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Résumé

Les nano-antennes optiques constituent un élément clé pour le controle et 'in-
teraction lumiere/matiere a I’échelle nanométrique. Ces systémes operent dans le
domaine de l'optique visible et proche infrarouge. Les propriétés de ces composants
sont controlées en modifiant la taille, la forme et le matériau utilisé. Ces parametres
sont ajustés par les processus de fabrication de I'antenne.

Dans le domaine des radio-fréquences, le tuner permet d’ajuster la fréquence de
résonance de I'antenne de facon dynamique. Nous avons dans le cadre de cette these
voulu adapter ce concept de tuner au domaine de l'optique. Le principe employé
consiste a changer la résistance de charge de I'antenne, c’est-a-dire I'indice du mi-
lieu diélectrique environnant. Pour cela, nous avons utilisé un matériau anisotrope
constitué de molécules de cristaux liquides. L’indice optique est alors modifié par
I’application d'un champ électrique statique. Le changement des propriétés spec-
trales ainsi que de diffusion d’une antenne de type dimere sont ici démontrées.

Toujours en analogie avec les antennes radio-fréquences, nous avons étudié la
propriété de transduction électron-photon dans le cas des antennes optiques. Dans
ce but, nous avons considéré deux configurations. La premiere concerne 1'utilisation
de nanotubes de carbone placés dans une configuration de transistor a effet de champ.
Ces objets émettent de la lumiere par une recombinaison de paires électrons-trous
dans le domaine des longueurs d’ondes Télécom. La seconde configuration emploie
des jonctions tunnels fabriquées par électro-migration. Dans ce cas la, la jonction
est assimilée a une antenne a interstice. A cause des faibles dimensions des jonctions
(autour de 1 nm), nous nous sommes intéressés a la réponse en optique non linéaire
de ses objets. Cette technique permet de localiser la jonction tunnel grace a une forte
exaltation du signal. [’étude des différentes caractérisques de ses jonctions sont ici
présentées.

Une fois la transduction du signal réalisée par ’antenne radiofréquence, celui-
ci est acheminé via une ligne de transmission. A 1’échelle nanométrique, les guides
plasmoniques s’averent étre un type de structure approprié. Dans ce cas, les guides
peuvent a la fois servir d’électrode mais aussi de guide. Dans le cadre de cette
these, nous avons étudié par microscopie a fuites radiatives, dans I’espace directe et
réciproque, la plus simple des géométries : le guide ruban métallique. Nous avons
cherché a comprendre, pourquoi ce type de structure présente une largeur de coupure.

Mots clés : Antenne optique, Cristaux liquides, Génération de seconde har-
monique, Nanotubes de carbone, Electroluminescence, Plasmonique, Tuner optique,
Electro-migration, Jonction tunnel, Rectification optique, Microscopie a fuites ra-
diatives, Nanofabrication.

il



v



Abstract

Optical nano-antennae are the new class of components to control light /matter
interaction at the nanoscale. These devices are operating in the visible to near infra-
red part of the spectrum. The properties of these nano objects are controlled by the
form, the size and the material.

In the radio frequency domain, the tuner changes dynamically the operating
wavelength of the antenna. In this thesis work, we search to transfer this concept
to the nanoscale. The principle is to change the load impedance of the antenna, i.e.
changing the optical index of the dielectric medium around the nano-object. For
that we used anisotropic liquid cristal molecules. The value of the optical index is
controlled by applying an external electrical static field. The effects on the spectral
and scattering properties are demonstrated on a single dimer nano-antenna.

However with the microwave antennae, we were interesting to the electrons-
photons transduction with an optical antenna. In this mind, we studied two dif-
ferents configurations. The first one concerns the use of carbon nanotubes placed
in a field effect transistor configuration. These nano-objects emit light in the Tele-
com wavelength range by a radiative combination of electrons and holes. the second
configuration used planar tunnel junctions made by electromigration. In this case,
the junctions are view as an optical gap antenna. Because the gap are very small
(around 1 nm), we have studied the nonlinear optical response of these objects. This
nonlinear optical characterization allows to determined the location of the tunnel
junctions by an enhancement of the optical signal. The results about the properties
(electrical and optical) of these tunnel junctions are presented.

Once the transduction by the radio frequency antenna is achieved, this signal
is transporting by a transmission line. By transposition at the nanoscale, the plas-
monics waveguides prove to be the most appropriate structure. In this case, they
could be used as an electrode or a waveguide. In this thesis work, we have studied
by leakage radiation microscopy, in the direct and reciprocal space, the simplest
geometry : plasmonic metal strips. We search to understand why these structures
have a cut-off width.

Key words : Optical antenna, Liquid cristal, Second harmonic generation, Car-
bon nanotubes, Electroluminescence, Plasmonic, Optical tuner, Electromigration,
Tunnel junction, Optical rectification, Leakage radiation microscopy.
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Introduction générale

La plasmonique représente une candidate prometteuse pour le développement
de nouveaux composants. Ce nouveau domaine tire parti d’'un haut confinement de
la lumiere ainsi que d’une vitesse de commutation élevée. Les plasmons de surfaces
naissent du couplage entre une oscillation collective du gaz d’électron libre d’un
métal et d’'un photon. De part sa dualité électron-photon, le développement de com-
posants électro-optiques parait étre une solution adaptée a la plasmonique. Dans
cette optique, il est nécessaire de posséder des systemes de controle et d’excitation
intégrés pour les plasmons de surfaces. La récente notion d’antenne optique s’impose
comme un point clé dans ce développement. Ces objets de tailles nanométriques ont
la faculté de localiser et controler une onde électromagnétique. Malgré le fait que
ces structures soient considérés comme passives, l'incorporation de ceux-ci dans une
architecture électronique ou en contact avec des milieux actifs permet de controler
leurs proprié¢tés dynamiquement. Dans le cadre de cette these nous nous sommes
intéressé au développement de composants électro-optiques a bases de nano-antennes
permettant un controle ainsi que 'excitation de plasmons de surfaces.

Ce manuscrit de these est divisé en trois parties. La premiere concerne le controle
des propriétés spectrales et de diffusion d’une antenne optique. Dans ce but, nous
avons utilisé un milieu anisotrope controlable électriquement. La réalisation d’un tel
systeme ainsi que les mesures effectuées sont discutée dans cette partie. Cette confi-
guration nous conduira méme a l’obtention d’un tuner optique. Lors d’une seconde
partie, nous avons choisis d’utiliser des nano-antennes comme source de lumiere.
Dans cette optique nous avons sélectionné deux configurations : la premiere est
basée sur l'utilisation de jonctions tunnels, alors que la seconde sur 1'utilisation de
nanotubes de carbones. Nous détaillerons au cours de cette partie, les méthodes de fa-
brications et de caractérisation utilisées. Dans le cas des jonctions tunnels, nous mon-
trerons des résultats préliminaires sur I'obtention d’un transducteur électro-optique
complet. Finalement dans une troisieme et derniere partie, nous traiterons des plas-
mons de surface propagatif. Cette partie est assez différente des deux premieres
dans le sens ou il n’y a pas d’antenne optique. Notre idée, en réalisant cette étude est
d’utiliser ces guides plasmoniques comme structures pour délocaliser I’émission lumi-
neuse des sources électroluminescentes fabriquées lors de la seconde partie. Au cours
de notre étude, nous nous sommes apercus de 'existence d’une onde évanescente
unidimensionnelle présente sur les bords de ses guides. Nous développerons dans
cette partie, les résultats obtenus ainsi que les différentes expériences nous permet-
tant d’identifier les origines de cette nouvelle onde. Nous montrerons pourquoi cette
onde n’a pu étre identifiée ainsi que son role dans la largeur de coupure des guides
plasmoniques.
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Controle électrique d’une antenne
optique unique






Chapitre 1

Introduction sur les antennes
optiques
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Depuis la fin du 19eme siecle, les antennes n’ont cessé d’étre optimisées dans
le but d’améliorer le transfert de I'information. Ces systemes basés sur le controle
des ondes électromagnétiques dans le régime des micro-ondes et radiofréquences
sont actuellement tres utilisés dans les moyens de télécommunications (téléphone
portable, télévision, Internet). Généralement dans ces domaines, celles-ci ont des
dimensions 100 fois plus petites que la longueur d’onde utilisée [1]. Une antenne
est définie comme étant un systeme capable de rayonner (émetteur) et de capter
(récepteur) une onde électromagnétique. Elles fonctionnent sur le principe de la
transduction, c’est-a-dire la transformation d’une onde électromagnétique en un
courant électrique oscillant a la méme fréquence et vice-versa.

Avec la miniaturisation des composants et 1'utilisation de photons en complément
des électrons, il va étre nécessaire de transposer des concepts tels que la transmission
sans fil aux longueurs d’ondes Télécom. Dans le domaine des télécommunications
optiques, le signal est guidé physiquement d’un point a un autre par un guide d’onde.
La transposition du concept de transmission sans fil a donné naissance aux antennes
optiques.

Historiquement, celles-ci ont été développées pour la microscopie en champ
proche [2]. La premiere suggestion concernant 'utilisation d’antennes optiques vien-
dra de Edward Hutchinson Synge en 1928 [3]. Son idée consistait a utiliser la lumiere
diffusée par de petits objets afin d’augmenter la résolution. Le terme d’antenne ne
sera utilisé pour décrire une nano particule métallique qu’a partir des années 1985
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[4]. La taille de ces objets nécessitant d’atteindre des résolutions de l'ordre de la
dizaine de nanometres, il faudra attendre 1995 pour voir la premiere réalisation
expérimentale [5]. L’antenne consistait alors en une bille de polystyrene de 90 nm de
diametre recouverte par une couche de 20 nm d’or. Au début, les antennes optiques
ont donc été fabriquées ou attachées au bout d’'une sonde de champ proche [6, 7, 8],
dans le but d’exalter la fluorescence d’émetteurs quantiques. Une antenne optique
reste a ’heure actuelle partiellement définie. Cependant, plusieurs caractéristiques
sont nécessaires pour les définir. Bharadwaj et ses collegues ont proposé de définir
une antenne optique comme un composant capable de convertir, localiser et di-
riger efficacement une onde électromagnétique et vice-versa [9]. La lumiere est dif-
ficilement localisée dans des zones sub-longueur d’onde, a ’exception des plasmons
de surface portés par des structures métalliques. C’est pourquoi, la plupart des an-
tennes optiques sont formées de I'assemblage d’une ou plusieurs nano particules
métalliques. Celles-ci supportent des modes ”plasmons de surface localisés”. Cette
particularité leur confere la propriété de confiner et d’exalter tres localement un
champ électromagnétique.

F1GURE 1.1 — Différentes géométries d’antennes optiques réalisées par lithographie
a faisceau d’électron et croissance cristalline : a) bow-tie [10], b) nano particules
couplées (fabrication au laboratoire), ¢) Yagi-Uda (fabrication au laboratoire), d)
batonnet [11]

Sur la figure 1.1 sont représentées différentes antennes. La fabrication ainsi que
la forme, la taille et le matériau permettent de changer les caractéristiques plas-
moniques des antennes. Par exemple dans le cas de particules couplées (cf. figure
1.1 (a-b)), celles-ci sont souvent utilisées comme capteurs. La zone d’espace libre (ou
gap) entre les deux particules conduit a la création d’une forte exaltation du champ
électromagnétique [12] contrairement a une antenne micro-onde. Ce phénomene sou-
vent appelé "point chaud” est tres utilisé dans le cadre de la spectroscopie Raman.
Un autre exemple est donné par les antennes Yagi-Uda (cf. figure 1.1 (c)). Celles-ci
sont utilisées pour leur capacité directionnelle [13, 14, 15]. Ce type d’antenne est
composée de trois éléments : la source, le réflecteur, et les directeurs. L’interaction
entre les différents composants conduit a une réorientation de la lumiere diffusée par
I’antenne suivant 1’axe des directeurs. Un autre type d’antenne sont les batonnets
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(cf. figure 1.1 (d)). Grace a leur forme allongée, ils sont capables de guider un mode
plasmon de surface. Il est aussi possible de propager I'information en formant des
guides par l'assemblage de nano-particules en chaine [16]. Toutes ces différentes
formes, ainsi que ces différentes capacités, constituent un vaste champ de recherche
et de possibilités.

De nos jours, les antennes optiques sont intensivement utilisées dans divers do-
maines. Elles servent par exemple dans le traitement du cancer [17, 18]. Dans ce cas,
des nano particules fonctionnalisées se déposent sur des tumeurs cancéreuses et sont
ensuite excitées optiquement par une onde dans le proche infrarouge. Le confinement
du champ produit une élévation locale de la température permettant la destruction
des cellules cancéreuses. Les antennes sont aussi utilisées comme capteurs pour la
biologie [19, 20, 21]. L’intérét est alors porté sur le décalage de la résonance plasmon
des particules en fonction des especes sondées. Finalement, ces antennes métalliques
sont aussi incorporées dans des composants pour la photonique (Laser [22], cellules
photovoltaiques [23], capteurs [24, 25] etc.). Dans ce type de configuration les an-
tennes sont utilisées pour amplifier ou ajouter une fonctionnalité a un composant
déja existant. C’est dans cette optique que nous comptons employer des nano an-
tennes.

1.1 Reésonance plasmon de surface localisée

Depuis leurs découvertes en 1957 par R. Ritchie [26], les plasmons de surface
ont suscité un grand intéret. Ceux-ci sont le résultat du couplage entre 1’oscillation
collective du gaz d’électrons libres d’'un métal et un photon [27, 28]. Ces modes
plasmons sont distinguables en deux familles : les plasmons localisés et les plasmons
délocalisés. Dans cette partie nous traiterons uniquement du cas localisé. Dans le cas
ou le gaz d’électrons libres d'un nano objet est résonant avec une excitation externe,
il se produit une forte exaltation du champ diffusé. C’est la résonance plasmon de
surface localisée. Cette résonance est dépendante de la taille de I'objet, de la forme
ainsi que de 'indice du milieu environnant [29, 30, 31]. Le dipdle volumique induit
dans le cas d’'une sphere de rayon r placée dans un champ Eg(w) s’écrit sous la
forme :

P(w) = aesEp(w) (1.1)

Avec « la polarisabilité telle que :

3 em(W) — €

em(w) + 2¢4 (12)

o = 4megr

€q et €, sont les constantes diélectriques respectivement du milieu et du métal. La
condition de résonance plasmon est obtenue lorsque :

Re(em(w) +2€64) =0 (1.3)

Pour des nano particules en or, la longueur d’onde de résonance se situe dans
la partie verte du spectre visible. Il existe une relation plus générale permettant
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de déterminer l'expression du dipole volumique induit pour des sphéroides. Seule
I’expression de la polarisabilité "a” est changée :

3
4 €m — €d
P = — b , E Li=1 1.4
o 3607ra CEd T+ Lilen — ) (1.4)

Avec a, b, c représentant les demi axes liés respectivement aux axes z, y, z permet-
tant de décrire la structure et L; le facteur de dépolarisation le long des axes princi-
paux z, y, z. A partir de cette équation générale, il est possible de retrouver la po-
larisabilité d’une sphere en prenant Ly = Ly = Ly = 1/3 et a3 = g = a3 = . Pour
des tailles inférieures a 100 nm pour 'or, la résonance plasmon est gouvernée par le
mode dipolaire. Au dela de cette taille, des modes de résonance d’ordre supérieurs
peuvent apparaitre et sont liés a des effets de retards dans 1'oscillation collective du
gaz d’électron. Dans ce cas la, la résonance dipolaire est décalée vers le rouge alors
que les ordres de résonances supérieurs sont a des longueurs d’ondes plus faibles [32].

1.2 Controle des propriétés d’une antenne op-
tique

Les antennes optiques sont généralement considérées comme des composants pas-
sifs. Leurs propriétés sont en effet définies par le processus de fabrication (taille,
forme, matériau). Il existe différentes méthodes pour controler la résonance plas-
mon d’une antenne. L’intensité diffusée est directement liée a la longueur d’onde de
résonance. Comme le montre la figure 1.2, en fonction de la longueur d’onde d’ex-
citation l'antenne est excitée a sa résonance (a) ou hors résonance (b). Il est alors
possible de définir deux états pour une antenne optique : un état “on” et un état
7oftf”. Lorsque I'antenne sera dans un état "on”, cela signifiera qu’elle est excitée
a sa longueur d’onde de résonance. L’ajustement de l’excitation autorise donc un
controle sur U'intensité diffusée par une antenne [33].

A =550 nm A=665 nm

FIGURE 1.2 — Intensité du champ diffusée par une sphere en or de 40 nm de diametre
pour deux longueurs d’onde différentes. La cartographie a été réalisée grace a la
théorie de Mie [34].
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Dans le domaine des micro-ondes, I'antenne dipolaire (constituée de deux bras
de longueur L légerement espacés) voit sa fréquence de résonance changer lorsque
la dimension de ses bras change. La transposition de l'antenne dipolaire dans le
domaine de 'optique correspond a deux particules couplées. Il est alors possible de
modifier deux parametres pour changer la longueur d’onde de résonance de 'an-
tenne. Au méme titre que pour 'antenne dipolaire, un changement de taille des
particules pour une distance de couplage fixée permet de décaler la résonance de
I’antenne. Néanmoins, dans le cas d’antennes optiques la zone de couplage est su-
jette a une forte exaltation de champ. Cette différence permet d’ajouter un degré
de liberté au systeme. Il est donc possible de modifier le comportement de ’antenne
simplement en changeant la distance de couplage. Cette modification a été montrée
expérimentalement et théoriquement [10, 33, 35, 36, 37]. Une diminution de la dis-
tance d’interaction conduit a un décalage de la résonance de I'antenne vers le rouge.
Des techniques par action mécanique [38, 39|, ou en utilisant des molécules d’ADN
[40] ont permis de controler cette distance de couplage in situ. Récemment une ap-
proche générale inspirée de I'adaptation d’'impédance en électronique, a été proposée
pour le domaine optique.

Pour des antennes radiofréquences, cet ajustement de fréquence opérationnel (ou
de longueur d’onde) est réalisé a partir d'un tuner. Cet élément peut étre décrit
comme un circuit RLC dont I’élément capacitif est variable. De récents travaux ont
permis de trouver les équivalents pour les différents constituants d’une antenne op-
tique [41, 42]. Dans ces études, ’antenne considérée est constituée de deux particules
métalliques en interaction avec une faible distance d’interaction (gap). Un matériau
est défini par sa constante diélectrique € qui peut étre réelle (air, verre etc.) ou
complexe (métaux). La définition de ces équivalents en optique est présentée sur
la figure 1.3. Une résistance est donc représentée en optique par un matériau avec
Im(e) < 0, une inductance est elle reproduite par Re(e) < 0 et enfin une capacité par
Re(e) > 0. Grace a ces équivalents, il est facile de schématiser une antenne optique
métallique. La partie inductive ainsi que résistive sont incarnées par le métal, alors
que la capacité est en fait le milieu d’interaction de ’antenne. De ce fait, réaliser
un tuner optique revient donc a ajuster la capacité ou, plus exactement dans le cas
d’une antenne optique, I'indice du milieu de la zone de couplage de deux particules.

Im (g)0
- P

Résistance =Y O
L e<0
Inductance
— ' >0
5]

Capacité

FIGURE 1.3 — Représentation schématique des équivalents en optique d'une induc-
tance, une capacité et une résistance.
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Le controle de la résonance plasmon en changeant I'indice du milieu diélectrique
par une commande électrique externe a déja été démontré expérimentalement.
Différents matériaux comme des polymeres électrochimiques [43], des molécules bis-
tables [44], ou des cristaux liquides [45, 46, 47] ont montré la réversibilité ainsi que
le changement de la longueur d’onde de résonance sur des antennes optiques. Cepen-
dant, dans toutes ses expériences les auteurs n’ont considéré qu’une particule isolée
ou un ensemble et ne sont pas intéressés a I'influence du milieu sur I'interaction entre
deux particules couplées.

1.3 Motivations

Dans le cadre de cette these, nous avons choisi de réaliser un tuner optique.
Nous avons décidé d’employer la technique de la capacité variable en utilisant un
milieu controlable électriquement. Notre choix s’est orienté sur les cristaux liquides.
Ce matériau a la particularité d’étre biréfringent. Cette anisotropie d’indice est
controlable par I'application d’un champ électrique entre deux électrodes. Il existe
plusieurs type de cristaux liquides, ou plus exactement plusieurs phases (nématique,
cholestérique, smectique). La différence entre ses phases est 'alignement ainsi que
I’arrangement des molécules du cristal liquide. Notre choix s’est porté sur la phase
nématique. Celle-ci possede ’alignement moléculaire le plus simple et le plus facile a
déterminer. Les résultats concernant le controle ainsi que les propriétés de diffusion
d’une antenne optique unique sont discutés dans cette partie. Le premier chapitre
décrit ’échantillon utilisé ainsi que la technique de caractérisation. Dans un second
chapitre, nous présentons les résultats obtenus sur le controle des propriétés spec-
trales d’'une antenne optique unique. Enfin, le dernier chapitre de cette partie est
consacré a une utilisation de notre composant comme un tuner optique. Nous mon-
trerons que l'influence des cristaux liquides impacte directement les propriétés de
diffusion optique d’une nano antenne.
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La caractérisation optique de nano antennes est tres difficile de par leurs faibles
sections efficaces de diffusion (0 &~ 107 cm?). Cependant il existe différentes
techniques de microscopies permettant leur observation. Notre choix s’est orienté
vers la microscopie confocale et la microscopie en champ sombre. Cette derniere,
couplée a un spectrometre, permet d’obtenir la longueur d’onde de résonance des
nano particules [48]. Dans ce chapitre nous présenterons les outils utilisés pour
caractériser et fabriquer I’échantillon développé pour cette étude.

2.1 Systeme de mesure : microscopie hyper-
spectrale en champ sombre

La microscopie en champ sombre est une technique tres efficace pour observer des
nano particules [48]. Celle-ci est basée sur la collection de la lumiere déviée par de
petits objets. Ceci a pour but de produire une image sur fond noir ou seule la lumiere
déviée devient visible. Ce type d’excitation est possible grace a un condenseur muni
d’un filtre spatial. Seul les angles définis par une ouverture numérique supérieure
a celle de 'objectif de collection sont autorisés a exciter ’échantillon. La collection
du signal n’est alors possible que pour des rayons lumineux ayant été déviés par un
objet. La représentation schématique du microscope utilisé est présentée sur la figure
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2.1. Nous utilisons un microscope inversé de la marque Nikon (TE2000) comme base.
L’excitation est réalisée par un éclairage diascopique a fond noir grace a une lumiere
blanche et un condenseur. Celui-ci possede une ouverture numérique comprise entre
0.85 et 0.95. La polarisation de la lumiere est controlée par un polariseur situé entre
le condenseur et la source. Le signal lumineux est ensuite collecté avec un objectif
possédant une ouverture numérique de O.N.=0.60. Cette lumiere est focalisée sur
le capteur d’'une caméra CCD d’un spectrometre a réseau imageur. Contrairement
a un spectrometre classique, nous avons acces simultanément a une information
spectrale et spatiale. Avec ce systeme, il est possible d’enregistrer une intensité
diffusée fonction a la fois d’'une position et de la longueur d’onde (I(z, \)), c’est-a-
dire une image hyper-spectrale.

Lumiere blanche

Lentille de
= collimation

— Polariseur
‘ : | Condenseur champ
l ; | __= sombre (0.N.=0.85 -

z 0.95)

Objectif de
= collection
(0.N=0.60)

v\ Lentille tube

~~ Analyseur

~Fente

FIGURE 2.1 — Représentation schématique du microscope a champ sombre utilisé.
La lumiere est focalisée a 'aide d'un condenseur avec une ouverture numérique
comprise entre 0.85 et 0.95. La lumiere diffusée est collectée par un objectif avec
une faible ouverture numérique O.N.=0.65. La lumiere est ensuite focalisée dans un
spectrometre a réseau.

Le fonctionnement d’un tel type de spectrometre est expliqué a 'aide de la figure
2.2. Lorsque la lumiere incidente n’est pas décomposée par le réseau, ce dernier se
comporte comme un miroir, et la caméra CCD donne une image champ sombre
de I’échantillon (cf. figure 2.2 (a)). Dans ce cas présent, il s’agit de nano particules
métalliques (rectangle en pointillés blancs) placées entre deux électrodes métalliques.
Une image par microscopie a balayage de la méme zone est reproduite en haut a
gauche. Cependant, 'intensité diffusée par les électrodes est beaucoup plus intense
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que celui des antennes. Afin de discriminer le signal des électrodes de celui des nano
antennes, le spectrometre est équipé d’'un diaphragme situé a ’entrée de ’appareil.
L’ajustement de l'ouverture de ce dernier permet de ne sélectionner que le signal
provenant des nano antennes (cf. figure 2.2 (b)). Une fois la zone d’observation
centrée et le diaphragme ajusté, la position angulaire du réseau est modifiée de sorte
a décomposer la lumiere incidente. L’image obtenue dans cette configuration est
donnée par la figure 2.2 (c¢). Comme le montre les fleches en pointillés gris, chaque
ligne de signal sur 'image correspond a une nano antenne. Nous avons donc acces
a une information spatiale ainsi qu’aux spectres de diffusion des antennes (cf. figure

2.2 (d)).

(a)
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FIGURE 2.2 — Représentation schématique de la méthode d’imagerie hyperspectrale.
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2.2 Présentation des cristaux liquides nématiques

Un cristal liquide est un état particulier de la matiere. Il combine a la fois les
propriétés d'un liquide ainsi que celles d’un solide cristallisé. Le terme "nématique”
(du grec nématos qui signifie fil) correspond a la phase du cristal. Les molécules
présentes dans un cristal liquide nématique sont alignées les unes par rapport aux
autres. Cette orientation moyenne est appelée le directeur (cf. image 2.3 (a)). Les
cristaux liquides sont des matériaux biréfringents caractérisés par un indice ordinaire
(n,) et un indice extraordinaire (n.). Dans le cas du cristal liquide utilisé pour notre
étude, la biréfringence est positive An = 0.2179 (n, = 1.521 et n, = 1.746 a \ = 589
nm pour T= 20°C[49)).

Directeur

a) A b) ne

v

FIGURE 2.3 — a) Représentation de l'alignement des molécules défini comme le
directeur dans le cas d’un cristal liquide en phase nématique, b) représentation
schématique de ellipsoides des indices (ng et n.) pour un cristal liquide nématique.

Les cristaux liquides ont aussi la particularité de changer 'orientation de leur
directeur sous ’application d'un champ électrique. Cet effet n’est possible qu’a par-
tir d’'une tension de seuil. Cette zone de transition est appelée la transition de
Fréedericksz [50]. La rotation des molécules est dépendante de la force du champ ap-
pliquée. A cause du changement d’orientation de ces dernieres, la polarisation d’un
faisceau lumineux traversant ce milieu est aussi affectée. Cet effet est aussi connu
sous le nom de théoreme de Mauguin. Celui-ci stipule que lorsqu’un faisceau pola-
risé traverse une cellule a cristaux liquides, la polarisation de la lumiere incidente
est modifiée afin d’étre alignée avec le directeur. Cet effet est tres utilisé dans les
écrans a cristaux liquides notamment.

La combinaison de ces deux propriétés (indice et polarisation) fait des cristaux
liquides un choix adapté pour représenter une capacité variable. L’ajout de ce milieu
controlable électriquement va permettre de modifier les propriétés spectrales d’une
antenne optique.

2.3 Description de I’échantillon

Cette étude a nécessité la réalisation d’une cellule contenant des antennes op-
tiques immergées dans des cristaux liquides. Pour cela, plusieurs étapes de fabrica-
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tion ont été nécessaires. Pour controler 1'orientation des molécules, il a été choisi
de fabriquer des électrodes planaires. Cette configuration est d’une part adaptée a
notre systeme de caractérisation optique, et d’autre part, la position des électrodes
permet d’obtenir une orientation finale des molécules du cristal liquide paralleles
a la surface de '’échantillon. Nous espérons avoir avec cette configuration des va-
leurs d’indice optique effectifs telles que n?ﬁque = an, + fng, ol a+ [ =1 et sont
dépendants a la fois de 'amplitude et de la direction du champ appliqué.

La réalisation des antennes ainsi que les électrodes ont nécessité deux étapes
différentes de lithographie. La premiere a permis de réaliser des électrodes macro-
scopiques en or. Celles-ci ont été fabriquées grace a une lithographie UV en mode
contact. Apres avoir insolé et développé le motif des électrodes, ’échantillon est in-
troduit dans un évaporateur ou 100 nm d’or ont été évaporés a une vitesse de 0.1
nm/s sous une pression de 1 x 10~ "mbar (cf. figure 2.4 (a)).

Electrodes
__—— macroscopiques

FIGURE 2.4 — a) Image optique de ’échantillon final avec en indication sur I'image
les électrodes macroscopiques en or créées par lithographie UV. b) Image MEB
correspondant & la zone repérée par le cercle blanc dans (a). Les électrodes sont
séparées d'une distance de 3.5 pm. Les antennes sont constituées de deux nano
disques (dimeére) couplés situées au milieu des deux électrodes. Un zoom dans le
rectangle rouge a été effectué afin de vérifier leur présence. Celui-ci est représenté
en haut de 'image. Les antennes sont repérées a l'intérieur des cercles blancs. Le
diametre des particules est d’environ 70 nm avec une épaisseur de 40 nm.

La seconde étape de lithographie a permis de créer des électrodes microscopiques
raccordées aux électrodes macroscopiques ainsi que la fabrication des antennes op-
tiques. Cette étape a été réalisée en collaboration avec le laboratoire de nanotechno-
logie et d’instrumentation optique (LNIO) de I'université technologique de Troyes.
Le résultat final est présenté sur la figure 2.4 (b). Dans le cadre de cette these
nous avons travaillé avec des antennes couplées. Celles-ci sont constituées de deux
nano disques (dimere), disposées au centre de deux électrodes planaires distantes
de 3.5 pm. Seule la premiere antenne est constituée d’'une nano particule unique.
La distance d’interaction entre les particules varie du contact jusqu’a une distance
de 100 nm par pas de 5 nm. Les directions x et y sont respectivement parallele et
perpendiculaire aux électrodes. Ce systeme de coordonnées sera conservé tout au
long de cette partie. Les propriétés spectrales d’'une antenne étant liées a la forme,
nous avons choisi d’étudier deux orientations des dimeres par rapport aux électrodes,
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c’est-a-dire parallele et perpendiculaire. Le substrat sélectionné est une lamelle de
verre de 22 mm x 22 mm. Comme il s’agit d’un substrat isolant, il ne nous a pas
été possible d’obtenir des images hautes résolution des antennes avec la microscopie
électronique a balayage. Nous avons confirmé par une imagerie optique ’orientation
des dimeres, avant d’immerger 1’échantillon dans les cristaux liquides.

(b)
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FIGURE 2.5 — (a) Représentation schématique d’une antenne dimere (nano particules
couplées). Il est possible de définir une longueur d’onde de résonance 77 (en vert)
et MFF (en bleu). La distance d représente la distance de couplage entre les deux
particules. (b) Réponse spectrale d'un dimere (deux particules de 70 nm couplées) en
fonction de la polarisation de la lumiere incidente. (¢) Représentation graphique de la
longueur d’onde de résonance des antennes pour deux orientations de la polarisation.

Cette confirmation a été effectuée par le biais d’une spectroscopie en champ
sombre a l'aide du microscope présenté précédemment. Sur la figure 2.5 (a) est
dessinée la représentation schématique d’un dimere. Il a été montré que ce type
d’antenne a une réponse spectrale différente en fonction de la polarisation de la
lumiere [11, 33, 51]. Nous définissons une longueur d’onde de résonance longitudi-
nale (A\7FF) suivant le grand axe du dimere, et une longueur d’onde de résonance
transverse (AFFF) suivant le petit axe, avec A3FF < \FPP. Sur la figure 2.5 (b) est
représentée 1’évolution de la résonance d’une antenne dimere en fonction de la po-
larisation de la lumiere incidente. La résonance passe de facon monotone de A\3F7
pour 90° & AP pour 0°. L’explication de ce comportement est reliée a la largeur a
mi-hauteur (o) des pics de résonance qui est supérieure (o ~ 30 nm) a la différence
entre les deux longueurs d’ondes (AN = \FP — A\JPP = 14 nm). Cette condition
impose qu’il n’y ait qu’un seul pic visible quelque soit la polarisation. De plus, les
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particules considérées étant d’une taille d’environ 70 nm, seule la résonance dipo-
laire est visible. Ces antennes présentent donc un comportement connu d’un dimere
dans un milieu d’indice homogene. Sur la figure 2.5 (¢) est représentée la longueur
d’onde de résonance pour toutes les antennes suivant deux polarisations spécifiques.
L’antenne n’1 correspond a la particule unique. Sa réponse spectrale est la méme
quelque soit la polarisation (particule sphérique). Pour les dimeres compris entre le
n'2 et le n"15, la résonance plasmon longitudinale alterne en fonction de la polarisa-
tion incidente. Ceci montre bien que le grand axe du dimere n’est pas aligné de la
méme fagon. A partir de 'antenne n’16, la distance inter-particule est trop grande
pour que celles-ci soient en interaction. La réponse spectrale correspond a celle de
deux particules isolées.

Electrodes en OR

Nano antennes

Cristal liquide E7

Plaques de Verre

FIGURE 2.6 — Représentation schématique en 3 dimensions de la cellule. L’épaisseur
de la cellule est d’environ 6 pm.

L’échantillon ainsi obtenu a ensuite été immergé dans une solution de cristal
liquide E7©. Cette solution est composée d'un solvant volatile. Afin de conserver
I'intégrité du produit il est nécessaire de sceller celui-ci hermétiquement. Le résultat
final de la cellule est représenté de fagon schématique sur I'image 2.6. La cellule est
formée de deux plaques de verres de 22 mm X 22 mm maintenues par de la colle
UV. Des spheres de 6 um de diametres ont été mélangées a la colle UV pour espacer
les deux plaques et assurer une homogénéité de ’épaisseur. La colle UV est ensuite
appliquée sur tout le pourtour de la cellule assurant ainsi le maintien de tous les
éléments ainsi qu'une bonne étanchéité.
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Dans les précédentes études effectuées sur le changement des propriétés d'une
antenne optique avec des cristaux liquides, les molécules de ce dernier sont pré-
alignées. Cette étape est généralement réalisée par 'intermédiaire d’une couche de
matériaux organiques spécifiques imposant une orientation planaire des molécules
[47]. L’indice optique est de ce fait orienté suivant n.. Lorsqu'une tension est
appliquée sur les électrodes disposées hors plan, I'indice optique passe d’une valeur
ne vers ng. Dans notre cas, les électrodes étant planaires, ce type de configuration
rendrait inefficace la rotation des molécules. C’est pourquoi nous n’avons pas utilisé
de couche de pré-alignement. Dans ce chapitre sont présentés les résultats obtenus
sur le controle électrique de la longueur d’onde de résonance d'une antenne optique
avec, pour la premiere fois, une géométrie d’électrodes planaires.

3.1 Influence de la cellule sur le trajet lumineux

Avant de commencer a étudier l'effet des cristaux sur la résonance des nano
antennes, une vérification du bon fonctionnement de la cellule a été effectuée. Cette
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étude préliminaire a été réalisée par le biais d’un microscope en transmission a
contraste de polarisation. Grace a un analyseur placé entre la sortie du microscope
et une caméra CCD, il a été possible de déterminer 1’état de polarisation de la
lumiere apres la traversée de la cellule. Pour éviter toute dégradation des cristaux
liquides il est nécessaire d’appliquer une tension alternative [49]. La fréquence du
signal est choisie a 1 kHz. Le temps de réponse des molécules étant de 1'ordre de
quelques dizaines de millisecondes [52], celles-ci ne suivront pas la forme du signal.
Les résultats obtenus pour un champ électrique appliqué a la cellule de 0 V/um et
de 2.9 V/pm (valeur maximum utilisée), lorsque I"analyseur est aligné ou croisé avec
le polariseur sont présentés sur la figure 3.1.

E=2.9V/um

FIGURE 3.1 — Images optiques en transmission de la cellule obtenues pour
deux champs électriques appliqués. Les résultats obtenus pour le couple polari-
seur/analyseur alignés (image (a) et (c)) et croisés (image (b) et (d)) sont présentés
pour les deux champs.

Les électrodes en or apparaissent en noir sur les images en transmission. Pour
les images (a) et (b) (& tension nulle appliquée) le contraste est homogene sur toute
I'image. Ceci montre que méme sans l'utilisation d’une couche de pré-alignement,
les molécules ne forment pas de domaine et que celles-ci sont réparties de fagon
homogene sur la surface. Pour I’analyseur croisé avec le polariseur, il y a une extinc-
tion de la lumiere qui traverse la cellule dans 'image 3.1 (a). La polarisation a été
tournée par pas de 45° afin de vérifier 'extinction. Celle-ci a toujours eu lieu lorsque
le polariseur et ’analyseur sont croisés. Ce résultat nous montre que la polarisation
de la lumiere n’est pas modifiée par les cristaux liquides pour un champ de 0 V/um.
Les molécules sont en conséquence disposées de fagon homéotropique sur la surface,
c’est-a-dire orientées perpendiculairement & la surface de 1’échantillon (cf. figure 3.2)
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[53].

Pour un champ appliqué de 2.9 V/um, une inversion de contraste de la zone située
entre les électrodes est observée. Ce changement montre 'effet de 1’application du
champ électrique sur les cristaux liquides. L’extinction est cette fois obtenue pour
I'analyseur et le polariseur alignés. Cette rotation de 90° par rapport a 0 V/um
montre que les molécules entre les électrodes sont alignées avec la direction du champ
électrique appliqué (cf. figure 3.2). Au vu des résultats obtenus, la rotation des
molécules est effective lorsqu'une tension est appliquée entre les deux électrodes. De
plus, la répartition des molécules est homogene sur toute la surface de I’échantillon.
Néanmoins, I’épaisseur des électrodes est de I'ordre de 100 nm et est donc nettement
inférieure a 1’épaisseur totale de la cellule (h=6 pm). Comme le montre le schéma
sur la figure 3.2 (b), 'orientation des molécules n’est sirement pas homogene sur
toute 1’épaisseur. D’apres le théoreme de Mauguin, la polarisation d'un faisceau
incident est toujours alignée avec le directeur des cristaux, en conséquence de quoi
cette réorientation des molécules va modifier la polarisation incidente aux abords
des antennes. C’est pourquoi nous avons étudié le changement de la polarisation
incidente en fonction de la tension appliquée a la cellule.

0V/um 2.9V/pm
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I.I'H'll 1y ..l.| l'| I.I‘H'II 1 '|l'| ,I.
b o By b I R I
a by b l IR
o e B R A N RN
Hl.."l"l:.l'l””” AN I AN
Electrode i .|' "| Electrode Electrode —_s_._-f:-—? Electrode

FIGURE 3.2 — Représentation schématique de I'alignement des molécules de cristaux
liquide dans la cellule pour (a) 0 V/um et (b) 2.9 V/um

Pour réaliser cette étude nous avons utilisé une source laser monochromatique
a A=633 nm, focalisée entre les deux électrodes planaires. A 'aide d’un objectif
a immersion d’huile avec une grande ouverture numérique, la lumiere transmise
est collectée, puis focalisée sur un photodétecteur. Un analyseur placé juste avant
le détecteur permet d’obtenir le minimum et le maximum de lumiere transmise en
fonction de la polarisation incidente. Cette derniere est controlée par un couple pola-
riseur/lame demi-onde afin de conserver une intensité constante du faisceau quelque
soit la polarisation choisie. Le systeme utilisé est représenté schématiquement sur la
figure 3.3 (a). Le diametre du faisceau focalisé est d’environ 600 nm. La détection
du minimum d’intensité ainsi que de son maximum en respectant un écart de 90°
nous a permis de mesurer la modification de la polarisation incidente en fonction
de la tension appliquée a la cellule. Les résultats obtenus sont présentés sur la fi-
gure 3.3 (b). La polarisation incidente suivant 90° est alignée avec la direction y et
respectivement la polarisation 0 avec la direction x. En accord avec le théoreme
de Mauguin, la lumiere transmise ne possede pas la méme polarisation en fonction
de la rotation des molécules. Néanmoins, comme le montre les régressions linéaires
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réalisées sur les séries de points, il existe une relation entre la polarisation incidente et
celle transmise. Comme nous souhaitons étudier le changement de la résonance plas-
mon des antennes en fonction de la polarisation, il nous est nécessaire de connaitre
la polarisation de la lumiere incidente vue par la particule. Nous considérons que
cette derniere est la méme que celle déterminée apres avoir traversée la cellule. En
effet, le changement de polarisation peut étre considéré comme le méme sur toute
la hauteur des électrodes. Comme la relation entre la polarisation incidente et celle
transmise est linéaire, il est possible d’accéder a celle vue par 'antenne. Dans la
suite, les résultats des études en polarisation tiennent compte de cette correction et
la polarisation affichée est celle présente au voisinage de la particule.

Fibre optique mono-mode
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FIGURE 3.3 — (a) Représentation schématique du systeme utilisé. Une source laser a
633 nm est focalisée sur le plan de I’échantillon a I'aide d’un objectif. Le diametre du
spot est d’environ la longueur d’onde A et est inférieur a la distance entre les deux
électrodes. La polarisation est contrélée grace a un couple polariseur/lame demi-
onde, assurant ainsi une intensité constante du faisceau quelque soit la polarisation.
La collection se fait par un objectif a immersion d’huile avec une grande ouverture
numérique (N.A.=1.45). La lumiere collectée est focalisée sur un photodétecteur. Un
analyseur est placé juste devant le détecteur afin d’analyser les composantes du signal
lumineux. (b) Mesure de la polarisation transmise a travers la cellule en fonction
de la polarisation incidente pour plusieurs valeurs du champ électrique appliquées
entre les électrodes.
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3.2 Etude en polarisation du changement de la
résonance plasmon d’une particule unique

Les résultats précédents ont permis de montrer une rotation effective des cristaux
liquides sous I’application d’un champ électrique. Nous avons étudié les changements
de la résonance plasmon d’une particule unique immergée dans un milieu d’indice
anisotrope. Dans le cas ol une nano particule sphérique est placée dans un mi-
lieu linéaire, homogene, et isotrope, la longueur d’onde de résonance plasmon est
insensible a la polarisation. La figure 3.4 (a) montre 1'évolution de la résonance
d’une particule sphérique immergée dans les cristaux liquides pour une tension ap-
pliquée nulle. Il résulte de ce graphique que la longueur d’onde de résonance de cette
derniere est invariante par rapport a la polarisation. Ce résultat confirme que I'indice
optique autour de la particule pour une cellule & 0 V/um est homogene. Différentes
expériences effectuées sur des nano particules uniques dans un milieu anisotrope ont
montré que la résonance plasmon devenait sensible a la polarisation [46, 54]. La
différence entre ces résultats et celui que nous avons obtenu est simplement due a
I’absence d’une couche de pré-alignement. Cette derniere a pour effet d’aligner le
directeur des cristaux parallelement au plan de l'interface. De cette maniere I'indice
optique est anisotrope, d’otu la sensibilitée de la résonance plasmon. Dans notre cas,
les molécules ne sont pas orientées de cette fagon. Le fait que la réponse spectrale de
I’antenne soit homogene confirme que 'alignement des molécules est homéotropique
[53].
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F1GURE 3.4 — Graphique polaire de la longueur d’onde de résonance plasmon d’une
particule unique immergée dans les cristaux liquides pour (a) 0 V/um et (b) 1 V/um
appliqué en fonction de la polarisation incidente. L’amplitude des pics de résonance
est encodée dans la taille du point.

Sur le graphique 3.4 (b) est représentée 1'évolution de A>F'" en fonction de la po-
larisation pour un champ électrique appliqué de 1 V/um. Deux zones de polarisation
sont identifiables pour lesquelles la résonance plasmon de I'antenne est différente.
La premiere zone correspond a la partie repérée en blanc. Dans celle-ci, la valeur de
la longueur d’onde de résonance (A = 657 nm=+2nm) a tres peu changée par rapport
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a la valeur pour un champ électrique nul (A = 650 nm+2nm). Ce comportement est
différent pour la seconde zone (repérée en vert sur le graphique). L’antenne présente
cette fois deux résonances plasmons. Cet effet n’est pas observable dans le cas d’une
orientation hors plan du directeur des cristaux [46]. Le maximum de décalage vers le
rouge est obtenu pour une polarisation suivant 165°«»345". Cette direction n’est pas
alignée avec la direction des lignes de champ et laisse penser qu’'une partie seulement
des molécules du cristal liquide a subi une rotation. Nous n’avons malheureusement
pas eu la possibilité d’explorer des valeurs supérieures du champ électrique pour la
particule unique. Il se trouve qu’avec la rotation des molécules du cristal liquide, la
diffusion de lumiere par les électrodes devient plus importante (cf. fleches blanches
dans la figure 3.1 (d)). Cet effet a pour conséquence de diminuer le contraste sur le
signal diffusé par I'antenne.
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FIGURE 3.5 — Spectre d'une particule unique pour V=1 V/um avec une polarisation
de 150°. En rouge est représenté 'ajustement de la courbe en noir, formé par la
somme des deux Gaussiennes en vert.

La réponse d'une antenne isotrope dans un milieu anisotrope est clairement
différente d’une antenne anisotrope dans un milieu isotrope (cf. figure 2.5 (b)). Dans
le second cas, I’antenne ne présente qu'un seul pic de résonance par angle de polari-
sation. Dans notre cas, 'amplitude des pics a été encodée dans la taille des points.
Dans la zone ou deux pics sont présents, L’intensité diffusée est toujours maximum
pour le pic le plus décalé vers le rouge (cf. figure 3.5). D’apres leurs positions et
leurs amplitudes, ces seconds pics ressemblent a 1’expression d’une résonance qua-
drupolaire de I'antenne [55]. Dans le cas de l'or, l'excitation de ces modes n’est
visible normalement que pour des particules dont le diametre est supérieur a 100
nm. Plusieurs hypotheses peuvent étre émises pour expliquer ce comportement :

— La taille effective de la particule est augmentée par la présence de I'indice et

le mode quadrupolaire est excité.
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— L’organisation des molécules génere un indice rendant le mode quadrupolaire
radiatif.
Ce décalage de la longueur d’onde de résonance n’est dii qu’a quelques couches de
cristaux liquides. En effet, la distance d’interaction d’un plasmon localisé a cause de
son haut degré de confinement, est dans 'air de l'ordre de 15 a 30 nm [33, 35, 51].
La taille d'une molécule étant de 'ordre de 2 a 3 nm [53], il est raisonnable d’estimer
que le plasmon n’est sensible qu’a une dizaine de couche de molécules [56].

3.3 Etude en polarisation du changement de
la résonance plasmon de deux particules
couplées (dimere)

Apres avoir observé les effets sur une antenne de référence (particule unique),
nous avons étudié le cas d’une antenne composée de deux particules couplées
(dimere). La situation est maintenant telle que I'objet est anisotrope dans un milieu

anisotrope. Lorsqu'un dimere est placé dans un milieu isotrope, sa longueur d’onde
ASPP
T

de résonance évolue de facon monotone de A\?FF & en fonction de la polarisation

incidente (cf. figure 2.5 (b)).
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FI1GURE 3.6 — Graphiques polaires de I’évolution de la longueur d’onde de résonance
d’un dimere orienté perpendiculairement aux électrodes pour 0 V/um (a), 1.14 V/um
(b) et 2 V/um (c). L’amplitude des pics est encodée dans la taille des points.

Sur la figure 3.6 sont représentées pour trois valeurs différentes du champ
électrique appliqué a la cellule, I’évolution de la réponse spectrale en fonction de la
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polarisation incidente pour un dimere orienté perpendiculairement aux électrodes.
Dans le cas ou il n’y a pas de champ appliqué (cf. figure 3.6 (a)), la longueur d’onde
la plus décalée vers le rouge est alignée avec la polarisation suivant 90" <> 270"
Autrement dit, le grand axe du dimere se trouve aligné suivant la direction y et est
perpendiculaire aux électrodes. Lorsquun dimere est placé dans un milieu d’indice
homogene, le décalage entre la longueur d’onde transverse (A3FF) et longitudinale
(NZPF) est bien marqué (cf. figure 2.5 (b)). Ce n’est plus aussi visible lorsque I’an-
tenne se retrouve immergée dans les cristaux liquides. De plus, il y a une zone de
polarisation ou un second pic de résonance est visible dans les spectres. L’ampli-
tude des pics est encodée dans la taille des points. Comme précédemment le pic le
plus important est toujours celui qui est le plus décalé vers le rouge. Ce compor-
tement ressemble encore a l'expression d’une résonance quadrupolaire de I’antenne
[32]. Pour un champ de 1.14 V/um (cf. figure 3.6 (b)), les premiers changements
significatifs sur la résonance de I’antenne apparaissent. Cette tension correspond a
la transition de Fréedericksz [50]. Le fait que les molécules du cristal liquide aient
commencé leur rotation entraine la détection de nombreuses secondes résonances
dans la réponse spectrale de I'antenne. La plage de polarisation pour laquelle il
était possible d’exciter un mode dipolaire et quadrupolaire est maintenant étendue
a toutes les polarisations possibles. Lorsque le champ appliqué est de 2 V/um (cf.
figure 3.6 (c)), quelque soit la polarisation choisie, il existe deux résonances. A cette
valeur, toutes les molécules ou presque ont effectué une rotation pour étre alignées
avec la direction du champ électrique appliqué. Les molécules sont donc alignées
suivant la direction y, et donc l'indice optique du milieu est donné suivant cet axe
par 'indice extraordinaire de I’ellipsoide des indices. Les molécules présentes dans le
gap de 'antenne ont aussi subis la rotation et sont donc elles aussi alignées avec la
direction y. L’indice effectif présent dans le gap de I'antenne est donc d’une valeur
proche de n.. La longueur d’onde de résonance de I'antenne présente un maximum
lorsque la polarisation est suivant la direction y (c’est-a-dire suivant 90° <> 270°).
Dans le cas d’une interaction entre particules, un décalage de la longueur d’onde
de résonance longitudinale vers le rouge se traduit par une diminution de la dis-
tance d’interaction [33]. De part la forte valeur de l'indice présente dans la zone de
couplage, leur interaction est donc augmentée [57].

Nous venons de voir I'influence des cristaux pour le cas d’'un dimere perpendi-
culaire aux électrodes. Les résultats pour un dimere cette fois orienté parallelement
aux électrodes sont présentés sur la figure 3.7. D’apres I'évolution de la longueur
d’onde de résonance de l'antenne en fonction de la polarisation pour une tension
nulle, celle qui est la plus décalée vers le rouge se trouve suivant la polarisation
0" <» 180°". Ce résultat confirme que I’axe du dimere est bien aligné parallelement aux
électrodes. Comme attendu entre un dimere parallele et un dimere perpendiculaire
aux électrodes, leurs réponses spectrales sont différentes de 90°. Encore une fois, le
fait d’avoir immergé I’antenne dans les cristaux liquides a diminué la différence entre
(AFPP) et (AFPP). Tout comme le dimere perpendiculaire, un second pic de résonance
est visible dans une gamme de polarisation proche du grand axe. Lorsque la tension
correspondant a la transition de Fréedericksz est atteinte, 1’évolution de la longueur
d’onde de résonance est completement différente de celle du dimere précédent. Les
résonances présentant deux pics ont évolué en se décalant vers le rouge tout en
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conservant a peu pres le méme écart (AX ~60 nm). La zone possédant deux pics de
résonance n’est plus centrée suivant la polarisation 0° <> 180°. Elle est maintenant
alignée avec la polarisation 15 <» 345°. Ceci montre que les molécules ont commencé
leur rotation. Lorsque la valeur de 2 V/um est atteinte pour ce dimere (cf. figure
3.7 (c)), I’évolution n’est toujours pas la méme que pour le dimere perpendiculaire.
Seule la valeur de polarisation pour laquelle la longueur d’onde de résonance est
maximum a changée. Elle est maintenant orientée suivant la direction 60" <+ 240"
Cet effet laisse penser que la rotation des molécules n’est pas encore totale mais
qu'une grande partie sont alignées avec le champ appliqué. Les travaux de Chu et
al. [47] ont montré qu’une rotation de toutes les molécules d'un cristal liquide était
atteinte pour un champ appliqué de 6 V/um. Cette valeur est nettement supérieure a
celle que nous avons utilisée lors de cette étude. Malgré le changement d’orientation
du dimere, I’alignement final des molécules du cristal liquide est toujours le méme, y
compris pour celles présentes dans le gap de I’antenne. Cependant, cette fois le fort
indice n’est pas aligné avec 'axe du dimere, il s’agit de 'indice le plus faible (ng).
Ce changement implique donc que l'interaction entre les particules va étre diminuée
[57].
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F1GURE 3.7 — Graphiques polaires de I’évolution de la longueur d’onde de résonance
d’un dimere orienté parallelement aux électrodes pour 0 V/um (a), 1.14 V/um (b)
et 2 V/pum (c). L’amplitude des pics est encodée dans la taille des points.
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Au final, les changements sur la longueur d’onde de résonance sont strictement
dépendants de la position initiale de ’antenne par rapport aux lignes de champs.
Seul celui dont le grand axe est aligné avec les lignes de champ présente une forte
sensibilité.

3.4 Pour résumer

Nous avons pu constater avec les résultats précédents que I’échantillon est fonc-
tionnel et permet de modifier les propriétés spectrales d’'une nano antenne optique.
Généralement, un systeme optique utilise une polarisation fixée. Nous avons donc
extrait des résultats précédents I’évolution de la résonance plasmon des antennes
en fonction de la valeur du champ électrique pour une polarisation alignée suivant
la direction x (0" <> 1807) et suivant la direction y (90" <» 270°). Les résultats
sont regroupés sur les graphiques dans la figure 3.8. Ces deux axes de polarisations
permettent directement de donner 1’évolution de A?77 et AZF'F pour les deux orien-
tations des dimeres. En noir est représentée la polarisation suivant la direction x et
en rouge celle suivant la direction .
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FIGURE 3.8 — Représentation de la longueur d’onde de résonance pour les polarisa-
tions 0°(noir) et 90°(rouge) en fonction de la tension appliquée a la cellule, pour un
dimere parallele (a) et perpendiculaire (b) aux électrodes.

Dans le cas du dimere parallele aux électrodes, les deux pics de résonance sont
présents pour une polarisation suivant 0° <+ 180°. Pour celui-ci, I'évolution de \777
est donc définie par la couleur noire alors que 'évolution de A\3FF est représentée
par la courbe en rouge. La résonance transverse de 'antenne ne varie quasiment pas
pour toute la plage d’amplitude du champ électrique appliqué (A = 645 &+ 8 nm).
Cette valeur de résonance est proche de celle d'une particule unique (cf. figure 3.4
suivant la direction 90° < 270%). L’évolution de la longueur d’onde longitudinale
est en revanche différente. A E=0 V/um deux pics de résonance sont excités, puis
a fort champ un seul subsiste. De plus, la valeur de celle-ci se rapproche de la
résonance transverse (Ar = 650 nm). Cette évolution traduit donc une diminution
de l'interaction entre les particules.
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Sur la figure 3.8 (b) est présentée I’évolution de la longueur d’onde de résonance
pour un dimere orienté perpendiculairement aux électrodes. Cette fois la résonance
longitudinale de ’antenne est représentée par la courbe rouge, alors que la résonance
transverse, est elle représentée par la courbe en noir. L’évolution de A\377 et \37P
sont completement différentes de celles du dimere précédent. Quelque soit la valeur
du champ électrique appliqué a la cellule supérieure 4 0.75 V/um, il y a toujours deux
résonances longitudinales et transverses visibles. Concernant I'évolution de A\7F7, sa
valeur finale (A=684 nm) est plus importante que sa valeur initiale (A=652 nm). Ce
comportement est cohérent avec le fait que l'indice optique dans le gap ait évolué
vers une plus forte valeur et que donc l'interaction entre les particules ait elle aussi
augmentée. Nous avons cependant noté que pour cette orientation, l’espacement
entre la longueur d’onde dite dipolaire et celle dite quadrupolaire est tel que AA=48
nm =+ 3 nm. Ce type de comportement n’a pour le moment encore jamais été observé.

Globalement, ces deux graphiques refletent parfaitement la conclusion a laquelle
nous sommes arrivée précédemment, c’est-a-dire que le controle de la position des
résonances est plus sensible pour un dimere orienté avec le champ électrique appliqué.
Dans le chapitre suivant, nous allons démontrer que le controle électrique de la
position des résonances permet de commander ’amplitude du signal diffusé par une
nano antenne.
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Chapitre 4

Réalisation d’un tuner optique

Sommaire

4.1 Systéme de caractérisation

4.2 Le tuner optique

Le controle de la longueur d’onde de résonance d’une antenne optique est
possible en utilisant une géométrie planaire d’électrode et des cristaux liquides.
Nous avons donc un systeme permettant de changer les propriétés spectrales d’une
antenne par une commande électrique externe. De plus, nous avons montré qu’en
fixant la polarisation, il est alors possible de changer significativement la longueur
d’onde de résonance.

Etant donné que nous sommes capable de controler les propriétés spectrales,
ces changements doivent s’opérer sur l'intensité de diffusion d’une antenne optique
excitée a une longueur d’onde de travail. Nous avons donc étudié le comportement de
ces antennes dans le cas d'une excitation mono longueur d’onde et d'une polarisation
fixe. Dans ce chapitre nous présentons le systeme de caractérisation développé pour
cette étude ainsi que les résultats obtenus.

4.1 Systeme de caractérisation

Comme nous l'avons mentionné précédemment dans cette partie, la ca-
ractérisation d’antennes optiques est difficile de par leurs faibles sections efficaces
de diffusion. Nous avons pour cela développé un microscope confocal permettant
d’obtenir une image de l'intensité diffusée par des particules.

Les dimensions d'une nano antenne étant plus petite que la longueur d’onde
d’excitation, celles-ci sont considérées comme des dipoles [33]. Lorsqu'un dipdle est
dans un espace isotrope et homogene, son émission est effectuée suivant deux lobes
symétriques (cf. figure 4.1 (a-1)). A partir du moment ou la symétrie est brisée,
avec par exemple l'insertion d’une surface de verre, I’émission du dipole est modifiée

31
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(cf. figure 4.1 (a-2)). Il y a dans ce cas 'apparition de deux lobes au dela des
angles critiques .. En utilisant un objectif a immersion avec une grande ouverture
numérique, il est possible de collecter cette lumiere diffusée.

La représentation schématique de ce systeme de caractérisation est présentée sur
la figure 4.1 (b). Nous utilisons un systeme d’éclairage diascopique. L’excitation est
effectuée par une source laser a 633 nm. Cette source est focalisée sur le plan de
I’échantillon a ’aide d’un objectif avec une ouverture numérique de O.N.=0.65. Un
filtrage spatial de l'excitation est réalisé grace a un masque inséré dans le plan de
Fourier du microscope. Celui-ci a pour but de supprimer les rayons du faisceau d’ex-
citation contenu dans les angles sous-critiques et donc de ne détecter que la lumiere
diffusée par 'antenne aux angles surcritiques. La lumiere diffusée est collectée grace
a un objectif a immersion d’huile avec une grande ouverture numérique O.N.=1.45.
Celle-ci est ensuite focalisée sur le capteur d'un photomultiplicateur (PMT).
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FIGURE 4.1 — (a) Calcul de la distribution d’intensité angulaire dans le plan (z, z)
pour un dipole placé dans l'air (1) et un dipole placé a Iinterface air/verre (2). le
dipdle oscille suivant la direction x. (b) Représentation schématique du systeme de
caractérisation utilisé.

4.2 Le tuner optique

En utilisant ce systeme de caractérisation, il est donc possible de regarder I'in-
fluence des cristaux liquides sur lintensité diffusée par une antenne. Comme le
montre la figure 4.2 (a), I'intensité diffusée par les antennes est fonction de I'orien-
tation du grand axe par rapport aux électrodes ainsi que de 'amplitude du champ
électrique appliqué sur la cellule. La polarisation est choisie alignée avec la direction
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y (90" <> 2707). Le premier pic de signal correspond a l'intensité diffusée par la par-
ticule unique. L’antenne suivante est orientée perpendiculairement aux électrodes.
Lorsque la cellule est a 0 V/um, les dimeres orientés perpendiculairement présentent
une intensité trois fois moins importante que ceux orientés parallelement. Pour un
champ non nul appliqué a la cellule, I'intensité des dimeres perpendiculaires varie,
alors que celle des dimeres paralleles est toujours maximum.

E
(a) (b)
Tym
0 Vium £
<
0.75 V/um
\ 2 V/ym
P

L ANGFiR

FIGURE 4.2 — (a) Images confocales de la lumiere diffusée par les antennes pour 0
V/pm, 0.71 V/um et 2 V/pum appliqué. La polarisation est choisie suivant la direc-
tion y (90°). (b) Représentation de d\ pour un dimere orienté perpendiculairement
en vert et parallelement en rouge en fonction de I'amplitude du champ électrique
appliqué sur la cellule.

Pour expliquer ce comportement, il est nécessaire de regarder la position de la
longueur d’onde de résonance pour chaque orientation. Comme la polarisation est
choisie suivant la direction y, dans le cas d’un dimere orienté parallelement aux
¢lectrodes, il s’agit de sa longueur d’onde de résonance transverse qui est excitée,
alors que dans le cas d'un dimere orienté perpendiculairement, c’est sa résonance
longitudinale. L’excitation étant fixée a une seule longueur d’onde, il est possible de
définir un facteur de désaccord d\ tel que :

SA = |Aeae — Aspp] (4.1)

Ce facteur permet de déterminer si l’antenne est excitée ou non a sa résonance. Dans
le cas o1 6\ est proche de 0, cela signifie que 'antenne est excitée a sa résonance et
que donc la lumiere diffusée est maximale. A 'inverse, lorsque ce parametre devient
important cela implique que 'antenne n’est plus résonante avec ’excitation et que
donc la lumiere diffusée est minimale [33]. Nous avons représenté sur la graphique
de la figure 4.2 (b), I’évolution de A\ pour un dimere parallele (en rouge) et per-
pendiculaire (en vert) en fonction de la valeur du champ appliqué. En noir sur le
graphique sont entourées les valeurs du facteur de désaccord correspondant aux trois
caractérisations confocales de I'image 4.2 (a). Pour un champ nul appliqué, la courbe
verte est au dessus de la courbe rouge, ceci signifie donc que le facteur de désaccord
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des antennes perpendiculaires (0A=9 nm) est supérieur a celui des antennes paralleles
(6A=3 nm). Pour un champ électrique de 0.71 V/um, les deux antennes ont la méme
valeur de ) A=1 nm. L’excitation est donc tres proche de la résonance des antennes,
d’ott le maximum d’intensité diffusée dans I'image confocale. Finalement & 2 V/um,
les antennes perpendiculaires présentent un fort facteur de désaccord (6A=44 nm),
alors que celui des antennes paralleles est proche de dA=0 nm. L’intensité diffusée
par un dimere perpendiculaire est minimum par rapport a un dimere parallele.

Ces résultats montrent qu’il est donc possible d’accorder une antenne simplement
en appliquant une tension électrique. Il serait envisageable d’utiliser ce phénomene
pour créer un tuner optique piloté électriquement. Le point limitant du composant
reste le temps de réponse des molécules du cristal liquide. Dans notre cas celui-ci est
typiquement dans la gamme des millisecondes. Des résultats ont cependant montré
qu’en ajustant le type de cristal utilisé ainsi que le solvant il était alors possible
d’obtenir un temps de réponse des molécules de 'ordre de 100 s [58]. Il serait donc
possible en adaptant le solvant des cristaux liquides de réaliser un tuner optique
rapide avec une commande électrique externe.
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Conclusion

Dans cette partie nous avons utilisé un matériau équivalent a une capacité va-
riable dans le but de controler les propriétés de nano antennes. Nous avons montré,
par le biais d’une réalisation expérimentale, la viabilité d’un tel procédé. L’originalité
de notre étude porte sur ’axe de rotation. C’est I'un des premiers systemes utilisant
des électrodes planaires pour controler la rotation des molécules. Cette configura-
tion permet de changer de maniere controlée les propriétés spectrales et de diffusion
d’une antenne optique unique.

Lors de cette étude, nous nous sommes aussi apercus de ’apparition d’une se-
conde résonance. Celle-ci possede des caractéristiques semblables a ’excitation d’un
mode quadrupolaire (amplitude, position spectrale). L’explication de ’excitation
d’un tel mode reste encore a I'heure actuelle a déterminer. Différentes hypotheses
sont envisagées comme par exemple le fait que 'augmentation de I'indice optique
puisse rendre radiatif un tel mode, ou encore un effet de mixage de polarisation.

Finalement grace a ce changement des propriétés spectrales, il est possible de
changer I'état de fonctionnement dune nano antenne. En changeant la tension
électrique appliquée aux électrodes, il est possible de faire passer une antenne
d’'un état "off” a état "on”. Cette fonctionnalité pourrait a I'avenir servir pour le
développement d'un tuner électro-optique.

Perspectives

Toutes nos études ont été réalisées de facon statique. Il serait intéressant de
caractériser ce type de composant de facon dynamique. Notamment sur la derniere
partie concernant le passage aux états on/off de 'antenne. L’utilisation d’un signal
arbitraire avec des amplitudes bien choisies pourrait servir a réaliser un encodage
optique de I'information.

Une autre application différente du tuner optique serait d’incorporer cette forme
de controle sur une antenne de type Yagi-Uda, et plus particulierement sur I’'élément
source de celle-ci. Cela permettrai d’avoir a la fois un controle en longueur d’onde
et de bénéficier d'une directivité accrue.
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Chapitre 6

Introduction

Comme nous ’avons montré dans la partie précédente, les antennes optiques sont
essentielles pour controler finement l'interaction des photons avec des structures na-
nométriques. De plus, celles-ci, lorsqu’elles sont mises en contact avec un milieu
actif controlable a distance, peuvent acquérir des fonctionnalités actives. Cepen-
dant, 'excitation des plasmons de surface requiert 1'utilisation de systemes massifs
qui n’adherent pas avec une idée de miniaturisation et d’intégration sur un méme
composant. L’excitation optique des plasmons de surface nécessite I’emploi de laser
ainsi que de composants optiques (prismes, objectifs, lentilles) qui sont difficilement
intégrables dans un composant. C’est pourquoi le développement de sources plas-
moniques intégrées controlées par une commande externe est activement recherché.

Récemment, des travaux ont montré l'excitation de SPP par des sources intégrées
électriques comme des diodes électroluminescentes (ou laser)|[1, 2, 3], jonction Métal-
Isolant-Métal (MIM) [4], ou encore avec un microscope a effet tunnel [5, 6]. Dans le
cas des diodes, il s’agit d’exciter électriquement un milieu actif (électroluminescent)
placé entre deux électrodes métalliques. Les photons ainsi produits vont alors se
coupler au mode plasmon d’un film métallique placé a proximité. Dans le cas d’un
microscope a effet tunnel ou d’une jonction MIM, la lumiere est directement créée
par effet tunnel inélastique. Ces auteurs ont montré expérimentalement le couplage
de cette lumiere dans une structure métallique. Une nouvelle approche pourrait étre
fournie par I'utilisation de nano-antennes. Dans le domaine des radiofréquences, les
antennes sont des transducteurs convertissant une onde électromagnétique en cou-
rant électrique et vice-versa. La transposition de cette propriété dans le domaine des
antennes optiques est possible en connectant celles-ci a une architecture électronique.
Cette approche a permis de créer récemment plusieurs composants électro-optiques
a base de nano-antennes [7, 8, 9, 10, 11, 12].

Motivations

Dans le cadre de cette these, nous avons donc cherché a développer des sources
plasmoniques controlables électriquement a base de nano-antennes optiques. A cette
fin, deux configurations ont été envisagées. La premiere est basée sur I'utilisation de
nanotubes de carbone. Ceux-ci, utilisés dans une configuration de transistor a effet
de champ peuvent émettre de la lumiere par recombinaison radiative des charges
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en régime ambipolaire [9]. Cette radiation lumineuse se trouve proche des longueurs
d’onde Télécom pour des nanotubes relativement épais () ~ 30 nm). Un des aspects
intéressant de ce type de composant est la possibilité en ajustant la tension de grille
de déplacer la position de I’émission lumineuse le long du nanotube [13]. En ajoutant
un guide plasmonique a proximité de cette source lumineuse, il serait possible d’exci-
ter un plasmon de surface. De part ses caractéristiques, ce type de composant est un
candidat idéal pour réaliser un multiplexeur plasmonique piloté électriquement (cf.
figure 6.1). Le premier chapitre de cette partie concerne les résultats préliminaires
réalisés dans cette optique.

Guides plasmoniques
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FIGURE 6.1 — Représentation schématique du composant final permettant l'excita-
tion ainsi que le multiplexage d’un plasmon de surface.
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La seconde configuration électroluminescente concerne l'utilisation de jonctions
tunnels. Il a été montré que dans le cas de jonction métal-isolant-métal, il était pos-
sible de générer une source lumineuse. Cette méme émission lumineuse existe dans
un microscope a effet tunnel. Récemment cette émission lumineuse a été utilisée
pour exciter un mode plasmon dans un nano-fil d’or [5]. Néanmoins, cette configura-
tion n’est pas adaptable dans une architecture intégrée. C’est pourquoi nous avons
choisi d’utiliser des jonctions tunnels planaires. Dans cette partie, nous détaillerons
la méthode de fabrication ainsi que la caractérisation électrique de ces dernieres.
Nous présenterons également au cours de cette partie une méthode de localisation
des jonctions tunnels fabriquées par électro-migration grace a la génération de se-
cond harmonique. Dans un dernier chapitre, nous exposerons les premiers résultats
concernant la transduction électron-photon par ces nano structures.



Chapitre 7

Transistor a effet de champ avec
un nanotube de carbone (CNFET)
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7.4 Réalisation et mesure électrique d’un

Depuis leur découverte en 1991 par S. Iijima [14], les nanotubes de carbone
(CNT) sont utilisés dans un nombre croissant d’applications [15]. Ceux-ci possedent
des propriétés exceptionnelles aussi bien dans le domaine de 1'électronique (J=10"
A.em™? tandis quun métal J=10° A.cm™2, avec J la densité de courant.), la
mécanique (P=130 GPa tandis qu'un métal P=5 GPa, avec P le module de Young)
[15]. 11 existe deux types différents de nanotube, les mono feuillets (SWCNT pour
single-walled carbon nanotube) et les multi feuillets (MWCNT pour multi-walled
carbon nanotube). Dans le cadre de cette these, nous avons uniquement utilisé des
nanotubes mono feuillets.

Ces objets présentent, dans le cas d'une configuration en transistor a effet de
champ, la particularité d’émettre de la lumiere [13]. Cette émission, en plus d’étre
proche de la longueur d’onde Télécom, peut étre déplacée le long du nanotube sim-
plement en ajustant la valeur de la tension appliquée sur la grille du transistor. Nous
avons dans le cadre de cette these voulu développer ce type de source pour l'utiliser
comme une source d’excitation de plasmons de surface.

Dans ce chapitre sont présentés les nanotubes ainsi que les résultats
expérimentaux obtenus sur la connexion électrique d’un nanotube de carbone unique.
Finalement en derniere section de ce chapitre seront présentés les résultats obtenus
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sur la fabrication d’'un transistor a effet de champ a base de nanotube de carbone
ainsi que ses caractéristiques électriques.

7.1 Les nanotubes de carbone : propriétés
électriques et optiques

C=na;+ma,

TSR0

FIGURE 7.1 — Représentation schématique du vecteur chiral sur une matrice hexa-
gonale. Les trois familles de nanotubes sont aussi présentées.

Ces objets sont considérés comme des cylindres unidimensionnels. Leur longueur
peut atteindre le millimetre et leur diametre est compris entre 1 nm et 100 nm.
Un nanotube de carbone peut étre décomposé comme ’enroulement d’un feuillet de
graphene suivant un axe particulier appelé le vecteur chiral (C},). Celui-ci est défini
tel que :

Ch =n di +m dy = (n,m) (7.1)

Généralement un nanotube n’est défini que par la notation (n,m). Les vecteurs
ay et ap sont les vecteurs unités définissant la maille hexagonale d’'une couche de
graphene (cf. figure 7.1). Les nanotubes sont classés dans trois familles différentes
en fonction des valeurs du couple (n, m). Lorsque n=m cette famille est appelée
"armchair”, pour m=0 il s’agit des "zigzag ” et enfin dans le cas ou n # m il s’agit
des ”chiraux”. Un exemple est présenté sur la figure 7.1. A partir des indices n et m
il est alors possible de déterminer si le nanotube est métallique ou semi-conducteur.
Cette différenciation se résume a vérifier cette équation :

n—m=3j (7.2)

Avec j un nombre entier. Dans le cas ou cette regle est vérifiée alors les nanotubes
sont métalliques, sinon ils sont semi-conducteurs.

La création de nanotubes se fait principalement par les méthodes suivantes :
ablation laser de carbone, haute pression de monoxyde de carbone (HiPCO pour
High-Pressure carbon monoxyde), croissance par dépot de vapeur chimique (CVD
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pour chemical vapor deposition), décharge électrique [16, 17]. Cependant aucune de
ces méthodes ne permet de produire uniquement des nanotubes de carbone semi-
conducteurs ou métalliques. A température ambiante les deux tiers des nanotubes
sont semi-conducteurs, alors que seulement un tiers sont métalliques.

(a) Métallique (b) Semi-conducteur
E E_ — x :o;du;ﬂon !
O o
2| — %"
8 — E c E, E,,
w " w /v
1
v,
valence
V1
/ Pe—
Densité d’état Densité d’état

FIGURE 7.2 — Densité d’état d’un nanotube en (a) métallique et en (b) semi-
conducteur. Adaptée de [18§]

Le fait qu'un CNT soit métallique ou semi-conducteur influe directement sur son
diagramme de bande et donc sur sa densité d’états électroniques (DOS pour density
of state). Par définition la DOS est obtenue & partir de la structure de bande de

I'objet : X
dE;\
pos - (45 os
La structure de bande pour chaque type de nanotubes (métallique ou semi-
conducteur) est représentée sur la figure 7.2. La différence dans les DOS se trouve
entre la bande valence et de conduction. C’est en effet ces états présents unique-
ment chez les semi-conducteurs qui leurs permettent d’étre aussi intéressant pour
les applications d’optoélectroniques. Les singularités de van Hove sont visibles dans
les DOS des nanotubes. Les transitions entre les bandes sont couramment appelées
7 E;;” avec ”i” un nombre entier identifiant le niveau (cf. figure 7.2). L’espacement ou
plutot la valeur de la transition Ej; est dépendante du diametre du nanotube. Cette
dépendance n’est pas comme pour les émetteurs quantiques simplement proportion-
nelle a I'inverse du diametre. La chiralité du tube intervient dans cette dépendance.
Sur la figure 7.3 est représentée par un graphique de Kataura cette dépendance de
I'énergie de transition pour différentes combinaisons (n, m). La lettre M se réfere a
métallique tandis que la lettre S a semi-conducteur. Les nanotubes métalliques sont
représentés par les points rouges alors que les semi-conducteurs sont représentés par
les points noirs.
Les nanotubes étant des systemes semi-conducteurs a gap direct, ceux-ci sont
d’excellents candidats pour émettre et absorber de la lumiere. L’étude de la lumi-
nescence des SWCNTs ne fut cependant possible que bien apres leur découverte.
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F1GURE 7.3 — Graphique de Kataura représentant 1’évolution de I'énergie de tran-
sition en fonction du diametre du nanotube. Les points en noir correspondent a

des nanotubes semi-conducteurs et les points rouges a des nanotubes métalliques.
Adaptée de [19].

Plusieurs probléemes sont a l'origine de ce retard comme la faible efficacité quantique
et I'agrégation des nanotubes entre eux. Il faudra attendre les travaux de O’Con-
nell et ses collegues [20] qui mirent au point un procédé pour déposer un surfactant
sur les nanotubes en vue de les isoler. Ils ont utilisé une molécule possédant une
extrémité hydrophobe et l'autre hydrophile. Grace a une agitation dans un bain
d’ultrasons, il a alors été possible d’obtenir des nanotubes a simple parois isolés
et de mesurer leur spectre d’émission en solution dépendant de leur diametre d.
Plus tard, il a été identifié que cette émission de luminescence était typique de la
chiralité des CNTs [21, 22]. Des résultats similaires ont aussi été obtenus dans le
cas de SWCNTs déposés sur une surface [23, 24]. Un exemple de cartographie de
luminescence est présenté sur la figure 7.4. Sur cette cartographie, différents spots
d’intensité de photoluminescence sont présents. Les chiralités de certains spots ont
été repérées sur 'image. Dans tous les cas, seuls des nanotubes de la famille ”chiral”
sont représentés et possedent une luminescence. Le temps caractéristique de durée
de vie de la fluorescence d’un nanotube est comprise entre 10 et 100 ps [25, 26].
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FIGURE 7.4 — Cartographie de l'intensité de photoluminescence en fonction de la
longueur d’onde d’excitation pour plusieurs chiralités. Adaptée de [27]

7.2 Electro-luminescence

Différents processus permettent d’obtenir de la lumiere grace a un nanotube de
carbone. Celle-ci est notamment présente dans le cas d’'un nanotube placé dans une
configuration de transistor a effet champ (CNFET pour Carbon nanotube field effect
transistor) [10, 13]. Un transistor a effet de champ (FET pour Field effect transistor)
est un composant possédant 3 points de contact : la grille (G), la source(S) et le
drain (D). La source et le drain sont connectés aux deux extrémités du nanotube
et jouent le role de réservoirs de trous et d’électrons. Le troisieme contact, la grille,
controle l'injection des charges dans le nanotube. D’une fagon plus générale cet
élément dans un FET permet 'ouverture ou non du canal de conduction. Dans le
cas des nanotubes, la conduction se fait méme avec une tension de grille nulle. Le
fonctionnement d'un CNFET est tres similaire & un MOSFET (Metal-oxyde-semi-
conductor FET). Dans le cas ou le travail de sortie du métal est supérieur a celui
du nanotube alors le CNFET est considéré de type "p” [9, 28], c’est-a-dire que le
transistor sera dans I’état ”on” pour des tensions de grille négatives. Dans le cas ou
le métal utilisé pour les contacts a un travail de sortie inférieur a celui du nanotube
alors le CNFET sera considéré de type "n” [29, 30], c’est-a-dire que 1’état "on” du
transistor sera obtenu pour des tensions de grille positives.

L’électroluminescence avec un FET peut étre obtenue dans le cas d'un régime dit
ambipolaire. Il s’agit dans ce cas d’injecter simultanément des trous et des électrons
qui en se recombinant vont créer des photons. Il est alors possible en ajustant la
tension de grille de controler la position d’émission du spot [13] (déplacement de la
zone de recombinaison). Comme pour le processus de photoluminescence, I’émission
lumineuse est polarisée dans I’axe du nanotube [9]. L’émission lumineuse est du
méme type que la photoluminescence et est liée a la fois au diametre du nanotube
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et a 'environnement [31]. L’électroluminescence est aussi possible dans le régime dit
unipolaire. Dans ce cas 14, les électrons (ou les trous) sont les seuls porteurs a transi-
ter dans le nanotube [32]. Ceux-ci sont considérés comme des porteurs balistiques. A
leur arrivée sur les contacts, ils peuvent perdre leur énergie par collision inélastique
et donc produire de la lumiere. Il est aussi possible que des défauts présents dans
la structure, ou des charges présentent dans la couche d’oxyde se recombinent avec
celles du nanotube pour former de la lumiere.

7.3 Réalisation expérimentale et  mesures
électriques d’un nanotube unique

Avant de réaliser une source a plasmon a partir d'un CNTFET, nous avons
procédé a plusieurs tests préliminaires sur les nanotubes, et notamment vérifié cer-
taines propriétés électriques et optiques d’un nanotube unique. Pour cela nous avons
utilisé des substrats de verre isolant (lamelle de verre 22 mm x 22 mm). Sur ces
échantillons a été réalisée, grace a une lithographie par faisceau d’électrons une grille
de repérage (cf. annexe A.3). Cette grille est composée de croix qui sont des marques
d’alignement et des reperes pour effectuer une future connexion des nanotubes (cf.
annexe A.4). Elle contient trois tailles de marques différentes, et la plus petite taille
est composée d'une lettre et d’un numéro (cf. figure A.4). Nous avons utilisé une so-
lution commerciale de nanotubes. Ceux-ci ont des longueurs comprises entre 300 nm
et 5 pm et un diametre inférieur a 2 nm. Afin d’augmenter le nombre de nanotubes
sur la surface, nous activons cette derniere grace a un plasma d’oxygene. Cette étape
permet de rendre la surface hydrophile et donc d’augmenter le nombre de nanotubes
déposés sur celle-ci. Dans notre cas, les nanotubes sont dispersés et étalés au moyen
d’un spin-coater. Entre le moment du dépot de la goutte de solution (= 20 pL de
solution diluée a 1/200 en volume) et du démarrage de la séquence d’étalement, il
est nécessaire d’attendre une dizaine de minutes. Ce temps est nécessaire pour que
les nanotubes puissent sédimenter sur la surface. Un exemple est donné par I'image
AFM sur la figure 7.5 (a). Les nanotubes sont repérés par des cercles en pointillés
blancs. Le nombre de nanotubes est suffisant par rapport a la surface concernée
(10 pm x 10 pm). Il y a a la fois assez de nanotubes pour qu’ils soient facilement
repérables et ils sont assez éloignés pour étre stir de ne connecter qu'un seul tube.

Au cours des tests préliminaires, nous nous sommes rendus compte de plusieurs
phénomenes assez contraignants. Le premier concerne l'effet de la résine utilisée
pour la lithographie. Nous avons remarqué que lors du retrait de cette derniere
(par développement ou lift-off), les nanotubes étaient retirés de la surface. Ceci
nous contraint a n’utiliser la résine qu’en dernier lieu. Le second probleme vient
cette fois du microscope a balayage ou plus particulierement de la contamination au
carbone suite a ’exposition au faisceau d’électron. Apres avoir observé une zone a
I’aide du MEB, il n’est plus possible de détecter le moindre signal de luminescence
de la part des nanotubes. Il est connu depuis quelques temps que l'imagerie par
faisceau d’électron dépose sur 1’échantillon un film de carbone [33]. Il n’est donc pas
impossible que la structure des nanotubes ait changée suite a I’observation au MEB.
Cette transformation a pu altérer la réponse optique des CN'Ts. Il a donc été choisi
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de limiter a la fois le nombre d’utilisation de la résine et de n’exposer ’échantillon
au MEB que pour réaliser les électrodes de contact.
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FIGURE 7.5 — (a) Image AFM de nanotubes sur une surface de verre. Les nanotubes
sont signalés par des cercles en pointillés blancs. Les motifs en forme de croix sont
les marques d’alignements réalisées avec une lithographie a faisceau d’électron. (b)
Section suivant la ligne pointillé dans (a) sur un des nanotubes. La hauteur donnée
par la mesure AFM pour ce nanotube est de 2 nm.

La méthode utilisée pour fabriquer des transistors a effets de champ est basée
sur une localisation AFM additionnée d’une caractérisation confocale des nanotubes.
Cette technique est parfaitement étudiée pour tous les types de substrats transpa-
rents. Les caractérisations de photoluminescence des nanotubes ont été effectuées
sur un microscope confocale. La base est constituée d’un microscope inversé de la
marque Nikon. L’excitation est réalisée par une source laser continue émettant a 532
nm. Un miroir dichroique passe haut a 550 nm est inséré dans le trajet lumineux. Ce
type de configuration permet de supprimer 'excitation ainsi que toute la diffusion
¢lastique de la lumiere et de ne garder que la luminescence. L’excitation ainsi que
la détection sont assurées par un objectif & immersion avec une grande ouverture
numérique (O.N.=1.49). Le signal collecté est ensuite focalisé sur le capteur d'une
photodiode avalanche. Un exemple de cartographie de luminescence comparée avec
une image AFM sont présentées sur la figure 7.6. Les marques d’alignements sont
visibles sur I'image 7.6 (b) grace a la photoluminescence de l'or. Ce signal est plus
intense que celui des nanotubes. L’image en bas a droite est un zoom saturé de la
zone repérée en pointillés blancs. En comparaison avec I'image de luminescence, le
méme zoom a été effectué sur une topographie AFM (cf. figure 7.6 (a)). La présence
du nanotube est clairement identifiable dans les deux zones. La présence de sa lumi-
nescence est visible sur I'image saturée, tout comme celui-ci est présent sur I'image
AFM. Ce nanotube peut clairement étre identifié comme semi-conducteur, contrai-
rement a d’autres qui n’ont aucune réponse optique (ellipse blanche dans les images
grand champ). Le fait de pouvoir coupler I'imagerie optique a une topographie nous
permet donc de sélectionner efficacement les nanotubes. De plus le fait d'utiliser de
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I'or pour créer les marques d’alignement facilite grandement le repérage de la zone
observée.

A ce stade, nous avons toutes les informations pour sélectionner un nanotube. I1
ne reste plus que ’étape de connexion. Pour cela seule I'imagerie AFM est nécessaire.
Grace aux marques d’alignements réalisées en premiere lithographie, il est aisé de
déterminer la position des extrémités du nanotubes devant étre connecté. Ces po-
sitions sont ensuite reportées dans le dessin de lithographie et les électrodes sont
dessinées en fonction. Le résultat final est présenté sur la figure 7.7.

(a) (b)

FIGURE 7.6 — (a) Image AFM d’un échantillon avec des nanotubes. (b) Image confo-
cale de luminescence de la méme zone en (a). En bas a droite de chaque image est
représenté un zoom du rectangle en pointillé blanc.

Un des moyens de vérifier si la connexion du nanotube est effective, est de réaliser
une caractéristique courant/tension (I(V)) de celui-ci. Le substrat choisi étant du
verre et les électrodes étant bien séparées, il n’y a pas d’autre possibilité pour le
courant que de passer a travers le nanotube si celui-ci se trouve bien connecté. La
caractéristique I(V) a été effectuée par un analyseur de composant le modele 4200-
SCS de la marque Keithley. Cet appareil permet de mesurer des courants allant de
la dizaine de pico-amperes (pA) jusqu’aux milli-amperes (mA) avec une résolution
de 1 pA. La mesure réalisée a température ambiante et a l’air libre est représentée
sur la figure 7.8. En premier lieu cette caractéristique I(V) donne une information
sur le type de nanotube qui est connecté. Il s’agit bien dans ce cas-ci d'un CNT
semi-conducteur. A la différence d’'un nanotube métallique, la caractéristique I(V)
des CNTs semi-conducteurs présente une intensité nulle pour une certaine plage
de tension. Cet effet est 1ié a la résistance entre les contacts et le nanotube. Ce
phénomene de barriere Schottky se produit lors du contact entre un métal (électrodes
en or) et un semi-conducteur (CNT) a cause des différentes énergies de sortie. Cette
barriere se comporte donc comme un frein au passage du courant. Tant que la tension
d’extraction des électrons est supérieure a la valeur de la barriere Schottky, ceux-
ci peuvent passer a travers le nanotube. Deés que cette valeur devient proche de
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celle de la barriere, les électrons ont plus de mal a transiter a travers le nanotube.
Finalement lorsque la tension d’extraction n’est plus suffisante, plus aucun électron
ne peut passer et donc le courant devient nul. En ne considérant que la partie positive
du graphique, il est facile de reconnaitre la caractéristique d’une diode Schottky:.
Les électrodes ayant été fabriquées avec le méme matériau, la tension de seuil est
symétrique par rapport a 0. Cette tension, dans le cas de ce nanotube, est telle que
|Vi| = £0.2 V. Sur cette courbe I(V) dans son ensemble, il est donc possible de définir
deux zones. La premiere est définie telle que |V| > |Vs|. La dépendance du courant
dans cette partie est linéaire avec la tension appliquée. Dans la seconde zone, c’est-
a~dire |V| < |V4], le courant est nul. Des travaux ont été réalisés sur la diminution
de la barriere Schottky, dans le but d’augmenter Vefficacité des CNFETs [34, 35]. 11
ressort de ces études que les métaux a utiliser pour créer les contacts doivent avoir
un travail de sortie ¢ >5 eV. En effet le travail de sortie d’'un nanotube de carbone
se trouve aux alentours de 5 eV [36]. Ce qui donne comme excellents candidats le
palladium (5.2 eV) et l'or (=5.4 eV).

Pads de connexion

nanotube

FI1GURE 7.7 — Image AFM d’un nanotube sélectionné par imagerie AFM et confocale
puis connecté avec deux électrodes en or par lithographie a faisceau d’électron. En
haut de l'image est représenté une vue d’ensemble du systeme. Les électrodes sont
bien séparées.

Afin de vérifier la stabilité du systeme a l'air libre et a pression ambiante, une
courbe I(V) aller-retour a été mesurée (cf. figure 7.8). Les deux courbes dans la partie
linéaire ne présentent pas tout a fait la méme pente. Il y a la présence d’une tres faible
hystérésis. L’intensité mesurée au retour est plus faible que celle mesurée a 'aller.
L’explication de ce comportement peut étre donnée par la présence de molécules
d’eau. Celles-ci lors de la premiere mesuresont présentes sur le tube (courbe en noir).
Par effet joule, elles sont désorbées de la surface. L’eau étant un excellent conducteur,
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le fait de les enlever de la surface du nanotube conduit a une augmentation de la
résistance. C’est pourquoi lors du retour (courbe rouge), le courant mesuré est plus
bas que précédemment [37]. Une autre possibilité serait que le substrat puisse piéger
des charges dans des défauts.

15]
7
e

5 'y "\

10 /7 Effet Schottky

V (V)

FIGURE 7.8 — Caractéristique courant/tension du nanotube connecté sur la figure
7.7. En noir est représenté I’aller et en rouge le retour.

7.4 Reéalisation et mesure électrique d’'un CNFET

Ayant montré la faisabilité de connecter un nanotube unique avec des électrodes,
nous avons implémenté au systeme précédent une grille de commande. Afin de
conserver la transparence des échantillons, cette derniere est constituée par une
couche d'TTO. L’isolation entre la grille et les contacts est assurée par une couche de
100 nm de SiO,. Les nanotubes sont ensuite déposés comme la méthode précédente
sur le dessus de la partie isolée. Le résultat obtenu est présenté sur la figure 7.9. Les
contacts métalliques ont été réalisés avec I’évaporation de 10 nm de palladium et 50
nm d’or. Dans le cas présent, le palladium sert a la fois de couche d’adhésion pour
l'or et en méme temps de faible barriere Schottky avec le nanotube [34]. L’or quant
a lui protege le palladium de 'oxydation.

Les caractéristiques électriques de ce transistor ont été mesurées et sont
représentées sur la figure 7.10. Ces deux types de courbes (Ips(Vps) et Ips(Va))
permettent de caractériser completement le transistor et de déterminer ses princi-
pales propriétés. La premiere courbe représente la variation du courant mesuré entre
le drain et la source en fonction de la tension de grille appliquée. Cette mesure per-
met de déterminer si le transistor est du type ”p” ou "n”. En fonction du résultat, la
tension de grille a appliquer pour le faire fonctionner ne sera pas la méme. Comme



7.4. REALISATION ET MESURE ELECTRIQUE D’UN CNFET 95

~ ~Source

Nanotube

FIGURE 7.9 — Image obtenue a partir d'un MEB d’un nanotube connecté sur un
substrat d’ITO et 100 nm de SiO, (Image réalisée par Rai P.).

le montre la figure 7.10 (a), ce transistor ne laisse passer un courant que pour des
valeurs négatives appliquées sur la grille. Ce comportement est typique d’'un CNFET
de type "p”. La valeur de courant obtenue est cependant assez faible et reste dans la
gamme des nano-amperes. Un transistor est défini par le rapport 1,,/I,ss. Le calcul
de ce rapport s’effectue grace a la courbe 7.10 (a). Le rapport d’extinction pour ce
transistor est de l'ordre I, /I, = 10°. Cette valeur est faible par rapport a celles
trouvées dans la littérature (I,,/I,z; = 10* [28]).

Le type du transistor est maintenant connu, Il est donc possible de mesurer la
caractéristique courant /tension entre le drain et la source pour une tension constante
appliquée a la grille. Les résultats sont présentés sur la figure 7.10 (b). Lorsque la
tension de grille est nulle, il y a tres peu de courant qui passe dans le nanotube.
Comparée aux courbes présentées sur la figure 7.8, la différence est surtout liée a la
longueur du tube. Dans le premier cas (c’est-a-dire sans grille existante), le canal de
conduction a une longueur de I'ordre de 500 nm, alors que dans le second cas (c’est-a-
dire le CNFET) la longueur du canal est d’environ 2 um. Cette différence de longueur
de canal influe sur les propriétés de conduction du nanotube. L’augmentation de
la valeur de |Vg| permet 'ouverture du canal de conduction et donc de placer le
transistor dans sont état "on”. Le fait d’augmenter |V| va progressivement changer
le type de porteurs autorisés a transiter dans le nanotube [13].
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FIGURE 7.10 — (a) Courbe du courant entre le drain et la source en fonction de la
tension de grille pour une tension appliquée au drain constante. Ce type de courbe
est caractéristique d’un transistor de type "p”. (b) Courbe du courant entre la source
et le drain pour différentes tensions de grille appliquées (Mesures réalisées par Rai

P.).

Arrivé a ce stade de développement de ces composants, la prochaine étape
concerne la création d’électroluminescence. Malheureusement, au moment de la
rédaction de ce manuscrit de these, les expériences sont encore en cours de réalisation.
Néanmoins, les nanotubes utilisés ayant un diametre proche de 1 nm, nous nous at-
tendons a ce que ce I'électroluminescence soit comprise entre A=900 nm et A=1000
nm (cf. figure 7.3).
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Nous avons vu dans le chapitre précédent la premiere configuration de source a
plasmon a base d’antenne optique développée dans le cadre de cette these. Dans
ce systeme, 'antenne est constituée par un nanotube de carbone connecté a deux
électrodes métalliques. La création de I'électroluminescence est alors possible par une
recombinaison radiative des charges transitant dans le nanotube. Toutefois, cette
luminescence peut étre directement réalisée par un systeme uniquement composé de
deux électrodes métalliques. C’est notamment le cas pour les jonctions MIMs ou les
jonctions tunnels constituées entre une pointe d’'un STM et une surface métallique.
Pour les jonctions MIMs, celles-ci sont des sources électroluminescentes non locales,
alors que pour le STM, c’est l'intégration du systéeme qui pose probleme. Pour
résoudre ces problemes et utiliser les atouts de ces deux configurations, nous avons
choisi de développer des jonctions tunnels planaires. Celles-ci ont été réalisées en
empruntant un processus courant de I’électronique moléculaire : I’électro-migration.
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CHAPITRE 8. CREATION DE JONCTION SUB—NANOMETRIQUE PAR
o8 ELECTROMIGRATION

8.1 Création de jonctions nanométriques par
électro-migration

Le phénomene d’électro-migration est connu depuis tres longtemps dans le do-
maine de I’électronique. Cet effet fut découvert en 1861 par M. Gérardin [38]. 1l
s’était intéressé a faire passer un courant électrique a travers différents métaux de
conduction et a en regarder les effets. Il s’apercut que le métal subissait des modifi-
cations lorsqu’il était soumis a un fort courant. Il remarqua aussi que les endroits ou
apparaissaient les déformations pouvaient se "réparer” en inversant le sens du cou-
rant. Cependant aucune explication ne put étre donnée pour cet effet, car a I’époque
I'existence des électrons n’avait pas encore été démontrée. Il faudra attendre 1907
avec les travaux de F. Skaupy [39] pour avoir la premiere explication raisonnable. Ses
travaux ont montré que les électrons ainsi que leur dynamique ont un roéle important
dans ce processus. Il introduisit la notion de ”flux d’électrons” (electron wind).

Ce phénomene d’électro-migration ne représentera un réel intérét qu’a partir
des années 1960 avec ’émergence des circuits intégrés. En effet ce probleme est
devenu préoccupant dans le cas des lignes d’interconnexions. Les densités de courant
mises en jeux sont supérieures & 10 A.m~2 sans que le conducteur subissent de
dommages. Cependant avec la miniaturisation de ses pistes métalliques, la densité
de courant a travers les conducteurs a aussi augmenté. Cette conséquence a eu pour
effet d’augmenter les problemes liés a 1’électro-migration, et permis dans un méme
temps le développement d’autres technologies.

8.2 Processus d’électro-migration

L’électro-migration se définit comme un transport de masse résultant d’un
échange de moment entre les électrons de conduction et les ions du métal. Il résulte
de ce phénomene une rupture du fil métallique. Lorsqu'une tension est appliquée
a un métal, les électrons de celui-ci se déplacent de la cathode (polarité négative)
vers I'anode (polarité positive). Les objets métalliques n’étant pas parfaits, ceux-ci
présentent une résistance qui freine les électrons. Ces défauts au niveau de la struc-
ture cristalline sont sujets a de nombreuses collisions par les électrons. Plus la valeur
de la tension appliquée devient grande, plus la vitesse des électrons augmente et
donc I’énergie transférée par les collisions devient importante. A partir d’un certain
seuil, I’énergie transférée devient suffisante pour forcer les atomes de la structure a se
mouvoir. La force associée a ce phénomene est composée de deux contributions op-
posées. L’application d’un potentiel électrique sur un conducteur métallique conduit
a créer une force électrique définie par :

Felect - —qZE, (81)

avec "q” la charge élémentaire d’un électron, ”Z” le nombre d’électrons effectifs, E
le champ électrique appliqué. Cette force est décomposable en deux contributions
toutes deux proportionnelles au champ électrique appliqué :

Felect - Fwind + Fdirect (82)
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Avec Fying qui est reliée au trajet des électrons et Fgirect qui est reliée au trajet
des ions. Sur la figure 8.1 est représentée un schéma montrant la direction des forces
concernées par l’électro-migration. Les forces sont en opposition car les éléments
mis en cause sont de charges opposées. L’électro-migration est sensible a la fois a la
densité de courant et a l'effet Joule. Ces deux phénomenes sont tres étroitement liés.
L’effet Joule est la manifestation thermique de la résistance électrique du matériau.
Cet effet est dépendant quadratiquement au courant traversant le conducteur. Ce-
pendant, pour que le processus ait lieu, il est nécessaire d’avoir une densité de cou-
rant minimum. I a été montré que pour déformer un fil de quelques centaines de
nanometres de large avec une hauteur de quelques dizaines de nanometres, la densité
de courant devait étre de I'ordre de 10" A.m~2 [40]. Toutefois, cette valeur a été
obtenue dans le cas ou I'électro-migration est effectuée a 77 K. A température am-
biante la densité de courant nécessaire doit étre inférieure par I'ajout de 'agitation
thermique.

I:Wind |:direc:t
? T’

+ Métal -

FIGURE 8.1 — Représentation schématique de la direction des forces responsables de
I’électro-migration.

A partir du moment ou ce processus est commencé, il n’existe aucun moyen
pour larréter. Cette conséquence a été montrée par Heersche et ses collegues [41].
Ils ont réalisé une observation in situ de la formation d’une jonction par électro-
migration grace a un microscope électronique en transmission. Leur expérience a
consisté a démarrer le processus d’électro-migration sur un nano-fil et d’observer
I’évolution de celui-ci sans appliquer de tension. Ils se sont apercus que le matériau
subissait une réorganisation des charges électriques qui conduisait inéluctablement a
sa cassure. Les gaps qu’ils ont obtenu par cette technique de ”self-breaking” sont de
I'ordre de 5 a 6 nm. Depuis quelques années maintenant, les jonctions électro-migrées
sont utilisées comme détecteurs [11, 42] ou composants électroniques [43]

8.3 Fabrication de jonctions nanométriques

Le principe de I’électro-migration a été appliqué pour la premiere fois a la création
de nano jonction par H. Park et ses collegues [40]. Tl ne s’agit cependant pas de la
seule méthode pour obtenir des jonctions tunnels [44, 45], mais toutes permettent
I'obtention d’un espacement entre deux électrodes allant de quelques angstroms a
quelques nanometres. Ces jonctions servent surtout dans 1’électronique moléculaire
[46]. La technique d’électro-migration a cependant I’avantage de ne pas nécessiter un
équipement trop sophistiqué et est donc facilement réalisable. A I’aide des techniques
de lithographies (cf. annexe A), des nano-fils d’or connectés a un jeu d’électrodes
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d’or macroscopiques ont été réalisés. La premiere étape de lithographie concerne la
création des pads de connexion ainsi que des électrodes macroscopiques. Celle-ci a été
réalisée grace a une photolithographie UV en mode contact. L’échantillon est ensuite
préparé pour une seconde étape de lithographie afin de créer les nano-fils et de les
relier aux électrodes pour pouvoir appliquer une tension. Cette étape est réalisée
par une lithographie a faisceau d’électron multi-niveaux (cf. annexe A.4). Une étape
supplémentaire est ajoutée pour réaliser cette lithographie. En effet le substrat choisi
étant isolant, il est nécessaire d’évaporer au dessus de la résine une couche sacrificielle
de conduction. Dans notre cas, il s’agit d'une couche de 10 a 20 nm d’or évaporé par
un plasma d’argon sous une pression de 7.6 mbar. Les caractéristiques des nano-fils
sont : 100 nm de large, 50 nm d’épaisseur et une longueur de 4 pum (cf. figure 8.2).

Pour appliquer la tension et réaliser 1’électro-migration, nous avons choisi d’uti-
liser des fils blindés de faible diametre () < 2 mm). Pour assurer un bon contact
électrique entre les extrémités des fils et les électrodes en or, ceux-ci sont collés avec
de la laque d’argent. L’application de la tension ainsi que la mesure du courant
électrique sont réalisés grace a l'analyseur de semi-conducteur 4200-SCS. Contrai-
rement a H. Park et ses collegues [40], nous avons choisi de réaliser le proces-
sus d’électro-migration a température ambiante et a pression atmosphérique. Ces
conditions expérimentales permettant d’obtenir des nano-jonctions par le processus
d’électro-migration [46, 47].

[=100 nm

iq—pi

L=4pum

FIGURE 8.2 — Représentation graphique des nano-fils (en jaune) connectés aux
électrodes UV (en gris).

Sur la figure 8.3 (a) est représentée la mesure du courant en fonction de la tension
appliquée sur un nano-fil lithographié. Il apparait sur cette courbe trois zones de
tensions pour lesquelles le comportement du nano-fil n’est pas le méme. La premiere
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zone est repérée en vert sur le graphique. Dans cette partie la tension augmente
de fagon linéaire avec le courant. Il s’agit bien du comportement d’un conducteur
métallique (loi d’Ohm). En bleu est repéré la seconde zone, celle-ci s’étendant de
V=0.7 V jusqu’a V=0.95 V. Dans cette région, la pente de la courbe change de
valeur. Celle-ci passe de R1=200 2 a Ry=270 (2. Cette augmentation de la résistance
montre que le fil a changé. Cette derniere est donnée dans le cas d’un fil par la relation
suivante :

l
R=ps. (8.3)

avec p la résistivité du matériaux exprimée en Q.m, [ et S sont respectivement la
longueur et la section du fil. Dans notre cas seul S peux varier. Le fait que celui-ci
diminue conduit bien a une augmentation de la résistance. Cette signature traduit
un commencement du processus d’électro-migration mais que la densité de courant
n’est pas encore suffisante pour le rompre. Au dela de V=0.95 V (zone en jaune), le
courant chute brutalement. La densité de courant pour cette tension V est suffisante
pour créer une jonction sur le nano-fil.

(a)

| (mA)

# Electrodes

V (V) J_ . (A

FIGURE 8.3 — a) Caractéristique courant/tension pour un nano-fil. En haut est
insérée une image MEB du nano-fil apres électro-migration. La nano jonction est bien
visible sur le nano-fil et son espacement est de quelques nanometres. b) Statistique
sur la densité de courant avant rupture des nano-fils.

Sur la figure 8.3 (b) est représentée une statistique sur la densité de courant
maximum mesuré sur un lot de nano-fils avant leur rupture. La plupart d’entre-eux
cédent avec une densité de courant proche de 1 x 102 A.m~2. L’électro-migration
nécessite donc bien une densité de courant seuil. Le fait que celle-ci soit différente
d’un nano-fil a un autre est liée a la résistance de contact entre les fils blindés et les
électrodes. Dans le cadre de nos mesures, la résistance moyenne du systeme (”fils
blindés + nano-fil + électrodes”) est égale a Ryys= 147 £ 51 Q. Les nano-fils réalisés
par lithographie dans le cadre de ces expériences supportent des densités de courant
comprises entre 0.8 x 102 Am~2 et 1.1x 10 A.m~? avant leurs ruptures. La
position d'une jonction n’est pas prédictible et se fait souvent sur un défaut de la
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structure cristalline du matériau [48, 49, 50]. Dans le cas ou celle-ci est parfaitement
organisée, la jonction a plutot tendance a se former au niveau des contacts fabriqué
par lithographie électronique [51].

Grace a une imagerie par microscopie électronique a balayage, il a été possible
de vérifier la présence d’une jonction nanométrique sur le nano-fil apres le processus
d’électro-migration. Comme le montre la figure 8.4, il y a bien la formation d'un
espacement sur ce dernier. Contrairement a une jonction fabriquée, celles obtenues
par électro-migration sont de forme plus arbitraires [52].

Le controle de la taille du gap final est possible en controlant la valeur de la
conductance (G=1/R)[40], ou en effectuant des rampes successives de tension en
controlant la valeur du courant [46]. La premiere méthode se base sur le quan-
tum de conductance. Cette valeur appelée Go=2¢*/h = 7.6 x 107° S, est définie
comme étant la conductance pour un unique point de contact. Elle permet notam-
ment de quantifier la conductance d’un conducteur lorsque les dimensions de celui-ci
tendent vers les dimensions atomiques. Toutefois, cette technique requiert d’étre a
température cryogénique. Cette solution n’étant pas envisageable dans notre cas,
nous avons plutot opté pour la seconde technique. Cette méthode consiste a réaliser
des rampes partielles en minimisant au maximum le pas de mesure. L’application
de ces rampes successives a pour but d’affiner au maximum la structure avant la
rupture. Avec cette technique, il a été possible d’obtenir des jonctions possédant des
caractéristiques tunnels.

FIGURE 8.4 — Image obtenue a partir d’un microscope électronique & balayage (MEB)
d’une jonction nanométrique fabriquée grace au processus d’électro-migration. Le
contour de la structure a été redessiné en trait blanc.

8.4 Caractérisation électrique des nano-jonctions

Lorsque la distance séparant deux électrodes est faible, il y a création dun
courant tunnel. Lorsqu’un électron, ou de facon plus générale une particule, ren-
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contre une barriere de potentiel ¢(z, V), celle-ci peut étre réfléchie ou transmise. Si
I’épaisseur de la barriere n’est pas trop importante alors on parle de barriere tunnel.
Vu les dimensions de notre systeme, nous pouvons considérer en premiere approxima-
tion que les jonctions électro-migrées sont des barrieres tunnels unidimensionnelles.
Une représentation schématique est donnée par la figure 8.5.

Lorsqu’une différence de potentiel V' allant de gauche vers droite est appliquée
entre les électrodes, le potentiel ¢(z, V') peut étre décrit sous la forme :
z
87
ou z définit I'axe de propagation des électrons, d la largeur de la barriere tunnel et
q la charge de I'électron.¢, et ¢4 sont les énergies de sortie (ou d’extraction) respec-
tivement de 1’électrode de gauche et 1’électrode de droite et Er représente le niveau
d’énergie de Fermi. Le courant tunnel obtenu est directement lié a la probabilité
de transmission T(E,V) des électrons a travers la barriere. Dans I"approximation de
Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) celle-ci s’écrit sous la forme [53] :

(b(Z, V) = EF + (bg - (¢g - de + qV) (84)

T(E,V) = exp <— / %\/Zm[qﬁ(z, V) — E]dz) , (8.5)

avec ¢(z,V’) correspondant au potentiel le long de la jonction et E 'énergie des
électrons. s; et sy sont définis comme 0 < s; < 59 < d et sont des solutions de
I'équation ¢(z,V) — E = 0.

E '
by =
Py
Epd — 4 o
—p
e
eV
Métal vide
Métal
0 d z

FI1GURE 8.5 — Schéma d’une barriere de potentiel tunnel

L’expression du courant tunnel dans un conducteur est décrite au moyen du
formalisme de Landauer-Biittiker [54]. Il s’exprime alors sous la forme :

N

(V) / U (B) — 1i(B)] % ST, V)dE, (8.6)

i=1



CHAPITRE 8. CREATION DE JONCTION SUB—NANOMETRIQUE PAR
64 ELECTROMIGRATION

avec f, et fq les densités d’états électroniques pour respectivement 1'électrode de
gauche et de droite. N représente le nombre de canaux de conduction du systeme et
T;(E, V) représente la probabilité de transmission a travers la barriere pour le canal
1. Dans le cas ot il ne subsiste qu’un seul canal, ¢’est-a-dire pour des distances entre
les électrodes tres faible, cette expression peut étre réécrite sous la forme :

(V) / TUAE) - fa ENT(E, V)dE. (8.7)

En fonction de la valeur de la tension appliquée, le courant tunnel n’évoluera pas
dans le méme régime (cf. figure 8.6). Il est possible de considérer deux régimes de
transport, le régime dit tunnel et le régime d’émission de champ.

Régime tunnel : ¢V << ¢y, ¢4

Dans ce cas la, la tension appliquée est faible par rapport a 1’énergie de sortie
des électrons. La barriere tunnel est de ce fait peu déformée par I'application de
la tension. Il est alors possible de définir une énergie de sortie moyenne telle que

o= Sotea, L’expression du courant tunnel dans ce cas la devient :

I(eV << ¢) o Vexp (—%\/87&5) . (8.8)

Cette expression est a l'origine du modele utilisé pour caractériser des jonctions
tunnels planaires développé par Simmons en 1963 [55].

Régime d’émission de champ : ¢V > ¢4, ¢4

Dans ce type de régime, la tension déforme la barriere tunnel. Cette derniere n’est
plus de forme trapézoidale mais trigonale, réduisant ainsi la largeur de la jonction. Il
ne s’agit donc plus d’une largeur exacte de la jonction mais d’une largeur effective.
L’expression du courant tunnel est donnée par I'expression :

/2
I(eV >> ¢) o< Vexp (—2325;2 8h—72n> . (8.9)

Dans ce cas la, ¢ correspond au travail de sortie de 1’électrode d’ou partent les
électrons, 'autre énergie de sortie étant négligée.

Sur la figure 8.6 est représentée une courbe I(V) pour une jonction électro-
migrée. Le courant contrairement a un conducteur métallique n’est plus linéaire
avec la tension. La caractéristique n’étant pas symétrique, implique que les fonc-
tions ¢ des deux électrodes sont différentes. Ce type de comportement a déja été
observé dans le cas de jonctions électro-migrées [56]. Cette différence peut étre liée
a une contamination des électrodes (mesure a l'air libre) ainsi qu’a une éventuelle
configuration cristalline différente pour chaque électrode (¢ dans le cas de 'or est
dépendant de 'orientation cristalline). Pour différencier le régime électrique dans
lequel évoluent les jonctions tunnels, il est nécessaire de réaliser une représentation
de Fowler-Nordheim (FN)[57]. Celle-ci consiste a représenter non pas I en fonction
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F1GURE 8.6 — Graphique représentant le courant tunnel d'une jonction électro-
migrée. En bleu sur le graphique sont représentées les zones ot le régime de transport
est tunnel, alors qu’en vert est représenté la zone d’émission de champ.

de V mais la quantité In(|I|/V?) en fonction de 1/V. Nous avons donc appliqué cette
transformation sur les caractéristiques courant/tension. Le résultat est présenté sur
la figure 8.7. Comme il s’agit d’une fonction logarithmique, celle-ci diverge en 0.
Cette courbe est décomposable en deux parties : une partie linéaire pour les faibles
valeurs de |1/V], et une partie non linéaire pour les fortes valeurs de |1/V|. Le point
ol se rejoignent ses deux courbes définit le domaine d’existence de chaque régime
de transport. En exprimant la quantité in(|7]/V?) dans les équations de transport
(8.8) et (8.9), il est alors possible de faire apparaitre la dépendance des deux régimes
(tunnel et effet de champ) par rapport a la quantité 1/V" [58].

In(1/V) — d—vé;tm’ pour le régime tunnel

_2dy/ 8mae3 1

3hq \4

In(|I]/V?)
pour le régime effet de champ

D’apres ces équations, un régime par effet de champ est donc caractérisé dans une
représentation de FN, par une évolution linéaire alors que pour le régime tunnel
I’évolution est non linéaire. La rencontre des deux courbes correspond donc a la
valeur du travail de sortie de I'électrode considérée en fonction du signe de 1/V [59].
Le domaine d’existence de chaque régime a été reporté sur les graphiques de la figure
8.7 ainsi que sur la figure 8.6. Dans le cas de la jonction présentée ici, le domaine
d’existence du courant tunnel est limité a des valeurs de |V| comprises entre 0 et 0.5
V. Il est aussi important de noter que la partie linéaire représentant le régime d’effet
de champ n’est pas de la méme taille pour les tensions positives et négatives. Ce
comportement traduit donc une hauteur de barriere différente pour chaque électrode
et est cohérent avec la dissymétrie observée dans la mesure du courant.
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FIGURE 8.7 — Représentation de type Fowler-Nordheim pour une jonction tunnel
obtenue par électro-migration.

Dans le cas d'un régime de courant tunnel classique, il est aussi intéressant
de mesurer la différentielle du courant tunnel dI/dV (aussi appelée conductance
différentielle). Cette mesure de la différentielle de conductance est tres utilisée dans
le domaine de la spectroscopie tunnel [60]. Elle permet notamment de remonter a
la densité d’état électronique du matériau mesuré. Dans le cas d'un objet semi-
conducteur, il est alors possible d’obtenir la valeur en énergie de la transition in-
terbande. Dans notre cas il s’agit d'un objet métallique, et plus particulierement de
I'or. Les métaux ont par définition leur niveau de Fermi qui se situe dans la bande
de conduction, contrairement aux semi-conducteurs qui se trouve entre la bande de
valence et de conduction.
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FI1GURE 8.8 — Représentation schématique du systeme de mesure électrique utilisé.

Pourquoi porter un intérét a cette grandeur? Il se trouve que la conductance
différentielle permet a tension nulle de déterminer I’espacement entre les électrodes
[42, 56, 59, 61]. Celle-ci est alors reliée a la conductance tunnel G par la relation
suivante :

dI

il ~ Goe Pl 8.10
av),_, 0 (8.10)

avec [ = 4/ 82? exprimé le plus souvent en Angstrom—! (Afl). L’espacement d entre

les électrodes est donc donné par la relation :

d= _71 In(G/G). (8.11)

La grandeur G/Gy peut étre obtenue de fagon expérimentale, seule [ reste a
déterminer. Celle-ci est dépendante de la fonction de sortie du métal ¢(d, V). Dans
le cas du matériau massif, elle varie pour de l'or entre 5.3 eV et 5.5 eV [62]. Comme
nous l’avons vu précédemment, grace a une représentation de Fowler-Nordheim il
est possible de déterminer la valeur de cette fonction de sortie. La tension du point
d’inflexion dans la représentation de FN représente une valeur estimée pour ¢ [58].
Cette derniere étant dépendante de la distance d, elle varie d'une jonction a une
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autre. Comme nous souhaitons seulement avoir une estimation de d, nous avons cal-
culé une valeur moyenne parmi un lot de jonction. Dans notre cas la valeur moyenne
obtenue est de 'ordre de g5:0.8 + 0.4 eV. Il a été montré récemment que dans
le cas de jonctions nanométriques planaires, la valeur de la fonction de sortie était
différente de I'or massif [42, 56]. Cet effet a déja été observé dans le cas du STM [63].
Dans le cas de A. Mangin et ses collegues [56], ils ont obtenu des valeurs comprises
entre 0.2 et 4 eV, alors que pour D. Ward et ses collegues [42], ils ont retenu une
valeur moyenne pour ¢ de 3.7 eV. Dans ce second cas, cette valeur a été obtenue
de facon numérique. Ces différents résultats montrent bien que la fonction de sor-
tie d’'un métal dans le cas de jonctions planaires n’est pas le méme que pour un
métal massif. Il semblerait que cette diminution de I’énergie de sortie soit liée a une
contamination des contacts par 1’absorption d’impuretés (eau, carbone, etc.) [56].
Le fait que la valeur de la fonction de sortie de ’électrode de droite soit différente de
I’électrode de gauche n’est pas contraignant pour mesurer la largeur de la jonction.
En effet dans le cas du régime tunnel, la fonction de sortie est une valeur moyenne
(cf. équation 8.8). Nous avons donc déterminé une valeur de [ a partir de . Pour
toutes les mesures de distances effectuées, la valeur de [ a été prise constante et
égale & =9 nm~1.

1.4 -
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0.-
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FIGURE 8.9 — Représentation de la différentielle du courant tunnel (en rouge) et du
courant tunnel (en bleu) mesurés expérimentalement sur une jonction obtenue par
électro-migration.

Pour mesurer expérimentalement le courant tunnel ainsi que le conductance
différentielle, il a fallu développer un systeme de caractérisation électrique spécifique.
La mesure expérimentale de la conductance différentielle est réalisée grace a une tech-
nique de modulation empruntée au domaine des micro-ondes. Pour cela il est requis
d’utiliser une détection synchrone ainsi qu’un générateur de fonction. Un schéma du
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systeme de mesure est présenté sur la figure 8.8. Le but de la méthode est de créer
une modulation dV sur une tension continue. Comme le montre la figure 8.8, deux
signaux Vi = Vpe et Vo = Ve cos(2m ft) sont créés et sont ajoutés électroniquement
par un amplificateur sommateur pour donner une tension Vg = V; + V5. Cette ten-
sion modulée est ensuite appliquée a une jonction obtenue par électro-migration. Le
courant tunnel mesuré est converti en une tension par le biais d'un convertisseur
courant tension avec une amplification de 108 V/nA. Cette nouvelle tension est en-
voyée a la fois sur I'entrée d’une détection synchrone et sur une carte d’acquisition.
La démodulation est effectuée a la méme fréquence f que la tension V5. Le signal de
sortie de la détection synchrone est dirigé sur une carte d’acquisition. La modulation
appliquée pour mesurer la conductance est un signal sinusoidal de fréquence f=1 kHz
avec une amplitude de 10 mVrms. La tension continue est balayée sur un l'intervalle
Vi = [—1,1] V. Le résultat expérimental de la mesure de la conductance différentielle
(en rouge) ainsi que du courant tunnel (en bleu) pour une jonction électro-migrée
est présentée sur la figure 8.9. La valeur a V=0 V est bien dans le cas de la conduc-
tance différentielle différent de 0 V et comme nous ’avons montré précédemment,
avec la faible tension de modulation appliquée sur la jonction celle-ci est bien dans
le régime tunnel. Il est alors possible de déterminer la valeur de la distance d entre
les deux électrodes grace a I’équation (8.11). Sur I'ensemble des jonctions que nous
avons mesurées, nous avons obtenu une valeur moyenne d=1.2 + 0.2 nm. La distance
inter-atomique de I'or étant de I'ordre de 2.5 A[64], les jonctions obtenues sont 5 fois
plus grandes que cette distance.
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Chapitre 9

Caractérisation optique des
jonctions électro-migrées par
génération de second harmonique

Les nano-antennes optiques sont utilisées comme capteur a cause de leur ca-
pacité a confiner et exalter localement un champ électromagnétique. Dans le
cas de particules métalliques couplées, le confinement et ’exaltation du champ
électromagnétique se produisent dans la zone de couplage [65, 66, 67]. De plus, cette
exaltation est fortement dépendante de la distance d’interaction entre les particules
(68, 69]. Ces structures métalliques peuvent aussi favoriser la génération d’harmo-
niques optiques [70, 71, 72, 73]. Dans le cas de l'or, ce sont les interfaces ainsi que la
forme de la structure qui sont responsables de la génération de second harmonique.
Les jonctions tunnels obtenues par électro-migration ont des distances généralement
proches du nanometre et se trouvent donc étre capables d’exalter fortement un
champ électromagnétique [68]. L’effet d’exaltation en fonction de la distance de
couplage dans le cadre d’excitation linéaire a déja été démontré [74, 75, 76]. La
génération de seconde harmonique parait étre adaptée aux jonctions électro-migrées.
Dans ce chapitre sont présentés le phénomene de SHG ainsi que le systeme permet-
tant sa caractérisation. Les résultats obtenus en appliquant ce type de caractérisation
a des jonctions tunnels électro-migrées y sont aussi présentés.

9.1 Génération de second harmonique

La génération de second harmonique (SHG pour Second harmonic generation)
est un processus d’optique non linéaire du second ordre. Lorsque des photons de
fréquence w interagissent avec un matériau non-linéaire (semi-conducteur, métaux),
ceux-ci sont convertis en photons de fréquence 2w. Ce principe de conversion a été
montré pour la premiere fois par Franken P.A. et ses collegues en 1961 [77]. Ils
ont démontré qu’en focalisant une excitation laser a A=694 nm sur un échantillon
de quartz, celui-ci émettait en réponse une lumiere a A=347 nm. Les premieres
excitations de seconde harmonique ont été découvertes sur des matériaux semi-
conducteurs. Il faudra attendre quelques années pour voir que les métaux possedent
aussi des propriétés d’optique non-linéaire [78]. L’excitation de ce phénomeéne non

71



) CHAPITRE 9. CARACTERISATION OPTIQUE DES JONCTIONS
72 ELECTRO-MIGREES PAR GENERATION DE SECOND HARMONIQUE

linéaire requiert 1'utilisation d’un faisceau pompe de forte intensité ainsi qu’un ac-
cord de phase de celui-ci tout au long du trajet lumineux. Toutefois cette conver-
sion est impossible dans le cas d’un matériau volumique possédant une structure
cristalline centro-symétrique, ce qui est notamment le cas dans les métaux (struc-
ture cristalline cubique face centrée). Néanmoins, a l'interface entre un métal et
un milieu extérieur, cet effet de symétrie est brisé et donc la création de photons
harmoniques est alors possible [79]. De plus, dans le cas de particules métalliques,
cette génération de seconde harmonique peut étre amplifiée par la présence d’effets
de retard (termes quadrupolaires, octopolaires, etc.)[80, 81]. La SHG dans le cas de
structures métallique nanométriques est un phénomene de surface.

Lorsqu’une structure métallique est excitée par un faisceau laser intense, la po-
larisation induite n’est plus simplement dépendante de fagon linéaire au champ
électrique. Il est nécessaire de prendre en compte les termes d’ordre supérieurs, et
s’écrit donc de la forme :

—

P(t) = PO(t) + PO (t) + PO(t) + ..., (9.1)

oit les P() (t) sont les polarisations d’ordre i. Par exemple a 1'ordre 1 la polarisation
de surface s’écrit : .

PO(p) = / eV (w) B(w)e!dw, 9.2)
avec € la constante diélectrique du vide et x® la susceptibilité électrique d’ordre
1. L’ordre 1 correspond a l'optique linéaire car la polarisation est linéairement
dépendante a l'amplitude du champ incident (cf. partie I). La polarisation dans
le cas de 'ordre 2 s’écrit :

+oo
PAt) = / cox? (w1, we) B(w1) E(ws)e @2 4y, duw, (9.3)

o0

400 ]
= / PP (w)e ™tdw

—0o0

avec PP (w = w; + wy) = x@ (w1, ws)E(w;)E(w;). Pour la génération de second
harmonique w; = wy = w. En particulier, pour un champ monochromatique a wy, la
polarisabilité d’ordre 2 s’écrit :

P@(w = 2wp) = X (wo, wo) E*(wo).- (9.4)

Dans ce cas précis, l'intensité du signal SHG est donc dépendante au carré de I'in-
tensité du champ électrique incident.

9.2 Systeme de caractérisation

Pour réaliser la caractérisation des jonctions électro-migrées grace a la génération
de second harmonique, il a été nécessaire de développer un systeme de caractérisation
confocale, dont le fonctionnement est représenté schématiquement sur la figure 9.1.
L’excitation est réalisée a ’aide d'une source laser pulsée. Nous utilisons le modele
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”Chameleon Ultra I” de la marque Cohérent. Celui-ci émet un faisceau laser accor-
dable de 690 nm a 1050 nm avec une largeur d’impulsion de 140 fs et un taux de
répétition de 80 MHz. Ce faisceau laser est ensuite mis en forme afin d’obtenir un
faisceau collimaté d'un diametre comparable a la pupille d’entrée de 'objectif uti-
lisé. La polarisation est controlée a 'aide d'un couple polariseur et lame demi-onde
(ou quart d’onde). Le faisceau est focalisé sur 1’échantillon a l’aide d’un objectif a
immersion d’huile possédant une grande ouverture numérique (O.N.=1.49). Il s’agit
d’un objectif x100 apochromatique TIRF (Total internal reflection fluorescence) de
la marque Nikon. La lumiere réfléchie et émise par I’échantillon est ensuite collectée
par le méme objectif. Un filtre dichroique passe bas est inséré dans le trajet lumi-
neux. Celui-ci ne laisse passer que les longueurs d’ondes telles que A < 800 nm. Un
second filtre est inséré avant la lentille tube du microscope. Il s’agit d’un filtre passe
bande centré a 405 nm £ 5 nm et permet de ne récupérer que le signal SHG. Le
signal est finalement focalisé sur le capteur d’une photodiode avalanche. L’efficacité
quantique de notre détecteur pour une longueur d’onde de 400 nm est de l'ordre
de 25%. Les images ainsi que le déplacement de 1’échantillon sont assurés par un
controleur électronique de la marque RHK et une platine (z,y) piézo électrique.
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Objectif a immersion d’huile
(0.N.=1.49) Mzou A/t Polariseur
-
Miroir dichroique passe bas
A= 800 nm ==

Lentille de collimation

Filtre passe bande
A= 403 5 nm

Lentille tube

FIGURE 9.1 — Représentation schématique du microscope utilisé pour les ca-
ractérisations de seconde harmonique.

Sur la figure 9.2 est représentée I'intensité de signal SHG émis par une couche d’or
de 50 nm d’épaisseur en fonction de la puissance moyenne incidente. Pour faciliter
la représentation, nous avons utilisé une échelle logarithmique pour les deux axes.
En rouge est représentée une régression linéaire. La pente de la droite obtenue est
de 2.1 ce qui montre bien que la dépendance du signal SHG est quadratique par
rapport au champ incident. En insert sur le graphique est représenté un spectre du
signal mesuré. Ce dernier nous confirme que le signal détecté se trouve a la position
>\5’HG = )\exc/2:405 nim.

9.3 Caractérisation non linéaire des jonctions.

La position ou se forme la jonction par électro-migration est aléatoire. En effet, la
méthode la plus simple pour prédire la position d’une jonction reste encore de réduire
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FI1GURE 9.2 — Graphique en échelle logarithmique de la puissance de signal SHG sur
de I'or en fonction de la puissance moyenne incidente. Une régression linéaire sur les
points expérimentaux est représentée en rouge. En insert est représenté le spectre
du signal SHG mesuré.

la zone d’interaction. Comme nous souhaitons utiliser ces jonctions comme sources
a plasmons, il est important de connaitre leurs positions. Dans le cas de particules
couplées, il a été montré qu’avec une excitation linéaire deux objets métalliques de
tailles nanométriques peuvent exalter le champ incident et que celui-ci est dépendant
de la distance de couplage [67]. Récemment cette exaltation a été montrée dans le cas
de jonctions électro-migrées [68]. Dans le cas d’une excitation linéaire, la polarisation
induite dépend linéairement du champ électrique. Ce n’est plus le cas pour une
excitation non-linéaire d’ordre 2. La polarisation induite est maintenant dépendante
au carré du champ électrique. De ce fait, de faibles variations sur la distance de
couplage doivent se traduire par d’importantes variations sur ’exaltation du champ
dans le cas de jonctions électro-migrées. L’exaltation de champ par une antenne
couplée dans le cas d'une excitation non-linéaire a déja été démontrée [75, 82]. De
plus, celle-ci est tellement importante qu’elle a servi a réaliser une émission laser
dans 'ultraviolet [83].

Sur la figure 9.3 sont représentées deux cartographies du signal de second har-
monique d’un nano-fil fabriqué par lithographie a faisceau d’électron. Pour les ca-
ractérisations, il a été choisi de polariser circulairement I'excitation (utilisation d’une
lame quart d’onde) et une puissance focalisée de 310 MW.m™2. Les bords de la struc-
ture sont représentés a l'aide de pointillés blancs. Lorsque le fil n’a pas encore été
électro-migré (cf. figure9.3 (a)), il y a un contraste différent de la SHG entre la
partie réalisée avec la lithographie UV et celle réalisée avec une lithographie par
faisceau d’électron (cf. figure 8.2). Dans I'image présentée, les bords des structures
UV présentent une exaltation plus importante que les bords des structures par li-
thographie électronique. Cet effet est 1ié a la méthode de fabrication. Dans le cas de
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FIGURE 9.3 — Image seconde harmonique d'un nano-fil lithographié en (a) avant
électro-migration, (b) apres électro-migration. Les bords de la structure sont
représentés par les lignes en pointillés blancs.

I’UV, nous n’avons pas cherché a maximiser la résolution sur les bords. De ce fait
ceux-ci sont extrémement rugueux et irréguliers, alors que dans le cas du nano-fil
les bords de la structure ont été optimisés pour étre le moins rugueux possible. De
ce fait, celui-ci présente une intensité de second harmonique de 0.3 keps/s constante
et homogene sur toute sa longueur (cf. figure 9.3 (a)). Apres le processus d’électro-
migration, une forte intensité SHG (I=7.3 keps/s) localisée sur le fil apparait (cf.
figure 9.3 (b)). Cette intensité est 29 fois plus importante que celle du fil. Seule la
jonction peut étre responsable d’une telle exaltation.

Cependant quelle est 'influence du faisceau laser sur la structure ? Il a été montré
que des structures métalliques pouvaient changer de forme sous l'irradiation d’un
laser pulsé [70, 84, 85]. Ces auteurs ont observé des changements géométriques des
structures métalliques induits par des fortes puissances laser. Dans ces cas la, ils
ont utilisé des puissance focalisées de 'ordres de quelques GW.m™2. Si les pas-
sages du laser influent sur la structure métallique, cela doit étre visible dans les
caractérisations I(V) pendant le processus d’électro-migration. De plus, ceci doit
créer des zones d’exaltation de SHG sur le fil par ablation laser qui produirait un
ou plusieurs sites favorisant ’électro-migration [86, 87]. Pour vérifier cette influence
du faisceau laser nous avons réalisé différentes rampes partielles de tensions suivies
d’une cartographie SHG pendant un processus d’électro-migration. L’ensemble des
résultats est présenté sur la figure 9.4. Tout au long de I'expérience la puissance laser
est fixée & la méme valeur (P..,=311 MW.m™2) et la polarisation est choisie circu-
laire. La superposition des caractéristiques (V) montre clairement que la résistance
du fil ne change pas tant que le régime d’électro-migration n’est pas atteint. Dans
le cas de ce fil, la zone d’électro-migration se situe aux alentours de 1 V. De plus,
les cartographies SHG ne montrent aucun changement notable sur la structure du
fil. L’exaltation du signal SHG n’apparait qu’une fois que le fil est électro-migré. Ce
résultat permet de considérer que la puissance laser ne produit pas de changement
dans la structure du fil. De plus le spot d’exaltation n’est présent qu’a partir du mo-
ment ou la jonction a été créé. Cette technique de caractérisation optique est donc
tout a fait adaptée a la caractérisation non destructive des jonctions nanométriques.
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FIGURE 9.4 — Représentation I(V) pour un nano-fil lithographié pour plusieurs
rampes de tensions effectuées. Une cartographie seconde harmonique est réalisée
apres chaque rampe de tension.

9.4 Exaltation SHG vs distance inter-électrode

Nous avons voulu vérifier s’il existait une corrélation entre la taille des jonctions

et I'exaltation de la SHG. Pour mesurer un facteur d’exaltation, il nous est nécessaire
d’avoir une valeur d’intensité SHG de référence. Cette référence consiste en des bords
rectangulaires isolés. Sur la figure 9.5 est présentée une image MEB montrant le
type de structure ainsi que la cartographie de second harmonique correspondante.
Les bords rectangulaires sont les extrémités de deux fils de 100 nm de large (méme
largeur que le nano-fil utilisé pour créer la jonction). Ceux-ci sont espacés de 2 ym
permettant de les considérer comme isolés. L’utilisation de deux fils, nous permet
de calculer une moyenne sur l'exaltation de second harmonique. Cette moyenne est
définie telle que : )
Liora + Loora
{{bora) = 5 ;
avec les exposants d et g correspondant a droite et a gauche. Le facteur d’exaltation
dans notre cas est défini par :

(9.5)

I,
<Ibord> ’

avec [; l'intensité de second harmonique au niveau de la jonction. Les intensités
(bords et jonction) sont obtenues en intégrant la valeur de chaque pixel sur une zone
de 880 nm x 440 nm. Sur la figure 9.5 (b) est représentée une caractérisation de la
structure représentée sur la figure 9.5 (a). La cartographie SHG a été réalisée avec une

G = (9.6)
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polarisation incidente circulaire. La position de la jonction est repérée par un cercle
en pointillés blancs. D’une facon surprenante, le spot correspondant a 'exaltation
par la jonction est beaucoup plus intense que celles des bords de référence. Ceux-
ci ont donc une réponse SHG plus faible que la jonction. D’apres la définition du
facteur d’exaltation, lorsque G>1 cela signifie que 'intensité de la jonction est plus
importante que celles sur les bords. A l'inverse lorsque G<1 ce sont les bords qui
sont plus intenses.

(a) Bords de référence (b)

FIGURE 9.5 — (a) Image MEB de la structure étudiée pour 'exaltation de signal
SHG. La structure de référence est constituée de deux fils face-a-face, éloignés d’une
distance de 2 um. Le nano-fil a déja été électro-migré. La jonction est repérée avec le
cercle en pointillé blanc. (b) Cartographie du signal de SHG pour 'image présentée
en (a). La polarisation est choisie circulaire.

Sur la figure 9.6 sont représentées des valeurs de 'exaltation SHG pour différentes
jonctions électro-migrées. La distance inter-électrode d a été obtenue grace aux me-
sures électroniques et la méthode présentée précédemment (cf. équation (8.11)).
Les valeurs du facteur d’exaltation forment un nuage de points autour d’une va-
leur moyenne de G=10. Cela signifie qu’en moyenne une jonction tunnel exalte pres
de 10 fois plus le signal de second harmonique qu’un bord rectangulaire. D’apres
le graphique et la position des points, il semblerait que l’exaltation soit tres peu
dépendante de la distance inter-électrode dans ce régime de distance.

Pour le moment, nous avons effectué notre étude en utilisant une polarisation
circulaire. Il serait intéressant de déterminer la dépendance en polarisation de cette
exaltation. Dans le cas d’antennes optiques dans le régime linéaire, ’exaltation du
champ électromagnétique est dépendante de la polarisation [75, 88]. Dans notre
configuration expérimentale, la polarisation a 90° est considérée comme alignée avec
laxe du fil, alors que la polarisation a 0° est considérée comme perpendiculaire.
Cette fois, pour controler la polarisation,la lame quart d’onde est remplacée par
une lame demie onde. Comme le montre la figure 9.7, le comportement du facteur
d’exaltation en fonction de la polarisation incidente est le méme pour deux jonc-
tions électro-migrées différentes. Celles-ci présentent de facon surprenante, lorsque
la polarisation est perpendiculaire (0°) a I’axe du fil une plus forte exaltation SHG
que pour une polarisation alignée (90°) (cf. image sur la figure 9.7). Dans notre
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FIGURE 9.6 — Graphique représentant la dépendance du facteur d’exaltation G en
fonction de la distance de la jonction créée par électro-migration.

cas, la valeur minimum se situe aux alentours de G=2.5 (valeur moyenne des deux
minimums). Ceci signifie que quelque soit la polarisation, la jonction tunnel aura
toujours une forte exaltation de signal de second harmonique. Le fait que I'exalta-
tion existe toujours malgré le changement de polarisation peut étre expliqué par la
forme de la jonction. Celle-ci a plutot une forme arbitraire (cf. image 8.4). Comme
I’électro-migration agit sur la structure cristalline de I’'objet métallique, les jonctions
fabriquées sont donc de forme arbitraires.

14
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F1GURE 9.7 — Représentation graphique du facteur d’exaltation SHG en fonction
de la polarisation incidente pour deux jonctions électro-migrées. Deux cartographies

SHG d’un des deux nano-fils électro-migrés pour la polarisation perpendiculaire et
parallele ont été insérées et sont saturées a la méme valeur.
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Dans le but d’étudier plus précisément le dépendance du gap, une nouvelle étude
a été réalisée sur des nano-fils fabriqués par lithographie. La distance d’interaction
entre les deux fils est variée du contact jusqu’a une distance de 136 nm. Avec la
résolution du microscope, la plus petite distance d obtenue est de 15 nm. Comme
ces nano-fils possedent des extrémités rectangulaires libres, il est donc possible de
calculer avec la méme méthode que précédemment un facteur d’exaltation SHG. Un
exemple de la structure est représenté sur la figure 9.8. Il s’agit de deux nano-fils en
or dont les caractéristiques sont 100 nm de large et 2.5 pm de long. Contrairement
a une jonction électro-migrée, la jonction lithographiée est bien dessinée (cf. figure
8.4). Il s’agit de deux bords rectilignes se faisant face. L’aspect du fil montre que les
bords de celui-ci sont aussi bien définis. La premiere étude réalisée sur ces structures
a consister a regarder 'influence de la polarisation incidente sur un nano-fil avec une
distance d=36 nm. Comme le montre la figure 9.9, le comportement du nano-fil en
fonction de la polarisation est le méme que celui obtenu pour les jonctions. Toutefois,
dans ce cas de figure, le facteur d’exaltation maximum (G=1.4) est plus faible que
dans le cas des jonctions tunnels (G=10). L’intensité SHG, que ce soit celle d’une
jonction lithographiée ou électro-migrée, est toujours maximum pour une polarisa-
tion perpendiculaire a ’axe du fil et minimum pour une polarisation parallele. Ce
comportement a déja été observé pour des antennes couplées [88]. Malheureusement
aucune explication n’a encore été donnée concernant ce phénomene. Il est tout de
méme intéressant de noter que cet effet n’est pas visible dans le cas d’une imagerie
de luminescence a deux photons [89] ou d’'un mélange a quatre ondes [82]. Dans
ces cas la, le minimum est donné pour une orientation perpendiculaire a l'axe de la
structure.

FI1GURE 9.8 — Image MEB d'un exemple de structure obtenue par lithographie e-
beam.
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Deux images SHG correspondant a une polarisation perpendiculaire et a une
polarisation parallele a ’axe de la structure ont été ajoutées sur le graphique 9.9.
Lorsque la polarisation est suivant 1’axe 0°, I'intensité SHG détectée est homogene
sur toute la structure. Dans le cas d’'une polarisation alignée suivant I'axe 90°, une
intensité sur les coins de la structure ainsi qu’une différence d’intensité au centre
au niveau de la zone de couplage sont maintenant visibles. Comme le montre le
graphique 9.9, l'intensité sur les coins est plus intense que celle au niveau du gap,
d’out 'obtention d’un facteur d’exaltation inférieur a 1.

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Polarisation incidente

FI1GURE 9.9 — Evolution du facteur d’exaltation de SHG en fonction de la polarisation
incidente pour un gap lithographié. Deux cartographies de second harmonique sont
représentées pour la polarisation parallele et perpendiculaire.

Nous avons par la suite voulus étudier 1’évolution de ce facteur d’exaltation SHG
en fonction de la distance d’interaction d pour une polarisation suivant I'axe 0" et
une polarisation suivant 'axe 90°. Ces résultats sont reportés sur la figure 9.10. Glo-
balement, pour la polarisation perpendiculaire les valeurs oscillent autour de G=1.
L’origine de cette variation est stirement liée a des petites différences inhérentes
a la méthode de fabrication employée. Par contre pour la polarisation parallele ce
n’est plus le méme comportement. Le facteur d’exaltation semble dépendre de la
distance inter-particule d. Pour des valeurs de d<80 nm l’exaltation est toujours
inférieur a 1. Cela signifie donc que les bords sont plus intenses que la jonction.
Cependant, G croit lorsque la distance de couplage d augmente. Pour des valeurs de
d>80 nm, la jonction est maintenant plus intense que les bords. En regardant les
images SHG des jonctions correspondantes a cette zone, il est possible de discerner
la formation de deux spots correspondants aux deux extrémités en interactions. En
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extrapolant ce raisonnement, la valeur maximum atteignable par le facteur d’exal-
tation est G=2. Dans notre cas, nous n’atteignons pas cette limite. Néanmoins, la
dépendance de I'exaltation n’est visible que pour des jonctions lithographiées, lié a
un effet de symmétrie de forme. Il est donc nécessaire pour avoir la plus forte exalta-
tion d’utiliser des jonctions électro-migrées plutot que des jonctions fabriquées par
lithographie. La dépendance en gap semble étre moins importante que la structure
de la jonction pour définir le niveau de signal SHG généré.

O Polarisation paralléle
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FI1GURE 9.10 — Représentation du facteur d’exaltation en fonction de la distance de
couplage pour des fils lithographiés pour deux polarisations. En rouge est représentée
I’évolution pour une polarisation parallele a ’axe des fils et en noir pour une pola-
risation perpendiculaire.

Le fait que l'intensité SHG de la zone de gap soit inférieure a un bord libre pour
des zones de fort couplage peut étre vu comme une interférence destructive de 'inten-
sité SHG de chaque bord couplé. Le fait d’augmenter la distance de couplage conduit
donc a réduire cette interférence, de ce fait le systeme tend a se comporter comme
deux antennes isolés [69]. Le phénomene responsable de cette interférence destruc-
tive doit étre lié a la polarisation induite sur chaque antenne. Dans le cas d'une
excitation linéaire, la polarisation induite est linéairement dépendante au champ
électrique et donc change de signe avec E. Ceci n’est plus vrai dans le cas d’une
polarisation d’ordre deux. Celle-ci est maintenant dépendante au carré du champ
électrique. Cette dépendance implique que la polarisation est invariante au signe du
champ électrique.

Afin de valider ce comportement observé expérimentalement, des calculs
numériques sont en cours de réalisation. Cependant, le résultat n’est hélas pas encore
connu au moment de la rédaction de ce manuscrit.



Chapitre 10

Réalisation d’un transducteur
électro-plasmonique : résultats
préliminaires

Dans les chapitres précédents, nous avons montré qu’il était possible de
déterminer a la fois la taille d’'une jonction électro-migrée mais aussi sa position
grace a sa réponse non-linéaire. Ces jonctions présentent une réponse SHG plus im-
portante que dans le cas de structures couplées obtenues par lithographie. Celles-ci
peuvent donc étre assimilées a des antennes optiques en interaction [68]. En plus

étre un moyen efficace pour structurer le champ électromagnétique a 1’échelle na-
d’et fh truct le ch lect t ’échell
nométrique, les antennes optiques, peuvent sous certaines conditions, réaliser une
i : vice versa. Ré i
transduction de photons en électrons et vice versa. Récemment, la transduction de
photons en électrons a été mise en évidence par D. Ward et ses collegues dans le cas
une jonction électro-migrée sous une excitation avec un laser continu . Dans ce
d’ t lect tat 1 t 42|. D
chapitre, nous présentons les résultats préliminaires obtenus sur la réalisation d’un
transducteur électro-plasmonique complet.

10.1 Conversion électron/photon via I’émission
d’un plasmon de surface

La création de lumiere a partir d’une jonction tunnel remonte aux travaux de
Lambe et McCarthy [90]. IIs observerent ’apparition d’une émission lumineuse lors-
qu’une tension était appliquée a une jonction métal-isolant-métal (MIM). Seulement,
cette émission lumineuse n’était appréciable que lorsqu’une des deux électrodes était
fortement rugueuse. Ils trouverent que cette émission lumineuse n’était possible que
lorsque eV > hv. Ils estimerent l'efficacité de leur nouvelle source lumineuse aux
alentours de 107° & 10~% photons par électrons. En 1988, les travaux de Gimzewski
et ses collegues mirent en évidence la création d'une émission lumineuse entre la
pointe d'un microscope a effet tunnel (STM) et la surface [91].

Il existe dans le cas d’une jonction métal-isolant-métal, deux processus respon-
sables d'une émission lumineuse : par effet tunnel inélastique et par désexcitation
d’électrons chauds. Dans les deux cas, I’émission lumineuse est sous jacente a la
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perte radiative d’un plasmon de surface. Le processus d’émission lumineuse par effet
tunnel inélastique a été proposé par Lambe et McCarthy suite a leurs expériences
sur les jonctions MIMs [90]. Dans ce cas la, la perte d’énergie émet un photon a
I'intérieur de la jonction. A ce dernier est associé une onde évanescente qui va pou-
voir exciter un plasmon de surface sur I'électrode d’arrivée. Le second processus
a été proposé par Kirtley et ses collegues [92]. Dans ce modele, les électrons tra-
versent la barriere sans perdre d’énergie. Ce n’est qu'une fois arrivé sur ’électrode
que ceux-ci perdent leur énergie en excitant un mode plasmon de surface par colli-
sion inélastique. Bien que les deux phénomenes conduisent a I'excitation d'un mode
plasmon sur I'électrode d’arrivée, les régimes électriques dans lesquels ils évoluent
sont différent. Comme il a été récemment montré avec I'utilisation d’'un STM, cette
lumiere peut se propager dans une structure plasmonique [5]. Néanmoins, ce type
d’excitation est peu adaptée a une intégration dans un composant. Pour palier a ce
probleme, une solution consisterait a utiliser des jonctions tunnels planaires. Celles-
ci peuvent parfaitement s’intégrer dans une architecture plus complexe et pourrait
constituer une source plasmonique localisée.

10.1.1 Génération de lumiere tunnel avec des jonctions
électro-migrées.

Nous avons donc testé la génération de lumiere avec des jonctions fabriquées par
électro-migration. Pour détecter cette luminescence, nous avons utilisé un micro-
scope inversé muni d’un objectif a immersion avec une grande ouverture numérique
(O.N.=1.45). Une caméra CCD a été placée au plan conjugué image du micro-
scope. L’excitation électrique est réalisée par l'analyseur de composant 4200-SCS.
Cet appareil permet d’appliquer une tension continue et de simultanément mesurer
le courant passant dans la jonction. Afin de compenser la faible efficacité quantique
d’une telle conversion, il a été choisi d’appliquer une tension continue de 5 V aux
jonctions électro-migrées. Cette valeur nous assure un courant moyen de l'ordre de
100 nA. Avec une telle tension appliquée sur les nano jonctions, le régime de trans-
port sélectionné doit probablement correspondre a un régime d’émission de champ.
Sur la figure 10.1 est présentée 'image optique en transmission obtenue apres une
application d’une tension de 5 V pendant une durée de 3 min sur une jonction fa-
briquée par électro-migration. Sur cette image, il apparait la présence d'un spot
lumineux localisé sur le nano-fil (cercle pointillé blanc). D’apres le régime de champ
sélectionné, cette émission lumineuse liée a la jonction ne peut étre issue que du
second processus, a savoir la désexcitation par électrons chauds. Cette émission lu-
mineuse est a la fois tres confinée mais aussi fortement localisée. Celle-ci représente
donc une possibilité de source plasmonique localisée.
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F1GURE 10.1 — Image optique en transmission d’une jonction apres électro-migration
avec une tension de 5V appliquée durant 3 min.

10.1.2 Stabilité de I’émission lumineuse

Nous avons voulu vérifier si cette émission lumineuse était stable dans le temps.
Pour cela, nous avons appliqué de fagon successive une tension de 5 V pendant
une durée de 3 min a une méme jonction. Des coupes au niveau de la zone
d’électroluminescence, pour trois utilisations successives d’une méme jonction, sont
reportées sur le graphique 10.2 (a). Pour la lisibilité, l'intensité a été normalisée
en divisant par le maximum des trois mesures. Il apparait que plus la jonction est
utilisée, moins il y a d’intensité lumineuse détectée. Plusieurs explications peuvent
étre a 'origine de cette diminution d’intensité lumineuse. Nous pensons notamment
a une contamination a cause de ’environnement (mesures a ’air libre) ainsi qu’a une
réorganisation de la structure cristalline des électrodes a cause des champs appliqués
(GV.m™1). 1l a déja été montré qu'il était possible de changer I'orientation cristalline
d’une surface d’or en appliquant des champs de l'ordre du GV.m™! avec une pointe
d’'un STM [93]. S’il s’agit d’une réorganisation atomique des électrodes, celle-ci doit
se reporter sur le courant mesuré.

Grace a I'analyseur de composant 4200-SCS, il a été possible de mesurer le cou-
rant tunnel généré par la jonction tunnel pour chaque application de la tension
continue. Ces résultats sont reportés sur la figure 10.2 (b). Comme le montre les
trois courbes, le courant tunnel n’est pas stable dans le temps. De plus, le cou-
rant moyen décroit au fur et a mesure de 'utilisation. Celui-ci passe de 134 nA
pour la premiere utilisation a 50 nA, pour finir & 7 nA. Le fait que le courant ne
soit pas constant est cohérent avec une réorganisation de la structure cristalline des
électrodes par le champ électrique appliqué. De plus, cette derniere semble conduire
a une destruction de la conduction tunnel. Le fait que le courant moyen baisse per-
met donc d’expliquer la diminution de l'intensité d’électroluminescence détectée (cf.
figure 10.2 (a)).

Toutefois, la valeur du courant moyen dans le cas de la seconde utilisation (/=50
nA) est deux et demi fois moins important que dans le cas de la premiere (I=134 nA),
et pourtant I'intensité lumineuse est sensiblement la méme (~20% d’atténuation). De
méme l'intensité lumineuse de la troisieme utilisation est encore présente (=~ 70%
d’atténuation), alors que le courant mesuré est vingt fois moins important qu’au
début. Il semblerait que la conversion d’électron en photon soit liée aux instabilités
présentes dans la mesure du courant. Nous avons donc cherché a les quantifier pour
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chacune des trois utilisations. Pour cela, nous avons considéré une ligne de base a
I=80 nA et nous avons compté les maxima supérieurs a cette base. En ce qui concerne
la premiere et seconde utilisation, le nombre d’instabilités est sensiblement le méme
(N1=16 et Ny=14), alors que pour la troisieme il n’est que de N3=2. Ce résultat
confirme que 1’électroluminescence n’est pas dépendante d'un niveau de moyen de
courant mais du nombre d’instabilités présentes dans le courant. D’apres ce résultat,
il est envisageable de baisser la tension appliquée a la jonction. Cette diminution de
la tension appliquée permettrait du méme coup de limiter l'effet de réorganisation
sous fort champ.
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FIGURE 10.2 — (a) Section au niveau de la position au niveau du spot pour 3 appli-
cations successive de 5V pendant 3 min. (b) Intensité tunnel de la jonction mesurée
pour les 3 applications successives de 5V pendant 3 min.

Cette émission lumineuse est donc le signe que des jonctions fabriquées par
électromigration peuvent servir de source électro-plasmonique. Toutefois, leur uti-
lisation dans le cas d’une excitation électrique continue, a montré qu’elles étaient
instables dans le temps. Diverses solutions sont envisagées afin de stabiliser ce type
de sources électroluminescentes, comme par exemple une excitation avec un champ
alternatif ou une structuration de I’électrode afin d’ordonner les propriétés plasmo-
niques.
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10.2 Conversion photons/électrons : via excita-
tion d’un plasmon de surface

Lors de la section précédente, nous avons observé la conversion d’électrons en
photons par les jonctions électro-migrées. Bien que le courant tunnel mesuré ne
puisse rester stable dans le temps, dut notamment a une forte réorganisation des
électrodes par les forts champ appliqué, cette conversion electron-photon par les
jonctions tunnel s’avere étre une solution en tant que source lumineuse a 1’échelle
nanométrique.

Afin d’obtenir un transducteur complet, il est nécessaire de procéder a la conver-
sion inverse, c’est-a-dire photons vers électrons. Des travaux récents, utilisant des
jonctions tunnels électro-migrées, ont montré une augmentation du courant tunnel
par une excitation optique. Ce phénomene de photo-courant est aussi bien possible
dans le cas d’une excitation optique linéaire [42, 94|, que dans le cas d’une excita-
tion optique non-linéaire [95]. Dans les deux types d’excitations, I'illumination des
contacts par le laser induit la création d’un champ oscillant entre les deux électrodes
favorisant le passage des électrons. Le courant tunnel est alors modifié et s’écrit a
'aide du formalisme de Tien-Gordon [96] :

ol 1 01
I ~ IV, =V 4= 555 Vo cos®(wt) + ...
Voo + G| Vaw cost) 45 | Ve cos®(et) +
1 01 oI
I =~ I(VDC) + Z‘/Oit W . + W y V;)pt cos(wt) + ... (101)
DC DC
1 ., 0
ol cos(2wt).
4 oV,
Ce photo courant est lié a la grandeur % . La linéarisation du cos?(wt) fait
Vbe

2 . , . .
% . Le premier est appelé la rectification
Vbe

optique alors que le second est la réponse harmonique du systeme a la fréquence
2w. Nous avons vérifier expérimentalement que les jonctions tunnels fabriquées per-
mettaient bien cette augmentation du courant tunnel par rectification optique. Pour
cela, nous avons utilisé le méme laser pulsé que celui employé pour la génération
de second harmonique, et focalisé celui-ci sur la jonction. Nous avons ensuite en-
registré simultanément la caractéristique courant-tension ainsi que la différentielle
de conductance pour différentes puissances laser. Comme le montre les courbes sur
la figure 10.3 (a), le courant est bien augmenté en fonction de la puissance laser
utilisée. Plus l'intensité lumineuse est grande plus le courant tunnel mesuré devient
grand. Lorsque le laser est appliqué sur la jonction avec une puissance différente de
0 W (courbe en rouge), le maximum de courant détecté est de l'ordre de I~ 200
pA, soit quatre fois plus que dans le cas sans laser (courbe en noir). Lorsque l'in-
tensité laser est doublée (courbe en bleu), le courant détecté est encore augmenté,
cependant celui-ci ne 'est pas d’un facteur deux. Au niveau de la différentielle de
conductance (cf. figure 10.3 (b)), il se trouve que la valeur & V=0 V, permettant de
remonter a la distance inter-électrode d, est modifiée lorsque le laser est appliqué

apparaitre deux termes fonctions de
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sur la jonction. En effet,; la valeur de cette derniere augmente lorsque la puissance
laser augmente, se traduisant comme une diminution de la distance inter-électrode.
L’excitation optique permet d’abaisser la hauteur de la barriere, favorisant ainsi le
passage des électrons. Ce comportement est en accord avec l'observation faite sur
I’amplification du courant tunnel.

(a) (b)
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FIGURE 10.3 — (a) Représentation graphique du courant tunnel mesuré pour
une jonction fabriquée par électro-migration pour différentes puissances laser. (b)
Représentation graphique de la différentielle de conductance de la méme jonction
pour différentes puissances laser.

Comme le montre I’équation (10.1), le courant possede deux termes
supplémentaires créés par l'excitation optique. Comme la réponse harmonique est
a la fréquence de 2w, il doit exister un lien avec la SHG. Pour cela nous avons
développé 'expression de la polarisabilité d’ordre 2 donnée par 1’équation (9.3) dans
le cas d'une excitation monochromatique et dans le cas de la génération de seconde
harmonique w; = ws = wy. En utilisant un champ électrique de la forme :

E ) E )
E(t) — _Oefwot + _Oeerot’ (102>
2 2
avec Fy 'amplitude du champ, et en I'insérant dans 1’équation 9.3, la polarisabilité
P®)(t) peut s’écrire sous la forme :

PP (1) = egxP E2(1 + cos(2wt)). (10.3)

I y a donc a la fois une partie rectification optique et harmonique (terme
en cos(2wpt)) directement issues de la polarisabilité non-linéaire. Nous avons
expérimentalement réalisé ’acquisition du signal de seconde harmonique ainsi que
le courant tunnel passant a travers la jonction. Pour cette expérience, la longueur
du nanofil a été réduite de 4 um a 100 nm. Ces résultats sont présentés sur la figure
10.4. Comme montré précédemment dans la section 9.3, le signal de seconde har-
monique est exalté par la présence de la jonction tunnel. Sur la figure 10.4 (b) est
représentée la cartographie du courant tunnel (I(x,y)) avec une tension appliquée a
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la jonction de V=5 V. Le maximum de courant tunnel est positionné au niveau de la
jonction tunnel. Il est donc possible a partir d’une excitation d’optique non linéaire,
d’obtenir une information sur la position et ’exaltation de la jonction ainsi qu’une
amplification du courant tunnel par rectification optique.

(a) Signal SHG (K5cps/s) (b) Courant tunnel (’4"'\)
4 3
3
2
2
1
1
0 0

FIGURE 10.4 — (a) Cartographie de second harmonique d’une jonction électro-migrée.
(b) Cartographie I(x,y) traversant la jonction durant I'imagerie de second harmo-
nique. La tension appliquée est de V=5V.

Toutefois des expériences complémentaires sont nécessaires afin d’éliminer les
autres phénomenes tels que ’expension thermique ou les processus a multi-photons
par exemple.
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Chapitre 11

Conclusion et perspectives

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés au développement de composants
électro-plasmoniques. Dans cette optique, nous avons focalisé notre travail sur deux
types de structures. La premiere est basée sur 1'utilisation de nanotube de carbone
dans une configuration de transistor a effet de champ. La fabrication de ces compo-
sants a nécessité le développement au sein de ’équipe d'une technique de lithogra-
phie multi-niveaux par faisceau d’électron. Actuellement la technique de fabrication
ainsi que de caractérisation électrique au niveau de ce type de composant est bien
maitrisée. La derniere étape restante étant la démonstration d’électroluminescence.
La seconde structure électroluminescente est basée sur 1'utilisation de jonctions tun-
nels planaires. La méthode sélectionnée pour fabriquer ce type de composant est
adaptée et a permis d’obtenir de fagons reproductibles des jonctions tunnels pla-
naires. La caractérisation électrique de ces dernieres a révélé que la fonction de sortie
des électrodes était plus faible que celle de I'or massif. Cet effet affecte directement
la plage de tension de chaque régime de fonctionnement ainsi que la détermination
électrique de la largeur de la barriere. Le régime de transport prédominant avec
les jonctions tunnels mesurées est I’émission de champ (le régime tunnel étant tres
faible (|V] <0.5 V)). Globalement, les jonctions obtenues ont des dimensions de
I'ordre du nanometre avec un courant tunnel dans les centaines de picoamperes par
volt appliqué. La caractérisation optique, par le biais de la génération de seconde
harmonique, nous a permis de mettre en évidence par une forte exaltation du signal
SHG liée a la forme des jonctions.

La transduction électro-optique complete dans le cas des jonctions tunnels a été
montrée lors de cette partie. Cependant, le régime de transport de ces dernieres se
trouvant étre I’émission de champ, le processus responsable de 1’émission lumineuse
reste la désexcitation d’électrons chauds. De plus, I'obtention d’'un courant tunnel
dans la gamme des nA nécessite, dans le cas des jonctions étudiées, d’appliquer des
champs importants (GV.m™!). Cette derniere condition provoque une réorganisation
de la structure cristalline des électrodes contribuant a une destruction de la conduc-
tion tunnel. Dans le cas d'une conversion inverse, il a été montré que 1'ajout d'un
laser au niveau de la jonction pouvait augmenter significativement le courant tunnel
généré par une jonction. Cet effet est notamment caractérisé par un changement de
la valeur de la conductance différentielle a tension nulle (réduction de la distance
inter-électrode).
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Perspectives

Il reste encore beaucoup de points a éclaircir sur les jonctions tunnels.
L’étude plus approfondie du phénomene responsable de 1’électroluminescence
s’avere nécessaire. Réduire la tension, appliquer un champ alternatif ou structu-
rer les électrodes constituent des expériences requises et indispensables pour la
compréhension du phénomene. De plus, 1’étude des propriétés spectrales, de po-
larisation et d’efficacité quantique n’ont encore jamais été étudiées sur ce type de
source.

Les premieres mesures ont révélé que les antennes optiques pourraient étre
des transducteurs complets. Cependant l'identification du phénomene responsable
de 'augmentation du courant tunnel par une excitation optique reste encore a
déterminer. Il est nécessaire de procéder a de nouvelles expériences afin d’identi-
fier le processus responsable de cet effet.
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Depuis pres de 40 ans, les composants électroniques n’ont cessé d’étre réduit
en dimension. Cette miniaturisation a permis de diminuer le temps de réponse et
d’augmenter la quantité d’information transférée de fagon exponentielle tout en
réduisant leurs cotits. De nos jours, les transistors de microprocesseurs d’ordinateurs
sont gravés avec des dimensions de 45 nm. Depuis 2004, la miniaturisation des
composants est devenue technologiquement plus compliquée a cause de problemes
liés a la dissipation thermique. Dans la microélectronique, les interconnexions
sont réalisées a partir de cuivre et ou d’argent. La réduction en taille de celles-ci
induit une augmentation de la résistance provoquant un dissipation thermique plus
importante et contribuant a I’augmentation du temps de latence RC du composant
[1]. Cependant, la vitesse des ¢lectrons a travers les interconnexions est connue et
imposera une limitation de la fréquence de commutation aux alentours de 10 Gb/s.

L’une des solutions envisagée pour palier a ces problemes (fréquence de coupure,
temps de latence) consiste a remplacer les électrons par des photons. Le transport
d’information par le biais des fibres optiques est nettement supérieur a celui des lignes
électriques. En effet, celles-ci ne sont pas soumises a la dissipation thermique et la
vitesse de la lumiere est nettement supérieure a celle des électrons dans un solide. Ce-
pendant, la diffraction limite le confinement a des structures dont la taille est proche
de A. En effet, la lumiere n’affectionne pas particulierement d’étre confinée dans des
objets dont les dimensions sont inférieures a la longueur d’onde. Un récapitulatif des
limites concernant le domaine de 1’électronique ainsi que celui de la photonique est
proposé sur la figure 12.1. La principale limite pour 1’électronique est actuellement
le temps de réponse alors que, pour le domaine de la photonique, c¢’est un probleme
de dimension.
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FIGURE 12.1 — Vitesse opérationnelle et dimension critique des différentes technolo-
gies de composants. Adaptée de [2]

Plusieurs alternatives ont été envisagées dans le but de coupler 1'électronique et
la photonique au sein d’'un méme composant. Une des alternatives concerne la tech-
nologie SOI (silicium sur isolant). Celle-ci est actuellement utilisée pour réduire la
taille des composants optiques. Le silicium étant transparent et possédant un haut
indice de réfraction aux longueurs d’ondes Télécom, les dimensions des guides sont
comprises entre 0.5 pm et 1 um. Une autre alternative est proposée par l'utilisa-
tion de cristaux photoniques. Ces systemes sont constitués de structures périodiques
permettant de créer des circuits optiques non rectilignes avec un haut degré de confi-
nement. Cependant leurs dimensions sont limitées par la diffraction, conduisant a
privilégier le confinement par rapport aux nombres de composants. Une autre possi-
bilité a été proposée et constitue aujourd’hui le domaine de la plasmonique. Celui-ci
se trouvant a la croisée de la photonique et de 1’électronique (cf. figure 12.1) pourrait
constituer un moyen efficace et a moindre cout pour la réalisation de composants
électro-optiques. Il a été montré qu'un composant utilisant des modes plasmons de
surface a longue portée pouvait atteindre un transfert de 40 Gb/s (= 10 Gb/s pour
un systeme électronique). Les dimensions des guides utilisés étaient dans ce cas la
de 2.5 pm de large, 14 nm de haut et 4 cm de long [3]. Plus récemment, le projet
européen PLATON a obtenu un transfert jusqu’a 0.5 Th/s avec des guides plasmo-
niques polymere-métal [4, 5].

12.1 Motivations

Dans le cadre de cette these, nous avons utilisé des guides rubans plasmo-
niques de largeur finie en vue d’un couplage avec une nano-source de lumiere pi-
lotée électriquement (cf. partie IT). La détermination des propriétés de guidages
de ces structures est nécessaire avant de réaliser un couplage avec les sources
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électroluminescentes. La forme du guide ainsi que sa largeur vont fortement influen-
cer le couplage. Nous nous sommes rendus compte au cours de nos caractérisations
de V'existence d’un nouveau phénomene. Les guides rubans supportent 'existence
d’une onde uni-dimensionnelle. Cette partie de la these est consacrée a I’étude de la
propagation d’un plasmon de surface sur un ruban métallique de largeur finie. Nous
détaillerons dans un premier chapitre la méthode expérimentale utilisée ainsi que les
méthodes numériques pour caractériser l'interaction entre un plasmon de surface et
un bord métallique. Le second chapitre sera consacré a 'identification du phénomene
ainsi qu’a ces propriétés de polarisation et d’excitation. Nous mettrons en évidence
que cette onde unidimensionnelle ne consiste pas en un mode, mais d’une transfor-
mation d'un SPP en onde unidimensionnelle par diffraction sur les bords. Dans un
troisieme chapitre, nous montrerons que cette interaction du plasmon avec des bords
est responsable de I'existence de la largeur de coupure des modes plasmons sur des
guides rubans métalliques.

12.2 Les plasmons de surface délocalisés

Comme il a déja été mentionné dans la partie I, les plasmons de surface se
décomposent en deux familles : les plasmons localisés et les plasmons délocalisés.
La premiere famille a déja été traitée lors de la partie 1.1. Les plasmons de surface
délocalisés sont associés a une onde évanescente suivant la normale aux interfaces
et pouvant se propager dans ce méme plan (cf. figure 12.2). Cette onde est décrite
comme un champ électrique de la forme :

—

E = E,(2)eiF1/- Tr-whg=riz, (12.1)

avec E = (k’//,_%fﬁ), k1 > 0pour z>0et Kk, <0 pour z <0. Ep est la composante
dans le plan d’incidence. La propagation du plasmon s’effectue suivant la direction
y, c’est-a-dire k/; = ky.€, (cf. figurel2.2).

Superstrat

LN N

FIGURE 12.2 — Représentation schématique de l'oscillation d’un SPP.
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Le vecteur d’onde kgpp détient plusieurs informations pour décrire un SPP. 1l
est défini tel que :
kspp =k, = k:; + zk:’y’ (12.2)

A partir de ce vecteur d’onde, sont déterminés deux parametres qui sont couramment
utilisés pour décrire un SPP. Il s’agit de sa longueur de propagation (Lgpp) et de son
indice effectif (n.rr). Ces deux grandeurs sont directement encodées dans le vecteur
d’onde et sont définis par [6] :

1

Lspp = ST (12.3)
Y
y

Neff = ]{]_O (124)

Ces parametres sont donc reliés a la relation de dispersion d'un mode plasmon de
surface. Celle-ci est donnée par la relation suivante :

w | en(w)eq

kspp(w) = V@) +e’ (12.5)

avec €4 et €, les constantes diélectriques respectivement du diélectrique et du métal.
La constante diélectrique d’un métal étant de la forme € = €' +i€”, il est alors possible
de déterminer n.¢s et Lgpp. L'excitation d'un plasmon de surface nécessite deux
conditions. La premiere concerne la polarisation de 'onde incidente qui doit étre
polarisée transverse magnétique (TM) (cf. équation (12.1)). La seconde condition
est reliée a la relation de dispersion d’un mode plasmon. L’excitation d’'un mode
SPP requiert que la relation de dispersion d'une onde incidente (w(k)) et celle du
plasmon (équation 12.5) se croisent. Le point d’intersection permet de déterminer
I'indice effectif du mode plasmon excité.

Expérimentalement, il existe différentes méthodes permettant 'excitation d'un
plasmon de surface. Celle-ci est a la fois possible avec des photons ou des électrons [6].
Dans le cas d’une excitation avec des électrons [7, 8, 9], ceux-ci doivent posséder une
haute énergie (= 30 keV) et nécessite 'emploi de systemes tels que des microscopes
électroniques (MEB ou TEM). Ces électrons tres énergétiques interagissent avec le
métal et peuvent exciter un plasmon de surface, le plus souvent par perte d’énergie.
L’autre moyen concerne 'excitation optique. Celle-ci est la méthode la plus cou-
ramment utilisée. L’excitation de modes plasmons nécessite que l'onde excitatrice
possede des vecteurs d’ondes résonants. Dans le cas de la lumiere il est nécessaire
d’augmenter son vecteur d’onde pour réaliser 'excitation d’'un SPP. Différentes
méthodes comme la diffraction par un réseau de traits [6] ou de trous [10] ou encore
la réflexion totale interne [11, 12] sont couramment utilisées. Cette derniere est la
plus répandue. Il s’agit, dans ce cas, la de faire traverser une onde incidente dans
un prisme d’indice optique n en réflexion totale interne. Le vecteur d’onde plasmon
résultant de ce type d’équation est donné par la relation suivante :

k’spp = k’QTLSiIlQSPP, (126)

soit Ospp 'angle d’excitation pour lequel le SPP est excité. Grace a I’équation (12.5)
I'indice effectif du mode plasmon est connu, et il est alors possible de déterminer la
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valeur de 'angle Ogspp. Celui-ci est défini tel que :

k
Ospp = sin~ ! (—LE) (12.7)
o
Dans tous les cas Ospp est toujours supérieur a I’angle critique 6.. Lorsque 'angle
plasmon est atteint, il se produit un minimum de réflectivité dans le faisceau réfléchi

[6].

12.3 Confinement et guidage des SPPs

Les modes plasmons de surface sont capables de se propager sur des distances
de quelques dizaines de microns (voir quelques millimetres dans certaines condi-
tions). Ceux-ci permettraient donc une transmission optique de I'information dans
des composants. La réduction ainsi que la structuration du métal permet de confi-
ner les modes plasmons de surfaces et de les guider. Cette capacité est donc un
atout pour l'intégration de guides plasmoniques dans des circuiteries existantes. En
effet, les différents composants d’'une méme puce sont souvent reliés par des pistes
métalliques de faibles largeurs. Cette capacité de guidage a donnée lieu a la fabrica-
tion de différentes formes de guides.

12.3.1 Les nano-fils

Le premier type de guide plasmonique a été proposé par Takahara et ses collegues
en 1997 [13]. Tl s’agissait d’un nano-fil métallique de faible diametre supportant
des plasmons de surface tres confinés. Comme il n’existe pas de diametre de cou-
pure pour la propagation d’un mode, ce type de configuration permet a la fois a
un guide de posséder de faibles dimensions et un confinement extréme du mode.
La démonstration expérimentale d’un tel systeme guidant fut réalisée par la suite
[14, 15, 16]. Un exemple d’'image MEB d’un nano-batonnet obtenu par réduction
chimique d’un film d’argent est présenté sur la figure 12.3 (a). L’observation en
champ proche du SPP se propageant sur la structure est visible sur I'image (b).
La longueur de propagation du mode est liée a la cristallinité des nano-fils [14, 17].
Dans le cas d'un objet parfaitement cristallin la propagation du mode plasmon peut
atteindre plusieurs dizaines de microns [14, 16]. Généralement de telles structures
sont fabriquées par des méthodes chimiques. A cause du procédé de fabrication, les
géométries accessibles sont restreintes, et l'intégration dans un circuit est rendue
compliquée.

12.3.2 Les guides rubans

Les guides rubans métalliques constituent la plus simple des géométries planaires
pour guider et confiner un SPP. Cette configuration est facilement réalisable a partir
de techniques conventionnelles de lithographie. Il s’agit de guides avec une section
rectangulaire (cf. figure 12.3 (c)). Contrairement a un guide d’onde diélectrique dont
la largeur et la hauteur sont comparables avec la longueur d’onde, les guides rubans
métalliques ont une hauteur de 1'ordre de 50 nm et une largeur de quelques microns.
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FI1GURE 12.3 — Images de différentes géométries de guides plasmoniques. Pour chaque
couple, I'image a gauche correspond a une image de la structure par microscopie
électronique a balayage, et a droite I'image champ proche correspondante. En (a)
est représenté un nano-fil d’argent obtenu par réduction chimique de sels d’argent
ainsi que la propagation d'un plasmon de surface sur cette structure (b) (adaptées
de [14]). En (c) il s’agit d'un guide ruban métallique de largeur finie, et en (d) la
propagation d'un plasmon sur celui-ci (adaptées de [18]). L’'image (e) présente un
guide en forme de V et sur I'image (f) est montrée la propagation d'un mode plasmon
dans cette structure (adaptées de [19]).

Dans ce type de guidage, il s’agit de confiner un plasmon de film sur une étendue plus
restreinte de métal. Comme le montre I'image champ proche sur la figure 12.3 (d), le
plasmon de film est confiné dans le guide de largeur finie. L’avantage de ce type de
géométrie est la facilité d’intégration dans un circuit électronique. Néanmoins, ces
guides présentent une largeur de coupure [20, 21}, imposant une largeur minimum
au guide pour la propagation d’'un mode plasmon. Ce type de structure a déja été
utilisée pour réaliser des composants passifs tel que des guides courbés [22], des
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miroirs [22, 23] ou des cavités plasmoniques [24].

Il a été choisi dans cette these de travailler avec ce type de structure guidante.
Leur fabrication étant facilement réalisable au laboratoire. L’avantage de ces guides
rubans est qu’ils peuvent s’apparenter a des connections électriques. Dans notre cas,
de telles structures peuvent servir comme élément de grille pour les CN-FETSs, ou
comme électrodes pour les jonctions tunnels.

12.3.3 Autres structures guidantes

D’autres types de structures ont été étudiées dans le but d’améliorer la propaga-
tion d’'un mode SPP par son confinement dans un diélectrique. Un méthode simple
consiste a rajouter un ruban diélectrique au dessus d'un guide ruban métallique
(DLSPPW pour dielectric loaded surface plasmon waveguide) [25, 26]. Dans ce type
de structure, le mode plasmon est confiné dans le diélectrique comme dans le cas
d’une fibre optique. Il a été montré qu’en dopant le polymere, il était alors possible
d’augmenter la propagation d’'un SPP en compensant les pertes liées a I’absorption
par le métal [27].

Une autre géométrie comme des guides en V ont été expérimentées [28, 29, 30,
31, 32] (cf. figure 12.3 (e-f)). Ceux-ci supportent des modes plasmon polariton de
canal (CPP pour channel plasmon polariton). Ces modes sont extrémement confinés
sur une aréte métallique et peuvent se propager sur plusieurs dizaines de microns (cf.
figure 12.3 (f)). L’avantage de telles structures réside dans un routage non rectiligne
d’un plasmon. Cette particularité a notamment permis la création de composants
passifs tels que des coupleurs, des interférometres, ou encore des résonateurs [29].
Cependant, la fabrication de telles structures est compliquée. Elles sont basées sur
des techniques précises de gravures métalliques [33].
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Dans le cadre d’'une configuration verre/or/air, il est possible d’exciter des
modes plasmons dit a fuite. Ces modes dépendent de I’épaisseur du métal. Si celle-ci
n’est pas trop grande (typiquement <70 nm), ’énergie du SPP se propageant a
I'interface or/air, est convertie en ondes radiatives par le substrat (frustration de
l'onde évanescente). La collection de ces fuites radiatives a donnée naissance a la
microscopie du méme nom [25, 34, 35, 36]. Il s’agit d’une technique d’imagerie en
champ lointain, par opposition & la microscopie en champ proche (SNOM, PSTM).
La description des fuites radiatives, ainsi que la méthode de microscopie, sont
présentées dans ce chapitre.

13.1 Les fuites radiatives

La longueur de propagation Lgpp d'un plasmon est un parametre permettant de
le décrire et est reliée a la partie imaginaire du vecteur d’onde plasmon. Le fait que
Lgspp soit faible est principalement lié a deux types de pertes. Il s’agit des pertes
par absorption dans le métal et des pertes radiatives. La longueur de propagation
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et les pertes du systéeme sont reliées par la relation suivante [6] :

1

— 13.1
21—17 ( )

Lspp =
avec I' la somme des pertes, c’est-a-dire I'absorption par le métal (I';), et les pertes
radiatives (I'g) :

1 1

= 13.2
2(0; +Tg)  2k! (13.2)

Lspp =
Les pertes sont donc contenues dans le vecteur d’onde plasmon grace a sa partie
imaginaire. En fonction de 1’épaisseur du métal, la longueur de propagation ainsi
que les fuites détectées ne vont pas étre les mémes. Dans le cas ol les pertes radia-
tives diminuent, la longueur de propagation augmente et inversement. H. Raether
a démontré que dans le cas d'une excitation de type Kretschmann avec un métal
d’épaisseur h et de constante diélectrique € = €' + i€”, la réflectivité R s’écrit [6] :

4T s
(ky — kspp)? + (T +Tg)?

R=1- (13.3)

A condition que |e,”| < €, | et que |e),| > 1. k, représente le vecteur d’onde
d’excitation. A la résonance plasmon, c’est-a-dire k, — kspp = 0, il se produit un
minimum de réflectivité dans le faisceau réfléchi. La résolution de ’équation conduit
a ['; = I'g. Cela signifie que le faisceau réfléchi et les fuites radiatives du plasmon
interferent destructivement. Il s’agit du cas le plus favorable pour la caractérisation
d’un SPP avec une excitation de Kretschmann. Pour obtenir cette situation avec une
longueur d’onde fixée, H. Raether a démontré qu’il existait une épaisseur optimale
du métal h,;,. Dans le cas d’'un plasmon or/air pour une excitation dans le domaine
du visible, cette épaisseur est aux alentours de 50 nm [36].

13.2 Utilisation d’un objectif a immersion pour
I’excitation d’un plasmon de surface

L’excitation d'un plasmon de surface se fait, en configuration de Kretschmann,
a un angle particuliers (6spp). De plus, pour pouvoir observer la propagation d’un
SPP, il est nécessaire que la surface d’excitation soit plus petite que Lgpp. Le rem-
placement des prismes par des objectifs a immersion a rendu possible I'observation
des fuites radiatives et la propagation des SPPs [37]|. Ceux-ci, de par leur grande
ouverture numérique (O.N.), permettent d’accéder a des angles supérieurs a 0. et
permettent de focaliser un faisceau d’excitation en un spot de faible diametre. Dans
le cas d'un objectif a immersion, les angles sont liés a I'ouverture numérique par la
relation suivante :

O.N. = nsin(6). (13.4)

Il est alors possible de définir pour chaque valeur de I’'ouverture numérique un vecteur
d’onde k tel que :
k’/k)o = Neff =O.N. (135)
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Cette relation est la méme que celle de I'indice effectif (cf. chapitre 12.3). Grace a
I’ouverture numérique il est donc possible d’associer une valeur d’indice effectif a un
mode plasmon de surface.

L’explication de l'excitation d’un plasmon par un objectif a immersion est
présentée sur la figure 13.1. L’obtention d’un faisceau focalisé le plus petit pos-
sible nécessite d’éclairer entierement la pupille d’entrée d’un objectif a immersion.
Pour cela le diametre du faisceau est étendu pour correspondre en taille avec la
pupille d’entrée de lobjectif () & 1 cm) (cf. figure 13.1 (a)). Dans ce cas, tous les
vecteurs d’ondes contenus dans 'ouverture numérique sont peuplés. Il y a donc si-
multanément I'excitation de deux plasmons contrapropagatifs [37]. Afin de controler
et n’observer qu’un seul plasmon, il est nécessaire de dissymétriser 1'excitation. La
méthode consiste a réduire le diametre du faisceau collimaté (cf. figure 13.1 (b)).
Malgré la réduction effective de I'ouverture numérique, la taille du faisceau focalisé
(~5 pm) reste inférieure a la longueur de propagation d'un mode SPP (typique-
ment Lgpp=15 pm pour une interface or/air). Néanmoins, en réduisant I'ouverture
numérique effective, I'angle nécessaire a 'excitation plasmon n’est plus accessible.
Il suffit alors de déplacer latéralement le faisceau par rapport a l'axe optique, pour
atteindre I’angle d’excitation plasmon (cf. figure 13.1 (c))[35]. Dans ce type de confi-
guration, l'objectif sert a la fois de systeme d’excitation et de détection.

() .
I
i

* Film d’or ou d’argent

(@

Lentille objectif

Hy
Pertes radiatives
du plasmon

—

Déplacement du faisceau pour
avoir les conditions d'excitation
d’un SPP

F1GURE 13.1 — Représentation schématique de I'utilisation d’un objectif a immersion
pour l'excitation d’un SPP. (a) Ouverture numérique totalement illuminée par le
faisceau laser, (b) Réduction de la taille du faisceau collimaté, (c) Déplacement
latéral du faisceau réduit par rapport a ’axe optique pour l'excitation d'un SPP.

13.3 Le systeme de caractérisation

Nous avons développé au sein de 1’équipe un microscope a fuites radiatives. Une
représentation schématique de celui-ci est présentée sur la figure 13.2. La base du
microscope est constituée par un microscope optique inversé de la marque Nikon
(TE2000). L’excitation d'un SPP se fait par une configuration de type Kretschmann
a l'aide d'un objectif a immersion d’huile avec une grande ouverture numérique
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(O.N=1.49). L’excitation est réalisée par une source laser continue accordable entre
700 nm et 900 nm dont le faisceau est collimaté en un faisceau de faible diametre
() <1 mm). La polarisation est controlée par un couple polariseur/ lame demi-
onde (A/2). L’angle d’incidence du faisceau est ajusté pour obtenir les conditions
d’excitation du plasmon (6;,. = 0spp). Le déplacement de I’échantillon dans le plan
(z,y) se fait par le biais d’une platine piézo-électrique. Le signal est ensuite focalisé
sur le détecteur d’une caméra CCD placée au plan conjugué image du microscope.

Echantillon

Objectif a immersion

d’huile
O.N.=1.49 Fuite radiative 7“/<
Lentille tube | ¥iy
A \
Plan de Polariseur
Fourier

[

Lentille

Plan
Image

FIGURE 13.2 — Représentation schématique du microscope a fuites radiatives.

L’image 13.3 (a) est un exemple d’image obtenue avec le microscope. Il s’agit
d’une image des fuites radiatives d’un plasmon de surface or/air excité a 780 nm,
se propageant sur un film métallique de 45 nm d’épaisseur. La propagation du SPP
se fait suivant la direction y. La zone d’excitation est contenue dans un cercle de
diametre ~ 5 pm. Sur la figure 13.3 (b) est représentée une coupe suivant la direction
y. La courbe en noire représente l'intensité du plasmon. L’intensité associée a un
plasmon dans le plan (z,y) est de la forme :

I(z,y) = Lye ¥/Eser, (13.6)

La courbe en rouge représente un ajustement de la courbe en noire avec 1’équation
13.6. L’accord entre la courbe calculée et I'intensité expérimentale permet d’obtenir
expérimentalement une valeur pour Lgpp de 14 pum. Cette valeur de propagation
est environ trois fois supérieur a la taille du faisceau laser focalisé. Nos conditions
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expérimentales nous permettent d’observer la propagation d’un plasmon de surface
par la collection de ses fuites radiatives.

—— Intensité du plasmon

(a) (b) 200- —— Ajustement exponentiel
E 180-
g - 160-
3 m 140-
3 120]
:‘.0__-2 100-
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& 60
£ 40]
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Aire 0 20 40 60 80 100
d’excitation y (pm)

FIGURE 13.3 — a) Image d’'un plasmon de surface or/air pour un film de 45 nm
d’épais excité a 780 nm obtenue avec le microscope a fuites radiatives. b) Coupe le
long de la direction y sur le plasmon (en noir). En rouge est représenté un ajustement
de la courbe par une fonction exponentielle.

13.4 Imagerie de Fourier

L’avantage de ce type de microscope a fuites radiatives, réside dans la possibilité
d’obtenir simultanément une information sur l'intensité du plasmon ainsi que sa
décomposition en vecteurs d’ondes (imagerie de Fourier). L’insertion d'une lame
séparatrice dans le trajet du faisceau permet de couper celui-ci en deux parties
égales. L'une d’entre elles est focalisée par la lentille tube du microscope sur le
capteur d'une caméra CCD. Cette partie donne acces a l'intensité du plasmon dans
le plan image (cf. figure 13.3 (a)). La seconde partie du signal sert a obtenir une
information sur la décomposition en vecteurs d’ondes d’'un SPP. Comme le montre
I'équation (13.5), il existe un lien entre l'ouverture numérique de l'objectif et les
vecteurs d’ondes. De plus, un plasmon de surface peut étre décrit par une valeur
d’indice effectif n.ss = kspp/ko qui dans le cas d'un objectif a immersion sera reliée
a 'ouverture numérique. Dans ce cas, réaliser une imagerie de ’espace réciproque
revient a imager le plan focale arriere d'un objectif a immersion.

Le trajet lumineux du faisceau réfléchi dans notre systeme est représenté sur la
figure 13.4. Le plan de Fourier est confondu avec la pupille de sortie de 1'objectif
et se trouve donc a l'intérieur de 'objectif. Ce plan n’étant pas accessible, Il est
nécessaire de réaliser une seconde transformée de Fourier a I'extérieur du systeme.
Pour cela une lentille est ajoutée sur le trajet lumineux. Il faut que la distance
entre le plan focal image du microscope et la lentille supplémentaire soit égale a la
distance focale f de cette lentille supplémentaire (cf. figure 13.4). Le plan de Fourier
ainsi formé se trouve alors a cette méme distance apres la lentille. En conjuguant
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le plan du détecteur d’'une caméra CCD et le plan de Fourier du microscope, il est
possible d’imager la décomposition en vecteurs d’ondes d’un signal. Tous les plans de
Fourier présentés dans cette partie ont été obtenus expérimentalement en ajoutant
une lentille de focale fr=150 mm.

Plan de Plan de Plan image Plan de Fourier
échantillon  Fourier microscope conjugué
F ] 4 | 1 'y 1

v "

Lentille Lentille Lentille
objectif tube

FI1GURE 13.4 — Représentation schématique du trajet du faisceau réfléchi pour I'ima-
gerie dans le plan de Fourier.

Un exemple est présenté sur la figure 13.5 (a). Cette image représente le plan
de Fourier d'un faisceau focalisé sur une surface de verre et constitue une référence
pour calibrer les images en valeur de k;/kg, avec i = z,y en rapport avec 'orienta-
tion dans l'espace réel. Dans ce cas précis, toute 'ouverture numérique de 1'objec-
tif a été éclairée permettant d’identifier le maximum de détection n.fr=1.49=0.N.
(représenté par un trait en tiret vert). La limite n.ry=1 (trait en tiret bleu) représente
la limite des ondes propagatives (n.sr < 1) et des ondes évanescentes (n.sr > 1) [38].
Ces deux zones correspondent aussi aux zones de réflexion totale interne et de trans-
mission de I'objectif, c’est pour cela que seul I'anneau n.¢s > 1 est visible sur I'image.
Par la suite, la direction de propagation du plasmon a toujours été choisie suivant la
direction y. Lorsque le faisceau, toujours en éclairant toute 1’ouverture numérique,
est cette fois focalisé sur un film métallique, le plan de Fourier est modifié. Sur la
figure 13.5 (b) est représentée la décomposition en vecteur d’onde pour une sur-
face métallique d’or de 50 nm d’épaisseur excité a 800 nm. Contrairement a I'image
13.5 (a), la limite n.rr=1 n’est plus visible, seul le maximum de détection l'est en-
core. L’autre différence est la présence de deux demi-cercles. Ceux-ci correspondent
a la signature de deux SPP contrapropagatifs a kspp/ko [37] pour une excitation a
800 nm avec une polarisation TM. Grace a la calibration réalisée préalablement, il
est possible de déterminer l'indice effectif de ce mode plasmon. Celui-ci est donné
par la relation suivante :

1 k
neff:k—o k3+k§:%
Comme les fuites radiatives sont en opposition de phases avec le faisceau réflechi,
la signature du plasmon est représentée par un minimum de réflectivité et donc la
signature du plasmon apparait comme un minimum d’intensité [6].
En réduisant I’O.N. effective de l'objectif pour dissymétriser l'excitation du
SPP, les vecteurs d’ondes d’excitations sont maintenant contenus dans un espace

= 1.03. (13.7)
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FI1GURE 13.5 — Représentation d'un plan de Fourier obtenu en imageant le plan focal
arriere de I'objectif en éclairant toute la pupille d’entrée de 1'objectif pour un spot
focalisé sur une surface de verre en (a) et pour une surface de 50 nm d’or en (b).

réciproque limité comme le montre la figure 13.6. Ce plan de Fourier est limité
aux vecteurs d’ondes compris dans le cadre blanc représenté sur la figure 13.5. La
représentation a été volontairement limitée a la zone d’intéret. L’excitation est main-
tenant contenue dans un cercle de diametre Ak=0.25 k¢ (tirets blancs). En fonction
de la position de l'excitation par rapport au métal, il est possible de changer le
contraste de la signature d’'un mode plasmon dans les plans de Fourier. Lorsque le
spot d’excitation est focalisé sur une partie métallique, la signature du mode plasmon
apparait comme un minimum d’intensité. C’est le mode de fonctionnement classique
avec une excitation de type Kretschmann. Nous appellerons par la suite ce mode
d’excitation, le mode ”excitation par vecteur d’onde résonant”. Dans le cas
ou 'excitation est focalisée sur du verre, mais a proximité d’une surface métallique,
il est possible d’exciter un SPP par recouvrement de champ de 'onde évanescente
créée par réflexion totale interne. La signature du mode apparait cette fois dans les
plans de Fourier comme un maximum d’intensité (cf. figure 13.6 (b)). Nous appelle-
rons par la suite ce mode d’excitation, le mode ”excitation par recouvrement
de champ”.

L’imagerie dans ’espace réciproque permet d’obtenir une information sur le vec-
teur d’onde kgpp d'un SPP. La propagation du plasmon étant choisie suivant la
direction y, 'obtention d’information dans les plans de Fourier est accessible suivant
I'axe k,/ko. La réalisation d'une coupe suivant la direction k,/ko a k,/ko=0 permet
d’obtenir la courbe de réflectivité du mode plasmon. Comme le montre 1’équation
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(13.3), l'intensité de signal enregistrée dans les plans de Fourier peut étre approximée
par une forme Lorentzienne :
Iy

I(k, =0,k,) = 13.
( x 0, y) (k:y_k?SPP)Q‘FAnsz’ ( 38)

soit Anesy la largeur a mi-hauteur de la Lorentzienne. Cette quantité est reliée a la
longueur de propagation du mode plasmon par An.ss = 1/Lgpp [39]. Des sections
suivant la direction k,/ky pour k,/ko = 0 ont été effectuées sur les images 13.6(a-b)
(lignes en pointillés verts).
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FIGURE 13.6 — Zone d’intéret dans le plan de Fourier correspondant au carré blanc
sur la figure 13.5. Il s’agit de la signature d’un plasmon sur un film d’or de 50 nm
d’épaisseur pour deux contrastes différents : en (a) sombre et en (b) clair.

En effectuant des ajustements de courbes pour les deux contrastes avec une
équation du méme type que l'équation 13.8, il est alors possible d’extraire I'indice
effectif du mode plasmon ainsi que sa longueur de propagation. Les résultats sont
présentés sur la figure 13.7. Pour les deux types d’excitations, les résultats des ajus-
tements ont donné la méme valeur pour l'indice effectif (n.;y=1.03) ainsi que pour
Ancs=0.0098. Le calcul de la longueur de propagation donne Lgpp=13 + 2 pm.
Cette valeur est en accord avec celle obtenue a partir du plan image (cf. figure 13.3)
qui était de 14 pm.

Nous avons donc la méme information dans les plans de Fourier ainsi que dans
les plans images concernant la longueur de propagation. De plus, le fait de pouvoir
inverser le contraste dans les plans de Fourier tout en gardant la méme information
peut s’avérer utile en fonction de 1’échantillon a observer. Ces "outils” seront tres
utilisés dans le chapitre 14.
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FIGURE 13.7 — Coupe le long des pointillés verts sur les figures 13.6(a-b). En noir
est présenté le signal et en rouge I’ajustement par une Lorentzienne au niveau de la
signature du mode plasmon.

13.5 Présentation des différentes méthodes
numériques utilisées

Nous avons précédemment présenté et détaillé les outils expérimentaux utilisés
pour caractériser les plasmons de surface pendant cette these. Pour confirmer les
observations expérimentales, des simulations numériques sur la propagation de SPP
sur des guides rubans ont été réalisées. Cette these étant plutot expérimentale, je me
suis juste contenté d’utiliser des codes disponibles et élaborés par des chercheurs du
laboratoire. Dans cette section sont décrites brievement les méthodes et principes
employés.

13.5.1 La méthode différentielle

Les codes utilisés ont été développés au sein de I’équipe par Jean-Claude Weeber.
A Torigine, cette méthode numérique a été développée pour calculer des champs
¢lectromagnétiques dans des structures périodiques, comme par exemple des réseaux
de diffraction. Nous nous contentons ici de présenter brievement le fonctionnement
de cette méthode. Le développement, ainsi que le raisonnement mathématique sont
expliqués dans les références [40, 41]. Comme cette méthode nécessite un systeme
périodique, il est nécessaire de périodiser les structures a étudier. Nous sommes
intéressé par 1'étude d'un guide ou d’une structure unique et non un ensemble,
c’est pourquoi il est important de choisir une période ”D” suffisamment grande
pour éviter tout couplage entre elles. Une représentation schématique du systeme
étudié avec cette méthode est présentée sur la figure 13.8. La méthode différentielle
différencie deux zones ol les champs électromagnétiques ne sont pas calculés de la
méme facon. La premiere zone, appelée zone homogene, concerne le substrat et le
superstrat. Les champs électromagnétiques dans cette zone sont parfaitement décrits
par un développement en série de Rayleigh. Par exemple le champ magnétique dans
le superstrat est décrit par la forme :

HSwer =3 heitn 7, (13.9)
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Le vecteur d’onde associé est de la forme :

ksener = |\ fesupko sin(6) cos(¢) + m3E

km = | ky = ,/esu ko sin(0) sin(¢)
kg ber = esuper kg — k2, — k2.

Avec €gyper €t €5y Tespectivement la constante diélectrique du superstrat et du sub-
strat. Les coefficients h,, sont les coefficients de Rayleigh a déterminer (concerne
le champ transmis). 6 est I'angle d’incidence du faisceau, alors que ¢ est l'angle
sélectionnant la direction de propagation du plasmon.

Période =D

FI1GURE 13.8 — Représentation schématique d'un type de structure utilisée avec la
méthode différentielle.

La seconde zone est appelée la zone modulée. Le développement en série de
Rayleigh n’est plus valable dans cette partie. Néanmoins, le fait d’avoir une structure
périodique permet le développement des champs sous forme de série de Fourier. Les
champs s’écrivent alors sous la forme :

Hiz.y. 2 Z Hyn(2)eithmoavthyy), (13.10)

Les solutions dans ce cas la sont données par la résolution numérique des coefficients
de Fourier H,,(z) a l'aide de ’équation de propagation :
AH(x,y, 2) + kje(z,y)H (z,y,z) = 0. (13.11)

Dans ce cas, la constante diélectrique se développe aussi en série de Fourier. Elle est
de la forme : ,
€= e (13.12)
p

Il ne reste plus qu’a déterminer les coefficients de Rayleigh m dans les zones ho-
mogenes grace aux relations de continuités aux différentes interfaces.
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L’excitation est réalisée grace a la modélisation d’un faisceau gaussien focalisé
en trois dimensions. Le faisceau est décomposé en ondes planes avec une divergence
d’angle de 10" environ autour de I'angle plasmon représenté par Ospp. L’angle ¢ est
fixé a 90° afin de propager un plasmon de surface dans la direction y. Le centre
du spot d’excitation peut étre ajusté a volonté dans le plan (x,y). La cartographie
d’intensité du champ électrique est obtenue pour une altitude d’observation choisie
par l'utilisateur.

13.5.2 La méthode des éléments finis : utilisation de Comsol

Nous avons réalisé quelques simulations a partir du logiciel commercial COM-
SOL MULTIPHYSICS module électromagnétique. 11 s’agit d'un systeme utilisant
la méthode des éléments finis. Ce type de méthode est tres utile pour résoudre
numériquement des équations aux dérivées partielles. Avec ce type de logiciel, il
est possible de calculer I'interaction d’une onde électromagnétique avec un objet de
forme arbitraire (guide rectangulaire, pentagone etc.). La représentation schématique
du systeme utilisé pour les simulations est présentée sur la figure 13.9. Les calculs
ont uniquement été effectués en deux dimensions, c’est-a-dire dans le plan (x,z).

d,

Superstrat
Guide
plasmonique

d,

' < »
1 € »

FIGURE 13.9 — Représentation schématique de la géométrie utilisée par comsol pour
les simulations.

En premier lieu il est nécessaire de définir une fenétre de calcul. Celle-ci dans
notre cas est représentée par le cercle de diametre d;. En fonction du signe de z
celle-ci correspondra soit au substrat (pour z < 0) soit au superstrat (pour z >
0). Nous avons utilisé une fenétre de 7.5 pm pour les simulations. La structure a
étudier est ensuite dessinée a l'intérieur de cette fenétre de calcul. Il s’agit de guides
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rectangulaires de hauteur z=50 nm et de largeur variable. Le centre du guide est pris
a r=0 dans tous les cas. Le substrat est considéré comme un conducteur électrique
parfait par le logiciel, autrement dit lorsque les ondes vont rencontrer la limite de la
zone d’observation celles-ci vont étre totalement réfléchies. Nous sommes intéressés
par 'observation des fuites radiatives du plasmon. Il est donc nécessaire que ces
ondes ne soient pas réfléchies. Il existe différents outils numériques permettant de
résoudre ce probleme. Dans notre cas nous avons inséré une couche d’absorption
parfaite (PML pour perfectly matched layer). Celle-ci est représentée par la zone
en orange sur la figure 13.9. Cette PML a pour but d’absorber le champ pour que
celui-ci ne soit pas réfléchi. Dans nos simulations la taille de la PML utilisée est
de de= 10 pm. L’ensemble de la structure (PML+ guide + fenétre de calcul) est
ensuite discrétisé grace a un "maillage”. Dans le cas des éléments finis, ce maillage est
constitué de zones triangulaires ou parallélépipédiques dont 'aire varie. Le maillage
est cependant plus resserré autour de 'objet a étudier. Le logiciel cherche ensuite
les solutions résolvant le systeme d’équation aux dérivées partielles. Dans notre cas,
le calcul consistait a trouver les indices effectifs des modes pouvant se propager sur
un guide métallique de longueur infinie et de largeur finie.
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Le guidage ainsi que le confinement d’un mode plasmon de surface sont réalisés
par la structuration de la surface métallique. Cette introduction de singularités
géométriques [28, 30, 32] ou de discontinuités [20, 21] influe directement sur le
comportement du plasmon. Il est nécessaire de comprendre et de prendre en
compte l'interaction du SPP avec ses arétes métalliques pour le développement des
composants futurs. Dans le cas d’un guide métallique planaire, la discontinuité est
formée par une aréte a 90" séparant le métal du milieu diélectrique. Ce probleme
a déja été étudié théoriquement par Wallis et ses collegues pour un plasmon se
propageant en incidence normale par rapport a la discontinuité [42]. Récemment,
un modele numérique a méme été proposé pour traiter ce genre d’interaction
[43]. En fonction de I'environnement diélectrique, les bords se comportent comme
d’excellents diffuseurs plasmoniques et sont donc de mauvais réflecteur. La confir-
mation expérimentale de cette analyse théorique sera donnée par Dawson et ses
collegues [44]. Cependant, il existe trés peu d’étude concernant l'interaction d’un
bord métallique et d'un plasmon se propageant le long de celui-ci comme c’est le
cas dans un guide.

Dans le cadre de cette these, nous nous sommes donc intéressé a caractériser
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expérimentalement cette interaction. Dans ce chapitre sont présentés les résultats
sur ’étude de I'interaction d’un plasmon de surface se propageant le long d’un bord
métallique.

14.1 Présentation du phénomene

Pour réaliser cette étude, il a été nécessaire de fabriquer des bords métalliques
uniques, avec un angle au sommet le plus proche possible de 90°. La solution retenue
consiste a créer par lithographie a faisceau d’électron des rectangles d’or de dimen-
sions 120 pm x 50 pum. Ce type de structure permet de ne considérer I'interaction
du plasmon qu’avec une seule des deux arétes a la fois. Pendant toute la durée de
I’étude la propagation du plasmon a été choisie alignée avec la direction y et ori-
gine du repere correspond a un coin de la structure métallique (cf. figure 14.1 (a)).
Comme I’étude porte sur I'interaction de I'aréte, il est nécessaire de vérifier le profil
ainsi que la rugosité de celle-ci. Une imagerie par AFM a permis d’obtenir ces infor-
mations. Comme le montre la topographie AFM sur la figure 14.1 (b), la rugosité au
niveau de 'aréte est peu différente de celle sur le film. Nous avons évalué sur toute
la structure une rugosité moyenne de 'ordre de 1.3 nm RMS. Toutefois cette valeur
est augmentée a 1.8 nm RMS par la présence de débris a proximité de la structure.
Une section suivant la direction perpendiculaire a 'aréte (ligne pointillés verts) est
représentée sur la figure 14.1 (c¢). Celle-ci confirme que la rugosité est entre l'aréte
et le film est du méme ordre de grandeur. Cette section nous renseigne également
sur la hauteur de la structure. Dans le cas de cet échantillon, celle-ci est de 1'ordre
de 60 nm.
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FIGURE 14.1 - (a) Image MEB d’un coin d'une structure rectangulaire fabriquée
par lithographie e-beam. (b) Image AFM d’un bord d’une structure lithographiée.
La rugosité moyenne de surface est de l'ordre de 1.8 nm RMS. (c) Section suivant
la direction x depuis I'image AFM en (b) suivant la ligne en pointillés verts.
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Ce type de structure rectangulaire a ensuite été étudié par le biais du microscope
présenté lors du chapitre précédent. Le centre du spot d’excitation ainsi que le coin
de la structure sont placés de sorte a coincider. Le résultat obtenu est présenté sur la
figure 14.2. La taille du spot d’excitation est d’environ 5 ym. Les limites du rectangle
sont repérées par des pointillés blancs. La structure apparait en noire sur I'image
(image en transmission), alors que la partie claire correspond au substrat (verre).
Le plasmon de surface est visible sur la partie métallique comme attendu. Ce qui
I’est moins en revanche, c’est la forte intensité présente sur le bord de la structure.
Celle-ci semble se propager tout en restant confinée sur le bord. Une section suivant
la direction = a une distance d’environ 12 pym de 'origine (ligne en pointillés verts
dans (a)) est représentée sur la figure 14.2. Sur cette coupe sont visibles I'intensité
du plasmon et une forte intensité sur 'aréte. Nous avons normalisée I'intensité par
le maximum de la courbe. Le résultat montre que l'intensité du plasmon est 80%
moins intense que celle sur le bord.
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FIGURE 14.2 — (a) Image de l'intensité d'un SPP en interaction avec l'aréte. Le
spot d’excitation est délimité par le cercle en pointillés blancs. La propagation du
plasmon se fait suivant la direction y. (b) Coupe au niveau de la ligne en pointillés
verts sur (a). L’intensité a été normalisée par rapport a son maximum.

Grace a ce microscope, il est possible d’effectuer une analyse de I'image 14.2 dans
I’espace réciproque. A partir de cette information, il va étre possible de déterminer
certaines propriétés de cette intensité lumineuse localisée sur 'aréte. La figure 14.3
présente la décomposition en vecteurs d’ondes de la situation présentée sur la figure
14.2. Comme énoncé précédemment, il est possible en fonction de la position du spot
d’excitation par rapport a la structure métallique de changer le contraste dans les
plans de Fourier (PF). Dans le cas de la situation présentée sur l'image 14.2, I'in-
version de contraste s’obtient en déplacant 1’échantillon par rapport au spot suivant
la direction y. Dans le cas d’'une excitation par vecteur d’onde résonant (contraste
sombre), le spot est décalé vers les valeurs y positives, alors que pour une excitation
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par recouvrement de champ, le centre du spot coincide avec le coin de la structure.
L’aire d’excitation est contenue dans un aire de k, = (1.1 £0.2)kg et k, = £0.25k.

Aire d’excitation

Diffraction par les

bords

Aire d’excitation

F1GURE 14.3 — Plan de Fourier de la situation présentée dans la figure 14.2, pour
(a) une excitation par vecteur d’onde résonant et (b) en recouvrement de champ.

Pour une excitation par vecteur d’onde résonant (cf. figure 14.3 (a)), la signature
du mode plasmon se propageant dans le métal est un arc de cercle sombre situé dans
le spot d’excitation (insert en haut de la figure). Le spot d’excitation étant placé a
cheval sur I'aréte métallique, celui-ci est diffracté suivant la direction k,/ky avec la
meéme étendue suivant k,/ko que l'excitation (zone délimité par les traits en pointillés
bleus). De plus cette position entraine une modification de 'aire d’excitation d’ou la
forme du spot. Un arc de cercle brillant est visible pour la partie négative de ’axe
k./kq et correspond a la prolongation de la signature du plasmon repéré sur I'image
14.2. Le fait que cette signature apparaisse comme un maximum d’intensité est lié
a la seule présence des fuites radiatives. Cette région se trouvant en dehors de la
zone d’excitation ainsi que de la diffraction du faisceau par 'aréte, il ne peut pas
y avoir d’interférences destructives entre les vecteurs d’ondes. Nous avons mesuré
expérimentalement que l'indice du mode plasmon dans ce cas la était de n.pr =
k—lo, /k2 + k2=1.03. L’interaction du spot avec l'aréte conduit a I'apparition d'une
ligne noire dans la zone de diffraction du faisceau. Cette interaction fait penser au
méme type d’'interaction que celle responsable du contraste sombre du plasmon. De
plus, cette ligne noire prend toutes les valeurs possibles suivant |k, |/kq alors qu’elle
semble fixée a une seule valeur suivant k,/ko.

Afin de vérifier que cette ligne noire est bien la signature de I'aréte métallique
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dans les plans de Fourier, I'excitation a été faite par recouvrement de champ. Le
résultat est présenté sur la figure 14.3 (b). Encore une fois, le plasmon est visible
sur la gauche de I'image par l'arc de cercle a kgpp/ko=1.03. La ligne est cette fois
encore et toujours présente dans le PF avec un changement de contraste. Comme
montré précédemment, cette inversion de contraste n’influence pas sur I'information
extraite du plan de Fourier (cf. figure 13.7). Nous avons donc procédé a des sections
le long de la direction k,/ky au niveau de la présence de ces lignes.
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FIGURE 14.4 — Section le long de la direction k,/ko sur les images 14.3.

La superposition des deux courbes sur un méme graphique permet de mettre
en évidence que les deux lignes sont centrées sur une meéme valeur d’indice effectif
k,/ky = 1.03. Cette valeur est la méme que celle obtenue pour l'indice effectif du
mode plasmon. Néanmoins, la largeur a mi-hauteur de ses pics est plus élevée que
dans le cas du SPP (Anlyf = 0.033 > AnSf” = 0.0098). D’apres ces valeurs il est
possible de calculer la longueur de propagation de cette intensité lumineuse sur le
bord. Nous avons obtenu dans ce cas la une longueur de propagation Ly,.q=6 pm.
Cette valeur est inférieure a celle du SPP de film (Lgpp=14 pum).

Nous pouvons conclure de ses résultats que l'intensité lumineuse confinée sur
le bord de la structure est représentée dans les plans de Fourier par une ligne a
k,/ko=cte. Cette signature possede les caractéristiques d’une onde évanescente uni-
dimensionnelle (1D) (une valeur de k,/ko pour un large spectre de k,/kg). Plusieurs
hypotheses peuvent a ce stade étre formulées concernant la présence de cette onde :

— excitation d’'un mode particulier supporté par les arétes.

— diffraction du plasmon sur 'aréte.

— artefact de mesure ou d’excitation
L’existence de modes particuliers supportés par des arétes métalliques a été observée
théoriquement [45]. Néanmoins, U'indice effectif de ceux-ci est beaucoup plus haut
que notre maximum de détection (n.rr > 3)[45, 15].

Il pourrait alors s’agir d’un artefact induit par notre systeme de mesure ou la
méthode d’excitation. Afin d’écarter cette hypothese, nous avons simulé la situation
expérimentale présentée sur la figure 14.2 grace a la méthode différentielle. L’exci-
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tation est réalisée par un faisceau gaussien tridimensionnel placé en réflexion totale
interne. La taille du faisceau focalisé est de 5 um. Les parametres utilisés pour le
calculs sont les suivants : un ruban d’or de 10 pm de large, 50 nm d’épaisseur, avec
une période de 20 pum. Cette valeur est assez grande pour considérer qu’il n’y ait
aucun couplage entre les rubans. Le centre du faisceau focalisé est positionné a che-
val sur I'aréte et le substrat. Ce programme ne permet que de faire une cartographie
d’intensité de champ a une altitude donnée. C’est pourquoi, pour étre plus proche
des images expérimentales, nous avons choisi de regarder a une altitude de 0 nm,
c’est-a~dire au niveau de la surface de l'or. Le résultat obtenu avec cette simula-
tion est présenté sur la figure 14.5(a). Afin de mieux comparer les deux résultats
(expérimental et simulation) la figure 14.2 a été reproduite a coté.
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Or

SPP_/(!‘

Interaction
avec le bord en interaction
Substrat
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FIGURE 14.5 — (a) Intensité du champ électrique dans le plan (z,y) obtenue avec la
méthode différentielle pour une situation similaire a I'image expérimentale en (b).

Ces deux images présentent plusieurs similitudes. En premier lieu, la propagation
du plasmon est visible dans les deux cas sur la partie métallique. De plus celui-ci
a aussi un angle qui a pour conséquence de 1’éloigner du bord. Ce comportement
traduit une réflexion du plasmon au niveau de la discontinuité [46]. La seconde
chose intéressante est la présence de cette intensité lumineuse confinée sur l'aréte.
Ce résultat nous prouve donc que ce phénomene est bien réel et n’est pas un artefact.
Dans la suite de I’étude nous avons cherché a déterminer les propriétés de cette onde
lumineuse unidimensionnelle ainsi que l'identification du phénomene responsable de
son excitation.



14.2. INFLUENCE DE LA POLARISATION INCIDENTE ET ANALYSE DES
COMPOSANTES DE I’ONDE 1D D’ARETE. 129

14.2 Influence de la polarisation incidente et ana-
lyse des composantes de ’onde 1D d’arete.

Nous savons déja qu’il s’agit d'une onde évanescente par ’analyse des plans de
Fourier. Afin de discriminer le role de 'excitation dans I’existence de ce phénomene,
nous avons choisi d’observer I'influence de la polarisation. Pour cela nous avons en-
registré la distribution d’intensité des fuites radiatives pour une excitation polarisée
transverse magnétique (TM) et pour une excitation polarisée transverse électrique
(TE). Ces images sont présentées sur la figure 14.6 pour une polarisation TM en
(a) et une polarisation TE en (b). Les parties métalliques sont représentées par les
parties sombres sur les images. Contrairement a une excitation polarisée TM, au-
cune intensité lumineuse n’est détectée sur I'aréte pour une excitation polarisée TE.
Pour confirmer cette observation, des sections suivant la direction x ont été réalisées
dans les images (cf. figure 14.6 (c)). L’intensité a été normalisée par le maximum des
deux courbes. En rouge est représentée la section pour une polarisation TE, et en
noir pour une polarisation TM. A la différence de la courbe noire, la courbe rouge
ne présente aucun pic d’'intensité localisé sur I'aréte ni de la signature d’un mode
plasmon.
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FIGURE 14.6 — Distribution d’intensité des fuites radiatives pour une excitation
polarisée TM en (a) et TE en (b). (¢) Section suivant la direction x au niveau des
lignes en pointillés blancs.

Cette onde évanescente unidimensionnelle nécessite donc un plasmon de sur-
face pour exister. Nous avons inséré devant la caméra CCD un analyseur afin de
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déterminer si les composantes de champ de cette onde correspondent a celles at-
tendues d'un SPP. La figure 14.7 (a) représente ’évolution de l'intensité mesurée
sur l'aréte métallique pour une polarisation TM en fonction de 'angle d’analyse.
L’évolution de l'intensité sur 'aréte se fait de fagon monotone. Celle-ci est maxi-
mum lorsque le polariseur et I’analyseur sont alignés. Autrement dit, cette onde 1D
possede une forte composante TM comme un SPP. Lorsque le polariseur et ’analy-
seur sont croisés il y a un minimum d’intensité, néanmoins celle-ci n’est pas nulle.
Il reste encore =20% de signal. Ceci signifie que cette onde possede aussi une faible
composante TE. Sur les images 14.7 (b-c) sont représentées les distributions d’inten-
sités pour le couple polariseur/analyseur respectivement alignés et croisés. Lorsque
les deux sont alignés (cf. figure 14.7 (b)), le plasmon est visible sur le métal ainsi
qu’'une forte intensité sur le bord. Lorsque 'analyseur et le polariseur sont croisés,
il y a une forte diminution de I'intensité sur le bord ainsi qu'une disparition totale
du plasmon. Cette onde 1D contient donc a la fois des composantes TM et TE.
Ce genre de caractéristiques de polarisation ressemble fortement a celles d'un mode
radial cylindrique [15].
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FIGURE 14.7 — Représentation graphique de l'intensité normalisée sur l'arcte

métallique en fonction de I'angle de 'analyseur. (b-c) Distribution d’intensité du
plasmon pour deux positions spécifiques du couple polariseur/analyseur.
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14.3 Structuration, influence du milieu
diélectrique : quels effets sur 'onde 1D ?

Avec les résultats précédents, il nous est impossible de distinguer si cette intensité
lumineuse confinée sur I’aréte de la structure est due a I'excitation d’un mode propre
ou a une diffraction conique du plasmon de film. Afin de discriminer qui du mode ou
de la diffraction est responsable de cette onde 1D, nous avons introduit une courbure
sur l'aréte. S’il s’agit d’'un mode d’aréte, celui-ci devrait suivre la courbure, alors que
le plasmon n’y sera pas sensible. Le type de structure est présenté sur la figure 14.8.
Pour ne pas créer trop de pertes dans la propagation liées a la courbure, le rayon est
choisi relativement faible. Les courbures ont été crées a partir d'un cercle de 23 um
de rayon et dont seulement 1/5 de sa surface a été utilisée. Nous définissons que la
courbure est qualifiée de négative lorsqu’il y a retrait de métal (a droite de I'image
14.8), et que dans lautre cas il s’agira d'une courbure positive. Sur la courbure
négative, il est clairement visible que 'arc de cercle devient lumineux, alors que
pour la courbure positive ce n’est pas le cas. L’excitation dans les deux cas se fait
par recouvrement de champ. La propagation du SPP est visible pour les deux cas.
S’il s’agit d’'un mode de bord, celui-ci ne devrait pas étre influencé par le signe de la
courbure. Ce résultat nous suggere que cette intensité lumineuse ne correspond pas
a un mode propre de I'aréte. Notre choix s’oriente sur la diffraction du plasmon.

/ Aire d’excitation\

&

Oor

Verre(substrat)

FIGURE 14.8 — Distribution d’intensité pour deux arétes avec des courbures. Le
rayon de courbure est le méme pour les deux arétes.
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En considérant qu’il s’agisse bien de la diffraction du plasmon alors le schéma sur
la figure 14.9 permet d’expliquer la différence entre la courbure négative et positive.
En effet, lorsque la courbure est négative, une partie du plasmon va se retrouver en
interaction avec la courbure (partie en pointillés verts), alors que dans le cas d'une
courbure positive aucune partie du plasmon n’est en interaction avec la courbure.
La partie qui est donc entourée par les pointillés verts va étre diffractée par ’aréte.

Spot d’excitation

4

__— SPP —

Partie diffractée

or l_’ x Or

Courbure y Courbure
positive négative

FIGURE 14.9 — Schéma permettant d’expliquer pourquoi le bord de la courbure
négative est illuminé.

Si comme le montre le résultat précédent, cette concentration lumineuse sur le
bord est liée au plasmon, alors le fait de modifier I'indice optique du milieu sur
I’aréte doit avoir une influence sur le phénomene. Les SPPs sont tres sensibles a
I'indice du milieu diélectrique environnant de par leur définition. Nous avons choisi
dans un premier temps d’utiliser du chrome (Cr) comme masque. Celui-ci a la parti-
cularité d’inhiber un mode plasmon. Un masque de 24 nm de Cr (mesuré par AFM)
a été évaporé sur les structures. L'efficacité du chrome a ensuite été vérifiée par
imagerie dans 'espace réciproque. Les résultats sont présentés sur la figure 14.10.
Pour cette étude avec le chrome, I'excitation a été effectuée par vecteurs d’onde
résonants (contraste sombre). Ce contraste permet une meilleure identification de
la présence du plasmon au centre du spot. Comme précédemment, ’excitation est
réalisée en placant le spot a cheval sur 'aréte métallique, d’ou la modification de
forme. Comme le montre les deux images, lorsque le Cr est présent sur 'aréte, la
signature du plasmon au centre du spot est absente.
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FIGURE 14.10 — (a) Zone d’intérét du plan de Fourier d'un plasmon de surface
Or/air. (b) Zone d’intérét du plan de Fourier d’un plasmon de surface Or/Cr/air.

Pour appliquer cet effet sur I’aréte, la méthode retenue consiste a recouvrir toute
la partie d’or avec du chrome en ne laissant qu'une bande de largeur variable incluant
I’aréte a I’air libre. Les résultats dans ’espace de Fourier ainsi qu’une représentation
schématique de la structure sont présentés sur la figure 14.11. La distance entre
I'aréte d’or et 'aréte de chrome est nommée d (cf. schéma en haut de la figure 14.11).
Elle varie du contact (recouvrement de I'aréte métallique) jusqu’a une distance de 1
pm. Pour une distance d=0 nm, c’est-a-dire que la couche de chrome est au dessus de
I’aréte, il n’y a pas de présence de la ligne dans ’espace de Fourier. Seule est visible la
diffraction du faisceau d’excitation par 'aréte. Lorsque la distance d atteint 400 nm,
la bande d’or est légerement inférieur a la largeur de coupure d’'un mode plasmon
[21]. Sur I'image saturée correspondante, il est possible de discerner une modulation
sombre dans la diffraction du faisceau. La coupe le long de la direction k,/kq dans
cette zone montre une faible baisse d’intensité (représentée par la fleche noire).
Lorsque la largeur d continue d’augmenter, cette diminution d’intensité devient de
plus en plus présente. Pour ces bandes or/air, la largeur est supérieure a la largeur
de coupure d'un SPP excité a 800 nm, il est alors possible pour un plasmon or/air
de se propager. Nous avons repéré que l'indice effectif pour lequel ce minimum se
forme est encore une fois a l'indice effectif d'un plasmon or/air excité a 800 nm. Il
est intéressant de noter que dans tous les plans de Fourier quelque soit la valeur de
d comprise entre 0 et 1 pum, aucune signature de plasmon n’a été observée dans le
centre du spot. Ces résultats confirment que ’apparition de I'intensité lumineuse sur
I’aréte métallique est liée au plasmon. Celle-ci n’apparait que lorsque la bande est
suffisamment large pour autoriser la propagation d’'un mode SPP.
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FIGURE 14.11 — Représentation graphique de coupes le long de la direction k,/kqg
dans les plans de Fourier au niveau de la présence de la barre présentée sur la figure
14.4 pour différentes distances de retrait de la couche de chrome. A coté des coupes
sont représentées les images saturées des plans de Fourier correspondant.

Cependant cette expérience nécessite son complémentaire pour valider
completement le lien avec le plasmon. C’est pourquoi le méme type de structure
a été réalisée, mais en remplacgant le chrome par un diélectrique (évaporation d’une
couche de verre de 24 nm).

Pour cette étude, I'excitation est effectuée par le mode recouvrement de champ,
le contraste sur la signature de l'interaction du SPP avec I'aréte étant meilleure.
L’indice effectif du mode plasmon de film n’est maintenant plus le méme que dans
le cas d’un systéme or/air. Nous avons déterminé grace a I'imagerie dans le plan de

Fourier que le mode plasmon a 'interface or/SiO, est tel que n.ss = kgg}iio? [ko =
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1.1 alors que dans I'air il est de k:g%gr /ko = 1.03). Ce décalage en indice effectif
(An.s=0.7) est suffisant pour différencier la signature des deux plasmons dans un
méme plan de Fourier. Dans le cas ou d=0, c’est-a-dire que la couche de SiO, est
superposée a 'aréte métallique, la barre claire se trouve a l'indice k,/ko=1.1. Cette
valeur ne va pas évoluer jusqu’a une distance de retrait de 400 nm, exactement
comme le chrome. A partir de 400 nm, un pic d’intensité se forme pour des valeurs
de k,/ko inférieures a 1.1. Comme le montre I'image du plan de Fourier saturée a
coté, il y a bien une barre bien définie ainsi que 'apparition d’une seconde signature
juste en dessous. A partir de d=700 nm, il y a deux pics de méme amplitude (cf.
image 14.12 d=700nm). L’un est a I'indice k,/ko=1.1, et le second est a un indice plus
faible proche de la valeur k,/ko=1.04. La largeur de la bande or/air est au dessus
de la largeur de coupure. Il est donc possible d’exciter et de propager un mode
plasmon or/air. En continuant d’augmenter la distance de retrait jusqu’a atteindre
la valeur de 1 um, il ne reste plus que la présence d’une unique ligne a I'indice effectif
k,/ko=1.04. Le comportement avec le SiO; ressemble fortement a celui observé avec
le chrome. La présence d'une ligne dans les plans de Fourier n’est possible qu’au
dela d’une valeur de retrait de 400 nm. Cette limite est aussi la limite définie comme
la largeur de coupure d’'un mode plasmon se propageant a l'interface or/air sur
une largeur de métal finie. Autrement dit la ligne présente dans les plans Fourier
telle que k,/ko=cte quelque soit k,/ky n’est autre que la diffraction du plasmon sur
I’aréte métallique. Contrairement au chrome, avec le SiO, il est possible d’exciter
un plasmon dans le reste du film métallique (cf. image 14.12). La présence de 'arc
de cercle est visible sur les images des plans de Fourier. Il se trouve que celle-ci se
situe en permanence a 'indice effectif d’'un plasmon excité sur une interface or/SiOs,
c’est-a-dire kgpp/ko=1.1. Comme il est possible de I'observer sur les plans de Fourier
présentés dans I'image 14.12 pour les distances de 700 nm et 1 pum, I'arc de cercle
correspondant a la signature du plasmon se propageant dans le film métallique, est
a une valeur supérieure de la ligne centrée a k,/ko=1.04. Ce résultat montre bien la
propagation de deux plasmons.

Pour confirmer ce résultat, nous avons réalisé la configuration inverse, c¢’est-a-dire
que nous avons seulement recouvert l'aréte avec une bande de SiO, et laissé le reste
du rectangle a l’air. Si comme nous le pensons il s’agit de la diffraction du plasmon
alors I'indice de la barre doit étre a l'indice effectif du mode plasmon or/air et non
a celui du SiOs,. Le résultat est présenté sur la figure 14.12 avec la courbe en rouge.
Comme nous l'avions anticipé, la barre se trouve a l'indice effectif d’un plasmon
or/air. Contrairement a la configuration précédente, 1’arc de cercle plasmon dans ce
cas la est bien tangent a la ligne k,/ko=1.04. Il ne s’agit donc pas d’'un mode mais
bien de la diffraction du plasmon par ’aréte métallique.
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FIGURE 14.12 — Représentation graphique de coupes le long de la direction k,/kqg
dans les plans de Fourier au niveau de la présence de la barre présentée sur la figure
14.4 pour différentes distances de retrait de la couche de SiOy. A coté des coupes
sont représentées les images saturées des plans de Fourier correspondant.

Comment expliquer qu’a une certaine distance d ’aréte diffracte deux vecteurs
d’ondes plasmons ? L’explication est représentée de facon schématique sur la figure
14.13. Lorsque la distance de retrait de la couche de SiOy est nulle, un seul mode
plasmon peut exister et se propager. Il s’agit d’'un plasmon de surface a l'inter-
face or/SiO,. Lorsque la distance de retrait augmente jusqu’a une valeur proche
de 400 nm, les relations de continuités aux interfaces entrainent la conservation
du vecteur d’onde parallele. Le plasmon se propageant a 'interface or/SiOs voit
donc 'amplitude de son vecteur d’onde décroitre de maniere exponentielle dans air
(conservation du vecteur parallele a 'interface, dans notre cas kgpp). Néanmoins, la
distance entre le bord de la couche de SiO, et I'aréte métallique est inférieure a la
décroissance exponentielle du mode. Autrement dit, son amplitude n’est pas a nulle
lorsqu’il rencontre ’aréte métallique. Ceci permet d’expliquer la présence de la ligne
a l'indice effectif n.;y=1.1. Dans le méme temps, la largeur de la bande or/air est
inférieure a la largeur de coupure [21]. Cette limitation implique qu’aucun plasmon
or/air ne peut s’y propager. Lorsque la distance de retrait dépasse cette limitation, il
est possible d’avoir un plasmon or/air qui se propage sur la bande d’or. Tant que la
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distance de retrait n’est pas suffisante par rapport a 'atténuation du mode plasmon
or/Si0; celui-ci continuera donc de diffracter sur 'aréte métallique. C’est pourquoi il
est possible d’avoir deux lignes dans les plans de Fourier, signature caractéristique de
la diffraction du vecteur d’onde plasmon sur I'aréte. Finalement, pour une distance
de l'ordre de 1 pm, le vecteur d’onde du plasmon se propageant a l'interface or/SiOq
s’est completement atténué avant de rencontrer 'aréte métallique. Ceci marquera
donc son absence dans les plans de Fourier. Cependant, la largeur de la bande d’or
a lair libre autorise qu'un plasmon or/air s’y propage, c’est pourquoi il y aura une
ligne dans le plan de Fourier a l'indice effectif d'un plasmon or/air.

d=0 nm d=400 nm d=700 nm d=1000 nm
Sio, Sio, Sio, air Sio, air
kspp kspp kspp kspp kspp kspp

sio, O] sio, ONO sio, GN ©

T_’/\Au /\Au i\Au /\Au

FIGURE 14.13 — Schéma explicatif de la diffraction du plasmon sur une aréte et de
la présence de plusieurs lignes dans les plans de Fourier.

14.4 Confirmation de la diffraction du plasmon en
une onde unidimensionnelle

Afin de confirmer qu’il s’agisse bien du plasmon qui se diffracte sur une aréte,
nous nous avons mesuré 'intensité diffractée a la fois par 'onde confinée sur le bord
et le plasmon de film. Pour mesurer cette intensité diffractée, un bord perpendiculaire
a l'axe de propagation a été inséré. Nous avons ensuite mesuré l'intensité diffusée en
fonction d’'une distance [. Cette variable représente la distance entre le centre de spot
d’excitation et l'aréte perpendiculaire a la propagation. Pour réaliser ces mesures,
I’échantillon a été déplacé suivant la direction y. La situation expérimentale est
présentée sur 'image en haut de la figure 14.14. Les bords métalliques sont repérés
par les pointillés blancs. L’intensité diffusée par 'aréte métallique est donc toujours
mesurée pour r=0. Pour ce qui est du plasmon, la mesure de son intensité diffusée
sur le bord perpendiculaire est toujours mesurée au milieu de la zone de diffusion.
Celle-ci va changer de taille au fur et a mesure de l'expérience. Plus la distance [
va devenir faible, moins la zone de diffusion du plasmon sera étendue. Ceci est lié a
la divergence naturelle d'un mode plasmon de surface. Les points en rouges sur le
graphique représentent donc l'intensité diffusée pour 'aréte en fonction de [, alors
que les points en bleus représentent celle du plasmon (cf. figure 14.14). Dans tous les
cas, l'intensité diffusée par le plasmon est nettement supérieure a celle du bord. En
réalisant un ajustement de courbe de type exponentielle décroissante sur ses points,
il est possible de remonter aux longueurs de propagation de 'onde 1D et de celle du
plasmon. Pour le plasmon nous avons obtenu une valeur de Lgpp=28 pum, et pour
le bord Ljq=16 pm. Ces valeurs sont au moins deux fois plus grandes que celles
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trouvées jusqu’a présent. Comme il s’agit d’un échantillon différent nous expliquons
cette différence par le fait que I’épaisseur d’or est plus importante, augmentant du
méme coup la longueur de propagation [36].
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FIGURE 14.14 — Représentation graphique de l'intensité diffusée par le plasmon et
le bord en fonction de la distance. En haut du graphique est représentée une image
expérimentale pour présenter la situation. La propagation est suivant la direction y.
La distance [ correspond a la distance entre le bord perpendiculaire a la propagation
et le centre du spot.

Le plasmon lorsqu’il interagit avec I'aréte se transforme donc en une onde unidi-
mensionnelle, autrement dit le plasmon subit une réduction dimensionnelle. Contrai-
rement a ce qu'argumente R. Zia [21], le plasmon lorsqu’il rencontre une aréte
métallique n’est pas tout simplement transmis ou réfléchis en fonction de l'angle
avec lequel il arrive sur celle-ci. Il s’agit d’une transformation du SPP en une
onde évanescente unidimensionnelle. La détection de celle-ci est possible grace a
la présence du substrat qui frustre cette onde.

Nous nous sommes donc interrogé sur les propriétés d’une telle conversion. Pour
répondre a cette question, nous avons vérifié I'influence de l'interaction entre le
plasmon et I'aréte en déplacant le faisceau d’excitation suivant la direction z. Des
images expérimentales sont présentées sur la figure 14.15 pour quatre positions de
Ax différentes. Nous le définissons comme étant la différence entre la position du
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spot et celle de I'aréte. Lorsque Az < 0 alors le spot se trouve dans le métal. La posi-
tion nulle est donc par définition celle ot le centre du spot d’excitation coincide avec
laréte. A cette position, I'intensité lumineuse est visible sur I'aréte. Sa propagation
est cependant tres courte. Lorsque le spot laser s’éloigne de I'aréte, I'illumination de
laréte semble étre plus étendue. Puis a partir de Ax=-3.8 um, le début d’illumina-
tion du bord n’est plus lié au coin de la structure. En éloignant encore d’avantage
I’excitation, I’écart entre la position ou le bord commence a s’illuminer et le coin
s’agrandit. De plus, en regardant I'intensité du plasmon se propageant sur la partie
métallique, il est clair que c’est lorsque celui-ci rencontre 'aréte que celle-ci s’illu-
mine.
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FIGURE 14.15 — Distribution d’intensité en fonction de la position Az = Zegge — Tspor
pour quatre positions.

Apres avoir observé cette modification dans les plans images, nous nous sommes
intéressés aux plans de Fourier. Sur la figure 14.16 sont représentées des sections
suivant la direction k,/ko au niveau de la signature de 'onde 1D pour différentes
valeurs de Ax. Lorsque la valeur de Ax est nulle, la ligne clair dans les plans de
Fourier est tres large. De plus son maximum se situe a k,/ky=1.044. La valeur
du plasmon de film pour cet échantillon se situe & kgpp/ko=1.03. La valeur n’est
sensiblement pas la méme pour les deux signatures. Lorsque le spot est éloigné de
laréte (Ax < 0), plusieurs phénomenes se produisent. Tout d’abord jusqu’a la valeur
de Az=-3.8 pum, il y a un affinement de la largeur de la ligne, tout en conservant
le maximum centré sur la valeur k,/ky=1.044. Lorsque Az continue de diminuer,
cette fois c’est la valeur du pic qui se décale tout en conservant la méme largeur.
Celui-ci se déplace vers des valeurs plus faibles de k,/ko. Finalement pour la valeur
de Azr=-9.2 pm, 'indice de la ligne dans les plans de Fourier a exactement le méme
indice que celui du mode plasmon dans le film, c¢’est-a-dire &, /ko=1.03.

Pour des soucis de représentation, l'intensité de la ligne a été normalisée pour
chaque coupe par rapport a son maximum. Sur la droite des courbes sont reportés les
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FIGURE 14.16 — Section au niveau de la signature de I’aréte dans les plans de Fourier
suivant la direction k,/ko pour différents déplacements latéraux du spot.

facteurs d’atténuations de 'amplitude par rapport a la distance Ax. Plus la valeur
|Az| devient grande, moins U'interaction plasmon/aréte est importante. De ce fait
la conversion en onde 1D devient moins importante. L’intensité de la signature de
cette interaction dans les plans de Fourier devient donc moins intense. C’est ce que
montre les facteurs multiplicatifs reportés a droite des courbes.

Comment expliquer le comportement de cette ligne, c¢’est-a-dire la réduction de
sa largeur puis le changement d’indice effectif en fonction de la distance d’inter-
action ? L’explication peut étre obtenue a partir de la signature dans le plan de
Fourier d'un plasmon sur un film étendu (cf. figure 14.17). Nous définissons pour
cela deux grandeurs. La premicre est reliée a la largeur a mi-hauteur de la signature
du plasmon dans 'espace de Fourier. Comme décrit plus haut dans cette partie, la
signature d’un plasmon de surface est une Lorentzienne, et sa largeur a mi-hauteur
est directement reliée a la longueur de propagation. Nous avons dénommé cette va-
leur Anegs. L’échantillon utilisé précédemment nous a donné comme valeur pour le
plasmon Angsy = 0.01, ce qui donne une longueur de propagation Lgpp=11.3 pm.
De la méme fagon cette information peut étre obtenue par les plans images. Pour
cela il suffit de réaliser une section sur le plasmon et de réaliser un ajustement avec
une exponentielle décroissante pour remonter a la longueur de propagation. Dans ce
cas nous avons obtenu une longueur de propagation du plasmon de Lgpp=11.7 £
0.5 pm. Les deux valeurs sont cohérentes.
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FIGURE 14.17 — Zone d’intérét du plan de Fourier d’un plasmon de surface sur un film
étendu. La largeur a mi hauteur de la signature du plasmon suivant la direction &, /kq
est appelée An.ss. La dispersion angulaire du plasmon est définie par la grandeur
Akgspp.

La seconde grandeur quant a elle est liée a la dispersion angulaire du plasmon.
Nous la nommons Akgpp. Pour un plasmon se propageant sur un film étendu, cette
valeur vaut Akgpp = 0.036 et est liée a la distribution des vecteurs d’ondes incidents.
Nous avons donc reporté sur la figure 14.18, la mesure des largeurs a mi-hauteur en
fonction de la valeur de Az pour les coupes de la figure 14.17. Comme le montre le
graphique, lorsque la valeur Az=0 pm la largeur a mi-hauteur (Ak,/kq) de la ligne
est la plus importante. Sa valeur est proche de la valeur de Akgpp. Lorsque la valeur
de Az est diminuée, Ak,/ky diminue elle aussi jusqu’a la valeur de An.sr=0.0093.
Cette valeur se trouve cette fois proche de Angsy. Autrement dit lorsque le faisceau
d’excitation est a cheval sur l'aréte, toutes les projections du vecteur d’onde plas-
mon suivant l'axe k,/ky diffractent sur 'aréte. A partir du moment ou I'excitation
est éloignée du bord, seules certaines projections du vecteur d’onde plasmon inter-
agissent avec 'aréte, d’ou le déplacement de 'indice de la ligne et la réduction de sa
largeur.

FIGURE 14.18 — Graphique représentant 1’évolution de la largeur a mi-hauteur des
coupes de la figure 14.17 en fonction de Ax.

Cette signature d’onde évanescente unidimensionnelle est donc une conséquence
de la diffraction du plasmon sur une aréte métallique. Il s’agit donc d’une trans-
formation d’un plasmon bidimensionnel en un plasmon unidimensionnel. La largeur
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ainsi que l'intensité de ce plasmon 1D sont directement reliés aux vecteurs d’ondes
contenus dans le SPP diffractant sur l'aréte (dispersion angulaire).
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Nous nous sommes pour l'instant uniquement intéressés au cas ou le plasmon
n’interagissait qu’avec une seule aréte. Il a été mis en évidence que le résultat
de cette interaction conduisait a la transformation du plasmon en une onde
unidimensionnelle confinée sur I'aréte métallique de la structure. De plus, cette
conversion dépend fortement de la distance latérale entre ’aréte et le plasmon. Dans
le cas d'un guide métallique de largeur finie, la propagation d’un mode plasmon est
affectée par la taille du guide [20, 21, 47]. Ces auteurs ont montré 'existence d’une
largeur de coupure pour laquelle les plasmons de surface ne peuvent se propager.
Jusqu’a maintenant, I'existence de cette largeur de coupure était expliquée a partir
d’un modele consistant avec les trajets lumineux en optique géométrique [21, 46].
Ce modele applique la loi de réflexion totale interne aux plasmons incidents sur
une discontinuité métallique. Seuls ceux possédant un angle d’incidence supérieur a
I’angle critique seront réfléchis, les autres seront transmis dans le superstrat.

Dans ce chapitre, nous allons montrer expérimentalement que la largeur de cou-
pure des modes plasmons résulte de la diffraction de ces derniers par les limites

physiques du guide.
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15.1 Origine de la largeur de coupure dans les
guides rubans.

Nous avons choisis de réaliser des guides plasmoniques dont la largeur varie de
4 pm a 0.5um avec un pas de 0.5um. La longueur pour tous les guides est fixée a
23 pm. Afin d’exciter correctement le plasmon, un réservoir métallique de 50 pym X
120 pm est ajouté a 'entrée des guides (cf. figurel5.1).

largeur
<

i

Réservoir

Substrat

F1GURE 15.1 — Image par microscopie électronique a balayage de la structure utilisée.

Les précédentes études expérimentales sur des guides rubans ont été réalisées
grace a une détection en champ proche [18, 21]. Nous utilisons pour cette sec-
tion toujours le microscope a fuites radiatives présenté précédemment (cf. section
13). Contrairement aux autres études effectuées en champ proche, nous avons avec
notre systeme a la fois une information sur l'intensité mais aussi sur les vecteurs
d’ondes. Cet ajout d’information nous a notamment permis dans le cas de la sec-
tion précédente d’analyser finement l'interaction entre un plasmon et une aréte
métallique.

Sur la figure 15.2 (a) est représentée une image des fuites radiatives d’un plasmon
de surface se propageant sur un guide de 1 um de large. Les limites du guide ainsi que
celles du réservoir sont représentées a ’aide de lignes en pointillés blancs. L’excitation
est contenue dans un spot de 5 um de large. La propagation du plasmon se fait
suivant la direction y. Les bords du guide présentent une forte intensité lumineuse
comme présenté sur I'image 14.2. Une coupe suivant la direction x a été réalisée sur
cette image au niveau de la ligne en pointillés blancs larges (distance environ 12
pm de Uexcitation) et est représentée sur la figure 15.2 (b). Les pics d’intensité sont
localisés sur les arétes du guide. Le plasmon dans le cas d'un guide de 1 pym ne se
propage qu’a une distance de Lgpp = 6um [21, 47|, celui-ci est donc intégralement
convertis en onde 1D a la distance de la coupe. Contrairement aux images obtenues
par les microscopes en champ proche, les bords du guide sont illuminés [20, 21]. 11
semblerait que la microscopie par fuite radiative soit plus efficace pour la détection
de cette conversion en onde évanescente unidimensionnelle.
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Diffraction sur les bords
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FIGURE 15.2 — (a) Image d’un guide métallique de 1 micron de large obtenu par
microscopie a fuite radiative. (b) Coupe le long de la direction x dans au niveau de
la ligne en tirets blanc dans (a).

Pourquoi la microscopie a fuites radiatives permet elle la visualisation de cette
transformation du plasmon et non la microscopie en champ proche ? Cette derniere
est pourtant parfaitement étudiée pour caractériser les ondes évanescentes. La
réponse va nous étre fournie par des simulations numériques. En utilisant la méthode
différentielle, mais cette fois en réalisant 1’étude sur un guide de 2 ym de large. Nous
avons simulé la cartographie d’'intensité d’un plasmon de surface or/air dans le plan
(z,y) pour différentes altitudes d’observation. Nous avons représenté sur la figure
15.3 deux sections suivant la direction = effectuées a y=12 pum de I'excitation pour
une altitude de 50 nm et une autre de 5 nm.

Le guide commence a z=-1 ym et fini & =1 pm (trait en tirets noirs). Le fort
pic d’intensité au centre du guide est dii au plasmon de surface. Cette intensité est
plus grande lorsque 'altitude d’observation est proche de la surface métallique. Pour
'altitude de 5 nm, un pic de faible amplitude est présent & |z|=1 um correspondant
a l'interaction du plasmon avec ’aréte métallique. En regardant sur ’aréte pour une
altitude de 50 nm, cet effet n’est plus visible. Concernant les caractérisations champ
proche de R. Zia et J.-C. Weeber [18, 21], la collection de lintensité du champ
évanescent est effectuée a une altitude supérieure ou égale a 100 nm. D’apres les
résultats des simulations, pour une altitude de 50 nm il n’est déja plus possible de
détecter la surintensité sur le bord, c¢’est pourquoi celle-ci n’est pas visible sur les
images champ proche. En plus de leur altitude de collection tres élevée, il faut aussi
prendre en compte que 'intensité du plasmon a l'interface or/air est dans tous les cas
nettement supérieure a U'intensité diffractée par les bords (80% d’atténuation). Le
fait que la microscopie a fuites radiatives soit plus sensible a ce phénomene montre
seulement que les bords sont un canal de pertes privilégié dans le substrat.
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FIGURE 15.3 — Représentation graphique de |E|? le long de la direction x & 12 ym
de I'excitation pour un guide de 2 um de large pour une altitude de 50 nm et 5 nm.

La figure 15.4 présente I'image obtenue dans ’espace réciproque pour la situation
sur la figure 15.2 (a). La signature du plasmon de surface est présente en contraste
sombre au milieu du spot. Dans cette configuration le faisceau d’excitation est foca-
lisé sur une surface métallique. Dans ce cas 13, il y a une interférence destructive entre
le faisceau réfléchi et les pertes radiatives du plasmon. La valeur du vecteur d’onde
du plasmon est de kgpp=1.04 ko pour cet échantillon. La signature caractéristique de
la diffraction du plasmon par les bords est présente dans le plan de Fourier. Celle-ci
apparait en contraste clair malgré I'excitation choisie. Cette fois, le spot d’excitation
ne subit pas de diffraction par 'aréte, puisqu’il est dans le réservoir. Les vecteurs
d’onde contenus dans l'aire d’excitation ne contiennent pas les vecteurs permettant
I’expression de 'onde 1D, il ne peut donc pas y avoir d’interférences destructives.
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FIGURE 15.4 — Plan de Fourier de la situation présentée sur la figure 15.2 (a).

Etant donné la sensibilité de la microscopie a fuites radiatives pour ce phénomene,
nous avons cherché a évaluer le role de cette interaction aréte/plasmon sur I'existence
de la largeur de coupure dans les guides métalliques de largeur finie. Tel que le montre
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la figure 15.5, les coupes effectuées suivant la direction z a y=12 um, sont différentes
en fonction de la largeur du guide considéré. Les pointillés noirs symbolisent les
limites du guide. Pour le guide le plus large la coupe met en valeur la présence de trois
pics. Le plus intense est associé au plasmon de surface, tandis que les deux autres
correspondent a la diffraction sur les bords. Lorsque la taille du guide diminue, le pic
d’intensité au centre (plasmon) diminue en amplitude jusqu’a totalement disparaitre
comme le montre la coupe pour le guide de 0.5 pym. Les pics d’intensités présents
sur les bords vont suivre une évolution contraire. Lorsque la largeur va diminuer,
ceux-ci vont devenir de plus en plus intenses. Ce comportement révele que plus la
largeur du guide diminue, plus le plasmon sera converti en onde unidimensionnelle.
Une réduction de la largeur du guide, implique une augmentation du confinement
du mode et donc une plus forte interaction avec les bords.
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F1GURE 15.5 — Représentation graphique des coupes effectuées suivant la direction
x a y=12 pm, pour différentes largeurs de guide. Les pointillés en noirs représentent
les bords du guide.

Nous avons voulu vérifier ce comportement par le biais de simulations
numériques. Pour cela nous avons eu recours a un logiciel commercial basé sur
la méthode des éléments finis. Cette méthode permet d’obtenir un résultat beau-
coup plus rapidement qu’avec la méthode différentielle. Les résultats obtenus sont
présentés sur la figure 15.6. Toutes les images ont été saturées avec la méme valeur
d’échelle. A gauche est représenté une image entiere du guide dans le plan (z, 2), et
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a droite de chaque image est représenté un zoom du coin gauche du guide. Le com-
portement obtenu avec ses simulations est typiquement le méme que celui mesuré
dans les plans images expérimentaux. Pour le guide de 4 pum, le coin de la structure
présente une faible intensité diffractée. Lorsque la largeur diminue, cette intensité
augmente au méme titre que pour les images expérimentales.

Substrat

-
Substrat

‘

Substrat

Air Guide 4 ym

20 nm Substrat

FIGURE 15.6 — Images calculées de la norme du champ électrique pour différentes
largeurs de guide.

Nous avons étudié 1’évolution de l'intensité de la ligne clair dans les plans de
Fourier en fonction de la largeur du guide. De par la signature du mode plasmon
présente au centre de l'aire d’excitation, il a été possible de mesurer la longueur
de propagation pour chaque largeur de guide. L’évolution de ces deux grandeurs
est retranscrite sur le graphique dans la figure 15.7. La longueur de propagation du
mode plasmon est représentée par une ligne avec des points bleus, alors que I'intensité
de I'onde 1D est elle représentée par une ligne noire avec des points rouges. Sur ce
graphique a été ajouté l'intensité intégrée sur les coins (zone de 24 nm x 24 nm) issue
des simulations numériques (anneaux verts). Afin de faire correspondre les échelles,
les deux intensités (expérimentale et simulation) ont été normalisée par rapport a
leurs maximums respectifs.

Lorsque la largeur du guide est la plus grande possible (dans notre cas 4 pum), la
longueur de propagation est maximum alors que I'intensité (simulation et expérience)
présente sur l'aréte est minimum. Lorsque la largeur du guide diminue, la longueur
de propagation du mode plasmon décroit, alors que l'intensité sur ’aréte croit. Le
maximum pour l'intensité présente sur ’aréte est obtenu pour le guide de 1 yum. Le



15.2. FOCALISATION D’UN PLASMON DE SURFACE 149

fait que cette valeur diminue ensuite est lié au fait que le mode plasmon se propage
de moins en moins. L’onde unidimensionnelle voit donc dans ce cas sa longueur
d’interaction diminuée. Le fait que ces deux courbes (Lgpp et I) aient une évolution
inversée en fonction de la largeur du guide métallique montre bien que la largeur de
coupure est liée a la conversion du plasmon en une onde 1D par les bords. Ceci est
la preuve expérimentale que la largeur de coupure est en fait due a une conversion
du plasmon par les bords.
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FIGURE 15.7 — Représentation graphique de l'intensité de la barre claire dans le
plan de Fourier en fonction de la largeur de guide (courbe en noir avec point rouge),
comparée a la longueur de propagation du plasmon en fonction de la largeur de
guide (courbe en bleu avec points bleus). Les anneaux verts représentent 1'intensité
intégrée sur les coins issue des simulations numériques pour une zone de 24 nm X
24 nm.

15.2 Focalisation d’un plasmon de surface

Nous savons maintenant que 'existence de la largeur de coupure est directement
liée a la conversion du plasmon en onde unidimensionnelle. Comme nous 1’avons
mentionné au tout début de cette partie, ces guides vont servir a propager un mode
plasmon excité a partir d'une des sources électroluminescentes présentées lors de la
partie II. La géométrie en bout de guide va donc étre déterminante sur 'efficacité
de ce couplage. Nous avons ajouté une terminaison triangulaire a la fin des guides,
dans le but d’améliorer I'efficacité du couplage. Ce type de géométrie est couramment
utilisé pour exciter efficacement un plasmon de surface dans une structure guidante
[15, 20]. Ce type de structure est aussi utilisé pour focaliser ou concentrer un SPP
sur une zone particuliere [48, 49].
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FI1GURE 15.8 — Image par microscope électronique a balayage d’une structure utilisée
pour I’étude. L’angle de la terminaison triangulaire est ici de 20°.

La longueur des guides est toujours fixée a 23 pum. L’angle de la terminaison tri-
angulaire (() est varié de 10" & 90° par pas de 10°. Les largeurs des guides considérées
sont les mémes que pour 1’étude précédente. Une image MEB d’une structure avec
des terminaisons de 20” est présentée sur la figure 15.8.
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FIGURE 15.9 — (a) Images de la distribution d’intensité pour deux guides de 2 pum
de larges avec deux angles en bout de pointe différents. (b) Vue d’intérét du plan de
Fourier pour le guide avec une pointe de 10°.

Sur la figure 15.9 (a) sont présentées deux images obtenues avec le microscope &
fuites radiatives. Il s’agit de la distribution d’intensité d’un plasmon se propageant
sur un guide de 2 pm de large pour deux angles de pointes différents. Dans les
deux cas, les bords de la pointe s’illuminent. Néanmoins, pour le guide avec une
terminaison a 107, le bout de la pointe n’est pas visible contrairement a celui avec
un angle a 45°. Sur la figure 15.9 (b) est représentée une vue partielle du plan de
Fourier pour le guide avec la pointe de 10°. L’image a été volontairement saturée pour
faire apparaitre les deux lignes caractéristiques de la diffraction du plasmon par une
aréte. La signature du plasmon de surface se propageant dans le guide est existante
dans le centre du spot. Ce qui est intéressant ici c’est la présence de quatre lignes.
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L’angle formé par les lignes de chaque coté vaut une valeur de 10°. Ceci signifie
que ces lignes sont bien la signature de la diffraction par les arétes métalliques.
Ce résultat est dépendant directement de l'inclinaison des cotés par rapport a la
direction de propagation du SPP. Celui-ci disparait lorsque la partie droite du guide
devient plus importante. Cela signifie aussi que la signature de chaque aréte sont
superposées. Dans le cas du guide avec ’angle de 45" une seule ligne est visible. Dans
ce cas la, la partie inclinée de ’aréte est relativement faible par rapport a la partie
rectiligne. La diffraction par la partie inclinée est présente dans les plans de Fourier,
mais son intensité est trop faible pour étre percue ou bien est écrantée par les autres
signatures.
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FI1GURE 15.10 — Représentation graphique de l'intensité diffusée en bout de guide
en fonction de I’angle de la pointe et de la largeur du guide.

Notre intéret se portant sur l'aspect de focalisation du plasmon, seuls les plans
images ont été utilisés. Les résultats pour quatre angles sont représentés sur la
figure 15.10. L’intensité diffusée en bout de pointe a été normalisée par rapport au
maximum de toutes les valeurs mesurées. Pour mesurer l'intensité diffusée en bout
de guide, des profils suivant la direction y sur quatre lignes de pixels de part et
d’autre du centre du guide ont été réalisés (moyenne sur huit lignes de pixels). Ces
courbes ressemblent a celle de Lgpp présentée sur la figure 15.7. Il est clair que plus
le plasmon se propage dans le guide plus son intensité diffusée en bout de pointe va
étre importante. Néanmoins, cette intensité est aussi une fonction de ’angle. D’apres
les résultats obtenus, il semblerait qu'un angle de 90° avec une largeur de 3.5 pum
soit le meilleur choix.
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Chapitre 16

Conclusion

Dans cette partie, nous avons étudié la propagation d’un plasmon de surface
or/air sur un guide métallique de largeur finie. Au cours des caractérisations, nous
nous sommes rendus compte de la présence d’une forte intensité lumineuse sup-
portée par les arétes des guides. Grace a une analyse dans l'espace réciproque, il a
été possible d’identifier cette radiation comme étant une onde évanescente unidimen-
sionnelle. L’étude des différentes propriétés de cette onde 1D ainsi que la technique
de caractérisation employée nous a permis de l'identifier comme la diffraction du
plasmon par une aréte métallique. L’utilisation de la microscopie a fuites radiatives
a permis de mettre en évidence ce phénomene de conversion, la ou d’autres tech-
niques ont échouées.

Nous avons par la suite montré que 'existence méme d’une largeur de coupure
présente dans ce type de structure est directement liée a l'interaction du plasmon
avec les arétes d'un guide. Grace a ce résultat, il est maintenant possible d’en tenir
compte dans le développement de nouveaux systemes de guidages plasmoniques.

L’ajout d'une structure de focalisation a la fin du guide nous a conduit a la méme
conclusion que celle portant sur un guide normal. C’est-a-dire que la focalisation
du plasmon est directement liée a la largeur du guide et donc a sa longueur de
propagation.

Cette étape de caractérisation a permis de déterminer les différentes ca-
ractéristiques de guidages d’un mode plasmon sur un guide ruban. L’étape suivante
est maintenant d’intégrer ces guides a proximité d’une source électroluminescente
pour guider un plasmon de surface excité électriquement.
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Conclusion générale

Au cours de ce travail de these, nous nous sommes intéressés au controle
de plasmons de surface par le biais d’'une commande électrique externe. Les an-
tennes optiques sont connues pour confiner et exalter tres localement un champ
électromagnétique. Ces objets s’averent essentiels pour controler finement I'interac-
tion des photons avec des structures nanométriques. Dans le cadre de cette these,
il a été choisi de doter ces composants passifs de fonctionnalités actives. Pour cela,
différentes approches expérimentales ont été développées.

Notre premiere démarche a consistée en la mise en contact de nano-antennes avec
un milieu diélectrique pilotable électriquement. A cet effet, nous avons employé des
cristaux liquides. Ceux-ci ont la particularité de pouvoir changer d’indice sous I’appli-
cation d’un champ électrique. Le principe de fonctionnement utilisé est directement
relié au principe d'un circuit RLC en électronique contenant une capacité variable.
Dans le cas de la configuration choisie, la capacité variable est représentée par les
cristaux liquides. Grace a 'utilisation d’électrodes planaires, nous avons montré un
changement des propriétés spectrales et de diffusion d’une antenne optique. Cette
configuration nous a d’ailleurs conduit a ’obtention du premier tuner plasmonique.

La seconde approche abordée au cours de ce travail de these concerne la création
de sources électro-plasmoniques. Dans cette optique, les antennes sont insérées dans
une architecture électronique. Pour cela deux type de configurations ont été étudiées.
La premiere est basée sur 1'utilisation de nanotubes de carbone tandis que la seconde
est basée sur l'utilisation de jonctions tunnels. Dans le cas des nanotubes de car-
bone, ceux-ci sont placés dans une configuration de transistor a effet de champ. La
génération de lumiere avec ce type de composants est obtenue grace a la recom-
binaison radiative des charges au niveau du nanotube. Ces sources ont la particu-
larité d’etre déplacables le long du nanotube, ouvrant ainsi la possibilité de créer
un modulateur plasmonique piloté électriquement. Mon travail a surtout consisté
au développement de méthodes de fabrications et de caractérisations de tels com-
posants. Nous avons montré qu’il était possible de réaliser de tels systéemes au sein
de I'équipe. Au moment de la rédaction de ce manuscrit seule 1’électroluminescence
reste a démontrer ainsi que le couplage a un SPP.

La création ainsi que 'utilisation de jonction tunnels planaires dans le domaine
de la plasmonique est tres récent. Ces objets souvent fabriqués par électro-migration,
possedent des propriétés électriques et optiques non linéaire intéressantes. Nous
avons notamment durant cette these mise en évidence que ce type de structure
permettait une exaltation du signal de second harmonique 10 fois supérieur a une
jonction fabriquée par lithographie. Nous avons montré pour la premiere fois une
génération de lumiere par des jonctions tunnels planaires. Ce résultat prometteur
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permet d’envisager 'intégration de sources a plasmons extrémement localisées et pi-
lotables électriquement. Cependant, il s’est avéré que ces sources sont pour 'instant
instables dans le temps. L’étude plus approfondie de ses composants, ainsi que la re-
cherche d’une stabilisation, sont toutefois prévues. Durant ce travail de these, nous
avons aussi mis en évidence que ces composants s’apparentent a un transducteur
¢électro-plasmonique complet. Néanmoins, les phénomenes mis en jeux dans le cas de
la conversion photon-électron ne sont pas encore bien identifiés et nécessitent une
étude plus approfondie.

Les domaines apparentés a ce travail de these sont variés. Ceci m’a permis
d’apprendre et maitriser un grand nombre de techniques de fabrications et de
caractérisations notamment en optiques. Bien que durant ce travail de these de
nombreux résultats aient été obtenus, certains points restent encore a développer.
Les premiers résultats de transductions permettent cependant d’envisager un bon
nombre d’opportunités quant a 'excitation et le controle des plasmons de surfaces.
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Annexe A

Méthodes de Fabrication

A.1 Principe de fabrication

Il existe plusieurs techniques de nano-fabrications. L'une des plus utilisée reste la
lithographie. La lithographie vient du grec lithos qui signifie pierre et graphein qui
signifie écrire. Cette technique permet la reproduction et le transfert d’un motif sur
un support. Dans notre cas, la lithographie nous permet de dessiner des structures
a I’échelle de la dizaine de nanometres. Nous utilisons au laboratoire principalement
la photolithographie UV et la lithographie par faisceau d’électron (LFE). Une résine
polymere est étalée de fagon uniforme sur le substrat par spin-coating (cf. figure
A1 (1)). Cette résine est ensuite insolée soit par des électrons soit par des photons
(Fig. A.1 (2)). L’échantillon apreés avoir été insolé, est développé au méme titre
qu’une photographie afin de révéler les motifs (Fig. A.1 (3)). Ce dernier est ensuite
introduit dans un évaporateur sous vide, et est recouvert d’une couche métallique
(ou d’oxyde suivant les besoins) (Fig. A.1 (4)). La derniere étape appelée "lift-off”,
consiste a retirer le reste de résine afin d’obtenir sur 1’échantillon le seul motif des
structures (Fig. A.1 (5)). Toutes les étapes sont présentées sur la figure A.1.

1) 2) Electrons | 3)
ou photons

Résine—~ Rési Résine—
Substrat S::)ls::: Substrat

Développement

Etalement de la résine par spin-coating Insolation de la résine
4) 5)
N,\é‘tal‘ Métal —_
Résine—~>
Substrat Substrat
Evaporation métallique sous vide Lift-off

FIGURE A.1 — Représentation schématique des différentes phases d’une lithographie.

163



A.2 Lithographie UV en mode contact

La lithographie UV est une méthode tres utilisée dans 'industrie. Elle permet
d’insoler de grandes surfaces en tres peu de temps. La création des motifs est obtenue
grace a l'utilisation d’un masque. Cependant la résolution obtenue avec ce type de
lithographie est limitée par le critere de Rayleigh. Afin d’augmenter ce parametre, il
existe différentes techniques comme notamment mettre ’échantillon en contact avec
le masque. Dans notre cas nous n’avons pas cherché a optimiser notre résolution.
Cette étape de lithographie n’ayant pour but que de réaliser des électrodes macro-
scopiques, nous avons limité la taille des plus petits motifs a 1 um. Le dessin des
électrodes utilisé pour 1’électro-migration est présenté sur la figure A.2. Nous utili-

W)

£

1m

50 um

FIGURE A.2 — Représentation schématique du dessin des électrodes.

sons un masque commercial réalisé par la société Photronics. Il s’agit d'un masque en
quartz dont les motifs ont été réalisés en chrome. L’appareil utilisé pour I'insolation
est le modele " MJB/” de la société Siiss Microtech. Elle utilise comme source lumi-
neuse une lampe Mercure Xénon (Hg-Xe) ainsi qu'un systeéme de filtres d’émissions,
de miroirs et de lentilles frontales permettant de sélectionner la gamme de longueurs
d’ondes désirée. Nous avons utilisés la gamme UV400 (Aezeitation cOmprise entre 350
nm et 450 nm). Les motifs sont gravés dans une résine photosensible négative. Cela
signifie que ce qui n’est pas insolé sera dissout dans le solvant pendant la procédure
de développement.

Protocole expérimentale :

Etape 1 : Nettoyage avec de I'eau savonneuse et des ultrasons de lamelles de
verre de 22 mm x 22 mm. Ringage des lamelles dans un bain d’acétone afin
d’enlever le reste de savon. Finalement celles-ci sont rincées dans un bain
d’isopropanol (IPA) puis séchées a 1'azote.

Etape 2 : 160 puL de résine AZ nLof 2070 dilué dans du propylene glycol éther
acétate (PGMEA) [1 :1] en volume, sont déposés sur une lame de verre de 22
mm X 22 mm. [’étalement est réalisé grace a un spin-coater dont les valeurs
sont résumées dans le tableau A.1. Ces parametres permettent d’obtenir une
couche d’épaisseur homogene sur toute la surface du substrat. L’épaisseur de
la résine est d’environ 1 pm.
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temps | accélération | vitesse max
rampe 1 1 100 100
rampe 2 5) 300 500
rampe 3 50 2500 3000

TABLE A.1 — Valeurs de vitesse pour I’étalement de la résine UV.

Etape 3 : Recuit a 110°C pendant 2 min sur une plaque chauffante régulée en
température

Etape 4 : Exposition en mode "UV400” et "hard contact” (pour augmenter la
résolution) avec une dose de 64 mJ/cm?

Etape 5 : Recuit & 112°C pendant 5 min aprés 'exposition

Etape 6 : Développement pendant 2 min dans une solution de AZ-mif826 sans
agiter. Rincage pour stopper la réaction dans 1’eau désionisée, puis séchage a
I’azote.

Etape 7 : Nouvelle exposition sans masque avec une dose de 370 mJ/cm?. Cette
étape permet de figer le motif.

Etape 8 : Recuit a 112°C pendant 5 min sur plaque chauffante.

Etape 9 : Evaporation de 2 nm de chrome et 50 nm d’or a une pression de 1.0
x 1077 mbar, avec une vitesse constante de 0.1 nm/s.

Etape 10 : Lift-off dans du NMP a 55°C pendant 30 min environ, puis rin¢age
avec de l'isopropanol.

Apres 10 étapes de fabrication, on obtient I’échantillon final présenté sur la figure

o
D7

F1GURE A.3 — Image optique en transmission de I’échantillon final.

A.3 Lithographie par faisceau d’électron

La lithographie par faisceau d’électron (LFE ou lithographie e-beam) fonctionne
sur le méme principe que la photolithographie UV. La premiere différence est que
cette fois il ne s’agit plus d’utiliser des photons mais des électrons. De ce fait comme
la longueur d’onde d’un électron est beaucoup plus petite que celle d’'un photon
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UV, la résolution obtenue est bien meilleure. Typiquement avec notre systeme de
LFE nous avons une résolution minimum de 20 nm (contrairement a 400 nm pour la
photolithographie UV). Une autre différence vient de la conduction de I’échantillon.
En effet la lithographie UV s’applique a tous les types de substrats, mais ce n’est
pas le cas pour la lithographie e-beam. Elle nécessite l'utilisation d’un substrat
conducteur. Pour cela une couche conductrice d’oxyde indium étain (ITO) d’une
vingtaine de nanometres est évaporée sur une lamelle de verre de 22 mm x 22
mm et 170 pym d’épais. L'utilisation de telles lamelles de verres est adéquate par
rapport a la correction des objectifs a immersion d’huile présents au laboratoire.
La lithographie UV est cependant plus utilisée dans I'industrie car il s’agit d’une
méthode de lithographie paralléle, alors que la LFE est une méthode en série.

Protocole expérimentale :

Etape 1 : Nettoyage avec de I'eau savonneuse et des ultrasons de lamelles de
verre de 22 mm x 22 mm. Rincage des lamelles dans un bain d’acétone afin
d’enlever le reste de savon. Finalement celles-ci sont rincées dans un bain
d’isopropanol (IPA) puis séchaient a 1’azote.

Etape 2 : Mise sous vide dans un évaporateur par plasma d’argon.

Etape 3 : Les échantillons sont chauffés a 150°C pendant d’évaporation afin
d’oxyder I'I'TO et le rendre conducteur. L'ITO est évaporé grace a un plasmon
d’argon a une pression de 3 mbar et une puissance de 100 mW. L’évaporation
dure 30 s et donne une résistance de 'ordre de 1.8 k2

Les lithographies par faisceau d’électron sont réalisées a partir d’un microscope
électronique a balayage (MEB) de marque JEOL (modele 6500) équipé d’un ”e-beam
blanker”. La création des motifs est effectuée a partir d’'un ordinateur équipé d’un
logiciel de dessin assisté par ordinateur (PAO) (Elphy quantum de Raith version
3.0).

Pour la réalisation d'un échantillon, plusieurs parametres peuvent étre ajustés par
'utilisateur. Il s’agit notamment du courant de sonde ”I”, de la tension d’accélération
"HT” et de la hauteur de l’échantillon ”7Z”. Les parametres d’insolations sont
dépendants quant a eux de la forme dessinée. Il existe 3 catégories reconnus par
le logiciel de PAO : les aires, les lignes, les points. Pour toutes les catégories, il
existe un parametre qui est le temps d’insolation pour réaliser un point (appelé
”dwelltime”). Lorsque le systéeme doit réaliser des lignes ou des aires, il discrétise la
structure par un réseau de points unidimensionnel (pour les lignes) et bidimension-
nelle (pour les aires). Dans ce cas, le logiciel rajoute un parametre qui permet de
controler 'espacement des points (”stepsize”).

Protocole expérimentale :

Etape 1 : Etalement de 160 pL d’un solution de PMMA dilué dans I’éthylactate
en concentration en volume [1 :1], sur un substrat conducteur. Il s’agit d’une
résine électro-sensible positif. Ceci signifie que les parties qui seront insolées se-
ront dissoutes dans le développeur. Les parametres de spin-coating utilisé sont
résumés dans le tableau A.2. Ces parametres d’étalement permettent d’obtenir
une épaisseur de résine de 280 nm environ.
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temps | accélération | vitesse max
rampe 1 10 100 100
rampe 2 1 3000 4000
rampe 3 60 3000 8000

TABLE A.2 — Valeurs de vitesse pour I’étalement de la résine e-beam.

Etape 2 : Recuit sur une plaque chauffante a 170°C pendant 10 min.
Etape 3 : Insolation des motifs grace au MEB. Les parametres utilisés sont
résumés dans le tableau A.3.

I (pA) 55 210
HV (kV) 20 20
Z (mm) 21.0 | 21.0
sensibilité résine 150 150

step-size(nm) 244 | 244
dwell-time(pus) | 16.237 | 4.253
facteur de dose 2.6 1.5

TABLE A.3 — Valeurs utilisées pour I'insolation.

Etape 4 : Développement de ’échantillon insolé dans une solution de MIBk-
IPA en concentration [1 : 3] en volume, durant 45 s avec des ultrasons. Pour
arréter la réaction les échantillons sont immergés dans une solution d’IPA pur
pendant 45 s avec ultrasons.

Etape 5 : Introduction des échantillons dans un évaporateur sous vide pour
évaporer un film d’adhésion de chrome de 4 nm d’épais et 50 nm d’or. Durant
I’évaporation la vitesse est maintenue a 0.1 nm/s sous une pression de 1.0 X
10~7 mBar.

Etape 6 : Dissolution du reste de résine présent sur I’échantillon en immergeant
I’échantillon dans un bécher de trichloréthylene a 100°C pendant 2h.

Un exemple d’échantillon est présenté sur la figure A.4. Ce type de structure a
été développée dans le but de réaliser plusieurs niveaux de lithographie sur un meéme
échantillon (cf. section A.4).

A.4 Lithographie par faisceau d’électron multi-
niveaux

Les méthodes présentées précédemment ne permettent de réaliser qu’un seul ni-
veau de lithographie. Nous présentons ici la technique employée pour réaliser une
lithographie électronique sur plusieurs niveaux. Ce concept permet de réaliser plu-
sieurs "étages” de lithographies successives, permettant de complexifier a volonté
une structure existante. Nous avons appliqué cette méthode pour réaliser des struc-
tures plasmoniques, des transistors a effet de champ avec des nanotubes de carbone
(CN-FET) (cf. chapitre 7) et des nano-fils (cf. chapitre 8.1). Toute cette méthode est
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FiGURE A.4 — Image MEB d’un échantillon réalisé par lithographie a faisceau
d’électron.

basée sur 'utilisation du logiciel de PAO. Nous décrivons dans cette section son uti-
lisation ainsi que les outils nécessaires a la réalisation d’une lithographie a plusieurs
niveaux.

Durant cette these j’ai utilisé la version 3.0 d’ELPHY QUANTUM pour la
réalisation de mes échantillons lithographiés. Une impression de la fenétre de travail
ainsi que les principales boites de dialogues de ce logiciel sont présentées sur la figure

A5,
Les différentes boites de dialogues sont :

module n’1 : Il s’agit du mode imagerie du logiciel. Cela permet de réaliser
des images directement depuis l'ordinateur de lithographie. Une fois I'image
acquise, il est possible de repérer certains éléments par un drapeau. Ces posi-
tions dans le cas d’une lithographie multi-niveaux sont directement reportées
dans le dessin. Nous avons utilisé ce mode notamment dans le cas de réalisation
des CN-FETs.

module n°2 : Module de controle et de déplacement de I’échantillon. Permet le
déplacement de fagon précise d’un motif a I'autre.

module n°3 : Boite de dialogue des structures. Celle-ci contient tous les dessins
contenus dans une base de donnée.

module n°4 : Module d’ajustement des coordonnées. En effet le logiciel ELPHY
et le MEB n’utilisent pas le méme systeme de coordonnées. Cette boite de
dialogue permet de définir une origine commune aux deux systemes.

module n°5 : Module d’exposition. Celui-ci est tres utile dans le cas des li-
thographies a multi-niveaux. C’est grace a lui que 'insolation avec les bons
parametres va étre effectuée.
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F1GURE A.5 — Fenétre de travail du logiciel ELPHY ainsi que les principales boites
de dialogues

module n°6 : Controle du zoom du MEB a partir du logiciel ELpHY. Il est
nécessaire d’ajuster le zoom a la taille de la fenétre de travail.

Le logiciel utilise le format "GDSII” pour la réalisation des dessins. Avant de com-
mencer le dessin d’un échantillon, il est nécessaire de définir une fenétre de travail.
Cette zone sera 'aire de travail reconnue par le logiciel. Les limites de la zone sont
repérées par un carré avec des cotés grisés. Les motifs désirés devront donc étre
dessinés dans cette zone. Pour réaliser une lithographie sur plusieurs niveaux, nous
avons besoin de réaligner la fenétre de travail du logiciel par rapport a la premiere
lithographie. Pour cela nous utilisons des marques de repérages sous forme de croix.
Nous utilisons cette structure pour aligner la fenétre de travail du logiciel avec la
structure présente sur I’échantillon. Il a été choisi de présenter la méthode en prenant
comme exemple la réalisation de guides plasmoniques avec un réseau de diffraction
pour 'excitation d’'un mode plasmon de surface.

La premiere étape concerne la création du réseau. Il s’agit de réaliser des lignes
de 100 pm de long avec une largeur de 100 nm et un pas de réseau de 2 pum. Le
dessin de cette structure est présenté sur la figure A.6. Pour procéder a une seconde
lithographie au dessus de ce réseau de trait, des marques d’alignement de deux tailles
différentes sont ajoutées. Les plus grosses vont permettre de réaliser un alignement
grossier (en rouge), alors que les marques les plus petites vont servir a s’aligner
précisément. Il est possible avec ce logiciel de dessiner plusieurs couches sur un meéme
dessin. Dans la structure présentée en A.6, il y a trois couches différentes. La premiere
représentée en bleu constitue le dessin pour la premiere lithographie. Ce niveau inclue
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les deux tailles de marques d’alignements, ainsi que le réseau de trait. La seconde
couche est représentée en vert. Elle contient le dessin des guides plasmoniques ainsi
que d’'un réservoir. Enfin la derniere couche présente porte le nom de layer 63 et est
repérée en rouge (cf. figure A.6). Celle-ci est particuliere, car elle est réservée par le
logiciel et sert a la procédure d’alignement. Durant cette procédure, seule les zones
repérées par cette couche seront insolées, et donc le reste de la résine sera préservée.
Sur la figure A.6 (b) sont représentées en rouge et en orange les zones qui seront
insolées durant la procédure d’alignement. Il est nécessaire de définir une origine
du repere. Pour cela, une structure dite d’alignement sera intégralement insolée (cf.
figureA.6 (c)). A partir de cette origine il est aisé de se déplacer sur I’échantillon
car la distance entre les structures est une donnée connue de I'utilisateur. De plus
cette structure va permettre de régler le faisceau d’électron avant de procéder a la
lithographie.

Marques d’alignement
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FIGURE A.6 — a) Image du design global. Les traits en bleu représentent le réseau.
Les marques d’alignement sont de deux tailles différentes et sont aussi en bleu. En
vert est représenté le motif pour la seconde lithographie qui représente les guides
plasmoniques plus un réservoir. b) Les carrés en rouge représente le premier aligne-
ment sur les marques les plus grosses. En orange est représenté 'alignement fin. c)
Structure d’alignement pour les lithographies multi-niveaux.
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Procédure

Etape 1 : Lithographie du premier niveau suivant la méme méthode que présenté
a la section A.3. L’échantillon est composé de 20 structures dont 4 sont exclusi-
vement réservées pour l'alignement. Elles sont repérées par le couple (m,n) avec
m pour les lignes et n pour les colonnes (cf. figureA.7).

FIGURE A.7 — Vue global de I’échantillon.

Etape 2 : Placer ’échantillon de fagon a avoir la structure d’alignement repérer en
(1,1) au centre de 'écran du MEB. A partir de 1a toute la procédure se déroule a
I’aide du logiciel ELPHY.

Etape 3 : Une fois le controle pris par l'ordinateur de lithographie, il est nécessaire
d’ajuster l'origine grace au module n°4. A partir de la, les coordonnées U et V sont
remisent a 0. Il faut ensuite utiliser le module n’6 pour ajuster le grandissement
a la taille de la fenétre de travail. Dans ce cas, il s’agit d'une fenétre de 200 um
de coté.

Etape 4 : En Utilisant le module n"1 il est possible de faire une image de la position
(0,0). Cette étape permet de vérifier que la croix centrale se trouve bien au centre
de I'image. Si cela n’est pas le cas, il suffit d’ajuster la position de la croix en
utilisant le module n"2. Une fois I'image centrée, il faut refaire un ajustement
d’origine en utilisant le module n’1. Il ne reste plus qu’a rentrer les coordonnées
de la prochaine structure dans le module n"2 afin de se déplacer vers cette nouvelle
zone. A partir de 1a, les structures ne seront plus observables et seules les marques
d’alignements seront utilisées.

Etape 5 : La procédure d’alignement du logiciel ELPHY utilise la couche
spécifique : layer 63. Dans la structure toutes les marques d’alignements ont été
entourées par un cadre de correspondant a cette couche. Le logiciel ne permet que
I'utilisation de 4 motifs de layer 63 par dessin. Néanmoins, cette limitation peut
étre contournée en dupliquant la structure et en ne laissant a chaque fois que 4
layer 63. En utilisant l'onglet ”Ezxposed layer” du module n’5, il est possible de
choisir la ou les couches qui vont étre insolées. Dans le cas de la procédure d’ali-
gnement, il est nécessaire de ne sélectionner que le layer 63, comme le montre la
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figure A.8. L’insolation concernera la structure qui est ouverte, ou a défaut celle
qui sera sélectionnée dans le module n’3. L’insolation ne prenant en compte que
des aires, nous ajustons seulement les parametres d’insolations qui sont le ”step-
size” ou le "dwell-time”. Une fois ceci effectué, il ne reste plus qu’a sélectionner
"exposure” pour commencer l'insolation.
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F1cURE A.8 — Module d’exposition du logiciel ELPHY

Etape 6 : Le systeme va générer une liste de position et insoler les structures de la
couche sélectionnée les unes apres les autres. Il les répertorie dans 'ordre de leur
création. Il est préférable d’avoir une insolation circulaire. Il est donc nécessaire de
vérifier I'ordre de création des motifs. Le systeme réalise une image de la premiere
zone (cf. figure A.9 (a)). En maintenant le bouton ”“Ctrl” du clavier et le bou-
ton gauche de la souris il est possible de redéfinir la position du centre. Le but
du jeu étant de faire coincider le centre de la croix d’alignement avec le centre de
I'image (curseur vert) (cf. figure A.9 (b)). Cette procédure peut et doit étre réalisée
plusieurs fois. Pour une erreur de repositionnement relativement faible, nous uti-
lisons différentes tailles de marques d’alignements. Avec au maximum trois tailles
de croix, 'erreur obtenue est comprise entre 20 et 80 nm.

Etape 7 : Une fois I'alignement de la zone terminé, il ne reste plus qu’a sélectionner
la couche comprenant les nouvelles structures a insoler (dans exemple il s’agit de
la couche 1) grace au module n°5. Il n’est pas nécessaire de désélectionner la
couche d’alignement. Le résultat obtenu pour une structure avec cette méthode
est présenté sur la figure A.10.

S’il y a plusieurs structures a insoler sur le méme échantillon, il suffit de recom-
mencer la procédure depuis I'étape 4. Une fois la lithographie terminée les étapes
sont les mémes que pour une lithographie par faisceau d’électron classique, a la
différence que le développement se fait sans les ultrasons, pour notamment éviter de
retirer les structures du premier niveau de lithographie.
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FIGURE A.9 — Image d’une marque d’alignement pendant le processus : a) non
alignée, b) alignée apres le processus d’alignement.

F1GURE A.10 — Image MEB du résultat de la structure finale
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