface de Iéchantillon. La sonde réalise en fait un couplage des différentes composantes du
champ présent. Lors des expériences numériques, en polarisation ‘p’ c’est le champ
magnétique qui est calculé, le champ électrique pouvant ensuite étre obtenu via les équations
de Maxwell.

Pour comparer expériences et simulations, nous avons choisis de ne pas spéculer sur
I'effet de la sonde. On considere donc que lintensité collectée expérimentalement est

directement proportionnelle a I'intensité du champ magnétique calculé.

131



IX.1.d. Observations numériques

IX.1.di. Observations numériques dans I’espace direct

Nous avons donc obtenu la reconstitution de l'intensité liée au champ Hy au-dessus
des fentes de différentes dimensions pour les différentes longueurs d’onde de travail. La
Figure IX-13 présente le champ diffracté par une fente ‘unique’” de 200nm dans un film d’or
de 200nm d’épais, éclairée a A=685nm en incidence normale.
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Figure IX-13: Représentation de I’intensité liée au champ H, diffracté par une fente ‘unique’ de 200nm
dans un film d’or de 200nm d’épaisseur, éclairée en incidence normale 8 A=685nm

L’amplitude de champ varie en fonction de la longueur d’onde de travail, mais la
structure du champ diffracté est trés similaire quelque soit la largeur de la fente étudiée. En
x=0, on observe la transmission ‘directe’ par la fente du faisceau incident. On remarque
également, de part et d’autre de la fente I'étalement du champ lié aux ondes de surface
plasmoniques excitées par la diffraction de la fente (Figure IX-14). On compare sur cette
figure les coupes de l'intensité obtenues pour les différentes longueurs d’onde de travail a
10nm au-dessus d'un film de 200nm d’épaisseur, coupé par une fente de 200nm de large.

—A=543nm
—~06 ——A=633nmH
o
= A =685nm
3 0.5} ——A=785nm{
S
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©
L 03}
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déplacement selon x en pm
Figure IX-14: Comparaison des coupes de I’intensité lié¢e au champ H, diffracté par une fente de 200nm

dans un film d’or de 200nm d’épaisseur, éclairée en incidence normale aux différentes longueurs d’onde
de travail. Les coupes sont réalisées 2 10nm de hauteur au-dessus du film.

On confirme le tres faible étalement du champ a A=543nm. L’étalement du champ est

d’autant plus important que la partie imaginaire du vecteur d’onde du mode est faible
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(L =——). Plusieurs 100q@ires de microns de périodes sont nécessaires pour que le champ

"
sp

devienne négligeable aux grandes longueurs d’onde simulées. Nous avons réalisé plusieurs
essais de période pour découpler les fentes aux différentes longueurs d’onde. En plus de la
confirmation champ lointain de I'absence de I'effet réseau sur la transmission des différentes
fentes, on mesure les oscillations fines modulant I'intensité du champ calculé pour savoir si
le recouvrement du champ diffracté par les fentes peut étre négligé ou non. Les mesures sont
réalisées pres de la fente (~quelques pm, noté A sur la Figure IX-14), a une distance
équivalente au quart de la période simulée (noté B sur la Figure IX-14) et a une distance égale
a la moitié de la période (noté C sur la Figure IX-14). Les mesures sont réalisées sur dix
périodes pour minimiser l'incertitude. On représente sur la Figure IX-15, la Figure IX-16 et la
Figure IX-17 différents zooms numériques permettant de mesurer les périodes

d’interférences modulant I'intensité du champ diffracté par la fente de 200nm.

Intensite lice & Hy (u.arb.)
Intensite liée a Hy (u.arb.)
=
Intensite liee a Hy (u.arb.)

- . - i 40 2 a4 46 48 50 170 ] 180 190
déplacement selon x en pm déplacement selon x en ym déplacement selon x en ym

Figure IX-15: Zoom de Figure IX-16: Zoom de Figure IX-17: Zoom de P’intensité
Pintensité optique en A pour Pintensité optique en B optique a la mi-période pour
A=543nm A=685nm

Avant de discriminer les ondes impliquées dans les différentes modulations de
champ observées, on récapitule dans le Tableau IX-1 les différentes périodes mesurées sur les

coupes d’intensité en fonction de la période du réseau et de la longueur d’onde simulée.

Période du Lp Périodes mesurées en nm
A (nm) réseau p/Lp
(p en pm) (wm) (A) (B) ©
543 128 3,2 ~40 516 531 545
632,8 128 13,9 ~9 600 612 330
632,8 256 13,9 ~18 608 599 605
685 384 31,7 ~12 660 663 659 (361)
785 512 81,4 ~6 389 386 384

Tableau IX-1 : Récapitulatif des interférences mesurées sur les coupes de ’intensité liée au champ Hy
diffracté par une fente de 200nm dans un film d’or de 200nm d’épaisseur, éclairée en incidence normale

133




Les périodes mesurées sont de I'ordre de la période ou de la demi-période de la
longueur d’onde considérée. Pour connaitre les ondes mises en jeu dans les différentes
modulations, on se base sur un modele d’interférence de 3 ondes. Les différentes ondes

pouvant interférer ici sont représentées par la transmission directe du faisceau incident
T ik . o ik = ik, ,
(H,e"™") et les plasmons-polaritons de surface (Hwe' et H, e ") lancés de part et

d’autre des fentes. On considere qu’il n’existe qu'une seule fente bien que le plasmon contra-

propagatif soit présent. Comme le plasmon contra-propagatif est excité depuis la fente
voisine (& une distance égale a la période p de la fente considérée), on notera I:ISp_e_ik"”(x_p !
Pour connaitre les différentes valeurs de modulation attendues entre deux fentes, on calcule

k.

r3 FA s 708 ik, —ikg, (x— N
I'intensité du champ Hy de la fagon suivante I, = (H,e"" +H,,.e"" +H, e TPy xee ot

‘cc’ désigne le complexe conjugué. On obtient alors les différents termes suivant :

1, =|H, +\H

2 k" x 2 k" (p-x)
sp sp
wi| € +‘Hsp7‘ e

+HyH e cos((k, sin(0) - k', )x)
+ HOHSpfe_k"“"’(p_x) cos ((k0 sin(@) +k 'p)X— k ' p)
+ HWHSpfe*k“‘” ’ cos ((2k "Xk p)

Le terme de la 1i¢re ligne représente la valeur moyenne de l'intensité du champ. Les
termes de la 2¢me et Ja 3¢me Jigne sont respectivement associés a l'interférence entre I'onde
transmise et I'onde plasmonique excitée par la fente et la premiére fente voisine. Enfin, le
terme sur la 4ieme Jigne est associé a l'interférence entre les ondes résonantes de surface
propagatives et contra-propagatives.

Les différentes périodes d’interférences sont calculées avec la formule suivante

A=2r/|Ak

, dans laquelle Ak représente la différence entre les composantes réelles des
vecteurs d’onde considérés. Sachant que k,, est trés légerement supérieur a k, on peut
calculer les périodes associées aux différents termes de [, . Prés de la fente, lorsque 6 est

faible (ici 8=0), la période associée au 1er terme doit étre légerement inférieure a A. Mais
pour que les fentes soient découplées, il est nécessaire que les termes associés aux
interférences avec le plasmon contra-propagatif ne soient pas observés. En effet, si la période

k' p

. ow . -i Aol
p est assez grande, ou si k" est important, le facteur e permet de négliger ces

N

interférences. Si ce n'est pas le cas, la période associée a linterférence des ondes
plasmoniques observée est de l'ordre de A/2. Les périodes d’oscillations observées
permettent donc de conclure ou non sur le couplage des fentes. On remarque dans le
Tableau IX-1 que les fentes ne sont donc pas découplées pour les périodes simulées a 632,8
(p=128um) et 785nm. Dans ces cas précis, le rapport entre la période simulée et la longueur
de propagation du plasmon est trop faible (p/Lp<12). A 685nm par contre seules quelques
périodes a I'extrémité de la fenétre de simulations sont associées au recouvrement du champ
associé aux plasmons-polaritons de surface. On consideére alors que le champ au plus pres de

la fente peut étre approximé au champ diffracté par une fente unique (p/Lp~12). A 543nm,

134



quand la longueur de propagation du plasmon-polariton de surface est faible (~3um) et a
632,8nm pour une période de 256um, les fentes sont bien découplées. Nos capacités de calcul
ne nous permettant pas d’augmenter encore la période de simulation, les fentes ne peuvent
pas étre découplées pour A=785nm.

Avec cette étude, nous avons donc définit dans 'espace direct comment I'observation
des périodes de modulation permet d’évaluer le couplage des fentes. Nous avons vu que
pour des périodes suffisamment grandes le recouvrement de champ du a la périodicité de la
méthode peut-étre négligé. On considére alors que le champ obtenu peut étre approximé a

celui d"une fente ‘unique’.

IX.1.dii. Observations numériques dans 1’espace des k

Il est également intéressant d’observer directement le module des *‘n” ondes
complexes diffractées par la structure et calculés par la MD. Dans le cas de résonance, les
vecteurs d’onde associés présentent une amplification. En effet, sur la Figure IX-18, on
compare le pic de résonance obtenu avec une fonction lorentzienne centrée sur la partie
réelle du vecteur d’onde résonant de l'interface Au/Air et une largeur a mi-hauteur égale a
deux fois la partie imaginiare du vecteur d’onde résonant de l'interface Au/Air [Neviere03].

x 107 (u.arb.) y
12— T

Figure IX-18: Amplitude des modules complexes des ‘n’ ondes diffractées par une fente unique de 200nm
dans un film d’or de 200nm d’épaisseur, éclairée en incidence normale 3 A=685nm

On remarque alors le bon accord entre les valeurs réelles du vecteur d’onde résonant
obtenu analytiquement avec la simulation. Par contre, la largeur a mi-hauteur du pic,
associée a la partie imaginaire du vecteur d’onde résonant, n’est pas modélisée avec un bon
accord par la valeur calculée pour le vecteur d’onde résonant du film métallique continu de
200nm d’épaisseur. On se limitera par conséquent a 1’analyse des parties réelles des vecteurs

d’onde résonants.

Sur la Figure IX-19, on trace les amplitudes complexes des 'n” ondes diffractées par
un réseau de fente de 200nm dans un film d’or de 100nm d’épaisseur. Le faisceau est en

incidence normale et la période simulée est de 50um. Avec cette faible période, on obtient un
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couplage important des différentes ondes associées aux modes d’ordre 0 de l'interface

métal/air (résonances notée A et -A).

== -A A
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Figure IX-19:Module de I'amplitude complexe des ondes diffractées par un réseau de fente
de largeur 200nm, espacées de S0pm dans un film d’or de 100nm d’épaisseur

La faible épaisseur du film permet également d’observer les résoannces associées au
modes d’ordre 0 de 'interface métal/verre (B et -B). On remarque également I’amplitude du

faisceau incident transmis (%, ). Dans ce cas, il existe plusieurs ondes qui vont interférer dans
'espace direct. Ak, représente I'écart de vecteur d’onde entre les ondes résonante notées A et
-A. Une période d’environ Asp/2 (~A/2) est obtenue avec cet écart Ak,. Nous avons défini

que 'observation de ces ondes implique un couplage des motifs élémentaires (dans ce cas, la

fente n’est pas ‘unique’). Ak, représente 1'écart de vecteur d’onde entre le faisceau incident

et I'onde résonante notée A. La période associée a cette interférence est d’environ A. Ce sont

donc les deux périodes d’interférences sur lesquels se base notre analyse du couplage des

motifs élementaires du réseau. Finalement Ak, et Ak, représentent repectivement les

interférences entre le mode d’ordre 0 de l'interface métal/verre et le vecteur d’onde de
I'onde incidente et les interférences entre les deux modes d’ordre 0 qui sont mesurable

lorsque I'épaisseur est suffisamment faible.

Un retour a l'étude expérimentale de ces fentes uniques nous parait maintenant
important. En effet, lors des observations réalisées, les oscillations les plus fines, de I’ordre de
la longueur d’onde, qui sont dues a I'interférence du faisceau transmis et de I’onde résonante
de surface n'ont pas été observées. Il est par conséquent nécessaire de réaliser des images
plus précises permettant I'observation de ces interférences. De plus, comme nous allons le
voir, la modification de l'angle d’incidence du faisceau excitateur permet de faciliter la
mesure des vecteurs d’onde résonants en adaptant les périodes d’interférences a observer.
Pour optimiser ces mesures, il serait également bénéfique de s’affranchir des effets de
résonance observés et attribués a la dimension finie de la longueur des fentes, méme si bien

str I’étude de ces résonances n’est pas a négliger.
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Lors de cette étude, nous avons donc comparé lintensité du champ obtenue
numériquement pour les différentes largeurs de fentes aux différentes longueurs d’onde.
Nous avons pu confirmer numériquement les faibles modifications (aux valeurs
d’amplitudes pres) du champ diffracté par les fentes en fonction de leur largeur. Nous avons
pu attribuer les structures périodiques observées numériquement a l'interférence entre les
différents PPS présents. Dans le cas des épaisseurs simulées et mesurées, les valeurs des
parties réelles des vecteurs d’onde calculées pour les modes résonants des interfaces uniques
permettent de donner une bonne approximation des valeurs obtenues numériquement. Nous
avons également vu que pour les différentes longueurs d’onde, les écarts d’étalement du
champ peuvent étre particuliéerement importants. Ces fortes variations devront étre prises en

compte pour la réalisation des études expérimentales et numériques suivantes.

Nous allons maintenant nous concentrer sur I'étude de la ‘demi-fente’, i.e. la marche
unique. Nous avons vu que cette structure a des effets similaires quand a l'excitation des
modes résonants. Une meilleure connaissance des effets diffractifs de ce systeme nous
permettrait également en rapprochant deux structures similaires couplées en vis-a-vis de
revenir a 'étude des fentes de largeurs tres variables. De plus la réalisation de marches
métalliques est technologiquement plus simple a réaliser que les fentes de dimensions sub-
longueur d’onde. 11 est ainsi possible d"obtenir des marches de plusieurs millimetres de long
qui peuvent étre considérées comme infinies translationnelles. Une étude sur des structures
similaires avait été réalisée au sein du laboratoire par L. Salomon et al [Salomon02]. Dans
cette étude, les auteurs ont observé expérimentalement l'interférence entre le faisceau
incident et le mode plasmon associé a I'interface métal/air excité pour des angles supérieurs
a l'angle critique. Les simulations présentées dans ce papier précisent qu’a l'angle
d’excitation résonante du plasmon métal/air, l'interférence entre le mode d’interface
métal/verre et le faisceau incident est observable dans I'espace direct, prédiction que Seidel
et al [Seidel04] ont confirmé expérimentalement. Les différents modes opératoires de ces
expériences limitant respectivement ces observations aux angles supérieurs a 1’angle critique
et a I'angle d’excitation résonante. L'étude préliminaire montrant que l'interférence entre
I'onde incidente et les modes résonants d’interface étaient également observables en
incidence normale, nous avons décidé de prolonger ces études aux angles d’incidences

inférieurs a I’angle critique.

Dans un premier temps, nous avons étudié un film mince d’épaisseur suffisante pour
pouvoir négliger le couplage entre les deux interfaces sur la partie réelle du vecteur d’onde
résonant. Nous avons donc réalisé une étude angulaire pour une longueur d’onde donnée,
suivie d'une étude spectrale permettant de comparer les parties réelles et imaginaires des
vecteurs d’onde résonants mesurés aux vecteurs d’onde calculés pour un film mince continu.
Nous avons ensuite réalisé des mesures permettant une comparaison des vecteurs d’onde
résonants de la structure pour une épaisseur de film qui ne permet pas de négliger ces effets
de couplage. Avant de rapporter les résultats obtenus, nous allons présenter en détail le

protocole expérimental.
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IX.2. Protocole expérimental pour I’étude de marches
métalliques uniques

Nous souhaitons donc étudier en champ proche la distribution du champ
électromagnétique au dessus de demi-films minces d’or. Pour cette étude nous avons
souhaité pouvoir éclairer 1'échantillon en face arriere, pour différents angles d’incidence et
différentes longueurs d’onde. Le schéma de la configuration expérimentale est représenté sur
la Figure IX-20.

Figure IX-20: Représentation schématique de la configuration expérimentale

Les échantillons ont été réalisés par T. Charvolin du laboratoire SiNaPs, au sein du
pole MiNaTec du CEA Grenoble. Différentes épaisseurs d’or sont déposées sur des lames
rondes de quartz SUPRASIL de Tmm d’épaisseur et lcm de diametre. Une marche de résine
est tout d’abord réalisée par lithographie optique. On dépose ensuite le métal et on termine
par un 'lift-off’ de la résine. Les dépots métalliques sont réalisés en deux étapes successives
dans le méme bati. Une premiere couche d’accroche de chrome est déposée (~5nm), suivie
du dépdt d’or (25 ou 50nm). Au final, la lame de quartz SUPRASIL présente une surface a
moitié recouverte d’or, créant ainsi une marche unique au centre de I'échantillon. La téte de
balayage SNOM et I'échantillon sont placés en vis-a-vis sur une plaque solidaire qui peut
étre mise en rotation pour modifier finement I'angle d’incidence du faisceau excitateur.
L’angle ainsi formé entre la normale a 1'échantillon et le faisceau incident est noté 6. Pour
permettre un contrdle optimal de I'angle d'incidence, la platine de rotation est équipée d"un
vernier qui permet un ajustement de 1'angle d’incidence avec une précision de I'ordre de la
minute d’arc et le prisme hémisphérique sur lequel on pose l'échantillon est évidé de
I'épaisseur de la lame de quartz SUPRASIL pour limiter la surépaisseur due a I'échantillon.
Tous les faisceaux sont préalablement alignés sur un seul axe, lui-méme aligné sur 1’axe de
rotation de I'ensemble téte-échantillon a la hauteur de la sonde champ proche. On dispose
pour ce montage de 4 lasers de longueurs d’onde différentes A=543, 632,8, 685 et 785nm.
Tous ont des puissances moyennes de 5 a 35mW. Un ensemble de miroirs permet la mesure
aux différentes longueurs d’onde sans modifier I'angle d’incidence. Enfin, on contrdle la

polarisation des faisceaux incidents avec des polariseurs (IR et visible) et une lame —

adaptée qui permet une rotation de la polarisation sans variation de l'intensité incidente.
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IX.3. Marche unique : interfaces ‘quasi-découplées’

I1X.3.a. Etude en fonction de I'angle d’incidence

IX.3.a4i. Observations expérimentales

Dans un premier temps, nous avons donc étudié un demi-film mince d’épaisseur
suffisante pour pouvoir négliger le couplage entre les deux interfaces dans la détermination
théorique de la partie réelle du vecteur d’onde résonant. La configuration expérimentale
permet théoriquement une excitation avec un angle de +90° par rapport a la normale de
I’échantillon. Mais les conditions expérimentales font que les angles d’incidence utilisés
s’étalent en fait entre 30 et 60°. Nous nous sommes tout d’abord concentrés sur la mesure des
périodes d’interférences mesurées pour différents angles d’incidence a 632,8nm. Cette
mesure permet d’estimer les parties réelles des ondes interférant avec le faisceau incident. La
marche étant considérée comme infinie dans le sens de I'arréte, les images enregistrées sont
en général rectangulaires. On enregistre plusieurs lignes qui peuvent étre moyennées (au
minimum 32), pour 256 ou 512 points/ligne, mais pas une image entiére
(256pointsx256lignes). On procede d’abord a I'enregistrement systématique d'une image de

grande dimension centrée sur la marche d’or.
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Figure IX-22: Coupe moyennée de I’image

Figure IX-21: Image topographique (128x128) topographique de la marche d’or étudiée

globale (60x60pm?) de 1a marche d’or étudiée

Pour atténuer les distorsions de la surface dues au déplacement de la sonde, le plan
affine moyen de l'image topographique sur la Figure IX-21 a été rattrapé. Les pentes
observées sur la coupe associée sont dues au déplacement pendulaire de la sonde et aux
déformations non-linéaires des céramiques piézo-électriques (Figure IX-22). Cette image
permet en tout premier lieu de valider la propreté de la marche et du film métallique. Sur la
zone diélectrique de l’échantillon, on observe une modulation de la surface moyenne
d’environ 8nm. Cette modulation qui respecte les spécificités constructeur, est peut-étre due
a un polissage de la lame de quartz SUPRASIL ou aux différentes étapes de fabrication de la
marche métallique. L'image générale permet également de connaitre avec une bonne

précision l'épaisseur du film métallique étudié. L'image optique brute obtenue
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simultanément permet de comparer grossierement les différentes structurations de champ

sur le substrat et la zone métal (Figure IX-23 et Figure IX-24).
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Figure IX-23: Image optique (128x128) brute Figure IX-24: Coupe moyennée de I’intensité
enregistrée sur une marche d'or, A=632,8nm, 6=55° optique mesurée

I1 est ensuite possible de venir ‘zoomer’ dans chacune des deux zones de I’échantillon
(diélectrique et métalique) pour réaliser des images de dimensions adaptées aux différentes
périodes de modulations de l'intensité. Dans le cas de faibles périodes de modulation de
I'intensité mesurée, on réalise alors des images de dimensions inférieures. On améliore ainsi
la capacité du microscope a imager les modulations de faible période. Le pas de
discrétisation du champ mesuré est en effet défini par le rapport de la dimension de I'image
par le nombre de points. Un exemple de zoom sur la partie diélectrique de I"échantillon est

présenté sur la Figure IX-25.
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Figure IX-25: Image optique (32x256) brute
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Figure IX-26: Coupe moyennée de I’intensité
optique mesurée

Sur le substrat (Figure IX-25), on enregistre alors les interférences liées aux
faisceaux incident et réfléchi (a la sortie du prisme). Connaissant la longueur d’onde et
I'indice du prisme, cette mesure permet une confirmation de I'angle d’incidence. On montre
ainsi que le microscope et les sondes utilisées sont capables de mesurer les plus fines
oscillations de champ attendues dans cette expérience (~220nm). On mesure ensuite les

interférences sur le film métallique en prenant soin de s’écarter légerement de la marche
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pour ne pas étre géné par les effets de diffraction et la contribution de 'onde de Sommerfeld
excité par la discontinuité [Aigouy07]. Les mesures sont donc effectuées a quelques um de la
marche. On observe alors les périodes d’interférences en fonction de l'angle du faisceau
incident (Figure IX-27 et Figure IX-28). On vérifie enfin de maniere systématique que les
périodes d’interférences mesurées impliquant les PPS ne sont pas mesurées en polarisation
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Figure IX-27: Image optique (32x256) brute R
enregistrée sur le film métallique AR O S
a A=632,8nm, 6=55°

Figure IX-28: Coupe moyennée de I’intensité
optique mesurée

En plus des oscillations, on remarque également 1’atténuation de la valeur moyenne
de l'intensité mesurée en s’éloignant de la marche. Cette fois les images sont plus grandes

afin de permettre la mesure de plusieurs périodes dont la longueur caractéristique est le pm.

[X.3.a.ii. Interprétation des observations expérimentales

Dans la configuration expérimentale, on considere 4 ondes différentes (Figure
IX-29) qui peuvent interférer entre elles a la surface de 1'échantillon: le faisceau incident /25
(de vecteur d’onde tangentiel k,nsin(f)), les ondes PPS générées aux deux interfaces du film

de vecteurs d’onde k™'“ et k™", calculés pour des interfaces uniques) et le faisceau da a la
sp sp

réflexion du faisceau incident a la surface du prisme 1?0’ (—k,nsin(0)).

Figure IX-29: Schéma des différentes ondes présentes dans la configuration expérimentale
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Ces différentes ondes donnent potentiellement 6 périodes d’interférences distinctes.
Mais, bien que les interférences entre le faisceau incident et réfléchi soient clairement
observables sur la partie diélectrique de 1'échantillon (Figure IX-25 et Figure IX-26), les
interférences entre le faisceau réfléchi et les ondes résonantes de surface n'ont pas été
observées sur la partie métallique. Il est probable que la faible amplitude de 1'onde réfléchie
ne permette pas d’observer ces interférences. Les 4 périodes restantes a calculer sont estimées

a partir des formules suivantes :
- A, =272 /|y sin(6) — Re(kgy )
-A, =27/ |k, sin(0) — Re(kg,")
-Ay =27 /[Re(kyy” ~ k)
-A, =27/ |2k, sin(0)|.

b

b

2

A1 et Az permettent respectivement le calcul de la période d'interférence entre 'onde
incidente et les deux ondes résonantes de surface (Au/Air et Au/Verre). As permet le calcul
de la période d’interférence des deux ondes de surface entre elles. Finalement A4 permet le
calcul de l'interférence entre le faisceau incident et le faisceau réfléchi a la surface du prisme.
Les différentes mesures expérimentales sont comparées aux valeurs théoriques attendues sur
la Figure IX-30. Les périodes d’interférences calculées entre les différentes ondes attendues
dans notre systéme sont représentées par les courbes. Les périodes d’interférences mesurées

sont reportées avec leurs intervalles d’incertitudes (croix noires).
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Figure IX-30: Comparaison en fonction de I’angle d’incidence des périodes d'interférences théoriques et
expérimentales obtenues sur un demi-film d'or de S0nm d’épaisseur a A=632,8nm
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L’incertitude sur les périodes est définie a partir de la discrétisation de lI'image
enregistrée. L'incertitude en angle est majorée a +1,5° pour prendre en compte la légere
focalisation du faisceau incident dans le prisme hémisphérique et I'incertitude d’alignement
du faisceau. Les valeurs des interférences mesurées sont moyennées en mesurant la longueur
de plusieurs interférences. L’incertitude est évaluée en mesurant individuellement les
différentes périodes observées. On remarque alors que I'estimation donnée par la valeur des

parties réelles des différents vecteurs d’onde k,, des interfaces découplées n'est pas

rédhibitoire pour obtenir un bon accord entre les calculs et les mesures en champ proche a

cette longueur d’onde.

Malgré le faible couplage entre les deux interfaces, on observe clairement dans
I'espace direct l'interférence entre les 2 ondes résonantes du systeme demi-film mince
(Figure IX-31).
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Figure IX-31: Images topographique (a) et optiques (b&c) obtenues a 0SP

pour A=632,8nm en polarisation 'p' et 's'

A 6,,, comme pour les autres mesures, I'image en polarisation ‘s’ ne montre aucune

des interférences associées aux ondes plasmoniques utilisées dans le modele (Figure IX-31-c).
A cet angle précis, 'onde incidente et I'onde de surface résonante de l'interface Au/Air ont
la méme partie réelle, la période d’interférence devient alors infiniment grande. La période
d’interférence entre I'onde incidente et le mode résonant de l'interface Au/Verre égale celle
de l'interférence entre les deux modes d’interfaces. Cette coincidence est a 1'origine de
'observation dans l'espace direct d'une période unique d’environ 1,1um a la surface du
métal. Pour les autres angles (6=40 et 60°), seules les transformées de Fourrier réalisées

permettent une mesure sans ambiguité des périodes d’interférences associées [Brissinger10].
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[X.3.a.iii. Observations numériques

Comme pour l'étude des fentes de dimensions sub-longueur d’onde, nous avons

souhaité confirmer nos mesures par des modélisations du systéme a I'étude. Nous allons

nous concentrer cette fois sur les modules complexes des ondes transmises par un réseau de
période p=128um. Le ratio de la largeur des plots d’or sur la période est de 1/2. Il existe donc

2 marches, 'une éclairée avec un angle @ et la seconde éclairée avec un angle de — 6.

ey

P

p/4

Figure IX-32: Schéma de la structure modélisée

Les plots d’or ont une épaisseur de h=50nm et la longueur d’onde dans le vide du

faisceau incident est fixée a 632,8nm. On représente sur la Figure IX-33 les valeurs des

modules des ondes transmises pour différents angles d’incidence ; @=40°, Osp~44,5° et 60°,

respectivement en bleu, rouge et vert. On compare ainsi les parties réelles des vecteurs

d’onde des ondes résonantes du systeme en fonction de l'angle d’incidence de l'onde

excitatrice. On reporte en traits noirs discontinus les valeurs des parties réelles des vecteurs

d’onde résonants calculés pour les interfaces uniques.
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Figure IX-33: Module de I'amplitude complexe des ondes diffractées par une marche d’or
éclairée par une onde plane pour différents angles d’incidence (6=40°, 6, et 60°)

La Figure IX-33 montre clairement la variation de la projection du vecteur d’onde
incident sur le plan de I'échantillon en fonction de I’angle d’incidence. La modification de

I'angle d’incidence permettant de ‘placer’ la valeur du vecteur d’onde incident a des valeurs
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inférieures, supérieures et égales a la partie réelle du vecteur d’onde résonant de I'interface
Ag/Air. Pour cette épaisseur et cette longueur d’onde, on remarque que les résonances
associées aux deux interfaces sont observables. Les valeurs des vecteurs d’onde
résonantsn’évoluent pas en fonction de I'angle d’incidence. Ces valeurs peuvent bien étre
approximées par les calculs effectués pour des interfaces découplées (notées en traits

discontinus). On remarque la faible amplitude des ondes résonantes diffractées par la

seconde marche d’or (valeurs de k_/k, négatives). Les périodes d’interférences associées
sp 0

n‘ont pas été observées numériquement dans la zone de champ étudiée pres de la marche.

En effet, seuls les interférences associées aux valeurs de k,, positives sont observées dans

I'espace direct. On confirme sur la Figure IX-33 que les ondes résonantes sont bien excitées
pour tous les angles d’incidence simulés. Il n’est donc pas étonnant que les interférences
associées soient observées dans l'espace direct. Cependant, pour les angles différents de
I'angle d’excitation résonante du plasmon d’interface Au/Air, I'existence des interférences
de différentes périodes rend difficile 1'observation des périodes associées a chacune des
ondes dont les amplitudes sont les plus faibles. La visibilité de ces interférences est en fait
moindre, ce qui explique que les interférences associées au mode résonant de l'interface
Au/Verre soient plus difficiles a observer dans 1'espace direct (6=40° et 55°), sauf quand

elles sont les seules a moduler le champ a 6sp.

Dans le cas d'un demi-film mince, nous avons vu que le champ diffracté par la
marche unique sur le film métallique peut étre interprété en utilisant un modele a 3 ondes :
I'onde incidente et les deux modes d’ordre 0 du film mince continus de méme épaisseur.
L’étude angulaire réalisée sur la marche unique et I’étude précedente sur les fentes uniques
nous ont permis de confirmer que ce modele était valable quelque soit I’angle d’incidence du
faisceau excitateur. Dans ce cas, on confirme que les parties réelles des vecteurs d’onde
tangents résonants sont identiques quelques soit 'angle d’incidence. En effet, les mesures
réalisées pour des angles compris entre 30 et 60° ainsi qu'a l'incidence normale
(numériquement uniquement) permettent bien de remonter a la partie réelle des modes

d’ordre 0 d’un film mince continu.

Si ces mesures ont été principalement réalisées pour la mesure de la composante
réelle du vecteur d’onde résonant, nous avons également pu observer sur différentes images
réalisées I'atténuation de l'intensité du champ mesurée. Cette atténuation implique que les
ondes résultantes mesurées ont des composantes de vecteur d’onde complexes. Nous allons
maintenant réaliser ces mesures pour différentes longueurs d’ondes pour des films de deux
épaisseurs (50 et 25nm). Nous estimerons bien str la partie réelle des modes résonants en
nous basant sur les modulations de l'intensité observée et nous verrons dans quelle mesure
on peut également estimer leur partie imaginaire. Nous comparerons ensuite les valeurs
obtenues aux courbes de dispersions exactes calculées pour des films minces d’or

d’épaisseur 50 et 25nm.
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IX.3.b. Etudes en fonction de la longueur d’onde

IX.3.b.i. Mesure des composantes réelles des vecteurs d’onde résonants

Pour ces mesures, le protocole expérimental est le méme. On mesure pour différentes
longueurs d’onde les interférences obtenues sur le film d’or. Connaissant I’angle d’incidence
du faisceau, on remonte a la valeur de la partie réelle des vecteurs d’onde résonants excités
par la marche d’or. L’angle d’incidence de 55° choisi (60° a 543nm) permet d’obtenir des
valeurs de Ak différentes entre I'onde incidente et les deux modes résonants du film mince
associés a chacune des interfaces (Figure IX-34). Les périodes d’interférences associées sont

de I'ordre du pm, période que le microscope permet d’observer de maniere aisée.
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Figure IX-34: Représentation de la composante tangentielle du vecteur de I'onde incidente a 55° et des
différents modes résonants associés aux interfaces uniques d’un film mince d’or de S0nm d’épaisseur

Comme dans le cas de I'étude angulaire (IX.3.a), puisque 1'angle choisi est différent
de l'angle d’excitation résonante du mode de linterface métal/air, les périodes
d’interférences associées au mode résonant de 'interface Au/Verre n’ont pas été observées.
Nous avons par contre obtenus de bons résultats pour la mesure de la partie réelle du
vecteur d’onde résonant de l'interface Au/Air pour les différentes longueurs d’onde de
travail. On présente des images obtenues pour A=685 et 785nm (Figure IX-35 et Figure IX-36)

et les coupes de l'intensité associées.
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Figure IX-35: Image optique brute (32x512) Figure IX-36: Image optique brute (32x512)
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Les mesures des périodes d’interférences sont réalisées dans l'espace direct et
confirmées en effectuant la Transformée de Fourrier de 'intensité obtenue. L'incertitude de
la mesure est estimée en mesurant de maniére individuelle les différentes périodes
observées. On reporte sur la Figure IX-37 les différentes valeurs des vecteurs d’onde déduites

des mesures expérimentales avec leur intervalle d’incertitude.
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Figure IX-37: Comparaison des parties réelles des vecteurs d’onde résonants obtenus théoriquement pour
le film d’or continu (courbe) et expérimentalement sur un demi-film d’or (traits noir)

Les valeurs des vecteurs d’onde résonants obtenus sont donc tres comparables a
celles calculées pour un film continu d’or de 50nm d’épaisseur pour les différentes longueurs
d’onde de travail. A 543nm, la forte atténuation du champ associé au mode résonant
implique une faible visibilité des interférences. Seules quelques périodes ont été observées ce
qui rend la mesure plus incertaine qu'aux autres longueurs d’onde. Nous allons maintenant
comparer les parties imaginaires des composantes des vecteurs d’onde résonants mesurées a

celles calculées pour un film continu de méme épaisseur.
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I[X.3.b.ii. Mesure des composantes imaginaires des vecteurs
d’onde résonants

L’estimation de la partie imaginaire des vecteurs d’onde résonants repose sur le fait
que l'amplitude de l'onde résonante associée a l'interface Au/Verre est négligeable dans
notre modéle. Cette hypothése est confirmée par les simulations numériques réalisées mais
également par le fait que seules les interférences liées au mode résonant de l'interface
Au/Air sont observées expérimentalement. Le modele utilisé se base sur le calcul de

RITAY

. . ik / ik;"/”x /v —iky'"x .
lintensité [ =(Ee"" +E; “e™ "+E " " ")xcc que l'on décompose de la facon

suivante :

2 2 _Zkvvz;/a X 2 _Zkyyz;/vx
I= |E0| + e + e

mla
E;

mlv
E;

+ EOE;;/”efk"z’/" " cos ((k0 sin(@) — k"' )x)
+ EEN"e " cos((k, sin(0) — k" )x)
FEED"e D cos (k- k)
En considérant maintenant que 'amplitude de 1'onde résonante associée a l'interface
Au/Verre est négligeable (ES’;/ V<<E, et E} << ES’;/ ), on peut simplifier le modéele de la
facon suivante dans la zone de champ étudié

I=|E,[+|Em[ ™% + E,EMe ™" cos ((k, sin(@) — k™)
=|E, ol e En e cos( (k, sin 5 )x).

On confirme de fagon évidente que le champ observé est sur-modulé par une unique
période d’interférence associée au mode d’interface Au/Air, comme c’est le cas

expérimentalement. De plus, la valeur moyenne de 'intensité observée est donc atténuée par

wm/la

un facteur ¢ ¥ . Le programme utilisé pour obtenir la valeur de la décroissance permet
également de tracer l'intensité du champ associé. On confirme ainsi que les différents
parametres obtenus, partie réelle et imaginaire du vecteur de I'onde résonante, ainsi que les
amplitudes des ondes estimées par le programme permettent de reconstituer la coupe

moyennée de I'intensité mesurée (Figure IX-38).
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Figure IX-38: Comparaison des données optiques brutes mesurées a A=685nm
et reconstitution de I’intensité calculée par le modéle
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Sur la Figure IX-39, on compare finalement les mesures expérimentales aux valeurs
théoriques obtenues pour un film d’or continu de 50nm d’épaisseur. L’incertitude des

mesures est évaluée par les différentes mesures réalisées pour chaque longueur d’onde.
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Figure IX-39: Comparaison des parties imaginaires des vecteurs d’onde résonants obtenus théoriquement
pour le film d’or continu (courbe) et expérimentalement sur une marche d’or unique (traits noir)

Mis a part la mesure effectuée a A=543nm et pour laquelle la forte atténuation rend la
mesure peu fiable, les autres mesures effectuées sont clairement associées au mode d’ordre 0

résonant de linterface Au/Air dans la détermination (-,+,+). Cest également la
configuration qui est excitée en configuration K-R sans discontinuité. L'autre mode k;:/“

dans la détermination (-,+,-) a une atténuation moins importante que ce mode. Mais ce mode

n’a pas été observé.

N

Nous allons maintenant nous intéresser a un film de tres faible épaisseur (25nm).
Contrairement aux mesures précédentes, nous allons placer le faisceau incident a I'angle
d’excitation résonante du mode d’ordre 0 associé a l'interface métal/air. Les mesures
effectuées seront alors comparer aux courbes de dispersion des modes d’ordre 0 d’'un film

mince continu de méme épaisseur.
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IX.4. Marche unique : interfaces couplées

1X.4.a. Observations expérimentales

Nous avons enfin réalisé une série de mesures de la répartition de l'intensité au-
dessus d'un film d’or de 25nm d’épaisseur. Les images topographiques enregistrées
montrent que la trés faible épaisseur déposée présente une rugosité plus importante que les
films de 50nm d’épaisseur. L'interprétation des mesures nécessite par conséquent plus de
prudence.

La période des interférences observée est cette fois légerement inférieure au um. Les
valeurs des composantes de vecteur d’onde obtenues expérimentalement sont représentées

avec leur intervalle dincertitude sur la Figure IX-40.
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Figure IX-40: Comparaison des parties imaginaires des vecteurs d’onde résonants obtenus théoriquement
pour le film d’or continu (courbe) et expérimentalement sur une marche d’or unique (traits noir)

Les mesures des périodes observées expérimentalement permettent de calculés des
valeurs de vecteurs d’onde dont les partie réelles sont comparables aux modes résonants
d’ordre 0 calculés théoriquement pour un film continu de méme épaisseur. Les périodes
observées sur le film dues a l'interférence des différentes ondes diffractées par la marche
sont donc bien modélisables par les interférences entre les modes d’ordre 0 du film mince
continu considéré dans notre modeéle.

La présence de plus de deux ondes dans le modéle utilisé nécessite une analyse de
l'intensité mesurée plus approfondie. L’analyse des décroissances de champ observées n'a
pas abouti. En effet, le modele utilisé précédemment suppose que I'amplitude du mode

associé a l'interface Au/Verre est négligeable ce qui n’est vraisemblablement pas le cas ici.
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Conclusions et perspectives de la 3¢™me partie

Conclusions

Au cours du travail rapporté dans la 3eme partie de ce manuscrit nous avons donc
réalisé I'étude théorique et expérimentale des modes résonants de films minces métalliques.
Dans un premier temps nous sommes revenu sur la définition des modes propres d’un
systeme physique et sur le phénomene de résonance. Nous avons ensuite mené a son terme
I'étude théorique des résonances électromagnétiques dans le cas d"un film mince continu. La
méthodologie appliquée peut également se généralisée a des empilement plus complexes.
Avec cette étude, nous avons pu définir 'ensemble des modes propres résonants du film
mince continu. Malgré la complexité (a plusieurs points de vue) d’obtenir les vecteurs
d’ondes résonants du systéme étudié, nous avons tracé les courbes de dispersion completes
associées aux modes résonants d’ordre 0 définis pour deux métaux nobles couramment
usités, I'argent et I’or. Nous avons également tracé les courbes de dispersion associées aux 3
premiers modes d’ordre supérieur dans le cas de 1’argent. Nous avons ensuite étudié les
possibilités d’excitation de ces ondes résonantes en fonction de la configuration
expérimentale. Apres une présentation des différentes possibilités d’excitation optique, nous
avons développé le cas de I'excitation par une discontinuité introduite dans le film mince.
Nous avons également réalisé une étude numérique de la réponse d’'un film mince a une
puis plusieurs ondes planes. Cette étude montre les possibilités d’excitations sélectives des
modes propres du film mince grace a la mise en forme du faisceau incident.

Apreés cette étude théorique, nous avons finalement utilisé les propriétés diffractives
d'une marche d’or unique pour mesurer expérimentalement en fonction de I'angle
d’incidence et de la longueur d’onde les vecteurs d’onde des ondes résonantes excitées sur
un demi-film mince métallique. Les études expérimentales ont été effectuées dans le cas du
couplage faible (film de 50nm d’épaisseur) et fort (film de 25nm d’épaisseur) des interfaces
métal/diélectrique. La mesure et 'analyse précise de I'intensité observée en champ proche
ont permis d’associer les valeurs expérimentales obtenues aux valeurs théoriques calculées
dans le cas de films minces continus de mémes épaisseurs.

Dans le cas du couplage faible, les mesures effectuées ont été associées au méme
mode résonant que le mode d’ordre 0 excité dans la configuration Kretschmann-Raether.
Nous avons ainsi confirmé que d"une maniére analogue au cas de I'oscillateur mécanique, les
discontinuités locales étudiées lors de cette thése permettent 1'excitation d’onde dont les
caractéristiques sont celles des modes propres de la structure continue. Dans le cas de
'oscillateur unidimensionnel, 1’excitation & un instant ‘t' donné du mouvement de la masse
conduit a I'apparition limitée dans le temps d’oscillations associées aux modes propres du
systéme. Dans le cas du film mince discontinu, la discontinuité joue également ce rdle mais
pour les variables d’espaces, excitant localement des ondes dont les caractéristiques sont
semblables a celles des modes propres du systeme étudié. Enfin, dans le cas du couplge fort
(film de tres faible épaisseur) nous avons pu associer les mesures réalisées a la partie réelle

des modes d’ordre 0 de I'interface métal/ verre.
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Perspectives

A courte échéance, il nous parait intéressant d’affiner les mesures expérimentales
effectuées dans le cas du couplage fort pour confirmer I’excitation du mode propre résonant
de l'ensemble de solution n°3-b. Deux points sont essentiels pour permettre une réalisation
optimale de cette étude. Le dépodt du film doit étre controlé avec précision. En effet, pour ces
épaisseurs, une variation de quelques nanometres suffit a modifier quantitativement les
valeurs théoriques des vecteurs d’onde calculés pour le film mince continu. De plus, il est
peut-étre également nécessaire de prendre en compte le dépodt de la couche d’accroche de
chrome dont l'épaisseur devient non-négligeable (~15% de l'épaisseur totale). Ce point
essentiel devrait étre vérifié prochainement par la réalisation de simulations numériques.

Il serait également intéressant de mesurer la composante perpendiculaire au film des
vecteurs d’onde des ondes résonantes. Cette composante est imaginaire pure en
configuration K-R. Dans le cas de I'excitation avec une discontinuité il est possible que la
composante réelle du vecteur d’onde associé soit non-nulle. La mesure de cette composante
permettrait de confirmer I'excitation exacte des modes résonants associés au film mince.

A plus longue échéance, la méthode développée pour calculer les valeurs exactes des
différents modes peut étre appliquée a différents empilements. La recherche des solutions
exactes de I'équation de dispersion permet de connaitre de maniére précise la répartition de
I'énergie associée a un mode donné du systéme. Il est ainsi possible d’optimiser en fonction
de la longueur d’onde et de l'épaisseur, l'amplification du champ ou la longueur
d’atténuation. Suivant le systéme étudié, nous avons vu qu’il existe des épaisseurs et des
longueurs d’onde pour lesquelles certaines composantes (réelle ou imaginaire) peuvent
s’annuler. Ces différentes caractéristiques peuvent étre particulierement intéressantes pour
limiter 1'extension spatiale ou I'atténuation du champ électromagnétique associé.

Concernant les différents modes propres obtenus théoriquement, les mesures
effectuées en champ proche sur des structures discontinues ont été associées a 2 des 4 modes
propres d’ordre 0 du systéme continu. Aucune mesure n’a été associée aux modes propres
d’ordre supérieur. Il est probable que ces modes participent a la structure du champ
diffracté. Il serait donc particulierement intéressant de confirmer expérimentalement
'excitation des ondes associées. De la méme facon, il est possible que les modes d’ordre 0
dans les autres déterminations qui n‘ont pas été observés dans notre configuration
expérimentale soient observables dans des structures plus complexes comme les
empilements métal/diélectrique/métal, aussi appelés MIM. L’étude en champ proche de
telles structures permettrait alors de conclure.

Enfin, d'une maniere plus générale, la recherche de la compréhension globale en
champ proche des mécanismes mis en jeu dans la diffraction de la structure étudiée nous
conduit a l'étude de la fonction de diffraction de la marche unique en fonction de son
épaisseur, de la longueur d’onde de travail et de I'angle d’incidence du faisceau. Cette
fonction définit, la structure ‘fente unique’, constituée de deux marches placées en vis-a-vis,
pourrais alors étre appréhendée comme la mise en résonance de la diffraction des deux

marches uniques.
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Conclusions générales

Au cours de cette these nous avons donc réalisé 1'étude et la manipulation en champ
proche de différentes résonances électromagnétiques. La premiére partie de ce manuscrit
présente le principal outil de caractérisation utilisé¢, le SNOM. La comparaison entre les
microscopies ‘classique’ et ‘champ proche’ nous a permis de mettre en avant les avantages de
ce type de microscope. Nous avons finalement présenté le microscope utilisé lors de cette
thése et les configurations expérimentales envisageables. Les travaux effectués a 1'aide de ce
microscope sont venus appuyer la réalisation de deux études.

La premiére concerne 1'étude de nano-cavités Fabry-Perot intégrées sur SOI et dont
les miroirs sont réalisés a partir de cristaux photoniques. Malgré les faibles puissances
injectées, le facteur de qualité des cavités et leur faible volume permettent I'observation
d’effets non-linéaires. Ces effets peuvent provoquer un régime de fonctionnement bistable de
la cavité. L’étude numérique du modele utilisé pour modéliser les différents régimes de
fonctionnement de la cavité (mono- ou bi-stable) a conduit a l'identification de 1’origine des
non-linéarités. Nous avons ensuite montré expérimentalement, ainsi qu’a 1'aide de notre
modele que la modification de I’environnement champ proche de la cavité permet le controle
du régime de fonctionnement des cavités étudiées. L'analyse du modele complet utilisé a
fourni une compréhension globale des différents phénoménes mis en jeu. Finalement, la
représentation synthétique des résultats obtenus sous la forme de diagrammes a permis de
valider le bon accord entre les expériences et les prédictions du modele développé.

La seconde étude concerne les plasmons-polaritons de films minces métalliques. La
partie théorique de cette étude qui nous a permis d’approfondir nos connaissances du
phénomene de résonance en électromagnétisme est présentée en deux étapes dans ce
manuscrit. Nous avons dans un premier temps réalisé 1'étude du systéme homogeéne avant
de discuter dans un deuxieme temps différentes possibilités d’excitation optique. Nous
avons donc réalisé I'étude complete des modes propres de films minces métalliques. La
méthode développée, trés généraliste permet d’envisager 1'étude d’autres structures linéaires
semblables ou plus complexes. Nous avons finalement obtenu 1’ensemble des courbes de
dispersion théoriques complétes des films métalliques continus d’or et d’argent. Ces
différentes courbes ont permis de discuter les possibilités d’excitation de ces modes
résonants sur des films minces continus et discontinus. Enfin, I'étude expérimentale réalisée
sur des films de différentes épaisseurs pour différentes longueurs d’onde, appuyée par des
simulations numériques a permis d’associer les ondes mesurées aux modes de films minces

continus calculés numériquement.

Au cours de ces deux études, nous avons appliqué une méme méthodologie que nous
avons souhaité rigoureuse. Les résultats obtenus en champ proche, souvent soumis a
interprétation ont été systématiquement confirmés par des simulations numériques basées

sur les différents modeles développés. L'étude poussée des différents modéles nous a
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également permis de comprendre de maniere approfondie les différents systemes étudiés.
Nous espérons que les résultats expérimentaux ainsi confirmés et les modeéles développés

constituent des bases solides pour la réalisation de nouvelles études.

Perspectives générales

Les études de résonances électromagnétiques réalisées au cours de cette these et leur
prolongement s’inscrivent bien dans les objectifs actuels de la recherche. En effet, les
dimensions caractéristiques des objets étudiés, inférieures au um permettent d’envisager
différentes fonctionnalités opto-électroniques (fonctions logiques tout optique, capteurs...)
requérant un faible encombrement spatial. Ce faible encombrement implique un fort
potentiel d'intégrabilité au sein de structures opto-électroniques plus complexes.

De plus, la recherche de I'optimisation de I'excitation résonante de systeme implique
une diminution de 1'énergie consommée, un axe de recherche particulierement porteur
aujourd’hui. En effet, a niveau de detection égale, I’amplification de la réponse du systeme a
la résonance, permet de faciliter la détection du signal. Il est alors possible de diminuer
I'énergie nécessaire a la mesure effectuée. Le systeme optimisé est ainsi plus économique.

D'un point de vue beaucoup plus fondamental, la recherche d’une meilleure
compréhension du phénomene de diffraction par des études en champ proche est un défi
qu’il semble aujourd’hui possible de relever. En effet, les moyens technologiques de
fabrication des échantillons permettent la réalisation controlée de structures diffractantes
dont les défauts de fabrication peuvent étre significativement inférieurs a la longueur
d’onde. Ces études en champ proche sont importantes pour réaliser la quantification de
I'excitation des ondes non-radiatives. Comme nous 1’avons vu, ces ondes sont uniquement
observables en champ proche et leur amplitude, parfois trés importante leur confere un role
de premier ordre dans les phénomenes de couplage a trés faible distance.
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Annexe A. Comparaison des résultats obtenus sur les différentes cavités

Fabry-Perot

Dans cette annexe sont présentés les résultats obtenus lors de l'étude de la
perturbation induite par une sonde champ proche sur la stabilité des nano-cavités 4 et 6.
L’étude de ces cavités a été effectuée dans les mémes conditions et suivant les mémes étapes
que pour la cavité 5. Dans le cas de la cavité 3, les résultats en régime non-linéaire n’ont pas
été développés. Les caractéristiques de cette cavité étant tres proches de celles de la cavité 4,
on obtient en fait des résultats trés similaires. Nous rappelons dans le tableau suivant les

différentes caractéristiques des cavités étudiées obtenues en régime linéaire.

e | am [ e [ R [Tamnisin g e
Cavité3 1556,666 2,83030 0,999 0,00095 6282
Cavité4 1556,71 2,83038 0,9993 0,0005 8975
Cavitéb 1558,271 2,83322 0,99975 0,0001 25137
Cavitéé 1556,835 2,83061 0,99982 0,000033 34914

Tableau A-1: Récapitulatif de certaines caractéristiques des cavités Fabry-Perot étudiées en transmission
pour une puissance injectée d’environ 125nW

Lors de 1'étude des fonctions de transfert en intensité des différentes cavités, on
observe comme dans le cas de la cavité 5 'ouverture du cycle d"hystérésis pour des detuning
positifs. Cette ouverture augmente avec le detuning, jusqu’a une longueur d’onde maximum
au-dela de laquelle, le cycle ne s’ouvre plus. Les Figure A-1 et Figure A-2 présentent
I'évolution de l'ouverture du cycle d’hystérésis pour les cavités 4 et 6 en fonction du
detuning par rapport a la longueur d’onde de résonance de chacune des cavités.

On remarque tout particulierement sur la Figure A-1(e) que certains cycles sont
ouverts alors que d’autres sont fermés pour une méme longueur d’onde de travail. On se
trouve alors exactement a la longueur d’onde de bistabilité spectrale entre I'état haut et 1'état
bas. Dans ce cas, de tres faibles variations des parametres du systeme (injection, cavité) entre
deux cycles d’injection consécutifs permettent ou non a la cavité de fonctionner en régime
bistable. Cette observation confirme la sensibilité du passage du régime mono-stable au

régime bi-stable pour des longueurs d’onde proches du front de bistabilité spectrale.

155



0.8+ 084 0.8+
0.6+ 0,64 0.6
H H H
3 o4 3 o044 3 o4
El El El
3 3 3
o o o
0.2+ 024 024
0.0 00 0.0
0.2 . 0.2 0.2 r
0,0 05 10 15 20 25 00 05 10 15 20 25
P
oo Pin (W) oo 1on in (WW)
0.8+ (d) 084 0.8+ ( :
0.6 06 06
2 2 2
3 oa 3 o044 3 04
E 5 3
3 3 3
o o o
0.2 02 02
oo ool 0o /
0.2 T T T T T T 0,2 T T T T T T 0.2 T T T T T T
0.0 05 10 15 20 25 0.0 0.5 10 15 20 25 00 05 10 15 20 25
Pin (WW) Pin (uW) Pin (uW)

Figure A-1 : Fonction de transfert en intensité mesurée sur la cavité 4 en fonction du detuning,
respectivement de a a f : 0, 50, 100, 150, 200, 250 pm.
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Figure A-2 : Fonction de transfert en intensité mesurée sur la cavité 6 en fonction du detuning,
respectivement de a ai: 0, 15, 30, 45, 55, 58, 60, 62 et 65 pm.

La comparaison de la Figure A-1 avec la Figure A-2 permet d’observer clairement la
dégradation du rapport signal/bruit du au tres faible taux de transmission de la cavité 6.
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Nous avons bien stir réalisé en parallele des mesures, la modélisation des fonctions
de transfert en intensité avec notre modéle et de la perturbation induite par la sonde. Pour
vérifier de facon globale les différents parameétres de notre modele, on trace alors les

diagrammes de bistabilité pour les différents detuning (Figure A-3 et Figure A-4).

Mesure expérimentale DModéle Fabrv-Perot

Aire Max.
(LW#)

200

150

100

0

0

05 1 15 2 240 05 1 15 2 24
Aire Max.

(nW?)

Hsonde (nm)

Figure A-3: Diagrammes de bistabilité mesurés et simulés pour la cavité 4
pour différents detuning (190, 240 et 440 pm)
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Mesure expérimentale Modéle Fabrv-Perot
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Figure A-4 : Diagrammes de bistabilité mesurés et simulés pour la cavité 6
a différents detuning (45, 55 et 62pm)

On confirme une nouvelle fois sur les Figure A-3 et Figure A-4 la validité de notre

modeéle pour chacune des cavités étudiées grace au bon accord obtenu entre mesure et
simulation.
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Annexe B. Courbes de dispersion des modes d’ordre 0 d’un film mince

d’or asymétrique

Les courbes présentées dans cette annexe sont obtenues dans les mémes conditions

que les courbes présentées pour le film asymétrique d’argent. Ces courbes représentent les
modes propres d’ordre 0 solutions de l'équation de dispersion D(k,,k, .k,,,d)=0 (Eq.

VII-10) pour un film asymétrique d’argent. Le modele utilisé pour le film métallique est le
modele réel dont les valeurs d’indice et d’absorption sont données dans la référence suivante
[Johnson&Christy72]. Le film est encadré par deux milieux diélectriques homogenes semi-

infinis, 'air dans le milieu 1 (n =1) et le verre dans le milieu 2 (n =1.458).

A des fins de comparaison, l'ordre d’étude des différentes déterminations est le
méme que dans le cas de 'argent. La numérotation des différents ensembles de solutions
permet de transposer directement les différents raisonnements effectués a partir des courbes
de dispersion de I'argent pour I’excitation des différents modes résonants.

= FEtude de la 4¢me détermination (+,-/+,%)

La détermination pour laquelle les parties réelles de k, et k_, sont positives a

également été étudiée. Elle ne présente pas de poles d’ordre 0. L’étude de ce dernier cas nous
a confirmé que les 4 ensembles de solutions présentés représentent bien l'intégralité des

modes propres d’ordre 0.
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= Jer détermination : ensemble de solution n°1

* 2 . 2 . / 2 . .
Cet ensemble est associ¢ au mode propre de I'interface métal/air k,'“, détermination

(-~-/+,%). Le mode n’est pas confiné (mode ‘leaky’) et les valeurs de k_ calculées dans chacun

des milieux diélectriques montrent que le mode transfére 1'énergie de I’air vers le verre.
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Figure B-1: Courbe des dispersion de la partie
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Figure B-3: Courbes de dispersion de la partie
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Figure B-5: Courbes de dispersion de la partie
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= 2éme détermination : ensemble de solution n°2

Cet ensemble de solutions est associé au mode résonant de l'interface métal/verre,

détermination (+,-/+,-). Le mode n’est pas confiné (mode ‘leaky’) et les valeurs de k_ des

milieux diélectriques montrent que le mode transfere 1'énergie du verre vers 1'air.
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= 3eme détermination : ensemble de solutions n°3-a

Dans cette détermination (--/+,-), comme pour l'argent, il existe deux ensembles de

solutions associées aux modes d’ordre 0. Cet ensemble numéroté 3-a est associé au mode

d’interface métal/air k;/“ pour les grandes longueurs d’onde.
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= 3eme détermination : ensemble de solutions n°3-b

Cet ensemble de solutions est associé au mode résonant de l'interface métal/verre

ks’;/ ", dans la méme détermination (-,-/+,-) que 1'ensemble de solution n°3-a.
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Annexe C. La Méthode Différentielle

Cette annexe s’inspire largement des développements concernant la Méthode
Différentielle présentés dans les théses de Souraya Goumri-Said [Goumri-Said04] et Davy
Gérard [Gérard04]. Je remercie donc trés largement ces deux doctorants qui ont pris le temps
d’en faire une description tout d’abord détaillée puis simplifiée, que le lecteur en quéte
d’informations plus completes devrait consulter. En effet, si j’ai pris part au lancement des
calculs et tout particulierement au dépouillage et a I'analyse des résultats obtenus, je n’ai
personnellement participé ni a I’élaboration, ni au développement et pas plus a I'écriture des
codes de calcul. Je fus au sens strict un utilisateur du code développé au sein du laboratoire
par L. Salomon. Je vais tout de méme donner quelques bases mathématiques et la
philosophie globale de cette méthode de calcul. Toutefois, je ne prétendrais bien str pas
expliquer dans ces pages toutes les arcanes de la méthode. Pour de plus amples précisions,
I'ouvrage de M. Neviére et E. Popov [Neviere(03] fait a ce jour référence.

La méthode de calcul utilisée se base donc sur la Méthode Différentielle (MD) qui est
développée a [l'origine pour réaliser la modélisation de linteraction d’ondes
électromagnétiques avec des échantillons possédant une ou plusieurs périodicités. Pour cela,
I"échantillon est divisé en 3 couches distinctes, les milieux homogeénes du ‘substrat’ (n°1) et
du ‘superstrat’ (n°2), et la zone modulée (Figure C-1). Le but de la MD est de calculer les

amplitudes complexes des ondes transmises et réfléchies par la structure pour un champ

électromagnétique incident (EO,FIO,/EO) donné. Ces amplitudes permettant ensuite de

reconstruire le champ électromagnétique exact dans les 3 zones :

NG )
0
/ﬂ
/X\ ~  Zone
n, ko \ homogene 1
vd _<
z e B Zone
= M R o= M & modulée
O X
n
: Zone
homogeéne 2

Figure C-1: Schéma type de I'empilement simulé par Méthode Différentielle

Les calculs sont principalement effectués en polarisation ‘p” pour notre étude (champ

électrique E dans le plan Oxz). La zone modulée définissant le réseau, périodique selon

I'axe Ox, est bordée par deux zones homogenes, le substrat d’indice n, et le superstrat
d’indice n,. La zone inhomogeéne est découpée en M sous-couches délimitées par les z; plans

pour les besoins du calcul. On définit le champ électromagnétique incident par sa longueur
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2
d’onde dans le vide Ao (k, = —ﬂ) et son angle d'incidence 6 par rapport a I'axe Oz. Dans les
0

deux zones homogenes, le champ H  est décomposé selon un développement de Rayleigh.

. = . . i . i . . 2
On écrit alors H | (x,z) = Z ({A;e_’ﬂ"z +B;e"ﬂ”z} e’a""‘) avec i e{l,2}. a, =k, Sln(t9i)+%

n=—o0
est la composante du vecteur d’onde selon I'axe Ox. On exprime les composantes normales

correspondantes a l'aide de l'équation de dispersion de chacun des milieux
2.2 2 . 2 . . .
kyn; —a, ,16{1,2}. La détermination du signe des composantes normales est

imposée par la relation Re(S)+1Im(/3!) > 0. Pour les besoins du calcul, les développements

sont tronqués au Nieme ordre. On conserve donc uniquement 2N+1 ordres. On définit enfin

1
2
les coefficients de transmission en énergie R et T du réseau tels que: R = z A E’; et
ne{radiatzfs} ﬁO
2
2
r= Y |4 b .
ne{radiatifs} ﬂo

Il s’agit donc de définir tous les termes de la somme discrete qui permettent de

calculer les champs H  dans chacun des milieux. Pour le calcul, les différentes composantes

des vecteurs d’onde sont définies par 1'onde incidente et la période p de la zone modulée a
partir de la formule des réseaux et de I'équation de propagation dans chacun des milieux. Il
ne reste donc plus qu’a calculer les amplitudes complexes de chacune des ondes transmises
et réfléchies dans les deux milieux homogenes. Ce sont ces amplitudes qui sont calculées par
la MD. On commence en calculant la matrice de transmission pour la jieme sous-couche de la
zone modulée définit entre les plans z! et zi. Dans chaque sous-couche, le calcul utilise
'algorithme de Runge-Kutta. On calcule ainsi pour les champs électrique et magnétique la
transmission et la réflection de cette sous-couche élémentaire. Le calcul est ensuite répété
pour toutes les autres sous-couches. Il est ainsi finalement possible de relier les différentes
composantes du champ électromagnétique de la zone homogeéne 1 a la zone homogeéne 2
grace aux relations de continuité appliquées sur les interfaces en z=0 et z=d.

Des problemes numériques peuvent survenir pendant les différentes étapes de calcul.
En effet, quand la hauteur de la zone modulée est trop importante (d>Ao/2) ou lorsque les
différences d’indice de réfraction sont trop importantes comme c’est le cas avec les métaux,
la méthode devient instable. Ces instabilités sont dues & la propagation sur de longues
distances d’ondes aux composantes évanescentes de courte portée. Ces problemes dus a
l'utilisation d’un nombre fini de digit pour le calcul [Neviere9l] sont résolus grace a
I'utilisation des algorithmes R- et S-Matrix. Cependant, ces algorithmes ne sont pas suffisants
pour résoudre tous les problémes numériques rencontrés en polarisation ‘p’ pour les
matériaux tels que les métaux au coeur de notre étude. En 1996, Lifeng Li a montré qu’il
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apparaissait dans cette polarisation un probleme supplémentaire lié a la faible vitesse de
convergence du produit des séries de Fourier utilisées lors des calculs numériques. Une
nouvelle formulation de la méthode basée sur une représentation correcte des produits
tronqués de séries de Fourier de fonctions discontinues a été proposée par le méme auteur
[Li96]. Bien que les équations dérivées soient plus compliquées que celles obtenues lors de la
formulation classique, le taux de convergence par rapport au nombre de modes utilisé lors
des calculs est plus rapide pour des réseaux de formes arbitraires et particulierement les
réseaux lamellaires. Le taux de convergence approche celui obtenu en polarisation 's” ou ces
problémes ne surviennent pas.

Enfin, lorsque le réseau est également périodique selon I'axe Oz, comme c’est le cas
de la géométrie a flancs droits des réseaux simulés, il est possible de limiter le nombre de
sous-couches a calculer [TervoO1]. En effet, toutes les sous-couches équivalentes ont la méme
matrice de transmission. Dans le cas d"un réseau a flanc droit, on réalise alors le calcul pour
une premiere sous-couche, puis pour une sous-couche d’épaisseur double et ainsi de suite.
On diminue ainsi le nombre de calculs a effectuer a cette étape d"un facteur environ m/2m.

Une fois les coefficients de Rayleigh déterminés pour la composante magnétique du
champ dans les deux zones homogeénes, il est possible de reconstruire le champ

électromagnétique complet dans ces deux zones en utilisant les équations de Maxwell.
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Résumé : Avec I'évolution rapide des techniques de nanofabrication et les besoins croissants
d’intégration et d’utilisation a moindre cotit énergétique, 1'étude et la manipulation de résonances
électromagnétiques d’objets de faibles dimensions représentent des enjeux cruciaux. Un des objectifs
de ce travail de theése a donc été d’approfondir nos connaissances de l'interaction entre le champ
électromagnétique et la matiere. Dans ce but la réalisation conjointe d’expériences en champ proche
optique et le développement numérique de modeles associés nous ont permis d’étudier différentes
résonances électromagnétiques basées sur I'interaction lumiére-matiére au sein d’objets de dimensions
sub-micrométriques.

Dans une premiére partie, ce manuscrit présente les phénomenes mis en jeu en microscopie
champ proche optique et décrit le fonctionnement du microscope SNOM utilisé. La seconde partie est
dédiée a l'étude de l'interaction d'une sonde champ proche avec une nano-cavité Fabry-Perot en
régime non-linéaire. Dans un premier temps, on présente I'étude des non-linéarités de nano-cavités en
Silicium a grand facteur de qualité et faible volume modal, démontrant ainsi 1’obtention d"un régime
de fonctionnement bistable pour de tres faibles puissances. Dans un deuxiéme temps, on démontre la
modulation possible via la sonde champ proche de ce régime de bistabilité. Enfin, on étudie dans la
troisieme partie de ce manuscrit les résonances de films minces métalliques. L’étude compléete des
modes propres et de l'excitation optique de cette structure a permis de connaitre avec précision les
modes résonants et les angles de Brewster du film mince. Cette étude a été prolongée
expérimentalement par I'étude en champ proche optique des modes résonants de demi-films minces
métalliques.

Lors de ces deux études, les mesures expérimentales ont été systématiquement accompagnées
par I'analyse théorique et le développement numérique de modéles que les expériences réalisées ont
permis de valider et de discuter.

Mots clés : champ proche optique passif et actif (SNOM), plasmonique, film mince, modes
propres, résonance, angle de Brewster, micro-cavités, effets non-linéaires, modulation de
bistabilité.

go o oo o oo oooo oo

Abstract : Within the quick nano-fabrication techniques evolution and the increasing needs
in low space and energy opto-electronic functions on-chip integration, studies and control of
electromagnetic resonances of sub-micrometric objects are crucial issues. One aim of this work was
then to improve our knowledge of the light-matter interaction. To this end, optical near-field
experiments and complementary numerical development of models have been performed to study
electromagnetic resonances due to light-matter interaction in sub-micrometric resonators.

As an introduction, the first part of the manuscript presents the main phenomena involved in
near-field optical microscopy and the used SNOM operation. The second part is dedicated to near-
field tip/Fabry-Perot micro-resonator interaction in the non-linear regime. In this part, we first present
the study of high-Q/small volume Silicon nano-cavity non-linearities, showing possible bistable
operation at very low incident power. We then demonstrate the cavity stability modulation obtain
with the near-field tip. In the third part of the manuscript, we consider thin metallic film resonances.
As a beginning, we realize an exhaustive study of the film eigenmodes and then discuss the resonant
optical excitation of the film as well as precise determination of Brewster angle. These theoretical
studies have been extended experimentally with the optical near-field determination of the resonant
modes of semi-infinite thin films.

For the different studies, experimental measures have been systematically associated with
theoretical analyses and numerical developments of models, which have then been confirmed or
discussed in light of the experimental results.

Key words : Passive and active near-field optic (SNOM), plasmonic, thin film, eigenmodes,
resonance, Brewster angle, micro-cavity, non-linear effects, bistability modulation.



