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Introduction

Contexte de la thése

Ma theése s’est déroulée sous la direction de Riad Haidar au sein de I’entité MiNaO (Micro et Nano
Optique) commune au CNRS et a ’ONERA. Issu de la réunion de I'unité CIO du Département d’optique
de 'ONERA et de I’équipe Phydis du Laboratoire de Photonique et de Nanostructures du CNRS, ce la-
boratoire commun meéne des recherches visant a développer des concepts issues de nanotechnologies
pour réaliser et caractériser de nouveaux composants pour 'optique infrarouge. Les aspects fonda-
mentaux des systémes métal-diélectriques micro- et nanostructurés sont constamment étudiés, ce qui

profite aux applications de filtrage spectral, d’imagerie et de détection infrarouge.

Objectifs de la these

Le but de ma thése est de proposer de nouvelles approches pour la conception de structures pério-
diques sub-longueur d’onde opérant dans l'infrarouge. Pour des structures A—périodiques, le rapport
A/A définit des domaines spectraux caractérisés par des propriétés optiques tres différentes, comme le
montre la figure 1.

Les structures périodiques peuvent étre considérées comme des matériaux homogenes dans la limite
des grandes longueurs d’onde, c’est-a-dire pour A/A » 10. Au contraire, un rapport \/A « 1 sera ca-
ractérisé par la présence de plusieurs ordres de diffraction. Entre les deux, les propriétés optiques et les
résonances des nanostructures dans le domaine sub-longueur d’onde sont dues a des mécanismes phy-
siques différents, suivant que la propagation des ondes dans le matériau est décrite par un ou plusieurs
modes ou ordres. Les métamatériaux par exemple, dont les propriétés optiques sont sans équivalents
pour les matériaux naturels, existent typiquement dans ce domaine.

Au cours de cette these, je me suis intéressée a la conception de structures sub-longueur d’onde dans

deux cas différents :

1. un seul mode électromagnétique est propagatif dans le matériau. Dans ce cas, la question po-
sée est celle de 'homogénéisation, c’est-a-dire la possibilité de décrire la réponse optique de la
structure un indice de réfraction effectif. Obtenir une valeur d’indice effectif précise -notamment
négative- est souvent la stratégie suivie pour la conception de métamatériaux. J’ai ainsi évalué
la pertinence de cette approche en étudiant les conditions de ’'homogénéisation et proposé une

méthode de caractérisation applicable a des matériaux artificiels, méme quand I'indice effectif ne
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peut étre défini.

2. plusieurs ordres diffractés sont propagatifs dans le matériaux. Dans ce cas, les propriétés op-
tiques étudiées sont des résonances résultant de la combinaison de modes guidés. Couplés par la
diffraction par un méme réseau périodique, leur interaction complexe permet de construire un
mode résonnant localisé, qui peut étre excité de maniére relativement indépendante de ’angle

d’incidence.

Domaine Domaine sub- Limite des grandes
diffractif longueur d'onde longueurs d'onde
} } >
=1 =10 NN
A A A
N N N

y Ay ey
N

FIGURE 1 - Définition de domaines de fonctionnement de structures périodiques en fonction du rapport longueur
d’onde/période \/\.

Organisation du manuscrit

Ce manuscrit se décompose en deux parties. La premiére est consacrée a la mesure d’indice op-
tique par détermination des coefficients complexes de transmission et de réflexion. Cette détermina-
tion permet de caractériser des propriétés intéressantes pour I'infrarouge, notamment les propriétés
anisotropes, par exemple pour les applications de super-lentille ou de focalisation.

La deuxiéme partie vise d’emblée une application : elle est dédiée a la conception de filtres spectraux a

résonance de mode guidé.

Premiere partie

Le chapitre 1 traite de 'homogénéisation de matériaux optiques artificiels. J’explique pourquoi et
dans quels cas un indice effectif ne étre défini. Dans le cas ou les interactions onde/matiére sont décrites
par un seul mode de constante k, la surface isofréquence suffit a décrire entiérement la propagation
dans le matériau. Adopter cette description pour des métamatériaux a indice négatif par exemple per-
met de montrer effectivement la propriété de matériau main-gauche et de vérifier I'isotropie, qui est
une condition nécessaire pour pouvoir définir un indice effectif. Un algorithme d’inversion est intro-

duit permettant d’extraire la constante de propagation k., connaissant uniquement 1’épaisseur d du
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matériau, a partir de coefficients complexes de transmission et de réflexion ¢ et 7 ; un indice effectif n

peut également étre extrait le cas échéant.

Le chapitre 2 examine plusieurs méthodes de caractérisation de matériaux artificiels. Plus particu-
lierement, les méthodes interférométriques permettant d’accéder aux informations sur la phase des

ondes transmises ou réflechies sont comparées en fonction de deux critéres :
- la possibilité de réaliser les caractérisations sur de larges plages continues de longueurs d’onde,

- la possibilité de réaliser les mémes caractérisations a incidence oblique afin de déterminer les pro-

priétés angulaires des composants.

Le chapitre 3 introduit la méthode expérimentale de détermination de d’amplitudes complexes a I’aide
de réseaux diffractifs constitués des matériaux a caractériser. Cette méthode consiste a extraire les co-

efficients 7 et ¢ a partir des intensités diffractées par les réseaux en transmission et réflexion.

La validité de cette méthode est testée dans le chapitre 4, en étant appliquée a un matériau isotrope
naturel : le nitrure de silicium. Des échantillons suspendus sont fabriqués et des mesures par spectro-
scopie infrarouge résolues en angle sont effectuées. Les différentes étapes permettant la détermination

de I'indice n a partir d’intensités diffractées par les réseaux sont résumées sur la figure 2.

To, T4 Lr 0=k, d | oo > i n
Ry, R; complexes ’

FIGURE 2 - Différentes étapes de la méthode de mesure d’indices optiques de matériaux conventionnels et de nano-
matériaux artificiels a partir d’intensités diffractées Ty, T, Rg et R;.

Deuxieéme partie

La deuxieéme partie est consacrée a la conception de structures métal-diélectriques pour le filtrage
spectral infrarouge. Le chapitre 5 détaille donc l'origine du rayonnement infrarouge et présente des
applications dans ce domaine spectral. Les filtres infrarouge métal-diélectriques a résonance de mode
guidé (GMR) sont introduits et leurs propriétés examinées : sensibilité a la polarisation, réjection, to-

lérance angulaire.

L’influence de la symétrie sur la réponse optiques des filtres GMR métal-diélectriques est étudiée dans
le chapitre 6 : la problématique est la conception de ces structures GMR sur substrat. Un formalisme

matriciel est introduit permettant de définir et restaurer la symétrie des structures GMR.

Ce nouveau cadre mathématique est appliqué dans le chapitre 7 a la conception de filtres GMR tolé-

rants angulairement sur substrat.






Premiere partie
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~ Chapitre 1
Motivations pour la caractérisation de

nanomatériaux optiques artificiels

Mon objectif est d’étudier ’homogénéisation de nanomatériaux artificiels. Ce chapitre a pour
but d’énoncer les conditions nécessaires a I’attribution d’un indice de réfraction effectif. La
possibilité de définir cet indice est discutée pour le domaine sub-longueur d’onde. Cependant,
ces matériaux sont souvent anisotropes, et un indice effectif unique ne peut pas toujours étre
défini. Une approche est finalement introduite pour extraire un ou plusieurs indices, ou plus

généralement des parametres effectifs de propagation ; elle sera appliquée dans le chapitre 4

a des matériaux conventionnels isotropes.

1.1 Introduction

FIGURE 1.1 - Schéma illustrant I’équivalence vis-a-vis d’une onde incidente de vecteur d’ondek a la longueur d’onde
A, entre un matériau artificiel A-périodique constitué de deux matériaux homogénes conventionnels, et un matériau
homogene effectif d’indice nes s, de méme épaisseur d.

La question posée par 'homogénéisation est celle de I’équivalence entre un matériau artificiel (ou

composite) et un matériau constitué d’'un milieu homogene d’indice effectif neg (cf figure 1.1). Par
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la suite, les deux matériaux équivalents sont supposés de méme épaisseur physique d!. La descrip-
tion d’'un matériau composite par un indice effectif est souhaitable car les interactions lumieére-matiere
peuvent dans ce cas étre restreintes a un probléme de réfraction-réflexion, et considérablement simpli-
fiées par les relations de Fresnel.

En premier lieu, la caractérisation d’'un matériau composite par un indice effectif nécessite que I'onde
électromagnétique se propageant dans le milieu ne "voie" pas ses inhomogénéités. Ainsi pour un ma-
tériau artificiel A-périodique, I'approximation est d’autant plus correcte que la longueur d’onde est
grande devant la période, comme illustré sur la figure 1.2 (a); la condition A»A correspond a la li-
mite quasi-statique [2]. Dans ce cas, les amplitudes des composantes du champ électrique paralléles
aux interfaces et de la composante du champ déplacement électrique perpendiculaire aux interfaces
varient peu en fonction de la position a I’échelle d’'une période. Pour des matériaux constitutifs 1 et 2
isotropes, un tenseur de permittivité effectif peut souvent étre défini en moyennant les champs élec-
tromagnétiques, mettant en évidence des propriétés uniaxes ou biaxes. Deux modes électromagné-
tiques sont supportés par un milieu uniaxe : le mode ordinaire et le mode extraordinaire. L’équivalence
entre un matériau périodique 1D et un matériau uniaxe est démontrée théoriquement en limite quasi-
statique [3, 4]. Le tenseur de permittivité implique une surface isofréquence circulaire pour le mode
ordinaire et elliptique pour le mode extraordinaire 2. L’intersection de ces deux courbes avec I'axe k,
permet d’extraire 'indice ordinaire n, et 'indice extraordinaire n¢,. Ainsi, deux indices permettent la
description de ce milieu homogeéne uniaxe. Cependant, une onde extraordinaire se propageant dans
une direction oblique donnée, définie par une vecteur d’onde k, voit un indice effectif différent de n.,
et de n, (|k|7éneo%). Cela illustre la différence entre les parametres du matériau (n, et n.,) et les pa-
ramétres de propagation, les premiers étant insuffisants pour caractériser la propagation des ondes a
incidence oblique. Par exemple, pour une onde extraordinaire se propageant a incidence oblique, le
vecteur de Poynting, perpendiculaire a la surface isofréquence, donne la direction du flux d’énergie
qui n’est alors pas colinéaire au vecteur d’onde.

L’homogénéisation permet également pour concevoir des métamatériaux a indice négatif, c’est-a-dire
avec neg < 0. Les métamatériaux a indice négatif ont été introduits d’'un point de vue théorique
par Veselago en 1968 [5] : un milieu présentant simultanément une permittivité € et une perméabi-
lité 1 négatives a un indice de réfraction négatif n = —,/eu. Sous ces conditions, le vecteur d’onde
k = (kg,ky, k.) et le vecteur de Poynting sont anti-paralléles : cela signifie que la phase et I'éner-
gie de I'onde se propagent en sens opposés avec k, < 0. Un indice négatif correspond ainsi a une
propriété de propagation non conventionnelle. De tels matériaux dits main-gauche sont réalisables
en assemblant des briques élémentaires présentant une forte réponse électrique et une forte réponse
magnétique simultanément. Les Split Ring Resonators (SRRs) sont des nano-objets métalliques sus-
ceptibles d’étre utilisés comme briques élémentaires pour constituer ces milieux composites (premiére
réalisation d’un matériau a indice négatif avec des SRRs dans le domaine des micro-ondes en 2001

par Shelby et al. [6]). Cependant, aux fréquences optiques, les milieux a indice négatif composés de

1. D’autres travaux proposent des matériaux équivalents en recherchant un indice effectif et une épaisseur optique [1] &
la fois.

2. Dans I'ensemble du manuscrit, je distinguerai les termes de relation de dispersion et de surface isofréquence. La relation
de dispersion est la courbe k. = k. (k)|,w) & incidence fixée par k| et la surface isofréquence est la courbe k. = k. (k),wo) &
la fréquence wy fixée. A noter, une surface isofréquence circulaire ou elliptique fait référence a la partie réelle de k..



1.2 Homogénéisation en limite quasi-statique

SRRs ne peuvent étre obtenus que dans le domaine sub-longueur d’onde c’est-a-dire quand A ~ A (cf
figure 1.2(b)) car les résonances associées tendent a disparaitre en se rapprochant de la limite quasi-
statique [7, 8]. Par ailleurs, ’homogénéisation est plus complexe d’'un point de vue théorique dans le
domaine sub-longueur d’onde.

Je souhaite donc étudier dans quelle mesure ’homogénéisation est utile dans la conception de proprié-

(a) (b)
A>>A\ A~

A A

FIGURE 1.2 — Schéma illustrant les domaines définis par le ratio période/longueur d’onde pour un matériau 1D
A-périodique : (a) la limite quasi-statique quand A\ » A et (b) le domaine sub-longueur d’onde A\ ~ A.

tés optiques reposant éventuellement sur des caractéristiques de propagation non conventionnelles. Je
distinguerai ’homogénéisation en limite quasi-statique de celle dans le domaine sub-longueur d’onde.
Dans les deux cas, des parameétres effectifs seront définis. Dans la limite quasi-statique, les matériaux,
homogénes, ont un indice effectif pour lequel une expression analytique peut étre établie. Dans le
domaine sub-longueur d’onde, I'indice effectif pourra étre défini comme l’indice de Bloch du mode
fondamental ou du mode le moins atténué pour des structures périodiques. Je décrirai finalement 1’al-
gorithme d’inversion mis en ceuvre dans le chapitre 4 qui permet d’extraire ces parameétres effectifs a

partir de coefficients complexes de transmission et de réflexion.

1.2 Homogénéisation en limite quasi-statique

En limite quasi-statique, les matériaux sont équivalents a des milieux homogénes. Je ne considére
que des matériaux non magnétiques (1 = 1) pour constituer les composites, comme c’est principa-
lement le cas aux longueurs d’ondes optiques. La détermination de la constante diélectrique de ces

matériaux artificiels est toutefois différente suivant qu’ils soient uni-, bi- ou tri-dimensionnels.

1.2.1 Biréfringence de forme

Considérons un matériau A-périodique selon 'axe x comme celui de la figure 1.1, fait de deux

matériaux diélectriques 1 et 2 de permittivités €; et e complexes. L’anisotropie géométrique de cette
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structure entraine une biréfringence dite de forme [9]. Les fractions volumiques f; et f> sont intro-
duites, avec f1 + fo = 1.

Considérons tout d’abord une onde incidente polarisée selon « telle que son champ électrique est
perpendiculaire a 'interface entre les deux milieux 1 et 2. En limite quasi-statique, le champ dans cha-
cun des matériaux peut étre considéré uniforme. La composante normale de I'induction électrique est
nécessairement continue a l'interface entre les deux milieux diélectriques. Par conséquent, I'induction
électrique D a la méme valeur dans les deux milieux diélectriques et s’écrit en fonction des champs
électriques E; et Eo

D=¢E; ou D = e Es, (1.1)

et le champ électrique moyen < E > sur le volume total s’écrit

<E>= ﬁD + éD. (1.2)
€1 €2
Une permittivité effective associée a un champ électrique perpendiculaire aux interfaces ¢ peut ainsi

étre introduite, avec D = ¢ < E >:

N + é)*1 =< ->"1, (1.3)

el =(
€1 € €

De méme, pour une onde incidente polarisée y ou z telle que son champ électrique est paralléle a

I'interface, la continuité de la composante tangentielle du champ électrique permet d’écrire
D; =qE et D, = & E, (1.4)

E étant constant dans les milieux diélectriques 1 et 2. Une permittivité effective, associée & un champ
électrique parallele aux interfaces est également introduite en moyennant I'induction électrique sur le

volume total : < D >= 6||E. On obtient :
€ = fie1 + foeo =< e > . (1.5)

Un matériau 1D périodique présentant une biréfringence de forme est décrit par un indice ordinaire
1 o . 1 e . .
no = (€)2 et un indice extraordinaire n., = (¢1)2. La permittivité effective est un tenseur é d’'un

matériau uniaxe qui s’écrit

e, 0 O
E=10 e 01, (1.6)
0 0 ¢

suivant les coordonnées cartésiennes définies sur la figure 1.1. Les deux surfaces isofréquences, circu-
laire pour la polarisation TE (champ électrique perpendiculaire au plan d’incidence zz2) et elliptique
TM (champ magnétique perpendiculaire au plan d’incidence xz), sont établies connaissant le tenseur
de permittivité [10] ; elles permettent finalement une analyse complete de la propagation des ondes

dans ce matériau (phase, flux d’énergie) dans toutes les directions.
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Les expressions analytiques simples pour ces indices permettent de concevoir facilement des dis-
positifs exploitant cette biréfringence de forme, comme par exemple des lames a retard [11-13], des

polariseurs [14,15] ou des couches anti-reflets [16].

1.2.2 Théories des milieux effectifs

L’équivalence entre des matériaux artificiels 2D ou 3D et des milieux homogeénes uniaxes ou biaxes,
plus complexe a démontrer, est souvent admise en limite quasi-statique. Les théories des milieux effec-
tifs visent a relier la permittivité effective des matériaux composites a celles de leurs constituants [17].
La formule de Rayleigh donne par exemple la permittivité effective d’un milieu composé d’inclu-
sions sphériques dans un milieu homogene en fonction du seul parametre de fraction volumique des
sphéres [18]. La théorie de Maxwell-Garnett [19] a été utilisée a plusieurs reprises pour déterminer
les permittivités associées a des milieux composés de nanofils semiconducteurs [20] ou métalliques
considérés uniaxes [21-23] alignés verticalement dans l’air ou dans une matrice diélectrique. Dans ce

cas la théorie de Maxwell-Garnett repose sur deux approximations :
(i) le champ électrique est homogéne suivant une section horizontale d’un nanofil,
(ii) le champ a l'extérieur des nanofils est égal au champ externe d’excitation du systéme.

L’approximation (i) est valable quand la fraction volumique des nanofils f; est faible (f; «1). La réali-
sation technologique de la condition de la limite quasi-statique A>» A nécessite des milieux de nanofils
denses. Satisfaire la condition f;«1 a été permis par la croissance électrochimique d’argent dans des
matrices poreuses diélectriques [22,23] et par croissance épitaxiale [20,24], selon une approche de fa-
brication bottom-up (voir figure 1.3). En fait, il faut craindre que ces contraintes soient incontournables

pour des milieux désordonnés et que la réduction d’échelle ne soit pas toujours possible pour des mi-

lieux composites périodiques.

@

FIGURE 1.3 — Vues de coupe par microscopie électronique d balayage de nanofils d’argent dans une matrice poreuse
d’alumine extraites de la référence [23], (a) au centre de I’échantillon et (b) au bord de Uéchantillon, les nanofils
ayant une vitesse de croissance plus faible au bord. La distance moyenne entre les nanofils de diamétre moyen 50
nm est de 110 nm. Le phénoméne de réfraction négative est mise en évidence a A = 600 nm.

L’approximation (ii) est vérifiée uniquement quand les nanofils sont distribués de facon isotrope. Dans

11
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le cas de nanofils alignés verticalement considérés comme un milieu uniaxe ou biaxe, seule la derniére
composante diagonale du tenseur de permittivité a une expression analytique simple égale a < € > [25].
Pour calculer les deux premiéres composantes diagonales du tenseur de permittivité, la théorie de
Maxwell-Garnett est adaptée en ajoutant un facteur de dépolarisation dépendant de la forme [26] ou
en prenant en compte la contribution des champs rétro-diffusés par les nanofils au champ total a I'ex-
térieur des nanofils [27].

La répartition aléatoire des nanofils et les défauts créés par ’'absence de nanofils par endroits (comme
le montre la figure 1.3) font toutefois craindre la diffusion de la lumiére par ces milieux. La diffusion est
finalement 'une des raisons pour lesquelles les théories des milieux effectifs peuvent étre inapplicables
a des milieux de nanofils disposés aléatoirement et fabriqués par des approches bottom-up.

Les applications et propriétés de ces milieux sont diverses. Des milieux homogénes a base de nanofils
semiconducteurs peuvent étre exploités comme couches anti-reflets [24]. Un phénomeéne de réfraction
négative peut étre observé a l'interface entre un milieu composé de nanofils métalliques alignés ver-
ticalement et le vide [21-23, 26]. Pour des ondes polarisées dans le plan d’incidence, une relation de
dispersion hyperbolique est établie quand la derniere composante du tenseur de permittivité (suivant
z) est négative. Ces milieux, appelés hyperboliques ou indéfinis [28], sont cités pour des applications
de focalisation et imagerie sub-longueur d’onde. Comme illustré sur la figure 1.4, le flux d’énergie est
réfracté négativement, c’est-a-dire du méme c6té de la normale. La direction est donnée par celle du
vecteur de Poynting perpendiculaire a la surface isofréquence et le sens est déterminé en accord avec
le signe de dw/dk dans toutes les directions de propagation k (une relation hyperbolique n’est donc
pas une condition suffisante pour observer un phénoméne de réfraction négative, le signe de dw/dk
a wp devant étre déduit de la relation de dispersion pour des valeurs voisines de wg [21,29]).3. Ainsi,
Iexemple des matériaux indéfinis montre que la réfraction négative n’est pas nécessairement asso-
ciée a des matériaux main-gauche a indice négatif. Cet exemple illustre encore une fois la nécessité
de connaitre les relations de dispersion pour expliciter parfaitement les propriétés de propagation des
ondes dans les matériaux artificiels.

Exploiter la réfraction négative des milieux hyperboliques permet de concevoir des systémes d’image-
rie avec une résolution sub-longueur d’onde [27] en exploitant le phénoméne de réfraction négative.
Cependant, contrairement aux métamatériaux a indice négatif, le phénomeéne de réfraction négative
pour les métamatériaux indéfinis non magnétiques ne repose pas sur un mécanisme résonant [28].
Cela permet de réduire les pertes ohmiques dues au métal dans le visible : Patténuation a travers une
mono-couche du matériau main-gauche considéré par Dolling et al. [30] est trois ordres de grandeur
plus importante que I'atténuation (pour une épaisseur équivalente) a travers le matériau hyperbolique

de la référence [22] a 780 nm.

3. Dans le manuscrit, la direction du vecteur de Poynting et celle de la vitesse de groupe (cf figure 1.4) désignent indiffé-
remment la direction du flux d’énergie. Cependant, la vitesse de groupe vg est définie par vg = Viw(k). Le flux d’énergie
est donc par définition perpendiculaire a la surface isofréquence et va dans le sens ou la surface isofréquence s’étend quand
la fréquence w augmente, cf le signe de dw/dk > 0 pour une direction k fixée.
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FIGURE 1.4 — Phénomeéne de réfraction négative a l’interface entre un milieu isotrope et un milieu anisotrope homo-
geéne composé de nanofils métalliques dans une matrice diélectrique (figures reproduites a partir de la référence [21]).

Propriétés de propagation des ondes. (a) Réfraction positive de la vitesse de phase et de la vitesse de groupe entre
deux milieux isotropes représentés par des surfaces isofréquences circulaires ; (b) réfraction négative de la vitesse de

groupe (flux d’énergie) due une dispersion hyperbolique. Réfraction d’une onde plane sur un milieu 3D constitué
de nanofils métalliques. (a) Une onde polarisée TM a un champ magnétique perpendiculaire aux nanofils; (b) dis-
tribution du champ magnétique transverse réfracté dans le milieu 3D de nanofils sous incidence oblique (les fléches
blanches indiquent la direction du flux d’énergie qui subit une réfraction négative).

1.3 Homogénéisation de structures périodiques dans le domaine sub-

longueur d’onde

Plusieurs stratégies peuvent étre envisagées pour homogénéiser des matériaux périodiques dans
le domaine sub-longueur d’onde. La principale difficulté est de tenir compte de la dispersion spatiale

caractérisant ce domaine.

1.3.1 Développement de 'indice effectif en série de Taylor

Pour une structure périodique de période A, la limite quasi-statique est déterminée par la condi-
tion : A/X\ — 0. Cette limite correspond a la borne supérieure du domaine sub-longueur d’onde; la
borne inférieure est la longueur d’onde de Rayleigh Ar donnée par la formule du réseau, et coincide
avec 'apparition d’un ordre diffracté . Mais avant méme I’apparition d’ordre diffractés, on congoit que
Papproche quasi-statique ne décrit plus bien le systéme. Une meilleure approche pour déterminer un

indice effectif neq consiste a I’écrire sous la forme d’un développement de Taylor en A/ :
ner(A) = n@ + n@(A/N)2 + n®W AN . (1.7)

Pour des réseaux 1D, des expressions analytiques des permittivités effectives ont été obtenues sous cette
forme pour la polarisation TE jusqu’a 'ordre 2 et pour la polarisation TM jusqu’a ordre 4, pour tout

angle d’incidence [31]. Cependant, les surfaces isofréquences dévient du cercle et de I'ellipse attendus

4. Strictement, c’est la condition d’apparition d’un ordre diffracté est A < 2A, en incidence rasante.
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a partir du terme d’ordre 4 pour la polarisation TE et du terme d’ordre 2 pour la polarisation TM.
Ces déviations mettent en évidence le phénomeéne de dispersion spatiale caractéristique du domaine

sub-longueur.

1.3.2 La dispersion spatiale

La dispersion spatiale traduit 'influence de courants induits. Un milieu sujet a la dispersion spa-
tiale est appelé de facon équivalente un milieu non-local, faisant référence au fait que ces courants
induits dépendent non-localement du champ électrique ou du champ magnétique ; cela signifie que le
courant de déplacement en un point r dépend du champ électrique en un point voisin r’. Les champs
créés par ces courants sont définis par les équations de Maxwell, celles-ci devant étre complétées par
des relations constitutives pour décrire comment les courants sont générés [32]. Il existe deux sources
principales de la dispersion spatiale, la premiére étant le rapport A/\, et la seconde les interactions
entre les résonateurs (notamment magnétiques). Dans le cas d’une faible dispersion spatiale, la relation
constitutive entre la densité de courant de conduction j. et le champ électrique électrique E (autre-
ment dit, la conductivité) peut étre développée jusqu’a 'ordre 2. Le terme d’ordre 1 pilote le couplage
électromagnétique (entre E et H) et conduit a des relations constitutives bi-anisotropes D(E, H) et
B(H, E); le terme d’ordre 2 méne a des relations constitutives entre (D,E) et (B,H) anisotropes mais
non-dispersives spatialement [33]. Pour de tels milieux non-dispersifs, les solutions des équations de
Maxwell peuvent étre facilement déterminées en utilisant des conditions aux limites standard (conti-
nuité des composantes tangentielles de E et H et des composantes normales de D et B). Les solutions
sont plus difficilement accessibles pour les milieux avec des relations constitutives bi-anisotropes, des
conditions aux limites supplémentaires étant requises [34]. Finalement, pour une faible dispersion spa-

tiale, ces relations constitutives peuvent étre mises sous la forme :
D(I’, (,U) = EOE(W)E(I.’ w)? (1.8)

B(I‘,(JJ) = MOM(W)H(I'7W)7 (1.9)

ou € et i1 sont des tenseurs de second ordre. Ainsi, des nanomatériaux composites présentant une faible
dispersion spatiale peuvent étre considérés comme des milieux effectifs homogeénes anisotropes pos-
sédant des propriétés magnétiques, quand bien méme les matériaux constitutifs sont non-magnétiques
(notamment les métaux avec fmstq; = 1). A ce stade, il est trés important de remarquer que les pro-
priétés non conventionnelles intéressantes des métamatériaux, comme par exemple la chiralité ou les
propriétés magnétiques, sont dues a ces courants induits. En effet, le couplage électromagnétique est
piloté par le terme de premier ordre de la conductivité et donc disparait avec ce dernier ; les phéno-
meénes dus aux propriétés magnétiques tels que la réfraction négative [35] ou les modes a permittivité
nulle [36-38] ne sont alors plus observables. De méme, ce terme de premier ordre est toujours absent
pour des milieux non chiraux.

Siles tenseurs € et ;1 dépendent du vecteur d’onde k, ’hypothése de faible dispersion spatiale est remise
en question, et ’homogénéisation n’a alors pas de sens [33,39]. Un indice effectif unique peut étre attri-

bué a un milieu effectif si sa surface isofréquence ne dépend pas de k. De méme, ’hypothese de faible
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dispersion spatiale pour des matériaux effectifs anisotropes peut étre vérifiée en comparant les surfaces
isofréquences a celles attendues pour des matériaux uniaxes ou biaxes. La dépendance suivant k des
parametres effectifs a des conséquences sur la conception des métamatériaux. Par exemple la réalisa-
tion de métamatériaux a indice négatif pour application de super-lentille [40] nécessite de trouver un
compromis entre ’homogénéisation et existence de propriétés magnétiques. Pour une faible disper-
sion spatiale un indice effectif n.y; = —1 a tous les angles d’incidence pourra étre défini; en revanche
il sera difficile de le réaliser en pratique car les résonances (plasmoniques) a 'origine des propriétés

magnétiques sont alors de faibles intensités et tendent a disparaitre [33].

Dans le cas d’une dispersion spatiale non négligeable, les parameétres effectifs dépendent du vecteur
d’onde k et ne sont alors pas propres au milieu, mais décrivent plutét l'interaction d’un champ élec-

tromagnétique avec celui-ci : le recours a des parametres effectifs de propagation est alors nécessaire.

1.3.3 Cas des structures périodiques

Modes de Bloch

Les métamatériaux optiques présentant des propriétés magnétiques sont typiquement composés
d’unités élémentaires distribuées périodiquement dans les trois directions de I'espace. Ces unités élé-
mentaires peuvent étre faites par exemple de SRRs, d’empilements métal-diélectrique ou de fishnets
[28], ces derniéres permettant d’obtenir un comportement main-gauche avec des pertes ohmiques ré-
duites [41]. Les modes électromagnétiques associés a ces structures périodiques sont les modes de
Bloch °. Le matériau peut étre périodique suivant une, deux ou les trois directions ; au lieu d’une seule
période A on pourra définir au besoin les périodes A,, A, et A.. Chaque mode de Bloch d’ordre m
est décrit comme une superposition d’ondes planes dont les amplitudes sont périodiques ; la résultante
s’écrit :

E,.(r,t) = eKm T Z EgvmeiG're*i“t. (1.10)
G

G définit l'espace réciproque qui comprend I'ensemble des vecteurs réseaux. Chaque mode est ca-
ractérisé par la composante longitudinale k. ,, de son vecteur d’onde ky,. Un indice de Bloch np ,
peut étre également introduit pour chacun des modes, comme par exemple dans le cas d’un matériau

unidimensionnel de période A, suivant z :

o . 21 )
En(r,t) = ¢ X memz N g, el et i) it (1.11)
p

Approximation du mode fondamental

Trois conditions doivent étre réunies pour considérer un matériau effectif homogeéne [25,42,43] :

5. La littérature fait la distinction entre les modes de Bloch se propageant dans le plan de périodicité (k. = 0) et ceux
se propageant perpendiculairement a ce plan (k. # 0). Cela permet de distinguer les cristaux photoniques pour lesquels des
bandes interdites existent, des métamatériaux périodiques pour lesquels ces bandes tendent a disparaitre a mesure que k.
augmente.
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CHAPITRE 1 : Motivations pour la caractérisation de nanomatériaux optiques artificiels

(0)

(iii)

Seul 'ordre 0 se propage dans le milieu incident d’indice n; et dans le milieu de sortie d’indice na,
les autres ordres étant évanescents. Cette premiere condition est déduite de la formule du réseau,

I’inéquation suivante devant étre satisfaite :

A - 1
A max(ni,ne) +nysinf’

(1.12)

avec 6 'angle d’incidence. Cela définit une valeur de coupure correspondant a une anomalie de
Rayleigh : A = A, coincide avec un ordre évanescent devenant propagatif. Cette valeur A, est
indépendante de la géométrie du matériau périodique, mais pas des conditions d’illumination

— A 3inci
(A = max(na) & incidence normale).

Seul un mode de Bloch se propage dans le milieu composite ; il s’agit la plupart du temps du mode
fondamental donné par I’équation 1.11 avec m = 0. Les autres modes de Bloch, évanescents, se
caractérisent par des constantes de propagation k. ,,, (avec m > 0) complexes ou de partie imagi-
naire grande devant celle du mode fondamental. Cela introduit une seconde coupure structurelle
A5 qui dépend a la fois de la géométrie du réseau et de 'angle d’incidence contrairement a A..
Pour un réseau carré périodique bi-dimensionnel air/diélectrique d’indice ng, il a été démontré

analytiquement que A; = \/ng a incidence normale, quelle que soit la taille des structures [42].

L’influence des modes évanescents est négligeable. Cette condition n’est pas valable dans le cas
de matériaux artificiels périodiques 1D ou 2D de faible épaisseur. En effet, les modes évanescents
peuvent contribuer au transport de I’énergie d’une interface a une autre par effet tunnel et créer
des interactions multi-modes aux interfaces en se couplant avec le mode fondamental. Pour des
matériaux diélectriques invariants suivant z, U'influence des modes évanescents peut étre négli-
gée si ’épaisseur est supérieure a un quart de la longueur d’onde. A contrario, un métamaté-
riau diélectrique de trés faible épaisseur est semblable a une couche de matériau isotrope avec
No = Neo =< € >3 [44]. Pour un métamatériau 3D de type fishnet, 'influence des modes évanes-
cents peut étre atténuée en augmentant la période A, [45]. La transition d’une lame mince a un
métamatériau massif composé de SRRs et de fils métalliques se traduit ainsi par le passage d’'un
indice effectif négatif a un indice positif [46]. En fait, un indice effectif qui varie avec Iépaisseur
ou le nombre de périodes suivant z ne peut pas correspondre & un matériau effectif homogene
du fait de I'influence des modes de Bloch de plus hautes énergies. Cela introduit une contrainte

technologique forte, Pempilement multi-couche devant présenter un nombre suffisant de couches.

L’approximation du mode de Bloch fondamental est introduite si ces trois conditions sont remplies

[45, 47]. La propagation des ondes dans les matériaux artificiels et les réflexions/transmissions aux

interfaces sont alors complétement caractérisées par deux parameétres effectifs associés au mode de

Bloch le moins atténué : les composantes longitudinales du vecteur d’onde et de I'impédance de ce
mode [45].
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1.4 Algorithme d’extraction de parameétres effectifs a partir de coefficients complexes de transmission et
de réflexion d’une couche de métamatériau

1.3.4 Conception de propriétés optiques et caractéristiques de propagation

Dans le cadre de 'approximation du mode de Bloch fondamental il est préférable de concevoir des
propriétés optiques en imposant des souhaits non pas sur des parametres effectifs du milieu, mais sur
les parametres effectifs de propagation. Ainsi, une approche d’ordinaire appliquée a des cristaux pho-
toniques [48] a récemment été utilisée pour des métamatériaux [29, 49, 50]. Elle consiste a compenser
les effets de la dispersion spatiale pour obtenir la courbe isofréquence souhaitée. La dispersion spatiale
est une particularité qui est souvent recherchée dans le cas des cristaux photoniques, mais qui peut
étre nuisible pour certaines applications des métamatériaux. L’avantage de cette démarche basée sur
la forme souhaitée de la surface isofréquence est de permettre de s’affranchir du probléme de I’ho-
mogénéisation et des effets non-locaux pour les métamatériaux. Connaissant la surface isofréquence

e 2
w = w(ky, ky, k.) =const., les dérivées g’gi et %kk;z

Il
tion. Paul et al. ont appliqué cette approche pour un métamatériau de type fishnet [49] (cf figure 1.5).

contrélent respectivement la réfraction et la diffrac-

Une surface isofréquence sphérique est nécessaire pour concevoir un indice effectif négatif pour les
applications d’imagerie sous la limite de diffraction ; si la composante longitudinale du vecteur d’onde

ne varie pas avec la composante transversale, une propagation sans diffraction peut étre créée, avec
%k
Okl

ture fishnet (parametres géométriques et constantes diélectriques). La structure initiale n’est ni uniaxe

~ 0. L’optimisation de ces métamatériaux est possible en changeant les parameétres de la struc-

ni biaxe a cause de la dispersion spatiale, tandis que la structure optimisée est isotrope (cf figure 1.5
(a)). Les performances de cette lentille sont ainsi améliorées : les images de deux faisceaux gaussiens
initialement séparés dans le plan focal image se superposent dans le plan focal objet pour la structure

initiale, et sont au contraire résolues dans le cas de la structure optimisée pour (cf figures 1.5 (b), (c),

(d))

1.4 Algorithme d’extraction de parameétres effectifs a partir de coef-
ficients complexes de transmission et de réflexion d’'une couche

de métamatériau

Jai montré que 'approximation du mode de Bloch fondamental est un cadre qui permet de traiter
le probléme de ’homogénéisation et d’avoir une approche raisonnée pour la conception de proprié-
tés optiques et caractéristiques de propagation. Les parameétres effectifs des métamatériaux peuvent

toutefois étre introduits par d’autres approches théoriques, comme par exemple :
- le recours aux moyennes spatiales de champs électromagnétiques locaux [51],

- l'approche multipolaire, qui repose sur la prise en compte des moments dipolaires (voire quadri-

polaires) électriques et magnétiques créés par des charges oscillant dans le matériau [52-54],
- I’étude des réflexion et transmission sur une seule interface [45,55].

Un des buts visés par la définition d’indices effectifs est de pouvoir calculer les amplitudes complexes
de réflexion et transmission d’un dipotre ou d’'une couche mince. Il est donc naturel d’accéder aux para-
metres effectifs en inversant ces amplitudes complexes. Cette méthode a été introduite par Nicholson,

Ross et Weir [56, 57], puis appliquée par Smith et Soukoulis a incidence normale pour des nanofils
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FIGURE 1.5 - Figures reproduites a partir de la référence [49]. A gauche : schéma d’un métamatériau fishnet composé
d’empilements de quatre couches fonctionnelles nanostructurées métal/diélectrique/métal. Au cours de I'optimisation
de la structure, les paramétres P, P, P,, w, et w, sont inchangés; les paramétres modifiés sont les épaisseurs de
diélectrique (Al,Ga1_,As) et de métal (argent) pour chacune des couches fonctionnelles, ainsi que la permittivité du
diélectrique via le paramétre steechiométrique x. A droite : (a) partie réelle de la composante longitudinale du vecteur
d’onde k, en fonction de la composante transversale k., pour la structure fishnet de départ (ligne discontinue) et la
structure optimisée (ligne en trait plein), superposée avec la courbe circulaire idéale (trait pointillé). (b) Contraste dans
le plan image associé aux images de deux faisceaux gaussiens en fonction de la distance qui les séparent initialement
dans le plan objet, pour la structure initiale (ligne discontinue) et pour la structure optimisée (ligne en trait plein).
Pour une méme distance initiale de 61m entre les faisceaux gaussiens, (c) formation des images a travers la lentille
pour la structure de départ et (d) pour la structure optimisée.

métalliques et des SRRs [58], et récemment généralisée par Menzel et al. a incidence oblique pour
une structure fishnet [59]. 1l est possible d’effectuer 'inversion a partir de coefficients r et ¢ obtenus
expérimentalement ou par le calcul; les méthodes numériques et analytiques sont diverses : les coef-
ficients peuvent étre calculés a partir d’'un formalisme de matrices de transfert [60] ou un formalisme
de matrices de scattering (par exemple, le code de calcul MULTICS présenté dans le chapitre 3 est basé
sur un formalisme de matrices S). Dans le cadre de 'approximation du mode de Bloch fondamental,
les réflexion et transmission de la couche de métamatériau sont calculés en appliquant des conditions
aux limites standards au lieu de conditions périodiques. Cette méthode est également applicable a des
matériaux homogenes naturels, notamment aux diélectriques. Dans les deux cas, le but est d’extraire
la constante de propagation k, et 'impédance Z caractérisant I'onde plane unique ou par analogie
I'unique mode de Bloch propagatif supporté par le matériau.

Soient r et ¢ les amplitudes complexes de réflexion et de transmission d’une couche d’épaisseur d ho-
mogene éclairée sous incidence oblique, comme l'illustre la figure 1.6.

Dans les milieux extérieurs, les composantes des vecteurs d’onde transverses au plan de la couche

valent :
w?
ki = \/0261(k17 w):u'i<k$7w) - km2a (1-13)
w2
ky = 725t(kx7w)ﬂt(kx7w) - kx2' (1.14)
C
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k,: (ko). Hi(ke,w)

FIGURE 1.6 — Schéma de la couche de (méta)matériau homogéne d’épaisseur d et définition des composantes des
vecteurs d’onde.

D’apreés les références [58,59], la constante de propagation k., est extraite selon la formule :

ki(1— 12) + ky(t/A)?
/A k(=) + k(1 +7)]

k.d = £ arccos { } +2pm,pe”Z (1.15)

avec A = 1 pour la polarisation TE et A = /€;u/€11; pour la polarisation 7M. Une impédance

généralisée £ est aussi extraite :

E(kp,w) = i\/kg(r — 1% = ki(t/4)° (1.16)

(r+1)2 = (t/4)°

Pour une onde se propageant dans le sens des z croissants, le signe de &, est choisi de facon ce que sa
partie imaginaire soit > 0 (convention e~“) pour assurer une décroissance exponentielle de I'onde .
De plus, ¢ = k.d, le déphasage associé a la propagation de 'onde a travers la couche d’épaisseur d, est
nul quand A — 0, ce qui n’est pas toujours accessible en pratique, donc p vaut alors 0 ; le nombre de
branche p est ensuite ajusté pour assurer la continuité de ¢ quand A diminue.® A incidence normale,
& estreliée a 'impédance 7 :

1w w

— et ™™ : £(0,w) = Z—. (1.17)

TE:£(0.w) = - ;

. 2 T . .
6. Dansle casou k; = k; = “CJT — k.2, c’est-a-dire dans le cas d’une couche d suspendue dans lair, j’ai introduit

2ki&r pour faciliter Uextraction de ¢ : k.d = + arccos (#) + 2pm, sisin(k.d) > 0 et

i(€2—k; )t

k.d = 2w — <i arccos (#)) + 2pm, sisin(k.d) < 0.

en plus sin(k.d) =
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CHAPITRE 1 : Motivations pour la caractérisation de nanomatériaux optiques artificiels

Pour un milieu passif, la condition (Z) > 0 permet ainsi de déterminer le signe de £ a incidence
normale. Par ailleurs, comme I'impédance généralisée ¢ est définie par :
k. (ky,w)

TE : £(kp,w) = m et TM : &(kp,w) =

k. (ky,w)

T ) (1.18)

pour les deux polarisations T'E et T'M, la continuité de €, i et k, permet de justifier le signe de
&(kyz,w) [61]. On extrait donc ensuite x puis € pour la polarisation T'E, et € puis u pour la polarisation
T'M en appliquant les formules suivantes :

w? ko2 + k.2 (kyyw) w? ko? + k.2 (ky,w)
TE : % e(ky,w) = i t TM 2k, w) = o T W)
c? €(hz, ) ke, w) ¢ c? pllz, @) €(ky,w)

(1.19)

Un indice effective unique peut éventuellement étre écrit si la dépendance en k, n’est pas observée :

Vhe? + ke (ko)
+

n(ky,w) = e

(1.20)

Cette derniére étape n’est pas nécessaire car la propagation est déja entiérement décrite par k., €(ky, w)

et u(ky,w), 'impédance Z est donnée par :

Z(kyyw) = + (1.21)

toujours en imposant £(Z) > 0.

Dans le cas d'un matériau isotrope, par exemple un diélectrique, I'indice sera simplement calculé par :

n = k,c/w.

Cet algorithme d’inversion pourra servir a valider 'approximation du mode de Bloch fondamental,
les coefficients complexes r et ¢ de départ pouvant étre obtenus par le calcul ou expérimentalement.
Si Papproximation est vérifiée, k, et Z correspondent exactement a la constante de propagation et

I'impédance du mode de Bloch.

1.5 Conclusion

L’homogénéisation de nanomatériaux optiques est a traiter différemment suivant que I'on est en
limite quasi-statique (A » A) ou dans le domaine sub-longueur d’onde (A ~ A). En limite quasi-
statique, des expressions analytiques pour les paramétres effectifs existent et les matériaux composites
peuvent étre considérés comme homogénes. En revanche, les contraintes technologiques et la nécessité
d’avoir des résonances magnéto-électriques pour créer des propriétés optiques non conventionnelles
nous limitent au domaine sub-longueur d’onde. Ce régime est marqué par le phénomene de dispersion
spatiale qui se manifeste par des parametres effectifs dépendant de la composante tangentielle &k, du

vecteur d’onde. Il est alors préférable d’introduire des parametres effectifs décrivant la propagation des
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1.5 Références

ondes dans le milieu et non pas le milieu lui-méme. Pour un matériau périodique et dans le cadre de
lapproximation du mode fondamental, ces paramétres effectifs de propagation sont I'impédance et la
constante de propagation du mode de Bloch le moins atténué.

Dans ces conditions, les coefficients de réflexion et de transmission complexes r et ¢ d’une couche
de matériau composite d’épaisseur finie ont une expression analogue a ceux d’'une onde plane réfléchie
et transmise par une couche de matériau homogéne. J’ai finalement présenté un algorithme d’inver-
sion permettant d’extraire les parametres effectifs (constante de propagation et impédance) a partir des
coefficients r et ¢, a toute a incidence oblique, permettant ainsi de mettre en évidence la dispersion spa-
tiale. Finalement, comparer les parameétres ainsi extraits a ceux du mode de Bloch fondamental permet
de valider ’approximation du mode Bloch de fondamental.

L’inversion peut étre effectuée a partir de coefficients complexes obtenus par le calcul ou expéri-
mentalement. Dans le chapitre 2 suivant, je parcours différentes techniques expérimentales de caracté-
risation de nanomatériaux optiques et distingue celles permettant de déterminer r et ¢ complexes ; une
méthode particuliere de mesure de r et ¢ complexes sera ainsi introduite dans le chapitre 3 et appliquée

dans le chapitre 4.
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~ Chapitre 2
Etat de I’art des techniques de caractérisation

de nanomatériaux optiques artificiels

Jexamine les principales techniques de caractérisation de nanomatériaux optiques artifi-
ciels. Pour les métamatériaux, elles consistent le plus souvent a déterminer un indice effectif
de réfraction éventuellement négatif en faisant correspondre des mesures et des simulations
de transmittances |t|? et de réflectances ||, ou encore i directement mettre en évidence la
propriété de réfraction négative. Les méthodes interférométriques constituent une alterna-
tive permettant d’accéder aux caractéristiques de propagation des ondes dans les matériaux
artificiels. Ces informations sont éventuellement obtenues par I'intermédiaire de coefficients
complexes de transmission et de réflexion, comme cela a été montré dans le chapitre 1; les

méthodes expérimentales pour atteindre ces coefficients complexes sont donc examinées.

2.1 Introduction

La discussion sur ’homogénéisation de nanomatériaux artificiels menée dans le chapitre 1 contient
des indications pour établir une méthode de caractérisation idéale. En effet, il n’est pas toujours pos-
sible de définir un indice effectif unique; cependant, dans le cas ou la propagation des ondes dans
le matériau est dominée a la fréquence wp par un seul mode de constante k., autrement dit dans le
cadre de approximation du mode fondamental défini dans le chapitre 1, la réponse optique est en-
tiérement décrite par la surface isofréquence, c’est-a-dire la courbe k. = k.(kj,wo). Les propriétés
anisotropes et les effets non locaux influent sur la forme des surfaces isofréquences, ce qui se traduit
par des parametres effectifs dépendant de la composante longitudinale k|| du vecteur d’onde. La mé-
thode de caractérisation doit donc pouvoir s’appliquer a plusieurs angles d’incidence, pour permettre
d’accéder a autant de points ()|, k.) de la surface isofréquence.

Dans la section 1.4, un algorithme a été introduit, permettant d’extraire la surface isofréquence associée
a une lame composée du nanomatériau a caractériser, a partir de coefficients complexes de réflexion
et transmission [1, 2]. Déterminer les coefficients complexes suppose d’étre capable de mesurer des
informations sur la phase des ondes.

Une mesure de ces coefficients complexes a une fréquence wy unique n’est toutefois pas suffisante.
Comme cela a été rappelé dans le chapitre précédent, la direction du flux d’énergie est celle de la vi-

tesse de groupe définie par vg = Viw(k). Ainsi, pour lever I’ambiguité sur la réfraction négative du
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flux d’énergie a une fréquence wy, il est nécessaire de ne pas restreindre la mesure des coefficients
complexes a cette seule fréquence : la plage de fréquences doit étre élargie avec un pas Aw < wy, afin
de pouvoir calculer les dérivées liées a la définition de la vitesse de groupe vg. D’autre part, une large
plage de fréquences est nécessaire pour ajuster le nombre de branches p introduit dans I’équation 1.15,
étant donné que p est nul quand la longueur d’onde A est grande devant Iépaisseur de la lame et croit
quand X diminue.

Finalement, la méthode de caractérisation idéale doit permettre de mesurer des informations sur la
phase des ondes, et plus spécifiquement d’obtenir les coefficients complexes de transmission et de ré-
flexion, en incidence oblique et sur une large plage de longueurs d’onde. Dans chacune des techniques
de caractérisation de nanomatériaux artificiels examinées, je rechercherai les critéres énoncés. En der-

nier lieu, la possibilité de valider 'approximation du mode fondamental sera également étudiée.

2.2 Recherche de correspondance entre des mesures expérimentales

d’intensités et des simulations numériques

La détermination expérimentale des informations de phase est un défi difficile a relever qui néces-
site des montages optiques ou des solutions expérimentales spécifiques. L’alternative a la mesure de
coefficients complexes de réflexion et de transmission 7 et ¢ consiste alors a combiner des résultats
expérimentaux et des simulations numériques, ces derniéres étant le plus souvent effectuées avec la

méthode modale de Fourier ou la méthode FDTD (en anglais Finite-Difference Time-Domain).

Les mesures expérimentales de transmittance [t|? et de réflectance |r|? peuvent facilement étre ac-
quises par spectroscopie sur de larges plages de longueurs d’onde. Ainsi, les paramétres effectifs sont
déterminés en constatant une coincidence suffisante entre les mesures et les simulations de transmit-
tance et de réflectance, conformément a un modéle. Dans la référence [3], un indice effectif négatif est
établi dans l'infrarouge pour un métamatériau structuré en résille (fishnet) en faisant correspondre des
simulations FDTD avec des mesures de transmittance et réflectance par spectroscopie FTIR (en anglais
Fourier Transform InfraRed).

Parvenir a une coincidence acceptable nécessite d’ajuster les parametres du modéle invoqué, ce qui
peut étre difficile par exemple dans le cas de milieux désordonnés suivant la forme des inclusions,
comme cela a été évoqué dans la section 1.2 pour la théorie de Maxwell-Garnett. Cette méthode est
toutefois insuffisante quand elle est appliquée en incidence normale uniquement, car la dépendance
angulaire de la réponse spectrale des métamatériaux est négligée. L’emploi de la méthode est méme
erroné quand un métamatériau est supposé isotrope alors qu’un indice effectif éventuellement négatif
unique est recherché, comme par exemple pour la structure fishnet de la référence [3]. Driscoll et al. [4]
réalisent donc simultanément cette recherche de correspondance avec des données expérimentales ac-
quises a plusieurs angles d’incidence, afin de s’affranchir de la difficulté de déterminer des informations
de phase aux fréquences térahertz et au-dessus. Cette multiplicité des données permet alors théorique-
ment d’accéder a toutes les composantes des tenseurs de permittivité et perméabilité si les équations

sont en nombre suffisant. Résoudre ce systéme est particulierement accessible dans le cas de matériaux
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composites non magnétiques (i.e. u = 1), car peu d’équations sont alors requises. Cependant, cette
méthode requiert de faire des suppositions sur les composantes des tenseurs, portant par exemple sur
leur dispersion. Dans la référence [4], les tenseurs sont supposés ne pas avoir de dépendance angulaire ;
dans le cas contraire, c’est-a-dire en présence d’effets non locaux, la variante "angulaire" de la méthode

, A o . .
n’a aucun intérét, car chaque nouvel angle d’incidence ameéne de nouvelles inconnues.

Des mesures en intensité ont également été effectuées pour mettre en évidence des effets d’invisibilité
(cloaking en anglais), qu’il s’agisse de rendre invisible un objet en ’entourant d’une coquille composée
de nanoparticules auto-assemblées pour supprimer la diffusion [5], ou de faire disparaitre une région

de I'espace a l'aide d’une cape d’invisibilité nanostructurée [6].

2.3 Mises en évidence directe de la propriété de réfraction négative

Deux techniques sont principalement utilisées pour mettre directement en évidence la réfraction
négative du flux d’énergie par un métamatériau; la premiére consiste a imager le flux d’énergie en
sortie du métamatériau le long de linterface avec air, et la deuxiéme consiste a mettre en évidence
un angle de réfraction négatif a ’aide d’un prisme, éventuellement couplé a des montages d’imagerie

optique.

(a)

Ag nanowires
in Al,O3 template

relative lateral displacement (um)

FIGURE 2.1 - Figures reproduites a partir de la référence [7]. (a) Schéma de la lumiére réfléchie négativement d
Pinterface entre I’air et le métamatériau composé de nanofils métalliques. (b) Résultats de la détection de la lumiere
en sortie du métamatériau par microscope en champ proche pour une polarisation incidente TE et une polarisation
incidente TM.

Yao et al. [7,8] ont ainsi mis évidence la réfraction négative d’un faisceau de lumiere dans un métama-
tériau composé de nanofils d’argent encapsulés dans une matrice diélectrique en collectant la lumiére a
la surface de sortie a ’aide d’un microscope en champ proche associé a une sonde locale en mouvement
(cf figure 2.1) ; selon le principe physique décrit dans la figure 1.4, seule la lumiére polarisée T'M subit
une réfraction négative a cause d’une dispersion hyperbolique, alors que la lumiére T'F est réfractée
positivement : des déplacements positifs ou négatifs par rapport a la normale sont alors observés. La
méme méthode a également été appliquée par Xu et al. [9] a la caractérisation d’'une super-lentille

plate composée d’'un empilement métal/diélectrique MDMDM. 1l peut parfois étre difficile de mettre
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en évidence des déplacements significatifs : pour les milieux indéfinis étudiés [7,8], le rapport d’aspect
est de 'ordre de 1000, alors que le diameétre des nanofils est de quelques dizaines de nanometres (plus
le rapport d’aspect est important, plus les déplacements observés sont grands).

Le prisme apparait alors comme une alternative intéressante permettant de mesurer des angles et non
pas des (faibles) distances. Utilisée pour faire la premiére preuve expérimentale de réfraction négative
dans un cristal photonique 2D aux longueurs d’onde télécoms [10], cette méthode est étendue de fagon
standard aux métamatériaux [11-13]; le principe est illustré sur la figure 2.1 pour un métamatériau
fishnet. Un prisme composé du matériau a caractériser est éclairé sous incidence normale (notons que
réaliser un prisme a partir du métamatériau peut constituer une contrainte technologique tres forte).
Si ’angle que fait le faisceau en sortie avec cette premiére normale est supérieur a ’angle du prisme,

alors la réfraction négative est avérée.

]
Quartz H

Lens 2

FIGURE 2.2 - Figures reproduites a partir de la référence [11]. Mise en évidence de la réfraction négative. (a) Images
par microscopie électronique a balayage d’un prisme constitué d’un métamatériau 3D fishnet. (b) Géométrie du
dispositif de mesure angulaire ; § correspond a la différence de position entre un faisceau passant dans une fenétre de
Péchantillon (n = 1) et un faisceau passant dans I’échantillon. L’angle de réfraction « est déduit de 0. (c) Montage
expérimental pour la mesure des angles de réfraction permettant d’imager l’espace de Fourier dans le plan de la
caméra CCD (en anglais Charge-Coupled Device).

Si les mesures de microscopie optique en champ proche et le prisme permettent d’observer la réfraction
par des métamatériaux, elles échouent a déterminer les propriétés de propagation des ondes. En effet,
les figures 2.1 et 2.2 montrent le méme phénomene de réfraction négative du flux d’énergie qui repose
cependant sur deux principes physiques différents. Le milieu de nanofils métalliques est caractérisé par

une dispersion hyperbolique (cf chapitre 1). Au contraire, des simulations complémentaires de la super-
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lentille plate MDMDM basée sur la décomposition en harmoniques de Bloch révelent un mécanisme
plus complexe : le mode de Bloch dominant est celui d’indice m = 1 et n’observe pas de comportement
main-gauche, les autres harmoniques interférant constructivement dans le plan image [13] (les autres
modes de Bloch, non négligeables dans ce cas, participent a la formation des images, contrairement a

I'approche de conception préconisée dans la section 1.3.1).

2.4 Méthodes interférométriques

Le recours a des solutions expérimentales basées sur I'interférométrie est justifié pour contourner
I’absence de caractéristiques de propagation par les méthodes de recherche de correspondance et de
mesure directe de la réfraction. Le principe général de ces mesures interférométriques est d’extraire ex-
périmentalement un déphasage entre une référence et un matériau inconnu, pour déterminer la phase

a la réflexion, a la transmission ou lors de la propagation.

Un interférométre de Mach-Zehnder peut étre utilisé pour mesurer le déphasage subi par la lumiére
transmise a travers des métamatériaux. Ces mesures de déphasage sont ensuite comparées a des simu-
lations FDTD, ce qui permet de déterminer par correspondance une permittivité nulle [14] ou d’établir
une propagation négative de la phase [15]. Il s’agit toutefois d’une méthode indirecte. Au contraire,
les vitesses de groupe et de phase d’'un métamatériau fishnet ont été simultanément et directement
mesurées par Dolling et al. en analysant le déphasage temporel d’'une impulsion laser a I'aide d'un
interféromeétre de Michelson [16].

Afin d’appliquer I'algorithme d’inversion introduit dans la section 1.4, des montages optiques d’interfé-
rométrie sont utilisés pour mesurer des coefficients complexes de transmission et de réflexion [17-19].
Aucun de ces travaux ne présente toutefois de mesures a incidence oblique, probablement a cause de
la difficulté d’insérer cette fonctionnalité dans des dispositifs déja complexes. D’autre part, les sources
de lumiéres ont également leur importance. L’utilisation d’un lot de diodes laser accordables est par
exemple incompatible avec la caractérisation de métamatériaux car le spectre qu’elles forment n’est pas
continu [17], tandis que les sources & supercontinnum ont un spectre pouvant étre trop restreint [19].
La méthode adoptée dans les références [20-22] pour mesurer les coefficients complexes consiste a
structurer les matériaux en réseaux diffractifs et a inverser les intensités diffractées dans différents
ordres. Le principe est détaillé dans le chapitre 3. Ces échantillons diffractifs ont I’avantage de pouvoir
étre éclairés a incidence oblique. Mais malheureusement la structuration supplémentaire du matériau
a analyser peut étre contraignante. L’inconvénient principal de cette méthode est qu’elle nécessite un
trés grand rapport signal sur bruit, particulierement lorsque que de faibles déphasages sont mesurés.
Les mesures d’intensités sont effectuées avec un spectrometre FTIR : le spectre de la source, continu et
possiblement large, n’est alors plus une limitation (en toute rigueur cela dépend également des carac-

téristiques du montage et des optiques utilisées).

L’algorithme d’inversion de la section 1.4 appliqué en mesurant expérimentalement les coefficients
complexes r et ¢t permet finalement de déterminer les paramétres effectifs k., €(k;,w) et p(ky, w) dé-

crivant entiérement la propagation des ondes. Une méthode de validation de I’approximation du mode
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fondamental est introduite sur le modéle des travaux de 1’équipe de Ari Sihvola sur les composites
diélectriques [23]. En effet, de nouveaux coefficients 7., et t;,, peuvent étre calculés a partir de ces
parameétres effectifs et de coefficients de Fresnel. La comparaison de 7 et t a 7, et tin, peut suffire a
infirmer approximation du mode fondamental. A ma connaissance, le principe de cette vérification

n’a encore jamais été mis en application expérimentalement.

2.5 Cas particuliers des nanostructures planaires

Les nanostructures planaires ne peuvent pas toujours étre caractérisées par les méthodes précé-
dentes du fait de la superposition des modes de Bloch ou de leur faible épaisseur. Des approches diffé-

rentes peuvent étre adoptées suivant que le matériau est diélectrique ou métallique.

La dispersion modale de la lumiére visible dans une membrane en nitrure de silicium d’épaisseur
200 nm percée de trous est déterminée en excitant les modes de Bloch avec un faisceau d’électrons
qui balaie la surface [24]. La lumiére réémise est ensuite collectée en fonction de la position et de
I'angle, fournissant des images a haute résolution des modes de Bloch propagatifs entre 450 et 700 nm.
Pour les structures métalliques, si ’épaisseur de métal est tres faible devant la longueur d’onde on
doit les considérer comme des nano-scatterers. Par exemple, dans le cadre de la mesure de 'indice d’'un
métafilm de SRRs a l'aide de réseaux diffractifs, Kante et al. extraient de leur recherche de corres-
pondance une épaisseur effective deux fois plus importante que I’épaisseur physique [21, 22] ; cette
distance effective peut étre vue comme une distance caractéristique jusqu’a laquelle les champs lo-
caux sont ressentis en dehors du métafilm. Si cette épaisseur effective est de I'ordre de la période A
dans le plan du métafilm, les parameétres effectifs extraits sont ceux d’'un matériau artificiel homogene ;
cette derniére condition n’est toutefois valable qu’en limite quasi-statique [4]. Une alternative consiste
alors a étudier d’une part le scattering de SRRs uniques pour extraire leurs polarisabilités électriques

et magnétiques [25-27], et d’autre part le couplage des SRRs entre eux au sein du métafilm [28].

2.6 Conclusion

Plusieurs méthodes de caractérisation de nanomatériaux optiques artificiels ont été examinées. Les
méthodes directes, c’est-a-dire sans recherche de correspondance par confrontation avec des simula-
tions numériques, peuvent globalement étre divisées en deux groupes : celles permettant d’accéder aux
propriétés de propagation des ondes, et celles étant des solutions expérimentales mettant uniquement
en évidence la réfraction négative du flux d’énergie.

Le chapitre 1 a introduit un algorithme d’inversion des coefficients complexes de transmission et de
réflexion en parametres effectifs de propagation. Ces données complexes peuvent étre obtenues en
utilisant des montages optiques interférométriques ; une variante permet cependant d’obtenir ces co-
efficients en structurant le matériau a caractériser en réseaux diffractifs et en mesurant les intensités
dans les différents ordres. L’avantage de cette méthode est de pouvoir étre proposée a incidence oblique,
sur une large plage continue de longueurs d’onde quand la source est couplée a un FTIR. La description

détaillée de cette méthode sera I'objet du chapitre 3 suivant.

30



2.6 Références

Références

(1]

(2]

(3]

(4]

[5]

(6]

[7]

(8]

(9]

[10]

[11]

[12]

D. R. Smith, S. Schultz, P. Markos, and C. M. Soukoulis, “Determination of effective permittivity
and permeability of metamaterials from reflection and transmission coefficients,” Phys. Rev. B 65,
195104 (2002).

C. Menzel, C. Rockstuhl, T. Paul, F. Lederer, and T. Pertsch, “Retrieving effective parameters for
metamaterials at oblique incidence,” Phys. Rev. B 77, 195328 (2008).

D. Chanda, K. Shigeta, S. Gupta, T. Cain, A. Carlson, A. Mihi, A. J. Baca, G. R. Bogart, P. Braun, and
J. A. Rogers, “Large-area flexible 3d optical negative index metamaterial formed by nanotransfer

printing,” Nature nanotechnology 6, 402-407 (2011).
T. Driscoll, D. N. Basov, W. J. Padilla, J. J. Mock, and D. R. Smith, “Electromagnetic characterization

of planar metamaterials by oblique angle spectroscopic measurements,” Phys. Rev. B 75, 115114
(2007).

S. Miihlig, M. Farhat, C. Rockstuhl, and F. Lederer, “Cloaking dielectric spherical objects by a shell
of metallic nanoparticles,” Physical Review B 83, 195116 (2011).

J. Valentine, J. Li, T. Zentgraf, G. Bartal, and X. Zhang, “An optical cloak made of dielectrics,”
Nature materials 8, 568—571 (2009).

J. Yao, Y. Wang, K.-T. Tsai, Z. Liu, X. Yin, G. Bartal, A. M. Stacy, Y.-L. Wang, and X. Zhang, “Design,
fabrication and characterization of indefinite metamaterials of nanowires,” Philosophical Transac-
tions of the Royal Society of London A : Mathematical, Physical and Engineering Sciences 369,
3434-3446 (2011).

J. Yao, Z. Liu, Y. Liu, Y. Wang, C. Sun, G. Bartal, A. M. Stacy, and X. Zhang, “Optical negative

refraction in bulk metamaterials of nanowires,” Science 321, 930 (2008).

T. Xu, A. Agrawal, M. Abashin, K. J. Chau, and H. J. Lezec, “All-angle negative refraction and
active flat lensing of ultraviolet light,” Nature 497, 470-474 (2013).

A. Berrier, M. Mulot, M. Swillo, M. Qiu, L. Thylén, A. Talneau, and S. Anand, “Negative refraction
at infrared wavelengths in a two-dimensional photonic crystal,” Phys. Rev. Lett. 93, 073902 (2004).
J. Valentine, S. Zhang, T. Zentgraf, E. Ulin-Avila, D. A. Genov, G. Bartal, and X. Zhang, “Three-
dimensional optical metamaterial with a negative refractive index,” nature 455, 376-379 (2008).
J. Parsons and A. Polman, “A copper negative index metamaterial in the visible/near-infrared,”

Applied Physics Letters 99, 161108 (2011).

R. Maas, E. Verhagen, J. Parsons, and A. Polman, “Negative refractive index and higher-order

harmonics in layered metallodielectric optical metamaterials,” ACS Photonics 1, 670-676 (2014).

R. Maas, J. Parsons, N. Engheta, and A. Polman, “Experimental realization of an epsilon-near-zero

metamaterial at visible wavelengths,” Nature Photonics 7, 907-912 (2013).

M. van de Haar, R. Maas, H. Schokker, and A. Polman, “Experimental realization of a polarization-
independent ultraviolet/visible coaxial plasmonic metamaterial,” Nano letters 14, 6356-6360
(2014).

31



CHAPITRE 2 : Etat de I'art des techniques de caractérisation de nanomatériaux optiques artificiels

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

[21]

[22]

G. Dolling, C. Enkrich, M. Wegener, C. M. Soukoulis, and S. Linden, “Simultaneous negative phase
and group velocity of light in a metamaterial,” Science 312, 892-894 (2006).

V. P. Drachev, W. Cai, U. Chettiar, H.-K. Yuan, A. K. Sarychev, A. V. Kildishev, G. Klimeck, and
V. M. Shalaev, “Experimental verification of an optical negative-index material,” Laser Physics
Letters 3, 49-55 (2006).

E. Pshenay-Severin, F. Setzpfandt, C. Helgert, U. Hiibner, C. Menzel, A. Chipouline, C. Rockstuhl,
A.Tunnermann, F. Lederer, and T. Pertsch, “Experimental determination of the dispersion relation
of light in metamaterials by white-light interferometry,” J. Opt. Soc. Am. B 27, 660-666 (2010).

K. O’Brien, N. D. Lanzillotti-Kimura, H. Suchowski, B. Kante, Y. Park, X. Yin, and X. Zhang, “Re-
flective interferometry for optical metamaterial phase measurements,” Opt. Lett. 37, 4089-4091
(2012).

S. Zhang, W. Fan, N. C. Panoiu, K. J. Malloy, R. M. Osgood, and S. R. J. Brueck, “Experimental

demonstration of near-infrared negative-index metamaterials,” Phys. Rev. Lett. 95, 137404 (2005).

B. Kanté, J.-M. Lourtioz, and A. de Lustrac, “Infrared metafilms on a dielectric substrate,” Phys.
Rev. B 80, 205120 (2009).

B. Kanté, “Les métamatériaux, des micro-ondes a 'optique, théorie et applications,” Ann. Phys.
34, 1-120 (2009).

[23] J. Qi, H. Kettunen, H. Wallen, and A. Sihvola, “Compensation of fabry—pérot resonances in homo-

[24]

[25]

genization of dielectric composites,” Antennas and Wireless Propagation Letters, IEEE 9, 1057-
1060 (2010).

R. Sapienza, T. Coenen, J. Renger, M. Kuttge, N. Van Hulst, and A. Polman, “Deep-subwavelength
imaging of the modal dispersion of light,” Nature materials 11, 781-787 (2012).

M. Husnik, M. W. Klein, N. Feth, M. Konig, J. Niegemann, K. Busch, S. Linden, and M. Wegener,
“Absolute extinction cross-section of individual magnetic split-ring resonators,” Nature Photonics
2, 614-617 (2008).

L Sersic, C. Tuambilangana, and A. F. Koenderink, “Fourier microscopy of single plasmonic scat-
terers,” New Journal of Physics 13, 083019 (2011).

L Sersic, C. Tuambilangana, T. Kampfrath, and A. F. Koenderink, “Magnetoelectric point scattering
theory for metamaterial scatterers,” Phys. Rev. B 83, 245102 (2011).

L. Sersic, M. Frimmer, E. Verhagen, and A. F. Koenderink, “Electric and magnetic dipole coupling

in near-infrared split-ring metamaterial arrays,” Physical review letters 103, 213902 (2009).

32



~ Chapitre 3
Méthode de détermination d’amplitudes

complexes a ’aide de réseaux diffractifs

Janalyse d’un point de vue théorique une méthode expérimentale de détermination d’ampli-
tudes complexes a I’aide de réseaux diffractifs. La possibilité d’extraire I'indice optique des
matériaux a partir de leurs amplitudes complexes a été discutée dans le chapitre 1. Ce nou-
veau chapitre vise a indiquer les données expérimentales qui doivent étre acquises et traitées.
A travers I’exemple du nitrure de silicium, j’applique le principe et montre les limitations de
la méthode. J’étudie I'influence de parametres de la méthode et évalue I'incertitude sur la

mesure de I'indice.

3.1 Introduction

Dans le chapitre 1, la nécessité d’accéder a des informations sur la phase des ondes se propageant
dans les matériaux est justifiée pour extraire les indices optiques [1,2]. Le chapitre 2 fait la description
et la comparaison de différentes techniques expérimentales, et distingue celles permettant la mesure de
ces informations de phase, a incidence oblique et sur une large plage de longueurs d’onde a la fois. La
méthode que j’analyse maintenant est dite indirecte. En effet, les informations de phase sont obtenues
uniquement par I'intermédiaire de mesures en intensité, mais sans mesurer effectivement de déphasage.
Dans ce chapitre, je décris tout d’abord le principe de la méthode. Dans les références ou cette méthode
est utilisée [3-5], les mesures en intensité sont effectuées a I’aide d’un spectromeétre a transformée de
Fourier ou spectromeétre FTIR (en anglais Fourier Transform InfraRed). A faible résolution spectrale, les
oscillations a hautes fréquences du signal dues aux résonances de Fabry-Pérot dans le substrat ne sont
pas résolues, les intensités transmises et réfléchies mesurées sont alors des moyennes. Il convient dés
lors de se demander si les informations de phase ne sont pas en partie détruites ; par la méme, il s’agit

pour la premiére fois de faire I’étude de 'influence du substrat dans cette méthode.

3.2 Principe

Considérons une couche d’épaisseur finie d du matériau a caractériser. Les amplitudes complexes de
transmission et de réflexion ¢ et r correspondant a cette couche sont obtenues par mesure des intensités

diffractées par un réseau unidimensionnel de période D » A. Ce réseau diffractif est composé du
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(a) \ r (b
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FIGURE 3.1 - Principe de la méthode. (a) Schémas du matériau a caractériser d’amplitudes complexes recherchéest et
r et du matériau de référence d’amplitudes complexes connues t,et et ryof. (b) Schéma du réseau diffractif permettant
la détermination des amplitudes complexes du matériau a caractériser : le réseau unidimensionnel de période D est
composé du matériau a caractériser et du matériau de référence.

matériau a analyser et d’'un matériau "référence” d’amplitudes connues ¢, et ¢ (cf figure 3.1). Le
lien entre les intensités diffractées par ce réseau et les amplitudes complexes est établi en considérant
les amplitudes de transmission et de réflexion du réseau entier comme des fonctions D—périodiques
(cf figure 3.2). L’amplitude transmise a travers le réseau tout entier s’écrit ainsi comme une fonction

D—périodique A telle que

Alz) =

tsi0 <x<L
(3.1)

tref SIL < x < D.

L’amplitude A peut donc étre décomposée en série de Fourier :

(a) (b) 2
amplitude y X

A r Mref
r . .- .

rref —' —' — L D

ter|l o

t tref

N
O
xY

LD

FIGURE 3.2 — Principe du calcul de Uintensité diffractée par le réseau dans chacun des ordres. (a) Les amplitudes
complexes du réseau diffractif sont considérées comme des fonctions périodiques de x. (b) Les amplitudes complexes
périodiques du réseau entier s’écrivent en fonction des amplitudes complexes t et v du matériau a caractériser et
celles t,of et Tror du matériau de référence.
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3.2 Principe

n=-+0uo .
A(x) = ) Ane®™p7, (3.2)

n=—0oo

les coefficients de la série de Fourier étant égaux a

1

An = =
D

Az)e "B dy, (3.3)

et finalement donnés par

AO = t% + tref(l - %)

Ap = CB (1 — ) sin(BL), ¥ € Z* .
n= "0 ref) SIN(“557), VneZ".

L’intensité diffractée dans chacun des ordres transmis s’écrit alors :

{ To = |Ao)? = |t% + tref(1 — %)|2 dans I'ordre 0 (3.5)

T, = |An]? = é—Z]t — tref|?sinc? (T dans les autres ordres.

En conclusion, pour déterminer ’amplitude complexe de transmission ¢ = |t|e??t, il suffit de résoudre
un systéme de deux équations a deux inconnues. Les deux inconnues sont la phase ¢, et le module ||
de Pamplitude. Les deux équations sont celle donnant l'intensité 7 diffractée dans 'ordre O et celle
donnant 'intensité T,, diffractée dans tout autre ordre n (redondance des équations). Les autres para-
métres du systéme sont ainsi le facteur de remplissage L/D du réseau et I'amplitude de transmission
du matériau de référence. Une autre variante de cette méthode expérimentale existe. En effet, mesurer
Iintensité T, diffractée dans tout autre ordre n et I'intensité " transmise a travers une couche continue
du matériau a caractériser de méme épaisseur d que le réseau diffractif permet également de déterminer
I'amplitude complexe de transmission ¢. Le module de ¢ est donné par /T et la phase ¢; est déduite
des intensités T et T;,, comme cela est fait dans la sous-section 3.4.1 avec 1" et Tj.

De méme, l'intensité diffractée dans chacun des ordres réfléchis s’écrit :

{ Ry = ’AO|2 = |7a% + Tref(l - %)P dans I'ordre 0 (3.6)

2 .
Ry, = |An|* = &5 |r — ryef|*sinc®(T5L) dans les autres ordres.
Décomposons la résolution de ces systémes d’équations. Les parametres suivants sont introduits :

1-L/D
L/D

_ To
70 = e PL7/D?

J (5.7
T = P
n |trcf\251n2(7r%)/ﬂ'2
a; = 7~ = a} +ial
~ t tref t t
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Ainsi,
{ 70 = [(af + ) + ][ = (af + )" + af? 3.
= (] = 1) +iaf|” = (o} = 1) + a?,
d’ou

2(77+1) (39)

{ a, = (vo=m)=(n*~1)
al = £+/v0 — (a} + n)?

Et finalement, I’amplitude complexe de transmission est extraite

(= wr) 610

L’argument ¢,, de a; correspond au déphasage entre I'onde transmise a travers le matériau a caracté-
riser et 'onde transmise a travers le matériau de référence. La racine a} peut étre positive ou négative.
Par conséquent, le signe du déphasage ¢,, est indéterminé. De plus, le déphasage ¢,, n’est connu que
modulo 27. En section 3.4, j’introduis des éléments théoriques permettant de lever ces deux causes
d’indétermination dans certains cas.

De méme, en définissant le rapport a, = é et en résolvant de facon similaire le systéme (3.6), lam-

plitude complexe de réflexion peut également étre extraite

(7= G} 311

Les mémes ambiguités demeurent sur le déphasage ¢, de a, correspondant au déphasage avec 'onde

réfléchie de référence.

3.3 MULTICS : outil de calcul d’amplitudes complexes pour des em-

pilements multi-couches

Au cours de ma these, j’ai développé le code MULTICS conjointement avec Inés Massiot et sous
I’encadrement de Stéphane Collin. Cet outil permet de calculer des amplitudes complexes a tout angle
d’incidence, pour des empilements multi-couches composés de matériaux isotropes ou de certains ma-

tériaux anisotropes. Ce code repose sur un algorithme récursif de matrices S [6].

3.3.1 Coefhicients de Fresnel de réflexion et de transmission
Incidence sur un milieu isotrope

Les coefficients de Fresnel sont dérivés en écrivant les conditions de continuité des composantes de
champs électriques et magnétiques d’ondes planes a 'interface entre deux milieux. Cette dérivation est
décrite en détail dans plusieurs ouvrages de référence [7-9]. On considére une onde plane E; exp i(wt—
ky.r) de vecteur d’onde k1 = (kz1, k1) polarisée linéairement (cf figure 3.3). Cette onde se propage
dans le milieu incident isotrope 1 et est transmise dans le milieu isotrope 2, dans le plan d’incidence
xz. L’onde est polarisée TE si le champ magnétique est perpendiculaire au plan d’incidence ; elle est

polarisée TM si le champ électrique est perpendiculaire a ky et se situe dans le plan d’incidence. La
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3.3 MULTICS : outil de calcul d’amplitudes complexes pour des empilements multi-couches

TE z ™ z

E K4 = ky
ki Y E, Ky E
€1, My X €4, My r X
€, M2 E.{- K, €2 M2 1\ k
2
E:

FIGURE 3.3 — Réflexion et réfraction d’une onde plane a l’interface entre deux milieux pour une onde polarisée TE
et une onde polarisée TM.

restriction du probleme a ces deux polarisations se justifie par le fait que toute onde plane peut étre
décomposée en une superposition d'une onde polarisée TE et d'une onde polarisée TM. De plus,
cette restriction est aussi compatible avec le fait que la méthode d’extraction de I'indice est elle-méme
réduite a ces deux polarisations orthogonales [2]. Le milieu incident 1 a une permittivité €; et une
perméabilité 1. Le milieu 2 a une permittivité es et une perméabilité po. L'onde transmise dans le
milieu 2 a un vecteur d’onde ko = (ku2,k,2). La composante tangentielle des vecteurs d’onde est
conservée du milieu incident au milieu 2, c’est-a-dire : k;1 = kyo = k;. On rappelle que |k1| =
2 Jeipr et |ka| = %, /eap1o. Les composantes longitudinales peuvent ainsi étre calculées : k.1 =
kP — k2 et kg = y/k3 — k2. L’écriture de la continuité des champs a l'interface entre les milieux
1 et 2 permet d’introduire les coefficients de Fresnel r et ¢. Ils sont définis a partir des amplitudes des

champs réfléchi et transmis, E, = r((jl)Ei et By = t&l)Ei, et ainsi égaux a :

)k /pi—kea/pe (1) 2kz1/p1
TE 1y =t kool * td = Foxjpr kool
(3.12)
() kafei—keafea (1) 2kz1/€e1
TM: Tqa = ko1/e1+kzo/ea > "d T kyifer+kaa/ea
De la méme facon on peut définir les coefficients de Fresnel rz(Ll) et t&l) correspondant a une onde

incidente dans le milieu 2 et transmise dans le milieu 1 :

D) kspfpaka /e (D) 2kaa/p
TE “Tus = kzl//"l"!‘kz?/uQ e kZI/’U'lJrkZQ/NQ
(3.13)
() keafeo—kaifer (1) 2kz2/e2
IM i’ = e /e e = Tja kel
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CHAPITRE 3 : Méthode de détermination d’amplitudes complexes a ’aide de réseaux diffractifs

Incidence sur un milieu anisotrope

Pour des matériaux anisotropes, la permittivité ou la perméabilité ne sont pas des scalaires mais
peuvent étre écrites dans certains cas sous forme de matrices ou "tenseurs". Je détermine maintenant
les coeflicients de Fresnel a l'interface entre un milieu incident isotrope 1 et un milieu anisotrope
2. Les étapes menant a la détermination des coefficients de Fresnel pour un milieu 2 constitué d’un
matériau main-gauche uniaxe sont détaillées dans les travaux de Hu et al. [10]. J’ai adapté ces étapes a
la situation ou le milieu 2 est un milieu anisotrope tel que sa permittivité é; est une matrice diagonale
et sa perméabilité un scalaire uo. Ces résultats sont notamment utiles dans le cas de matériaux uniaxes
artificiels (avec p2 = 1, milieu non magnétique).

Le milieu 2 consiste en un matériau de permittivité

€2 0 0
€ = 0 ey, 0] (3.14)
0 0 €92

Dans ce cas, les coefficients de Fresnel a I'interface entre les milieux 1 et 2 pour chacune des polarisa-

tions TE ou TM sont donnés par

D) ks /ma—keo/pe (1) 2kz1/p1
TE:ry " = ke1/ui+kea/ue > 7d T ka1 /uitkaa/ue
(3.15)
() kafei—keofeae (1) _ 2kz1/e1
™ : Tq = ka1/e1+kz2/ea > 7d T kai/er+kza/eas’

les deux relations de dispersion de ce milieu anisotrope étant effectivement différentes pour les deux

I E . kac kz2 _ w
I \/] . kr kz2 Y

Pour la polarisation TE, la surface isofréquence est circulaire, comme pour un matériau isotrope. Pour
la polarisation TM, la surface isofréquence est elliptique, en accord avec les travaux sur les milieux
anisotropes indéfinis pour lesquels une composante négative €5, conduit a une surface isofréquence

hyperbolique et possiblement a un phénomeéne de réfraction négative [11-13].

3.3.2 Calcul par récurrence des amplitudes complexes pour des empilements multi-

couches

L’objectif de ce calcul est de déterminer ’amplitude des champs quittant une structure composée
de n — 2 couches situées entre les deux milieux extérieurs semi-infinis 1 et n. Chaque empilement
de p — 1 couches situé entre les milieux 1 et p est un systéme représenté par une "boite noire". Les

ondes u(!) et d(P) constituent les sorties et les ondes d!) et u(P) les entrées du systéme. La matrice S?)

38
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1 ldm Tum) .
|
:
p-1 €p-1, Mp-1
o ld(p) TU(p) e, U
p+1 €p+1s Mp+1
|
:
n ld(”) Tu(”) €ns Hn

FIGURE 3.4 — Schéma d’un empilement vertical den — 2 couches situé entre les deux milieux extérieurs semi-infinis
1 et n. Le champs dans chacune des couches p peut étre décomposé en une superposition d'une onde se propageant
vers le haut et d’une onde se propageant vers le bas.

permet de lier les entrées et les sorties telle que

d®) d
— g
(2 -0 (42). o
a0\ (Pl (d 619
u pD 70 ) )

-1 —1
(7 = - el

ou explicitement

avec ( 1) ~( 1)
,";dp ] —1 tdp

-1 —1) (p—1 _(p—1) (p—1 -1
Pfﬁ) = Pgﬁ he Tang )Tg) )[1 - 7"¢(1p )Pipl )] 1715;1) )
(3.19)

Pq(fl) _ fgp—l) n f&p_l)pq(ﬁ_l)[l . pi’i_l)fff_l)]”f&p_l)

(P _ 7g(iv—l)[l . 7;(20—1) (P—l)]—l (p-1)

Tul u d Pul Tul

(p)

. P
Les coefficients 7" et p( )

) de la matrice S®) sont les coefficients de transmission et réflexion dont la

superposition donne I’amplitude se propageant vers le bas dans la couche p, la combinaison des deux
autres coeflicients de transmission et réflexion 7'15‘71)) et pgi) donnant ’amplitude de ’onde se propageant
vers le haut dans le milieu 1. Les équations (3.17) ou (3.18) constituent la propriété de récurrence a

démontrer. Ainsi, la matrice § (P) est introduite pour relier les ondes a I'interface entre les deux couches

d+1) d®)
— s
( o) ) =3 <u(p+1) . (3.20)
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CHAPITRE 3 : Méthode de détermination d’amplitudes complexes a ’aide de réseaux diffractifs

7(p)  =(p)
T
Par ailleurs, les coefficients de cette matrice d’interface 5) = <jp) f?p) peuvent étre exprimés en
7y by

fonction des coeflicients de Fresnel a I'interface entre les couches p et p+1 et du déphasage 3, = etk=php

associé a la propagation dans la couche p d’épaisseur ;, d'une onde plane de vecteur d’onde k., :
{Elp) _ 5pt£lp)
f’gp) — Tz(Lp)
fc(lp) _ ﬁzrc(lp)
gp) — ﬂptgtp)

(3.21)

Finalement, en décomposant 'onde d®*1) et 'onde u(!) comme une superposition des ondes d(!) et

uP*+1) il est montré que

{ d+1) — Tgﬂ)d(l) i pgjol+1)u(p+1) 622)

w1 = p&qH)d(l) T ARSTa)

(p+1) dM
ce qui est équivalent a ’expression matricielle — Sp+1) . Larécurrence est initia-
ey et

m 1)
t
lisée en posant S(V) = < C(ll) :;(ul)> (dela méme maniére, on pose 31 = 3, = 0).La propriété de récur-
’I”d u

dm 4
rence est donc démontrée pour tout entier 1 < p < n, eten particulier pour n : ( (1)> =S5 ( m |-
u u

De plus en supposant qu’il n’existe pas d’onde incidente dans le milieu n, c’est-a-dire que u(™) = 0, il

vient

{ dm — Té?)d(l) 629

u = pm g

(n)

En conclusion, cette démonstration fournit les coefficients Ta(l?) et p;,” de transmission et de réflexion

affectée a une onde incidente depuis le milieu 1.

L’avantage principal de cet algorithme de matrice S, est la stabilité numérique assurée par 1’absence
de produits de fonctions exponentielles dont le nombre croissant a chaque itération peut faire diverger

I’algorithme, contrairement a un algorithme de matrice T.

3.4 Application de la méthode au nitrure de silicium

Dans cette section, je consideére que le nitrure de silicium (SiNx) est le matériau a caractériser par
la méthode introduite dans la section 3.2. Dans la suite des calculs, la permittivité ¢(w) du SiNx résulte
de la description du matériau comme la superposition de trois oscillateurs amortis. Précédemment
adoptée par Ghenuche et al. [14], cette description prévoit que chaque oscillateur ¢ est décrit par trois
parameétres A¢;, wo; et ;. La permittivité est alors calculée selon le modéle de Drude-Lorentz :

Aewd;

w) = € + , 3.24

7
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3.4 Application de la méthode au nitrure de silicium

avec €, = 4.11. Cette composition de la permittivité du SiNx est d’autant plus correcte qu’elle cor-
respond a l'observation sur les spectres de transmission ou de réflexion de trois bandes d’absorption
autour de 3, 4.6 et 13 pm attribuées respectivement a la liaison N-H (3330 cm ™), 4 la liaison Si-H
(2170 cm™!) et & la vibration d’un phonon (800 cm™!). Les paramétres décrivant chaque oscillateur
sont résumés dans le tableau 3.1 : wy; est la fréquence de résonance, y; définit 'amortissement et Ag;

la variation de permittivité autour de la ligne de base.

’ i ‘ Ag; ‘ woi (cm™1) ‘ 7 (em™1) ‘
1] 2.17 800 180
21 0.015 2170 135
31 0.03 3330 330

Tableau 3.1 — Paramétres Ae;, wy; et y; de chacun de trois oscillateurs i contribuant d la description du SiNx par
le modéle de Drude-Lorentz défini par l’'expression (3.24).

3.4.1 Influence du substrat

Je cherche a simuler I'application de la méthode a la détermination de I'indice du SiNx dans les
conditions expérimentales utilisées dans les références précédentes [3-5]. Le but principal est d’étu-
dier I'influence du substrat sur la capacité a extraire les amplitudes complexes de transmission et de
réflexion conformes pour la détermination de l'indice. En effet, dans le premier article ou les coefhi-
cients complexes de réflexion et de transmission sont inversés pour déterminer l'indice d’un méta-
matériau [1], la couche de matériau a analyser est supposée suspendue. Par la suite, dans les travaux
généralisant cette technique d’extraction de I'indice a incidence oblique [2], le matériau est compris
entre le substrat et une couche de revétement, tous deux considérés comme des milieux semi-infinis.
Ainsi, d’aprés Menzel et al. [2], les amplitudes complexes de transmission et de réflexion conformes
pour la détermination de I'indice doivent correspondre aux coefficients Tgf) et pgi) (définis précédem-
ment dans la section 3.3), le milieu 1 étant la couche de revétement, le milieu 2 étant constitué du
matériau a analyser (ici le SiNx) et le milieu 3 étant le substrat, comme le montre la figure 3.5 (a) (la
couche de revétement est supposée étre de l'air). Cependant, les amplitudes complexes de transmission
et de réflexion associées aux matériaux sur substrat correspondent aux coeflicients 7'511) et pgi) (cffigure
3.5 (b)) : le milieu 3 ne peut pas étre considéré semi-infini et les réflexions multiples a 'interface entre
Pair (milieu 4) et le substrat ne peuvent étre négligées. Je souhaite donc étudier dans quelle mesure il
est possible de déterminer expérimentalement les coefficients Tg’) et p((i?i).

Deux réseaux, schématisés sur la figure 3.6, sont généralement considérés pour mesurer les coefficients
Tcg’) et pg?. Le premier consiste en un réseau de SiNx d’épaisseur d de période D au pas L posé sur un
substrat ; le second est un réseau d’or d’épaisseur § de période D au pas L sur une couche continue
de SiNx d’épaisseur d posée sur un substrat. Les intensités T et R diffractées dans 'ordre O par le
réseau de SiNx et I'intensité R{, diffractée dans I'ordre 0 par le réseau d’or sont définies. Les intensités
T et R transmise et réfléchie par I'empilement de la figure 3.5 (b) sont également définies a partir des
coefficients complexes de transmission et de réflexion Tﬁ) et piﬁ) T = |Tgll)]2 et R = | pgﬁ)]? De
méme, R 4, correspond a l'intensité réfléchie par un empilement or/SiNx/substrat. Les intensités 7’

et R, transmise et réfléchie par le substrat d’épaisseur finie sont également introduites. Les intensités
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CHAPITRE 3 : Méthode de détermination d’amplitudes complexes a ’aide de réseaux diffractifs

To, Ro, R}, T, R, T et R, sont calculées a incidence normale pour une polarisation TE. Le substrat
est supposé d’indice constant 1.5 (se rapprochant de la référence [3] ou le substrat est en verre, ce qui
est une bonne approximation dans la gamme spectrale du visible et du proche infrarouge 0.5 — 2.5
pm), ou d’indice constant 3.5 (se rapprochant des références [4] et [5] ou le substrat est en silicium,
ce qui est une bonne approximation dans la gamme spectrale du visible et du proche infrarouge 2 — 8
pum). La permittivité e(w) du SiNx est définie par la formule (3.24). La permittivité € 4, (w) de l'or est
définie comme dans la référence [3] par un modele de Drude : €4, (w) = 1 — wg /lw(w + iw.)], avec la
fréquence plasma w, = 1.37 x 1016 s7! et la fréquence de collision w. = 4.08 x 10'3 s71. Le pas et la
période des réseaux sont fixés a L = 50 pm et D = 100 pm. L’épaisseur de SiNx est fixée a d = 500
nm et I'épaisseur du réseau d’or est fixée a § = 200 nm. L’épaisseur des substrats est supposée égale
a 300 pm.

(a) (b)

Py Pgr®
1 1
2 ‘d 2 ‘d
3 i 3
4
Ty

FIGURE 3.5 — Schémas des coefficients complexes de transmission et réflexion associés a une couche de SiNx d’épais-

seur d posée sur substrat. (a) Dans le cas ot le substrat est considéré comme un milieu semi-infini, les coefficients
. 3
complexes associés sont Tél)

s (4) (4)
associes sont 7,;;" et p,; .

et pg). (b) Dans le cas ou le substrat est d’épaisseur finie, les coefficients complexes

Les intensités Ty, Ro, R, T, R, Ts et R calculées avec MULTICS présentent une modulation & haute
fréquence du signal due aux réflexions multiples dans le substrat. Au contraire, ces variations du
signal ne sont pas observées pour l'intensité R 4, correspondant a la réflexion sur un empilement
or/SiNx/substrat, car I'onde ne pénetre pas dans le substrat (I’épaisseur ¢ de la couche d’or est supé-
rieure a I'épaisseur de peau du métal). Ces signaux, fonction du nombre d’onde o entre 10000 et 600
cm ™!, sont échantillonnés 4 un pas constant de 1 cm~'. La transformée de Fourier du signal est cal-
culée dans l'espace réciproque en fonction de 1/0 de —0.5 a 0.5 cm. Les mesures acquises avec un

spectrométre FTIR, avec une résolution spectrale de Ac = 20 cm™!

, sont simulées en appliquant au
signal un filtre passe-bas rectangulaire. Ce filtre est représenté par une fonction porte de demi-largeur
1/Ac soit 0.05 cm. La figure 3.7(a) superpose le signal idéal présentant les oscillations a haute fré-
quence et le signal filtré simulant la mesure. La figure 3.7(b) montre la fonction porte représentant le

filtre passe-bas et la transformée de Fourier du signal correspondant a l'intensité transmise a travers
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(a) % (b)

To

FIGURE 3.6 — Schéma des intensités diffractées par les réseaux a base du SiNx a caractériser. (a) Intensités Ty et Ry
diffractées par les réseaux de SiNx dans Uordre 0. (b) Intensité Ry, diffractée par le réseau d’or dans lordre 0.

la couche de SiNx posée sur un substrat d’indice 1.5.

1 4000
—— Transformée de (b)
Fourier
0.8 3000} — Filtre passe-bas
8 —
206 3 o 1/AC
£ = 2000
2 £
5 04 E
= —— Signal idéal -
1000
0.2 ) —
—— Signal "mesuré" filtré
0 M M M 0 M 1 ] M
5 10 15 -0.5 -0.25 0 0.25 0.5
Longueur d'onde (um) 1/0 (cm)

FIGURE 3.7 — Signal correspondant a I’intensité transmise d travers la couche de SiNx posée sur un substrat d’indice
1.5. (a) Spectres du signal idéal T et du signal filtré "mesuré" Ty dans l’espace direct sur U'intervalle 1 — 16 pm. (b)
Spectres d’amplitude de la transformée de Fourier du signal et de la fonction porte représentant le filtre passe-bas
dans lespace réciproque.

Les intensités Tp r, R, f, R6 # Ty, Ry, T 5 et Ry 5 sont déterminées en filtrant de la méme facon cha-
cune des intensités Ty, Ry, R, T, R, Ts et Rs. Imitant la référence [3], le lien entre ces différentes

intensités et R 4,, est supposé étre donné par les équations

Tos = é—sz +(1— %)QT g+ 2 (1-— %)4/ fcos — kod)
2
Roy=LRp+(1-L)? sf+2 1- L) «W  cos ¢>T—2kod—(— ) (3.25)
2
b= BrRr+ (1= 5)*Rau + 25 (1 — 5)+/RyRaucos(¢) + 2kod — P au),

permettant d’extraire la phase 4 la transmission ¢, et les phases a la réflexion ¢,. ou ¢... kg est le vecteur

d’onde dans air, d I'épaisseur de SiNx, § I’épaisseur d’or et P 4,, le déphasage a la réflexion sur l'or,
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déterminée a partir du modeéle de Drude pour lor (P 4, n’est pas exactement égale a —7 car 'or n’est
pas un métal parfait) ; en revanche un déphasage de —7 a la réflexion sur le substrat est pris en compte
dans 'argument du cosinus. Approximer ¢; au déphasage ¢ = k,2d associé a la propagation a travers
la couche permet de supposer que ¢; tend vers 0 quand la longueur d’onde augmente. De méme, en
remarquant que p[(igl) tend vers fc(ll), ¢r et ¢. sont supposés varier autour de 7. En revanche, le signe des
déphasages ne peut pas étre déterminé par cette méthode : les signes des trois arguments sont donc
calculés analytiquement en supposant un substrat semi-infini.

Il est finalement possible de comparer TCE:{)) et p((i?i) avec les coeflicients complexes TC%) et p((ﬁ) ainsi

extraits, c’est-a-dire avec /T feid’i d’une part, et /R feiqs’“ et /R feWT d’autre part.

Coeflicient complexe de transmission

3)

L’amplitude du coefficient complexe a déterminer 7,,” est comparée a 'amplitude mesurée /7’ ;

leurs spectres sont tracés sur la figure 3.8(a). La phase a déterminer, égale a I'argument de Tc(lzl)))’ est

comparée a la phase ¢, mesurée (voir figure 3.8(b)). Rappelons que Tgf) = Tg’)[l — pﬁ)ﬁ(f)]*lfg’).
L’excellent accord entre ces deux phases montre que I'influence des réflexions multiples dans le substrat
de verre est négligeable, c’est-a-dire : pf’l) f((13)<< 1. L’amplitude calculée correspondant a la mesure est
ainsi normalisée par I'amplitude de la transmission a l'interface entre le substrat et l’air igg). Cette
amplitude normalisée présente alors un excellent accord avec I'amplitude du coefficient a déterminer
Tﬁ). En conclusion, Tgf) peut étre déterminer en mesurant 7'5411) dans le cas ou les réflexions multiples
dans le substrat sont négligeables. Il est toutefois nécessaire de normaliser I’amplitude mesurée pour
tenir compter de la réfraction a I'interface entre le substrat et Iair. Cette normalisation est différente
de celle pratiquée dans la référence [3] ou tous les spectres d’intensité mesurés en transmission sont

normalisés par la transmission a travers le substrat.

1 1
(a) ] Phase "mesurée” (b) ]
\ —===Phase a déterminer
B \
v E \
©0.6 ~1 8 \
= 4 E‘l:.) 0.5 \
g NS
0.4 —— Amplitude "mesurée” <E(.) ‘\\
Amplitude "mesurée" normalisée ] ‘\\
0.2 —-=-=-- Amplitude & déterminer 1 e
‘~~\“~- ’f’— ------- 7
0 - - - 0 - — -
5 10 15 5 10 15
Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)

FIGURE 3.8 — Comparaison du coefficient complexe de transmission a déterminer Tﬁ) (traits pointillés) et du coef-

ficient complexe de transmission correspondant a la mesure T(yll) (traits continus). (a) Modules. (b) Arguments.
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3.4 Application de la méthode au nitrure de silicium

Coefflicient complexe de réflexion
La figure 3.9(a) montre la comparaison de ’amplitude du coefficient a déterminer pg)i) et de Pampli-

tude mesurée 4/ R ;. Comme pfﬂ) = pfﬂ) + Tcg:f)’l"((f)[ (3)p§’1)] ! 151), la différence observée entre les

deux amplitudes 1nd1que que la réflexion a I'interface entre le verre et l’air n’est pas négligeable dans la

(3)+(3) .(3)

détermination de 'amplitude complexe de réflexion, c’est-a-dire que 7,,"7; "7,  n’est pas négligeable

devant pgl), les réflexions multiples dans le substrat étant néanmoins négligeables. De méme, la phase

(4)

du coefficient p;,’, égale a ¢, ou ¢,. suivant qu’elle est déterminée avec un réseau en SiNx ou un réseau

d’or sur une couche de SiNx (cf figure 3.6), différe de Piz?i) comme le montre la figure 3.9(b)). Changer

I'indice du substrat de 1.5 a 3.5 permet de montrer que cette différence est d’autant plus grande que
le coefficient fc(lg) est grand (les calculs effectués avec un substrat en silicium ne sont pas montrés ici;
(3) =(3) (4) ¢ (4) (3)

wiTg «1n’estpas satisfaite, ce qui différencie davantage 7,," et p;;" de 7]

etp dl)) En conclusion, le coefficient piﬂ) est mieux déterminé a partir de p( ) dans le cas d’un substrat
d’indice faible.

La phase ¢/, obtenue en considérant un réseau d’or sur une couche de SiNx, est préférée a la phase ¢,

dans ce cas, la condition p

obtenue en considérant un réseau en SiNx beaucoup moins réfléchissant.

1 0.75
| —— Amplitude "mesurée” (a) i |  — Phase "mesurée" (b) i

====Amplitude a déterminer —— Phase "mesurée" avec or

-=-== Phase a déterminer

Module
Argument/21r
o
o

0 : : : 0.25 : : :
5 10 15 5 10 15
Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)

FIGURE 3.9 — Comparaison du coefficient complexe de réflexion a déterminer pl(ﬁ) (traits pointillés) et du coefficient
complexe de réflexion correspondant a la mesure pgi), effectuée de deux maniéres, avec et sans or (traits continus).

(a) Modules. (b) Arguments.

3.4.2 La solution des échantillons suspendus

Les échantillons suspendus illustrés sur la figure 3.10 permettent de mesurer effectivement les co-

efficients T(gl) et ,0( ) (et non Ta(l ) et pgl1 ) a partir des intensités diffractées Ty, 17, Ry et Ry, selon le

principe exposé dans la section 3.2. Les oscillations hautes fréquences des différents signaux mesurés
dues aux réflexions multiples dans le substrat n’existent pas. Pour mesurer le coefficient complexe p((i?i),
il est nécessaire de considérer le réseau d’or en plus du réseau de SiNx. En effet, toutes les intensités
réfléchies par le réseau en SiNx dans les différents ordres diffractés, sont proportionnelles a | P |2

3)

qui ne permet pas d’extraire d’information sur la phase du coefficient de réflexion p; .
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(a) (b)

>

D

.
T, 1

FIGURE 3.10 — Schémas des réseaux diffractifs suspendus proposés pour la caractérisation du SiNx par mesure des
intensités diffractées Ty, T1, Ro et Ry. L’épaisseur de la couche de SiNx est d = 500 nm, [’épaisseur du réseau est
0 = 200 nm, la largeur des bandes de SiNx est L = 50 pm et la période des réseaux est D = 100 pum. (a) Réseau
suspendu en SiNx. (b) Réseau d’or sur une couche continue suspendue en SiNx.

3.5 Incertitudes sur la détermination de la permittivité

Les échantillons suspendus permettent théoriquement de réduire au minimum les erreurs systé-

matiques pour la détermination de la permittivité du SiNx a partir des coeflicients Téi') et pg? au lieu de

7'511) et p((ﬁ). Je cherche maintenant a calculer 'incertitude sur la permittivité mesurée. Je considére des
échantillons suspendus, c’est-a-dire les échantillons de la figure 3.10. L’incertitude est déterminée par
une méthode statistique [15]. Je suppose que I'incertitude sur les mesures d’intensité est de 2% sur tout
le spectre d’étude, et qu’elle est due uniquement aux erreurs aléatoires pouvant provenir par exemple
du bruit ou du traitement mathématique du signal par le spectromeétre FTIR. Pour calculer I'incertitude
sur la permittivité, je simule a chaque longueur d’onde A comprise entre 1 et 16 gm 2000 combinaisons
des quatre intensités Tp(\), T1(A), Ro(A) et R1(A) (2000 coincide avec le nombre de scans lors des
mesures au spectrometre FTIR). Chacune des quatre distributions d’effectifs 2000 suit une loi normale ;
par exemple la premiére distribution a une moyenne 7j() et un écart-type 0.0275(\). L’algorithme
d’inversion est appliqué a chacune 2000 combinaisons (7p(A),T1(\),Ro(\),R1(\)). Les distributions
des parties réelle et imaginaire de la permittivité est ainsi tracée sur la figure 3.11(b) a Ay = 4 ym et
Ay = 15.6 pm. Pour chaque longueur d’onde A; et Ay, j’ai montré que les distributions des parties
réelle et imaginaire de la permittivité suivent également une loi normale. A A\; une valeur moyenne

€1 = €, + i€} est déduite des deux distributions d’écarts-type o/ et o7 .

D’autre part, j’applique ’algorithme a un cas théorique avec des erreurs systématiques :

- To — 1%Ty
- T —1%T
- Ry — 2%Ry
- Ry —2%R,
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3.5 Incertitudes sur la détermination de la permittivité

Le spectre de permittivité obtenu est tracé sur la figure 3.11(a) et comparé avec le spectre de la per-
mittivité de départ donnée par le modéle de Drude-Lorentz. Le résultat de ’extraction est non défini
quand la racine a ou la racine a! intervenant dans la résolution du probléme est la racine d’un nombre
négatif (cf équation 3.9). Une bonne correspondance est observée entre les permittivités du modéle et

celle extraite par la "mesure” avec des erreurs. A A1, la permittivité extraite est €pes1 = €051 + 1€mes-

L’incertitude sur les mesures est supposée égale a 1 écart-type. J’établis que |€) — € .| ~ 1.30}

"

Y es1| & 1.30%. La loi de probabilité étant normale, les chances que cette mesure se produise

et |ef —e
sont de 'ordre de 15%. La mesure est donc acceptable. A A1, le résultat de la mesure s’écrit finalement
€mes1 = (3.80 + 0.27) + (0.06 + 0.17). Les erreurs systématiques sur les entrées de ’algorithme sont
négligeables. Il est possible que ces erreurs se compensent entre elles. J’évalue quand méme la précision
nécessaire pour la mesure de Tp, T, Ry et Ry aux erreurs utilisées dans le calcul précédent, soit 1 a 2%.
Enfin, une bonne précision de mesure de réduire les plages de longueurs d’onde ou le résultat n’est pas
défini. La présence de ces zones donnera ainsi une indication de la précision des mesures d’intensités

effectuées au spectrometre FTIR.

A Ag, €mes2 = (10 + 3.4i) + (1 + 0.9¢). L’incertitude o4 = 1 sur la partie réelle €/, est environ

mes

/

10 fois plus grande que I'incertitude o = 0.06 sur la partie réelle €/,

1- L'origine de cette incertitude
importante peut étre la condition d « g, d étant I’épaisseur de la couche de SiNx (d = 500 nm) : plus

le rapport d/\ est faible, moins la mesure des coefficients complexes est précise.

a b
( ) ====Drude-Lorentz ( ) - Distribution de permittivités Loi normale
Calcul avec erreurs Non défini A A
, g 200 . 200 2
1 0 <~ € mes2 - £ E'1 E'z
— w
®) .
= 5f 1= £ 100 100 ,
5 o' 9>
. “"‘“""’_\\ ] g
I - w 0 0
! 36 38 4 42 5 10 15
M 2 R(e) Ree)
10 :g 200 - 200 ™
- w
) ..
= o - £ 100 o" 100 o",
e} <= € mes2 ‘5 1
0 ! el < €"mest g
. : w o 0
5 10 15 -05 0 0.5 202 46
Longueur d'onde (um) 3(¢) 3(g)

FIGURE 3.11 — (a) Spectres des parties réelles et imaginaires de la permittivité du SiNx déterminée avec le modeéle
de Drude-Lorentz (trait pointillés vert) et la permittivité extraite par U'algorithme d’inversion en introduisant des
erreurs systématiques en entrée (trait continus noirs). (b) Evaluation de I'incertitude sur la mesure de permittivité
du SiNx de facon statistique. Les distributions gaussiennes des données d’entrée de I’algorithme générées pour rendre
compte des erreurs aléatoires entrainent des distributions gaussiennes de permittivités en sortie, caractérisées par des
moyennes et écarts-type; Uincertitude sur les parties réelles et imaginaires sera supposée égale a I’écart-type de la
distribution.
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3.6 Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai expliqué le principe de la détermination expérimentale de coefficients com-
plexes de transmission et réflexion a 'aide de réseaux diffractifs. La méthode consiste a mesurer les
intensités diffractées par des réseaux constitués du matériau a caractériser. Ces coefficients complexes
peuvent ensuite étre inversés pour déterminer éventuellement I'indice de réfraction d’'un matériau
isotrope ou caractériser un matériau anisotrope. En prenant ’exemple du nitrure de silicium comme
matériau a analyser, j’ai étudié pour la premiére fois I'influence du substrat dans ce probleme d’in-
version. J’ai montré que les amplitudes complexes nécessaires pour I'extraction de I'indice ne peuvent
pas étre obtenues en présence d’un substrat, méme d’indice faible. Des échantillons suspendus doivent
donc nécessairement étre utilisés pour permettre a I’algorithme d’inversion de converger vers I'indice
de réfraction recherché. L’incertitude sur la permittivité du SiNx est évaluée statistiquement. D’autre
part, j’ai montré que des erreurs systématiques de a 1 et 2% dans les mesures d’intensités diffractées
par les réseaux pouvaient étre négligées. Cependant, améliorer la précision des mesures permet de li-
miter I’étendue des plages de longueurs d’onde pour lesquelles le résultat de 'inversion est non défini.
Cela permet aussi d’obtenir une permittivité mesurée proche de la valeur vraie.

A la suite de cette étude théorique, la détermination expérimentale d’amplitudes complexes pour

des échantillons suspendus fera I'objet du chapitre 4.
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~ Chapitre 4
Application : caractérisation de matériaux

isotropes conventionnels

Dans ce chapitre, la méthode de détermination d’amplitudes complexes a ’aide de réseaux
diffractifs décrite dans le chapitre 3 est appliquée expérimentalement a la caractérisation
d’échantillons suspendus en nitrure de silicium. Les procédés de fabrication de ces échan-
tillons sont expliqués. Les mesures d’ordres diffractés sont réalisées avec un montage de
spectroscopie FTIR permettant des mesures résolues en angle dans le proche et le moyen
infrarouge. Les coefficients de réflexion et de transmission r et { sont extraits a partir des
ordres diffractés. La possibilité d’appliquer cette méthode a la caractérisation du silicium est

également démontrée.

4.1 Introduction

La méthode expérimentale de détermination de coefficients complexes a partir d’ordres diffrac-
tés est appliqué a des échantillons suspendus afin d’éviter I'influence du substrat lors de I'inversion,
contrairement a ce qui a été fait jusqu’alors [1-3]. J’ai donc fabriqué des échantillons suspendus en
SiNx, dans le but d’appliquer la méthode en n’étant supposée connaitre que I’épaisseur de SiNx, et de
finalement extraire sa permittivité. Les intensités diffractées par les réseaux dans les différents ordres
sont déterminées a 'aide d’'un montage expérimental permettant de réaliser des mesures résolues en
angle sur la gamme de longueurs d’onde 1 — 16 mum. La précision des mesures d’intensités diffractées
est évaluée non pas en les comparant a des calculs de réponses optiques, mais en les comparant entre
elles. Les facteurs influencant la précision des mesures sont identifiés, parmi lesquels les procédés de fa-
brication et les échantillons eux mémes. L’application de la méthode au silicium est finalisation étudiée
pour contourner les inconvénients du SiNx : fragilité des membranes et inhomogénéité de I’épaisseur

due au procédé de fabrication.

4.2 Fabrication d’échantillons suspendus en nitrure de silicium

Trois types d’échantillons suspendus en SiNx sont fabriqués :
- une membrane non structurée,

- un réseau diffractif,
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- un réseau diffractif d’or sur une membrane non structurée,

selon trois procédés représentés sur les figures 4.1, 4.2 et 4.3. Ces procédés sont dérivés de celui dé-
veloppé par Grégory Vincent et al. pour la fabrication de réseaux suspendus a base de nitrure de sili-
cium [4]. Plusieurs étapes sont communes a ces trois procédés : a partir d’un substrat en silicium (étape
(A)), une couche de silice est formée par oxydation thermique du silicium (étape (B)). Une couche de
SiNx est déposée sur un substrat de silicium (étape (C')) ; un masque métallique est ensuite structuré
par lithographie UV et lift-off du métal (étape (D)) ; la membrane est finalement libérée par gravure
chimique du substrat de silicium (étape (E)).

Les membranes non structurées et les réseaux suspendus sont généralement réalisés sur le méme

échantillon ; les réseaux d’or sur membrane non structurée sont fabriqués sur un échantillon a part.

Procédé de fabrication d’une membrane non structurée en SiNx

Pour une membrane non structurée de SiNx, le masque métallique est en fait une couche continue
de nickel (pas de lift-off de métal sur cette zone) qui sert de couche d’arrét a la gravure plasma de la
couche protectrice de SiNx aprés gravure du substrat (étape (F') sur la figure 4.1). Une membrane en
SiNx est finalement obtenue en retirant le masque de nickel a ’aide d’une solution d’acide nitrique

(étape (G)).

(A) (B) (€)

I
B F YN N
y N

N g El sio) SiNx LBV}

FIGURE 4.1 - Procédé de fabrication d’une membrane non structurée. (A) Substrat de silicium orienté < 100 > de
300 pm d’épaisseur. (B) Formation d’une couche de 250 nm d’épaisseur de silice par oxydation thermique du sili-
cium. (C') Dépot d’une couche de SiNx par PECVD. (D) Dépét d’une couche d’arrét de nickel de 100 nm d’épaisseur
par évaporation. (E) Dépot d’une couche protectrice de SiNx par PECVD et gravure du substrat de silicium par une
solution de TMAH. (F) Gravure plasma de la couche protectrice. (G) Retrait de la couche de Ni a I’acide nitrique.

Procédé de fabrication d’un réseau de SiNx suspendu

Dans le cas de la fabrication d’un réseau suspendu, le masque de nickel structuré sert de masque de

gravure lors de la structuration du SiNx par gravure plasma (étape (F') sur la figure 4.2) aprés gravure
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4.2 Fabrication d’échantillons suspendus en nitrure de silicium

du substrat. L’étape (G) consiste également a retirer le masque de nickel avec de I’acide nitrique.

(A) (B) (C)
(D) (E) (F)

N Y rF XN
7 N

. g Bl SiO) SiNx el [

FIGURE 4.2 - Procédé de fabrication d’un réseau suspendu. (A) Substrat de silicium orienté < 100 > de 300 pm
d’épaisseur. (B) Formation d’une couche de 250 nm d’épaisseur de silice par oxydation thermique du silicium. (C')
Dépét d’une couche de SiNx par PECVD. (D) Structuration du masque nickel de 100 nm d’épaisseur par lithographie
et lift-off. (E') Dépot d’une couche protectrice de SiNx par PECVD et gravure du substrat de silicium par une solution
de TMAH. (F') Structuration du réseau de SiNx par gravure plasma. (G) Retrait du masque de Ni d l'acide nitrique.

Procédé de fabrication d’un réseau d’or sur une membrane non structurée

Le réseau d’or, réalisé par dépot puis lift-off d’or (étape (D) sur la figure 4.3), est protégé par une
couche de résine commerciale Protek B3 lors de la gravure du substrat (étape (E')). Cette couche pro-

tectrice est finalement enlevée a ’aide d’un solvant proposé a ’achat avec la résine.

La membrane non structurée, le réseau suspendu et le réseau d’or sur membrane qui seront consi-
dérés par la suite ont tous la méme épaisseur nominale de SiNx d = 500 nm et sont définis sur des
ouvertures carrées de [ = 2 mm de c6té environ . Les dimensions de ces échantillons suspendus dis-
ponibles représentés sur la figure 4.4 sont résumées dans le tableau 4.1. L’épaisseur de SiNx indiquée
est celle spécifiée lors du dépdt de PECVD et I’épaisseur est I'épaisseur nominale du dépdt métallique.
Les largeurs L et les périodes D des réseaux correspondent aux dimensions du masque utilisé pour la
lithographie UV.

‘ Echantillon ‘ d nm ‘ 0 nm ‘ L pm ‘ D pm ‘ { mm ‘
membrane non structurée de SiNx 500 - - - 2
réseau suspendu de SiNx 500 - 50 100 2
réseau d’or sur membrane non structurée en SiNx | 500 200 25 50 2

Tableau 4.1 — Dimensions des échantillons suspendus en SiNx disponibles : largeur de bande L et période D des
réseaux, épaisseurs ¢ et d d’or et de SiNx et largeur | des ouvertures dans le substrat de silicium.
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---
-"
"

] N S0 SiNx Au Protek B3

FIGURE 4.3 - Procédé de fabrication d’un réseau d’or sur membrane non structurée. (A) Substrat de silicium orienté
< 100 > de 300 pum d’épaisseur. (B) Formation d’une couche de 250 nm d’épaisseur de silice par oxydation
thermique du silicium. (C') Dépét d’une couche de SiNx par PECVD. (D) Structuration du réseau d’or par lithographie
et lift-off. (E)) Protection de la couche de SiNx par Protek B3 et gravure du substrat de silicium par une solution de
TMAH. (F) Retrait de la couche protectrice de Protek B3.

(a)

df

>
| | |

FIGURE 4.4 — Schémas des trois types d’échantillons fabriqués. (a) Membrane non structurée de SiNx d’épaisseur
d. (b) Réseau suspendu de SiNx d’épaisseur d de période D et de bande de largeur L. (c) Réseau d’or de période D
d’épaisseur 0, d’épaisseur de SiNx d et de largeur de bande de SiNx L.

4.3 Mesures en transmission et réflexion résolues en angle

Le montage GonioVISIR developpé par Cyrille Billaudeau au cours de sa thése [5,6] permet de réa-
liser des mesures d’intensités en transmission et réflexion par spectrométrie FTIR a différents angles
d’incidence et sous lumiére incidente polarisée. En plus des mesures de transmission et réflexion spé-
culaires, il permet de déterminer les intensités diffractées dans les différents ordres par les réseaux

décrits dans la section 4.2.

4.3.1 Montage expérimental

Le montage expérimental est composé de trois blocs A, B et C définis sur la figure 4.5 :
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4.3 Mesures en transmission et réflexion résolues en angle

Controleur de |

mouvement A ORI -
: Source externe 6 :

de lumiére

PC

Spectrométre FTIR

FIGURE 4.5 — Schéma du montage GonioVISIR pour des mesures en transmission et réflexion résolues en angle
composé de trois blocs A, B et C. Les échantillons, généralement carrés de coté 1.5 cm, contiennent typiquement
quatre membranes ou réseaux suspendus de taille 2 x 2 mm (cf photo). (A) Source de lumiére et spectrométre FTIR.
(B) Systéme de focalisation de la lumiére. (C) Plate-forme rotative motorisée.

A-

la source : le spectrometre infrarouge consiste en un interférométre qui permet de décomposer
spectralement le signal de la source de lumiére large bande avec une résolution de Ao = 20 cm ™!
pour ces mesures ; les opérations de transformée de Fourier sont effectuées par un logiciel au fur
et a mesure de I'acquisition ; 2000 scans, correspondant a des allers-retours du miroir mobile de

linterférometre de Michelson, sont sélectionnés dans les parameétres de mesure.

le systéme de focalisation : un systéme optique composé d’un miroir parabolique M, de focale
69 mm et d’un miroir elliptique M., de focale 40 mm permet de focaliser le faisceau incident sur
I'échantillon. L’image d’un diaphragme .S de diametre 250 pm placé entre les deux miroirs forme
une tache de diameétre @ ~ 1.7 mm sur I’échantillon. En amont des miroirs, un diaphragme D

ajuste la résolution angulaire ; la polarisation est contrélée par un polariseur en KRS-5.

le systéme de collection : un ensemble de deux platines rotatives motorisées d’axes concentriques
permet d’effectuer les mesures soit dans une configuration de transmission (T), soit dans une confi-
guration de réflexion (R) ; en faisant varier ’angle de collection indépendamment de I’angle d’inci-

dence, il est ainsi possible d’accéder a des mesures de transmission et de réflexion non spéculaires.
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Utiliser un détecteur a antimoniure d’indium (InSb) donne accés a la gamme de mesure 1 — 5.5 pm

et un détecteur a Mercure Cadmium Tellure (MCT) a la gamme 3 — 16 pm.

Ce montage, n’utilisant que des optiques a miroirs, est achromatique ; en effet il donne la possibilité de
réaliser des mesures sur la gamme 1 — 16 ym en n’étant limité que par les choix des polariseurs et des
détecteurs (InSb ou MCT).

4.3.2 Traitement des données expérimentales

Les mesures d’intensités non spéculaires sont réalisées en fixant ’angle d’incidence et en faisant
varier ’angle de collection de I'intensité diffractée par le réseau. L’exemple du réseau suspendu est pris
pour montrer comment les intensités diffractées dans chacun des ordres sont ensuite extraites a partir
des intensités diffractées dans toutes les directions.

Le réseau est éclairé a incidence normale et le faisceau incident est polarisé T'F. L’objectif est de me-
surer les intensités 7y, 77 et 71 des ordres 0, 1 et —1 sur la gamme 1 — 5.5 pum. La période du
réseau étant de D = 100 pm, balayer les angles de collection entre —3.5° et 3.5° permet d’obtenir
les intensités 77 et 71 sur ’ensemble de la gamme spectrale (par application de la formule du réseau
Omaz = arcsin(%) soit environ 3.2°). Un pas angulaire de 0.1° est choisi.

La figure 4.6 (a) montre la distribution de l'intensité diffractée par le réseau en transmission pour les
longueurs d’onde de la gamme 1 — 5.5 pm et les angles de collection entre —3.5° et 3.5°. Les ordres
—3, —1, 0, +1 et +3 sont observés. Pour le réseau considéré L/D ~ 0.5, les ordres d’indices pairs
—4, —2, +2 et +4 ne soient donc pas visibles. En effet, 'intensité 7,, diffractée dans un ordre d’indice
n est proportionnelle a sin(%) (cf équations 3.5) et donc nulle dans le cas ou n est pair (les ordres
diffractées pairs sont évanescents quelle que soit la longueur d’onde).

Pour chaque longueur d’onde ) de I'intervalle 2—5.5 ym pour 'ordre 0, de I'intervalle 2—5 pm pour les
ordres —1 et 1 et de 'intervalle 1.25—1.75 pm pour les ordres —3 et 3, la direction 6,, des maxima d’in-
tensité correspondant a I’ordre n est recherchée entre % arcsin(%‘) —0.5% et 1%0 arcsin(%\) +0.5°.
Pour les ordres —3, —1, 0, +1 et +3, on cherche 6,, selon le modé¢le sin 6,, = a,, + b, \. Les résultats

de ces régressions linéaires sont résumés dans le tableau 4.2.

Ordres n ‘ (180/7) arcsin(ay,) (en degré) ‘ n/by, (en pm) ‘

-3 0.0 101
-1 0.0 98
0 0.0 0

1 0.0 100
3 0.0 98

Tableau 4.2 — Résultats de la recherche de corrélation linéaire pour le modéle sin0,, = a,, + b\ appliqué aux
ordresn = —3,—1,0,1 et 3.

Ces résultats montrent que les mesures expérimentales sont en accord avec la formule du réseau
sinf, = siné; + n% pour un angle d’incidence ¢; = 0°, et correspondent bien avec I’échantillon.
En effet, pour un pas angulaire de 0.1°, on peut considérer que (180/7) arcsin(a,,) est égal a 6; pour
tous les ordres. De méme, en estimant la résolution de la lithographie UV a 5 nm, on peut considérer

que n/by, est égal a 1/D pour tous les ordres. Les courbes pointillées sur la figure 4.6 (a) sont les droites
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FIGURE 4.6 — Intensité diffractée en transmission par le réseau suspendu en SiNx. (a) Distribution de lintensité
diffractée par le réseau en transmission sur la gamme 1 — 5.5 pm et les angles de collection entre —3.5° et 3.5°. (b)
Transmission en fonction de I’angle de collection entre —3.5° et3.5° a A = 1.1 et A\ = 5 pum : données expérimentales
(lignes continues bleues) et modéle de superposition de fonctions gaussiennes (lignes pointillées rouges). (c) Spectres
des intensités Ty (ligne noire), T’ (ligne continue bleue) et T'_; (ligne pontillée bleu cyan) sur la gamme 1 — 5.5 pm.
(d) Quantité Tn/SinCQ(%) pour les ordres —3, —1, 1 et 3, avec le rapport L/ D extrait de I'image MEB du réseau

suspendu en encart.

dont les coefficients sont déterminés par la régression linéaires.

Le profil d’intensité en fonction de I’angle de collection a A = 5 ym est comparé a la superposition de
trois fonctions gaussiennes (cf figure 4.6 (b)). Chaque fonction gaussienne est définie par son maximum,
sa largeur a mi-hauteur et son centre, ces trois parametres étant optimisés pour obtenir le meilleur ac-
cord entre le modele et les données expérimentales. La largeur a mi-hauteur du pic central du profil a
A = 5 pm permet de définir la résolution angulaire du montage : A = 0.7°. Ainsi, un écart angulaire
entre les pics des ordres 0 et 1 inférieur a Af définit le domaine de non résolution angulaire A < Aycs,
avec Apes = 1.25 pum dans ce cas.

Pour A > A5, les intensités T}, sont extraites pour chaque longueur d’onde A par interpolation des
profils d’intensités en fonction de I’angle de collection afin de trouver U'intensité diffractée dans la di-

rection donnée par sin 8,, = a,, + by A (a,, et b, sont alors repris du tableau 4.2).
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Dans le domaine de non résolution angulaire, une déconvolution angulaire est effectuée : la correspon-
dance entre un modéle a cing fonctions gaussiennes et les profils d’intensités en fonction de I’angle de
collection : les intensités T3, T_1, T, 1 et T3 a chaque longueur d’onde sont alors extraites comme
les maxima de ces fonctions gaussiennes. Malgré la limite de résolution angulaire, un excellent accord
est observé entre le profil expérimental et le modele superposant les cinq gaussiennes a A = 1.1 pm.
La figure 4.6 (c) présente les spectres des intensités T_3, T_1, Ty, 11 et T3 sur la gamme 1 — 5.5 pm.
Les données pour 7"_3 et T3 ne sont pas disponibles pour A > 2 um. Les spectres de 17 et 7"; sont
quasiment confondus; cela indique un bon alignement du montage qui permet d’observer la symétrie
par rapport a 6; = 0° attendue pour la figure de diffraction a incidence normale.

La figure 4.6 (d) montre de plus la proportionnalité des intensités T}, entre elles pour n # 0. En fait, la
quantité 7,/ sincg(%) est presque la méme pour tous les ordres n # 0, en accord avec les équations
3.5 qui donnent les expressions analytiques pour les intensités 7;,. Cela indique un accord entre le mo-
dele théorique, les données expérimentales et I’échantillon, le rapport L/D = 0.51 réel étant extrait a

partir d'une image du réseau par microscopie électronique a balayage.

4.4 Résultats

Les intensités diffractées dans les différents ordres par le réseau suspendu en SiNx et le réseau d’or
sur membrane non structurée sont maintenant inversées pour déterminer les coefficients de transmis-
sion et de réflexion complexes ¢ et  associés a une lame de SiNx d’épaisseur d. Les coeflicients obtenus
ne sont pas comparés a des coefficients calculés pour lesquels une modélisation de I'indice du SiNx est
nécessaire. En effet, I'indice du SiNx dépend fortement du ration Si/N mais également de la concentra-
tion d’hydrogéne et de la densité [7]. On évite ainsi de prendre en compte des facteurs expérimentaux
non connus comme la stoechiométrie du SiNx, d’autant que les spectres de transmission en annexe A.1
permettent de mettre en évidence la gravure chimique des couches de SiNx au cours du procédé de
fabrication : il est par exemple possible que cette attaque chimique change la densité du matériau de
facon inhomogeéne et aléatoire. L’évaluation des résultats se fait donc uniquement en comparant entre

eux les résultats expérimentaux pour les différents échantillons suspendus en SiNx.

4.4.1 Mesures en transmission

Le spectre de transmission correspondant 4 |¢|? est extrait a partir des intensités Tp et T diffractées
dans les ordres 0 et 1. Cette transmission ne dépend que du rapport L/ D déterminé expérimentalement.
La figure 4.7 (a) superpose sur la gamme 1 — 5.5 um le spectre de transmission déterminé a partir
des intensités Ty et 77 (courbe rouge) et le spectre de transmission directement mesuré a travers la
membrane non structurée (courbe noire). En dehors de la zone de non résolution angulaire, les deux
spectres coincident bien pour A < 2.5 ym et notamment au maximum de transmission a A = 1.54
pm. Ces différences peuvent étre en partie expliquées par 'inhomogénéité des matériaux. En effet,
la couleur inhomogéne des échantillons (cf figures 4.7 (c) et (d)) indique clairement des variations de
I’épaisseur de SiNx. Comme cela est expliqué dans ’annexe A, I’épaisseur de SiNx pour ces échantillons

est estimée a d’ ~ 450 nm. Seulement dans ’hypothése ot cette variation d’épaisseur du SiNx est due a
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une attaque chimique et est donc isotrope : la surface du SiNx ne peut plus étre considérée plane, ce qui
peut affecter les mesures optiques. Dans I'incertitude sur ’épaisseur de SiNx, le déphasage A¢ entre le
SiNx et la référence est déterminé au lieu de la phase du coeflicient ¢ et est tracé sur la figure 4.7 (b). 11
est extrait de trois facons : a partir de (T ,11), (T, Tp) et (T',171). De méme, les données correspondent
pour A < 2.5 um mais pas pour A > 2.5 pym.

1 0.5 T T T T
(@) — To&T; (b)
0.8 E 04 — T&T,
c S
< S
206 J03 T&T:
2 [0}
£ S
204 A __ 802
= v s
V/////// Q
0.2 // v To&T, 01 Domaine de non
résolution angulaire
0 0
1 2 3 4 5 1 2 3 4 5
Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)
By

FIGURE 4.7 — Mesure du coefficient complexe de transmission t. (a) Spectres de transmission |t|*> obtenu @ partir
des intensités Ty et T (courbe rouge) et T’ obtenu par mesure directe de la membrane non structurée (courbe noire).
(b) Déphasage A¢ entre le SiNx et la référence déterminé de trois fagons : a partir de I, et T (courbe rouge), T et
Ty (courbe noire) et T' et T} (courbe bleue). Images au microscope optique de la membrane non structurée (c) et du
réseau suspendu (d).

4.4.2 Mesures en réflexion

Les intensités Ry et R; diffractées en réflexion par le réseau d’or sur membrane non structurée
sont déterminées de la méme facon qu’en transmission sur la gamme 1 — 5.5 pm avec un pas angulaire
de 0.1° pour un angle d’incidence §; = 5°, I'angle de collection variant entre 8 et 17° (le faisceau
incident est polarisé T'F). La période du réseau est égale dans ce cas a D = 50 pm. Les ordres dif-
fractés sont dans ce cas assez espacés entre eux pour étre résolus angulairement sur toute la gamme
spectrale. La direction 6,, des maxima d’intensité correspondant a l'ordre n est recherchée suivant le
modele sin 0, = a, + by A. Les résultats des régressions linéaires sont résumés dans le tableau 4.3 :

pour tous les ordres 0, 1 et 3. Ces résultats montrent que les mesures expérimentales ne sont pas en
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parfait en accord avec la formule du réseau sin #,, = sin 26; + n% pour un angle d’incidence 6; = 5°;
en revanche ils correspondent bien avec I’échantillon. En effet, pour un pas angulaire de 0.1°, on peut

considérer que (180/7) arcsin(a,,) différe de 26; pour tous les ordres.

| Ordres n | (180/7) arcsin(an) (en degré) | n/b, (en pm) |

0 10.1 0
1 10.2 51
3 10.1 51

Tableau 4.3 — Résultats de la recherche de corrélation linéaire pour le modéle sin 0,, = a,, + by \ appliqué aux
ordresn = 0,1 et 3 en réflexion.

Le spectre de l'intensité T diffractées dans 'ordre 0 en transmission pour une incidence normale est

présenté sur la figure 4.8 (a) ! ; la transmission maximale de 0.22 coincide ainsi avec la valeur attendue
L2

TO = Dz ’t

d’une image MEB est aussi en accord avec la transmission maximale de 0.22 de 7. Ce maximum est

2, la transmission a travers ’or étant nulle. Le rapport L/D = 0.48 réel déterminé a I’aide

atteinta A = 1.70 pm, ce qui indique une épaisseur nominale de d = 500 nm par comparaison avec les
résultats de 'annexe A.1. L’objectif de conservation de I’épaisseur initiale de SiNx discuté dans ’an-
nexe A.2 est atteint en utilisant la résine Protek B3 comme protection lors de la gravure du substrat
par le TMAH.

Le spectre de réflexion |r
|2

|2 déterminé a partir de Ry et R; est également tracé sur la figure 4.8 (a).

La réflexion |r|* extraite ne dépend que du rapport L/D = 0.48 et de la réflexion d'un miroir d’or
pris comme référence d’amplitude. Ce miroir d’or est situé sur le méme échantillon que le réseau d’or
sur membrane non structurée et a donc subi toutes les étapes du procédé de fabrication, notamment
la protection par une couche de Protek B3 lors de la gravure du substrat. Ainsi, la faible réflectivité
de ce miroir comparée a celle d’'un miroir d’or décrit par un modéle de Drude (cf page 42) peut étre
due aux résidus de résine Protek B3 sur le miroir (cf annexe A.2). Cependant, cela n’explique pas le
fait que seule une faible part de la gamme spectrale soit accessible, les résultats de I’extraction n’étant
pas définis pour l'autre part, comme cela est prévu dans le chapitre 3. Cela indique en revanche des
erreurs systématiques trés importantes sur les mesures de Ry et R;. De plus, contrairement aux me-
sures en transmission, la proportionnalité des intensités R,, entre elles n’est pas observée (ces résultats
ne sont pas montrés). Ces erreurs sont supposées étre dues principalement aux défauts d’alignement
du montage. En effet, les résultats du tableau 4.3 des décalages angulaires de 'ordre de 0.1° avec les
valeurs attendues selon la formule du réseau. La difficulté particuliére des mesures en configuration
de réflexion est mise en évidence, car elles requiérent de placer I’échantillon sur I’axe de rotation des

platines rotatives avec davantage de précision qu’en configuration de transmission.

Comme la réflectivité du miroir d’or ne peut pas étre décrite par un modele de Drude, il n’est pas
possible de connaitre le déphasage a la réflexion. Le choix de 'or comme référence de phase de ré-

flexion comme les références [1-3] n’est donc pas compatible avec la résine Protek B3 utilisée pour

1. Les spectres d’intensités diffractés en transmission et réflexion présentent des oscillations d’amplitudes d’autant plus
grandes que la période D des réseaux est petite, quel que soit le réseau : cela est dii a I'apparition des nouveaux ordres
propagatifs qui entrainent des réorganisations de la répartition de I’énergie totale diffractée.
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FIGURE 4.8 — Mesure de 'amplitude |r| du coefficient de réflexion. (a) Spectre de Uintensité Ty diffractée dans 'ordre
0 en transmission a incidence normale (courbe noire) et image MEB du réseau d’or sur membrane non structurée en
SiNx en encart ; réflexion |r|? obtenue a partir des intensités Ry et Ry (courbe rouge). (b) Spectres de réflectivité du
miroir d’or utilisé comme référence et d’un miroir d’or décrit par un modéle de Drude.

protéger la couche de SiNx et conserver son épaisseur initiale.

4.4.3 Détermination de la permittivité

Les mesures présentées ci-dessus visent a déterminer le coefficient complexe de transmission ¢
d’une part, et le coefficient complexe de réflexion r d’autre part. La détermination de la permittivité
du SiNx a partir de ¢ et r par ’algorithme d’inversion défini dans la section 1.4 n’a finalement pas été

effectuée. Deux raisons sont avancées :

1. les mesures en réflexion ont une faible précision, celle-ci étant indiquée par les larges plages de
longueurs d’onde pour lequel le résultat de ’algorithme n’est pas défini : on craint alors que la

permittivité mesurée soit trés éloignée de la valeur vraie.
2. le pré-requis d’un matériau homogene n’est pas satisfait.

L’objectif de cette caractérisation du SiNx est de valider la méthode expérimentale. Le SiNx semble
donc peu indiqué pour ce role, puisque son procédé de fabrication sans substrat peut conduire a des
échantillons inhomogénes. Le choix de I'or comme matériau de référence en réflexion peut aussi étre
discutée. En effet, la phase a la réflexion sur 'or ne peut pas toujours étre donnée par le modele de
Drude, comme dans le cas présenté ou la surface d’or est couverte de résidus organiques. Par exemple,

la rugosité du miroir peut également influencer sa réflexion.

4.5 Caractérisation du silicium

Des échantillons suspendus (réseaux et membranes non structurées) sont fabriqués a partir de sub-
strat SOI (Silicon On Insulator en anglais). Ils présentent plusieurs avantages par rapport aux échan-
tillons suspendus en SiNx (cf annexe A.3) :

- les couches de silice de part et d’autre de la couche de silicium empéchent sa gravure lors de I’étape

de gravure du substrat par le TMAH,
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- le procédé de fabrication est simplifié par I’absence des étapes de contréle des propriétés mécaniques ;
de plus, les couches proviennent toutes du méme substrat SO, les propriétés optiques ne sont donc

pas susceptibles de varier d’un échantillon a I’autre,

- les couches de silicium sont plus épaisses que les couches en SiNx, ce qui leur confére une plus grande

solidité.

4.5.1 Fabrication d’échantillons suspendus en silicium

Les substrats SOI sont composés d’une couche de 3 pm de silicium cristallin posée sur un substrat
de silicium orienté < 100 > d’épaisseur 700 pum avec une couche de silice enterrée d’épaisseur 0.3
pm entre les deux. Le procédé de fabrication d’un réseau suspendu est décrit sur la figure 4.9 (a) La
structure d’'un masque de gravure en nickel (étape (C')) et la gravure plasma anisotrope de la couche su-
périeure du substrat SOI permettent de définir le réseau ; Le substrat est finalement ouvert par gravure
du silicium par le TMAH (cf image MEB sur la figure 4.9 (b)). L’épaisseur des réseaux et membranes

non structurées en silicium est finalement d’environ 2.8 pym.

4.5.2 Perspectives

Les échantillons obtenus peuvent étre mesurés a ’aide du montage GonioVISIR. De plus, comme
cela est évoqué dans le chapitre 3, une épaisseur plus importante conduit a des incertitudes plus faibles
sur 'indice déterminé.

Les mesures des intensités T et T} diffractées en transmission par le réseau suspendu en SiNx décrites
dans la section 4.3 peuvent étre reproduites de la méme fagon. Inverser Ty et 17 devrait ainsi permettre
d’extraire le coefficient complexe de transmission ¢ qui sera alors comparé a la transmission mesurée
directement a travers la membrane non structurée.

Des mesures en réflexion pour calculer le coeflicient complexe de réflexion ne sont toutefois pas né-
cessaires. En effet, le coeflicient r peut étre déterminé a partir de ¢, en remarquant que pour une lame

suspendue de matériau non absorbant (matériau 1 dans lair 2) :

r_ ir12 sin(k,d) 1)
t ta1t12 ’

avec 112 et t19 les coefficients de Fresnel de réflexion et transmission a l'interface air/silicium, t91
le coefficient de Fresnel a Pinterface silicium/air et k, la constante de propagation dans le matériau
d’épaisseur d. 12 étant positif ou négatif, son argument vaut 0 ou 7 (pour la polarisation T'E, 712 est
négatif (cf équations 3.12)). De plus, pour un matériau non absorbant les arguments de ¢ et t2; sont
nuls. Pour r13 < 0 (par exemple a incidence normale pour la polarisation T'E dans le cas du silicium),
la phase du coefficient de réflexion peut étre déterminée a partir de celle du coefficient de transmission

suivant :

Or = @y + 21 + (—1)’”“% ) (4.2)

avec m € N. m désigne l'ordre de la résonance de Fabry-Perot a la longueur d’onde ), identifiable

sur le spectre de transmission ou de réflexion d’'une membrane non structurée. Les longueurs d’onde
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(@)

€
N

B Si L___ISie)) SiNx N

FIGURE 4.9 — (a) Procédé de fabrication d’un réseau suspendu en silicium. (A) Substrat SOI Si/SiO,/Si d’épaisseurs
3 pm/0.3 pm/700 pm. (B) Formation de couches de 250 nm d’épaisseur de silice par oxydation thermique du
silicium. (C') Structuration du masque nickel de 100 nm d’épaisseur par lithographie et lift-off. (D) Dépét d’une
bi-couche protectrice de SiNx et de silice par PECVD et gravure du substrat de silicium par une solution de TMAH.
(E) Structuration du réseau de SiNx par gravure plasma. (F') Retrait du masque de Ni d I’acide nitrique et gravure
de la couche de silice enterrée a I'acide fluorhydrique. (b) Image MEB d’un réseau suspendu de période D = 100 ym
et de facteur de remplissage L/D = 0.5.

Am coincident avec les solutions de I’équation : sin(k,d) = 0. Pour A < A\; : ¢, — ¢y = 37” ; pour
A > A1, ¢ — ¢4 est également constant sur toute gamme spectrale Ay, 11 — Ay, Connaitre ¢, sur toute
la gamme spectrale considérée nécessite donc de connaitre la longueur d’onde A; de la résonance de
Fabry-Perot d’ordre 1. Cependant, pour une épaisseur de silicium d = 2.8 um, la longueur d’onde \;
ne se situe pas dans la gamme de mesure : \; > 5.5 um. Par conséquent, étendre la gamme de mesure
a3 — 16 pum en utilisant le détecteur MCT serait souhaitable dans ce cas. Les mémes mesures d’ordres
diffractées en transmission pourraient étre réalisées sur cette gamme. Toutefois, obtenir la totalité du

spectre de l'intensité 71 pour la plus grande longueur nécessite d’augmenter la plage des angles de
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collection : on pourrait alors vouloir se limiter aux mesures spéculaires de 1" et 7Tj.

4.6 Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai résumé les résultats obtenus sur la fabrication d’échantillons suspendus en
SiNx, les mesures par spectrométrie FTIR et le traitement des données expérimentales dans le but d’ex-
traire la permittivité du SiNx. La méthode consiste a déterminer d’abord les coefficients complexes de
transmission et de réflexion a partir d’intensités diffractées par des réseaux a base de SiNx. Cependant,
Pextraction de la permittivité a partir des coefficients complexes r et ¢ selon I’algorithme introduit dans
la section 1.4 n’est finalement pas effectuée. Seul le coefficient de transmission ¢ est obtenu, mais avec
réserve du fait de la qualité de I’échantillon : le SiNx est inhomogeéne a cause d’attaques chimiques au
cours du procédé de fabrication. Le coefficient de réflexion n’est pas obtenu principalement a cause
de la faible précision des mesures en réflexion dans cette configuration particuliére du montage ex-
périmental. L’analyse des données expérimentales de réflexion a montré qu’un alignement angulaire
imprécis a 0.1° peut expliquer le fait que les résultats soient non définis pour r sur presque la totalité
de la gamme spectrale considérée.

L’application de cette méthode au silicium est proposée en ne prévoyant que des mesures en trans-
mission car r peut étre déterminé a partir de ¢. La fabrication d’échantillons suspendus en silicium
est possible a partir de substrat SOI; ces échantillons ont de plus 'avantage d’étre plus solides et de
meilleure qualité, le silicium ne subissant pas d’attaque chimique.

Ce travail n’a pas été mené a terme dans le cadre de cette thése, mais pourra étre poursuivi avec le
silicium avec de grandes chances de succés.

Un facteur reste également a étudier : la précision photométrique du FTIR. Les opérations de trans-
formée de Fourier, effectuées par le logiciel du FTIR, n’ont ainsi pas été contrélées, de méme que la

linéarité du détecteur.
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Chapitre 5

Filtrage spectral dans 'infrarouge

Plusieurs types de filtres infrarouge sont introduits dans ce chapitre, et notamment les filtres

a résonance de mode guidé. J’explique tout d’abord l'origine du rayonnement infrarouge et

présente briévement quelques applications spécifiques de ce domaine spectral. Les filtres a

résonance de mode guidé (GMR) sont ensuite définis, et des voies d’amélioration de la réjec-

tion et la tolérance angulaire sont analysées. Finalement, j’examine I'influence de la symé-

trie des structures sur la réponse optique de filtres infrarouge, cette question étant préalable

a leur conception et leur fabrication qui sont discutées dans les chapitres 6 et 7.

5.1 Introduction

5.1.1 Le rayonnement infrarouge

Définition

L’infrarouge (IR), comme le montre la figure 5.1, est le domaine du spectre électromagnétique inclus

entre le visible et le terahertz (THz), correspondant a un rzyonnement de longueurs d’onde comprises

entre 700 nm et 100 pm.

0.4 0.7 1.0 25 100 pm
I | |

VIS PIRMIR

IR THz MO

1nm 1um 1 mm 1m 1 km
I O ey ey I S O B
Longueur d'onde (m) 10° 10 103 1 10 10°
RG : Rayons Gamma VIS : Visible MIR : Moyen Infrarouge MO : Micro-ondes
RX: Rayons X IR : Infrarouge IRT : Infrarouge thermique  OR : Ondes radio
UV : Ultraviolet PIR : Proche infrarouge = THz : térahertz

FIGURE 5.1 — Spectre électromagnétique.
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FIGURE 5.2 — Spectres de luminance énergétique pour des corps noirs a 6000 K, 300 K et 80 K, calculés a laide de
la loi de Planck.

L’origine du rayonnement infrarouge est thermique. En effet, tout objet ayant une température non
nulle émet un rayonnement électromagnétique. Dans le cas d’un corps idéal, dit corps noir, il existe
une relation entre la luminance monochromatique 0L°/0\ de ce dernier et la température 7'. La loi de
Planck s’écrit ainsi :

OL°(\,T)  2hc? 1

= Wom = 2.sr~t.m™1, 5.1
o N1 — exp(£Sr) [Wemsrm ] 5-1)

ou A\ est la longueur d’onde, h est la constante de Planck, kg est la constante de Boltzmann, et ¢ la
vitesse de la lumiere. La puissance monochromatique rayonnée par un corps noir a travers un élément

de surface dS pour un angle solide df2 s’écrit :

oP  AL°(\,T)

or —2, —1
oY ERY ds.dQy  [W.m™=.m™]. (5.2)

L’évolution de la luminance 0L°/0) en fonction de la longueur d’onde est portée sur la figure 5.2, pour
différents corps noirs a la température de 6000 K, 300 K et 80 K. Leur luminance admet systématique-

ment un maximum a une longueur d’onde \,,,, prédite par la loi de Wien :

2898
Amaz = m [:U'm] (5-3)

Comme le montre la figure 5.2, cette longueur d’onde A4, se situe dans le domaine visible pour un
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corps noir a 6000 K, c’est-a-dire environ la température du Soleil ; un corps humain a une tempéra-
ture ambiante de 'ordre de 300 K rayonne dans I'infrarouge autour de 10 um ; le rayonnement d’un
corps noir a 80 K -typiquement la température de I’azote liquide- se situe également dans I'infrarouge.
Finalement, dans la mesure ou les différentes courbes de luminance ne se croisent pas, il est possible
de déterminer la température du corps noir en mesurant sa puissance rayonnée a une longueur d’onde
donnée.

La loi du corps noir correspond toutefois & un comportement idéal : la loi de Kirchhoff pondére le

comportement prédit par la loi de Planck par I’émissivité des corps [1].

5.1.2 Applications de 'infrarouge

L’infrarouge a des applications civiles et militaires, dans les domaines de la médecine, ’'aéronau-

tique ou les télécoms, qui exploitent I’émission thermique d’objets.

1
i

= Bande | Bande |l Bande Il

Gé_ 100 T T T T T T T = T T T 2 T T
2 80F

a

o 60} ﬂ

£

c  40L

S

w20

8]

E 0

c 0 1 2 3 4 8 9 10 11 12 13 14 15
l“_E Longueur d'onde (um)

11 O T 11 1

| Ll T PAY ; ' t
H20 COz H20 C02 03 H20 COy O3 H,O CO> COy

Molécules absorbantes

FIGURE 5.3 — Spectre infrarouge de transmission de [’atmosphére acquis depuis un satellite visant la Terre, définition
de sous-domaines spectraux (bandes I, I, 111) et indication des molécules caractéristiques des bandes d’absorption.

D’autre part, le spectre infrarouge de transmission de ’atmosphére présente des bandes d’absorption
a des longueurs d’onde correspondant a des transitions énergétiques dues a la vibration de liaisons
moléculaires. Ce principe général, celui de la spectroscopie IR, peut ainsi étre utilisé pour la détection
de gaz, les bandes d’absorption étant caractéristiques des liaisons de certaines molécules (par exemple
vapeur d’eau, dioxygeéne, ozone ou dioxyde de carbone présentes dans I’atmospheére comme l’illustre
la figure 5.3). Ces bandes d’absorption permettent de séparer le spectre atmosphérique en trois sous-
domaines spectraux pour lequel 'atmospheére est transparente, la bande I (1 — 3 pm), la bande IT (3 —5

pm) et la bande 111 (8 — 12 pum). Le rayonnement atmosphérique Nightglow par exemple correspond a
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des longueurs d’onde comprises 1.4 et 1.8 pm ; par définition situé en bande I, il est provoqué par des
réactions chimiques de gaz de la haute atmospheére. Détecter ce rayonnement lorsqu’il est réfléchi par
des objets permet donc d’imager des scénes méme par nuit sombre [2].

En plus de détecteurs et de caméras adéquats, il est également nécessaire de concevoir des filtres IR.
Ainsi, la thése de Grégory Vincent, préparée au sein de MiNaO, a conduit a la fabrication d’'une matrice
de 11 filtres métalliques nanostructurés placée devant des matrices de micro-lentilles pour former le
spectro-imageur instantané MULTICAM [3].

(c) 1.0

o
©

o
(0]
L L L

Transmission TM

25 30 35 40 45 50 55
Wavelength (um)
FIGURE 5.4 — Figure reproduite a partir de la référence [4]. (a) Images par microscopie optique et (b) par microscopie

électronique d balayage de la matrice de 11 filtres métalliques nanostructurés. (c) Spectre de transmission a incidence
normale de 10 filtres de la matrice.

La forte transmission de ces filtres est due a un phénomene de transmission extraordinaire [4,5]. Ce-
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pendant, la réjection de ces filtres reste élevée ! ; c’est une des raisons pour laquelle la thése d’Emilie
Sakat effectuée au sein de MiNaO s’est orientée vers la conception de filtres a résonance de mode
guidé (GMR), avec l'objectif de respecter un cahier des charges permettant d’intégrer ces nouveaux
filtres dans MULTICAM [6].

5.2 Filtres a résonance de mode guidé

Les filtres GMR ont a priori une réjection meilleure (i.e. plus faible) que les filtres métalliques
précédents et leurs spectres ont ’avantage de présenter des pics de forme symétrique. Quelques-uns

des critéres a réunir pour I'intégration de ces nouveaux filtres dans MULTICAM sont :
- une transmission importante (~ 80%) dans la bande passante.

- un facteur de qualité de I'ordre de 10 a 30 (cela correspond a des pics de largeurs a mi-hauteur de
Pordre de quelques centaines de nanométres en bande II et de 'ordre du micromeétre en bande I1I :
nous visons en effet une application d’'immagerie multi-spectrale, utilisant une dizaine de bandes

adjacentes dans les bandes II ou III.
- une insensibilité a la polarisation a la lumiére incidente.

- une faible réjection (I’objectif est d’avoir une transmission en dehors de la bande passante inférieure
a 1%, et au pire a 5% sur toute la bande II ou la bande III).

- une tolérance angulaire importante (au minimum +10° et idéalement +25°).

5.2.1 Définition

Les résonances de mode guidé sont typiquement définies par le fait de coupler la lumiére incidente
a un guide d’onde via des ordres diffractés par un réseau périodique [7, 8]. Les filtres GMR, introduits
par Magnusson et Wang dans les années 1990, ont tout d’abord été des structures tout-diélectriques
présentant une sélectivité spectrale trés importante (la largeur a mi-hauteur (FWHM) des pics n’excede
pas alors quelques nanomeétres en bande I [9]). Afin de réaliser des pics de FWHM plus importantes
compatibles avec les critéres indiqués ci-dessus, les filtres développés lors de la thése d’Emilie Sakat [6]
incluent des réseaux métalliques a fentes étroites, qui permettent également d’assurer une forte réflec-
tivité en dehors de la bande passante. Ainsi, les premieres structures proposées sont composées d'un
réseau en or de période d posé sur un guide d’onde en nitrure de silicium (SiNx), comme l’illustre la
figure 5.5 (a). La résonance de cette structure est due dans ce cas au couplage des ordres +1 (créés par
le réseau métallique de période d) avec les modes propres du guide d’onde, alors que seuls les ordres 0,
+1 et —1 sont propagatifs dans le guide d’onde et que seul 'ordre 0 est propagatif dans I’air. De méme
que pour les filtres tout-métalliques présentés plus haut, les propriétés d’accordabilité de ces filtres
GMR (cf figure 5.5 (b)) peuvent étre exploitées pour sélectionner des bandes spectrales en changeant

les parametres géométriques selon trois régles de conception :

1. Pour un filtre passe-bande, le taux de réjection peut étre défini comme le rapport entre la transmittance maximale du
filtre en dehors de le bande passante et la transmittance maximale.
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(i) lalongueur d’onde de résonance augmente quand la période d du réseau augmente,
(ii) la longueur d’onde de résonance diminue quand la largeur w des fentes augmente,

iii) augmenter simultanément la période et la largeur des fentes permet de garder constante la lon-
g p g p g
gueur d’onde de résonance tout en augmentant le maximum de transmission et la largeur a mi-

hauteur [6,10].

De plus, en conservant le méme empilement or/SiNx, passer d'un réseau métallique 1D a un réseau 2D
(avec la méme période dans les deux directions) permet de rendre la réponse du filtre GMR insensible
a la polarisation a incidence normale, puisque seule la lumiére polarisée TM (i.e. avec un champ H,,

paralléle aux fentes) est transmise [11].

(a) z (b) 1 35
| 04
& Au
K ta
; -1 1 w
SiNx 0.4 ‘ 9
1.2 1.8 24
Ot order Period d (um)

FIGURE 5.5 — Figure reproduite a partir de la référence [10]. Représentation des régles d’accordabilité du filtre GMR.
(a) Schéma de la structure : le réseau d’or a une période d, une épaisseurt,, et une largeur de fentew et le guide d’onde
est d’épaisseur ty. (b) Maximum de transmission Ty, et position spectrale du pic Ar en fonction de la période du
réseau pour w = 215 nm, t,,, = 70 nm et t4 = 540 nm.

5.2.2 Amélioration de la réjection

Le spectre de transmission d’une structure analogue a celle de la figure 5.5 (a) est tracé sur la figure
5.6 (a) et comparé a celui d’une structure qui posséde deux réseaux métalliques identiques de chaque
coté du guide d’onde (les parameétres géométriques restent par ailleurs les mémes pour les deux struc-
tures). La deuxiéme structure, avec deux réseaux de chaque c6té, présente une meilleure réjection que la
structure avec un seul réseau métallique, pour laquelle une transmission supérieure a 10% est atteinte
en dehors de la bande passante. En effet, tracer ces mémes spectres en échelle semi-logarithmique (cf
figure 5.6 (b)) permet clairement de mettre en évidence deux minima de transmission.
L’un des minima, situé a environ 3 pum, est di a une résonance de Fano. Une résonance de Fano résulte
de l'interférence entre un canal de fond non résonant et un canal résonant, donnant lieu 4 un minimun
ou un maximum de transmission suivant que l'interférence est destructive ou constructive [12]. Dans
notre cas, le canal non résonant correspond a la transmission directe de 'ordre 0 du milieu d’entrée
vers I'ordre O du milieu sortie ; le canal résonant correspond quant a lui a la transmission dans I'ordre 0
du milieu de sortie aprés couplage et guidage des ordres diffractés +1 dans le guide d’onde. Le zéro de
Fano a proximité du maximum de transmission assure ainsi une réjection correcte aux filtres congus

par Le Perchec et al. composés d’un seul réseau 2D en aluminium et d’un guide d’onde en silicium [13].
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Cependant, une résonance de Fano donne lieu a une ligne de base de forme asymétrique : le zéro de
Fano s’accompagne donc d’une augmentation de la transmission en dehors de la bande passante quand
la longueur d’onde augmente.

L’autre minimum de transmission observé a environ 6 pym est dit & un phénomene d’extinction ex-
traordinaire. Etudié par Thomas Estruch au cours de sa thése, cette extinction repose sur le transfert
d’énergie de I'ordre 0 propagatif vers les ordres +1 évanescents, a chaque réflexion interne sur 'une
des deux interfaces métalliques [14]. La position spectrale de cette extinction dépend des parametres
opto-géométriques de la structure (notamment décalage latéral des deux réseaux).

En conclusion, concevoir des filtres GMR métal-diélectriques avec un réseau d’or de chaque coté du
guide d’onde permet d’augmenter considérablement l’efficacité de réjection. Sila combinaison des deux
réseaux assure logiquement une meilleure réduction de la transmission en dehors de la bande passante
grace aux réseaux tres réfléchissants (mais s’accompagne également d’une légére diminution du maxi-
mum de transmission), il ne s’agit pas de la raison principale. Pour des filtres GMR opérant en bande
IT, le phénomene d’extinction extraordinaire a I'origine d’'un minimum de transmission en dehors de la
bande induit une réjection optimale sur I’ensemble de celle-ci. Ce nouveau design permet la validation

du critere associé a la réjection en vue de 'application du spectro-imageur MULTICAM.

(a) (b)

— Réseaux des deux cotés S R e N 2 N ——
E 0.8 i - Réseau dun seul coté % e - — Réseaux des deux cotés
c “ 2 1077 \ --- Réseau d'un seul coté | |
5 0.6 i = \ /
k7 n \/
204 1 = 4 \
£ N S 107t v
2 11 k7
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FIGURE 5.6 - Figure extraite de la thése d’Emilie Sakat [6]. Spectres sous incidence normale de filtres GMR métal-
diélectriques avec deux réseaux métalliques périodiques des deux cotés (courbe noire) et avec un seul réseau (struc-
ture analogue a celle de la figure 5.5 (a)) (courbe pointillée verte) : (a) en échelle linéaire et (b) en échelle semi-

logarithmique. Les parameétres géométriques sont : w = 250 nm, t,, = 100 nm et t; = 700 nm et d = 2110
nm.

5.2.3 Tolérance angulaire

La tolérance angulaire des filtres GMR tout-diélectriques est en général trés faible (inférieure a 2°
par exemple pour la structure de la référence [9]); celle des filtres GMR métal-diélectriques présen-
tés plus haut est inférieure a 10° : cela constitue une raison supplémentaire pour considérer d’autres
concepts de filtres GMR. L’introduction de la structure bi-atome par Lemarchand et al. a permis d’aug-
menter la tolérance angulaire des filtres GMR diélectriques (limitée toutefois a 8° environ) [15, 16].
Les travaux d’Emilie Sakat ont & leur tour permis de faire émerger des filtres GMR métal-diélectriques

tolérants angulairement basés sur la méme structuration bi-atome des réseaux métalliques [17] ; I'empi-
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lement métal/diélectrique/métal est par ailleurs adopté pour assurer une meilleure réjection des filtres,
selon le principe exposé ci-dessus (cf figure 5.7 (a)). Chacun des réseaux de période d possédent deux
fentes par période : une premiere de largeur a et une deuxiéme de largeur a + [, leur centre distant de
d/2.

La conception de ces filtres repose sur le pilotage de 'ouverture du gap. En effet, a incidence normale,
les deux ondes stationnaires créées par la superposition des ordres +1 et —1 résultent d’un couplage
symétrique ou anti-symétrique. Ces deux modes ont des niveaux d’énergie dégénérés, ce qui se traduit
par une ouverture de gap o4 au centre de la zone de Brillouin. Par ailleurs, dans une certaine limite,
plus le gap est grand plus la bande de dispersion est plate. La tolérance angulaire étant la conséquence
d’une bande de dispersion plus ou moins plate, elle est donc pilotée par I’ouverture du gap. Par exemple,
les figures 5.7 (b) et 5.7 (d) représentent les diagrammes de transmission et les relations de dispersion
associés a deux structures bi-atome différentes. Les diagrammes de transmission nous indiquent que
la tolérance angulaire est plus grande dans le cas de la figure 5.7 (b), en accord avec une relation de
dispersion quasiment plate, contrairement au cas de la figure 5.7 (d). Sakat ef al. ont également établi
une regle simple de conception des filtres bi-atome en observant que toutes les structures de méme gap
og suivent laloi a + /2 = C, ou C est une constante : il existe ainsi une valeur optimale de C' pour
laquelle la relation de dispersion est quasiment plate.

Une tolérance angulaire de 17° peut étre extraite a partir d’'un ensemble de spectres de transmission
T'(\) a divers angles d’incidence comme celui de la figure 5.7 (c) : si Ag est la longueur d’onde de ré-
sonance a incidence normale, la tolérance angulaire de nos structures sera définie par la suite comme
la largeur a mi-hauteur de la courbe T'(A = Apr) en fonction de 'angle d’incidence (il s’agit de la
définition introduite par Sakat et al.). Ainsi, d’apres les résultats rapportés dans la référence [17], les
filtres métal-diélectriques bi-atome ont une tolérance angulaire deux fois supérieure a celle des filtres
simplement périodiques (9.5° contre 17°). Par ailleurs, ces structures proposent une fonction originale

de transmission limitée angulairement, (1},,4, pour 6 < 17° et T' ~ 0 au-dela pour A ~ ARp).

5.3 Influence de la symétrie dans la conception de filtres infrarouge

Tous les calculs de réponse optique de filtres GMR présentés dans ce chapitre sont réalisés en
considérant des structures suspendues dans I’air. Bien que la présence d’un substrat assure une plus
grande solidité a ’ensemble, des filtres GMR suspendus ont été fabriqués par notre équipe dans le
cas de structures avec un seul réseau métallique 1D ou 2D [10, 11]; ces structures permettent ainsi
de maximiser la transmission du filtre en évitant la réflexion a l'interface substrat/air. Les réseaux
suspendus se justifient de plus par l'intérét de conserver une structure symétrique pour optimiser
la transmission, comme par exemple dans le cas des filtres tout-métalliques fabriqués par Grégory
Vincent [4] ou des filtres GMR encapsulés [18].

5.3.1 Influence de la symétrie pour des filtres a base de nanostructures métalliques

L’influence de la symétrie sur la réponse optique de filtres IR ne dépend pas uniquement de la

géométrie, mais dépend également de la nature de la résonance. En effet, Porto et al. ont montré que
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FIGURE 5.7 — Figures extraites de la thése d’Emilie Sakat [6]. (a) Schéma de la structure bi-atome composée de deux
réseaux métalliques identiques de part et d’autre du guide d’onde diélectrique : les réseaux ont une période d et une
premiére fente de largeur a ; une deuxiéme fente de largeur a + [ est insérée a une distance d/2 de la premiére.
(b) et (d) Diagrammes de dispersion résolus en angle en fonction du nombre d’onde o et du vecteur d’onde incident

k) caleulés pour des structures bi-atome de paramétres d, tq, t,, identiques, mais a et | différents. (c) Spectres de
transmission de la structure correspondant a la figure 5.7 (b) a plusieurs angles d’incidence.

la transmission a travers des filtres IR composés de réseaux métalliques a fentes étroites est due a
des mécanismes physiques différents suivant la hauteur des réseaux : la résonance est attribuée a des
plasmons de surface pour des réseaux de faibles épaisseurs, tandis qu’elle provient de résonances de
Fabry-Perot horizontales pour des fentes profondes (cf figure 5.8). Cela a des conséquences importantes
sur la conception des filtres a base de réseaux métalliques. Le couplage de 'onde incidente de I'interface
supérieure a 'interface inférieure a ainsi une efficacité moindre en présence d’un substrat, cette effica-
cité diminuant quand I'indice du substrat augmente. Ainsi, des réseaux métalliques suspendus on été
fabriqués pour assurer un niveau de transmission maximum, au détriment de la solidité du dispositif
(cf figure 5.4 (b)) et de la simplicité du procédé de fabrication [19].

5.3.2 Exemple des filtres Fabry-Perot

L’exemple des filtres Fabry-Perot (FP) permet d’illustrer le fait qu'une transmission maximisée ne
constitue pas nécessairement la réponse optique optimale pour un filtre infrarouge. En effet, consi-
dérons maintenant un filtre FP passe-bande en transmission constitué d’une couche de diélectrique
d’indice ng et d’épaisseur ¢4 située entre deux interfaces métalliques d’épaisseur ¢, et t,,2 et repré-
senté sur la figure 5.9 (a). Supposons ensuite qu’un tel filtre, symétrique (c’est-a-dire avec t,,, = t,2),
a la sélectivité voulue a la longueur d’onde AR, avec une transmission satisfaisante. La figure 5.9 (b)
montre les spectres de transmission correspondant a la résonance FP d’ordre 3 du filtre pour trois va-
leurs différentes de t 2 : ty > tm2, tma = tm etty, < tpo.Lafonction diélectrique de or des interfaces

métalliques est donnée par le modéle de Drude (métal a pertes) : €,,(A) = 1 — [(Ap/A + i) Ap/A] 72
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FIGURE 5.8 — Figure reproduite a partir de Ié référence [5]. Lignes de champ électrique associées a des filtres IR en
transmission a base de réseaux métalliques sur deux périodes (a) pour une épaisseur h = 0.6 um d la longueur
d’onde de résonance A\ = 3.6 wm et (b) pour une épaisseur h = 3 pm d la longueur d’onde de résonance A = 7.5
pm.

avec \, = 159 nm et v = 0.0048 [20,21] 2. La figure 5.9 (b) permet de supposer qu’il n’est pas possible
d’augmenter la transmission sans diminuer la sélectivité (t,,, > t,,2), tandis qu'augmenter la sélectivité
s’accompagne d’une diminution de la transmission (¢,, < t;,2). Dans ce cas, diminuer la sélectivité est
équivalent a augmenter le facteur de qualité défini comme : () = 2—’} (cf figure 5.9 (b)) ; un léger déca-
lage de la longueur d’onde de résonance par rapport a A est observé en raison des pertes dans le métal
pour t,,#tn2 . En conclusion, les structures symétriques telles que t,,, = t,,2 sont optimales pour ce
type de filtres, dans le sens ou elles représentent un compromis entre une transmission maximale et
une sélectivité minimale.

Faire varier I’épaisseur des interfaces métalliques permet en fait d’en changer la réflectivité et donc
de modifier la transmission de I’ensemble de la structure. L’expression analytique pour l'intensité T’

transmise a travers le filtre FP est :

; 2

tagtor eth=td
T = . , (5.4)
1 — 7917230€2ik<td

ou k, est la constante de propagation dans le diélectrique et t32, ta1, 7212 et 7232 les coefficients de
transmission et de réflexion aux interfaces (cf figure 5.9) et par ailleurs 7' = |t31|2.

L’équation modale du systéme s’écrit :

1 — r2e¥iketa — (5.5)

2. Les parametres du modéle de Drude utilisés dans cette partie du manuscrit sont différents de ceux utilisés dans la
premiere partie (cf section 3.4) et suivent les références [20] et [21] qui font état de pertes dans 'or moins importantes que
pour les grandeurs tabulées de Palik [22] ; cela n’influence cependant pas les conclusions théoriques

3. Les conclusions sont identiques sil’on fixe t,,,2 et fait varier ¢,,, ; cependant la réflectivité de deux structures réciproques
est la méme uniquement quand ng = 1, par application du principe de retour inverse de la lumiere.
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dans le cas ol 7912 = 7932 = 7 (cas symétrique). En posant k, = k. + ik”, 'équation modale 5.5 est

équivalente au systéeme
2k ty =0 [27]
1 (5.6)
n
, Lo~ / s sz 5, . , Iy .
On pose également : © = w' —iw” = - L’énergie moyenne stockée dans le systéme est proportion-

2 —2w"t .

—Wwt2 Cest-a-dire d e ; un temps caractéristique de la cavité Fabry-Perot est ainsi défini

nelle a |e
tel que 7. = 1/w”. Finalement, le facteur de qualité défini autrement par () = &7, a une expression

analytique pour une cavité Fabry-Perot :

Q _ ko‘ 7’1/2

_? 1—r

(2nqgtq) |, (5.7)
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dans ’hypothése de miroirs trés réfléchissants (—ﬁ ~ ).

5.4 Conclusion

Les applications liées au rayonnement infrarouge consistent a imager, détecter et filtrer I’émission
thermique des corps. L’élaboration de dispositifs dans cette gamme spectrale a conduit successivement
les membres de notre équipe a proposer de nouveaux concepts de filtres IR, basés sur différents prin-
cipes physiques.

Les filtres tout-métalliques peuvent étre utilisés comme filtres passe-bande en exploitant le phéno-
meéne de transmission extraordinaire. Cependant, les filtres métal-diélectriques a résonance de mode
guidé (GMR) sont préférés a ces derniers pour certaines applications, en raison de la forme symétrique
des pics et d’'une meilleure efficacité de réjection. Formés typiquement en associant un guide d’onde
diélectrique et un réseau métallique placé au-dessus, la réjection de ces filtres GMR peut étre considé-
rablement améliorée sur une large bande spectrale en ajoutant un deuxiéme réseau de ’autre coté du
guide d’onde ; le principe consiste alors a profiter d'un phénomeéne d’extinction extraordinaire surve-
nant loin du pic de résonance. L’optimisation de la tolérance angulaire est assurée par une structuration
"bi-atome" des réseaux métalliques, avec deux fentes par période.

L’ajout d’un réseau de I'autre coté du guide d’onde rend cependant les structures suspendues plus dif-
ficiles a réaliser : fabriquer ces filtres sur substrat est alors la solution envisagée. Une telle structure
posée sur un substrat est dissymétrique. Il convient des lors de comprendre I'influence de la symétrie
sur la réponse optique des filtres GMR, afin d’adapter la conception des filtres sur substrat et garantir

des maxima de transmission et facteurs de qualité optimaux : c’est 'objet des chapitres suivants.

Références

[1] G. Kirchhoff, “Ueber das verhaltniss zwischen dem emissionsvermogen und dem absorptions-

vermogen der korper fir wiarme und licht,” Annalen der Physik 185, 275-301 (1860).

[2] B.Portier, “Concepts 2d et 3d de résonateurs sub-longueur d’onde pour application a la photodé-
tection,” Ph.D. thesis, Ecole Polytechnique X (2013).

[3] G. Vincent, “Subwavelength metallic gratings, applications to infrared optics.” Thése, Université
Paris Sud - Paris XI (2008).

[4] S. Collin, G. Vincent, R. Haidar, N. Bardou, S. Rommeluére, and J.-L. Pelouard, “Nearly perfect
fano transmission resonances through nanoslits drilled in a metallic membrane,” Phys. Rev. Lett.
104, 027401 (2010).

[5] J. Porto, F. Garcia-Vidal, and J. Pendry, “Transmission resonances on metallic gratings with very
narrow slits,” Physical review letters 83, 2845 (1999).

[6] E. Sakat, “Metal-dielectric guided mode resonance structures and applications to filtering and

infrared imaging,” These, Ecole Polytechnique X (2013).

[7] S.S. Wang, M. G. Moharam, R. Magnusson, and J. S. Bagby, “Guided-mode resonances in planar
dielectric-layer diffraction gratings,” J. Opt. Soc. Am. A 7, 1470-1474 (1990).

80



5.4 Références

(8]

[9]

[11]

[12]

R. Magnusson and S. S. Wang, “New principle for optical filters,” Applied Physics Letters 61,
1022-1024 (1992).

Y. Ding and R. Magnusson, “Doubly resonant single-layer bandpass optical filters,” Optics letters
29, 1135-1137 (2004).

E. Sakat, G. Vincent, P. Ghenuche, N. Bardou, S. Collin, F. Pardo, J.-L. Pelouard, and R. Haidar,
“Guided mode resonance in subwavelength metallodielectric free-standing grating for bandpass
filtering,” Opt. Lett. 36, 3054-3056 (2011).

E. Sakat, G. Vincent, P. Ghenuche, N. Bardou, C. Dupuis, S. Collin, F. Pardo, R. Haidar, and J.-L.
Pelouard, “Free-standing guided-mode resonance band-pass filters : from 1d to 2d structures,” Opt.
Express 20, 13082-13090 (2012).

U. Fano, “Effects of configuration interaction on intensities and phase shifts,” Physical Review
124, 1866 (1961).

[13] J. Le Perchec, R. E. de Lamaestre, M. Brun, N. Rochat, O. Gravrand, G. Badano, J. Hazart, and

[17]

(18]

[21]

[22]

S. Nicoletti, “High rejection bandpass optical filters based on sub-wavelength metal patch arrays,”
Optics express 19, 15720-15731 (2011).

T. Estruch, J. Jaeck, F. Pardo, S. Derelle, J. Primot, J.-L. Pelouard, and R. Haidar, “Perfect extinction
in subwavelength dual metallic transmitting gratings,” Opt. Lett. 36, 3160-3162 (2011).

F. Lemarchand, A. Sentenac, and H. Giovannini, “Increasing the angular tolerance of resonant
grating filters with doubly periodic structures,” Optics letters 23, 1149-1151 (1998).

F. Lemarchand, A. Sentenac, E. Cambril, and H. Giovannini, “Study of the resonant behaviour of
waveguide gratings : increasing the angular tolerance of guided-mode filters,” Journal of Optics
A : Pure and Applied Optics 1, 545 (1999).

E. Sakat, S. Héron, P. Bouchon, G. Vincent, F. Pardo, S. Collin, J.-L. Pelouard, and R. Haidar, “Metal-
dielectric bi-atomic structure for angular-tolerant spectral filtering,” Opt. Lett. 38, 425-427 (2013).

C. Tardieu, T. Estruch, G. Vincent, J. Jaeck, N. Bardou, S. Collin, and R. Haidar, “Extraordinary
optical extinctions through dual metallic gratings,” Optics Letters 40, 661-664 (2015).

G. Vincent, S. Collin, N. Bardou, J.-L. Pelouard, and R. Haidar, “Large-area dielectric and metallic
freestanding gratings for mid-infrared optical filtering applications,” Journal of Vacuum Science
& Technology B 26, 1852-1855 (2008).

C. Koechlin, P. Bouchon, F. Pardo, ]. Jaeck, X. Lafosse, J.-L. Pelouard, and R. Haidar, “Total routing
and absorption of photons in dual color plasmonic antennas,” Applied Physics Letters 99, 241104
(2011).

R. L. Olmon, B. Slovick, T. W. Johnson, D. Shelton, S.-H. Oh, G. D. Boreman, and M. B. Raschke,
“Optical dielectric function of gold,” Phys. Rev. B 86, 235147 (2012).

E. D. Palik, Handbook of optical constants of solids, vol. 3 (Academic press, 1998).

81






~ Chapitre 6
Symétrisation de filtres métal-diélectriques a

résonance de mode guidé

Dans ce chapitre, j’introduis un formalisme matriciel pour concevoir des filtres GMR métal-
diélectriques. Seuls quelques modes sont nécessaires pour décrire entiérement les systémes
étudiés. Par conséquent, la taille des matrices S utilisées dans le calcul de la réponse optique
peut donc étre réduite. Dans ces conditions, une expression scalaire simple de la transmis-
sion est dérivée. Par analogie avec un résonateur de Fabry-Perot, un critére de symeétrie est
formulé. Finalement, je montre que ce critére peut étre satisfait méme pour des structures
GMR sur substrat et que cela conduit a des maxima de transmission et des facteurs de qualité

optimaux.

Les filtres GMR métal-diélectriques ont été introduits dans le chapitre 5. Utilisés comme filtres
IR passe-bande, ils peuvent conduire a la conception de structures insensibles a la polarisation [1, 2]
ou encore tolérantes angulairement [3]. Ces filtres sont typiquement composés d’'un guide d’onde en
diélectrique surmonté d’un réseau métallique 1D ou 2D [4,5]. L’ajout d’un autre réseau métallique de
l'autre c6té du guide d’onde permet d’améliorer U'efficacité de réjection sur une large bande spectrale
en exploitant un phénomeéne d’extinction extraordinaire se produisant loin du pic de résonance [6].
Cependant, ce deuxiéme réseau rend impossible la réalisation de structures suspendues [7], sauf a
encapsuler les deux réseaux a l'intérieur d’'une membrane en SiNx [8]. L’alternative choisie pour la
conception de filtres GMR consiste a utiliser des substrats, cette solution ayant ’avantage d’assurer une
plus grande robustesse. Néanmoins, I'introduction d’un substrat crée une dissymétrie entre I'interface
supérieure et l'interface inférieure de la structure qui peut influer sur les performances du filtre, a
I'instar d’autres types de filtres. Par exemple, pour des filtres FP sans perte, une transmission de 100%
n’est atteinte que pour des systémes symétriques et pour les filtres FP avec pertes examinés dans la
sous-section 5.3.2, maximiser la transmission en dissymétrisant les interfaces conduit a une dégradation
du facteur de qualité. L’importance de la symétrie a été également mise en évidence pour des réseaux
tout-métalliques, comme ceux décrits par Porto et al. [9] et étudiés par notre équipe [10,11]. Ce chapitre
a donc pour objectif de comprendre I'influence de la symétrie sur la réponse optique des filtres GMR

métal-diélectriques afin de concevoir des structures sur substrat optimales.
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CHAPITRE 6 : Symétrisation de filtres métal-diélectriques a résonance de mode guidé

6.1 Formalisme matriciel

Les résonances de mode guidé sont typiquement définies par le couplage de la lumiére incidente
a un guide d’onde par l'intermédiaire d’ordres diffractés créés par un réseau périodique [12,13]. En
particulier, la référence [1] montre que la résonance de mode guidé est due au couplage entre les ordres
+1 diffractés par un réseau métallique et les modes guidés de la couche de diélectrique.
La structure GMR métal-diélectrique étudiée est composée de deux réseaux d’or unidimensionnels
identiques avec une couche de carbure de silicium (SiC) entre les deux, comme le montre la figure 6.1
(a). La période d du réseau et 'épaisseur ¢4 de la couche de SiC sont les deux principaux parameétres
qui pilotent la longueur d’onde de résonance [4, 5]; d est aussi choisie de telle facon qu’il n'y a pas
de propagation d’ordres diffractés dans I’air. En conséquence, le spectre de transmission tracé sur la
figure 6.1 (b) correspond a la transmittance de 'ordre 0. L’efficacité du guidage dans la couche de
diélectrique est assurée par la forte réflectivité des interfaces métalliques : I’épaisseur t,,, de métal est
choisie suffisamment grande et la largeur des fentes a suffisamment petite. Sous ces conditions, seule la
lumiere polarisée TM, c’est-a-dire avec le champ Hy, parallele aux fentes est transmise par les réseaux
métalliques [14,15].

6.1.1 Analyse de la résonance

En premier lieu, un spectre de transmission est calculé avec la méthode RMCA ! (Rigorous Maxwell
Constitutive Approximation en anglais) en considérant tous les ordres diffractés, et en prenant NV points
de maillage (N ~ 100), une permittivité du SiC fixée a e; = 2.842 et une fonction diélectrique de I'or
donnée par le modele de Drude (les parameétres utilisés sont indiqués page 77). Le SiC est ici préféré au
SiNx d’indice plus faible pour constituer le guide d’onde ; en effet, le SiC permet d’avoir un meilleur
contraste d’indice entre le guide d’onde et le milieu extérieur; de plus contrairement au SiNx il ne
présente pas de bandes d’absorption autour de 3 et 4.6 um (cf page 41) qui pourraient dégrader le pic
de transmission. Le spectre correspondant au calcul complet sur la figure 6.1 (b) (ligne en trait plein)
présente deux pics de résonance a A, = 4.65 um et A\, = 4.04 pum. La résonance "b" est de tres faible
intensité comparée a la résonance "a" avec une transmission atteignant 80%.

En second lieu, un autre spectre de transmission est calculé en ne considérant cette fois qu'un petit
nombre m d’ordres diffractés dans le guide d’onde, ce qui se traduit par une réduction de la taille
des matrices intervenant dans le calcul définies sur la figure 6.1 (c). En appliquant un formalisme de

matrices S, la matrice correspondant a 'amplitude de la transmission a travers toute la structure s’écrit
0
Ss1 = Ssa P2 (D (P2 5019 P Sy50 PY/2)F) P12 Sy, (6.1)
k=0

ou encore, en supposant que la série géométrique converge

S31 = 832P1/2(I — P1/25'212P5232P1/2)71P1/2521, (6.2)

1. Laméthode RMCA a été traduite pour des géométries 1D en un code développé par Fabrice Pardo sous langage Matlab,
celui utilisé pour effectuer les calculs des chapitres 6 et 7; la méthode a été étendue a des géométries 2D par Benjamin
Portier [16].
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FIGURE 6.1 — Réponse optique d’un filtre GMR métal-diélectrique. (a) Schéma du filtre GMR suspendu (entouré
d’air). Les paramétres géométriques sont : période du réseau d = 2 pm, épaisseur de la couche de SiCt; = 700 nm,
épaisseur de métalt,, = 100 nm et largeur de la fente a = 250 nm. (b) Spectres de transmission d incidence normale
de la structure métal-diélectrique en considérant tous les ordres diffractés (ligne continue) et en ne considérant que
les trois premiers ordres diffractés (ligne pointillée). (c) Schéma de la structure GMR et définition des matrices S
intervenant dans le calcul du spectre de transmission. Cartes de distribution du champ magnétique total H"™ et

des contributions Hy ', HY*! et HSY2™ :d (d) Ay = 4.65 pm et (e) \y = 4.04 pm.

I étant la matrice identité m x m. Les matrices S39 et So1 décrivent la transmission des ordres diffractés
a travers les réseaux métalliques. Seul 'ordre 0 qui est propagatif est considéré dans le milieu d’entrée
1 et le milieu de sortie 3. Ainsi, la matrice S33 est en fait un vecteur ligne de taille 1 x m, et la matrice
S91 un vecteur colonne de taille m x 1. Les matrices Sa39 et So12 sont des matrices carrées de taille m
décrivant la diffraction des ordres dans le milieu 2 a la réflexion sur les réseaux métalliques. P = (p;;)

ikgj) (0) kgl)

est une matrice diagonale avec ses composantes p;; = €= 4, avec 1 < j < m ; par exemple k
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et /{:g) sont les constantes de propagation des ordres 0, +1 et —1 dans le guide d’onde. Finalement, la
transmission de la structure entiére est 7' = |S31 /2.

Une réponse tronquée considérant les ordres 0, +1 et —1, c’est-a-dire avec m = 3 est calculée (résultat
non montré). Toutefois, un résultat identique est obtenu en simplifiant davantage, puisque 'ordre +1
et Pordre —1 sont excités symétriquement a incidence normale : les matrices peuvent donc étre glo-
balement réduites de la dimension 3 a la dimension 2. La réponse tronquée avec m = 2 est calculée
(ligne pointillée sur la figure 6.1 (b)) et montre un tres bon accord avec le calcul complet.

A partir de maintenant, So; et S3z sont des vecteurs ligne et colonne avec deux composantes et P,
Soso et S212 sont des matrices 2 x 2; 2 étant par ailleurs le nombre de modes minimal permettant de

décrire entiérement le systéme.

Le trés bon accord entre les spectres de la réponse exacte et du modéle a deux modes sur la gamme
3.5 — 6 um démontre que seuls les ordres propagatifs jouent un role significatif dans la réponse op-
tique, alors que les ordres évanescents ont une influence négligeable. En effet, a ’exception des trois
premiers ordres, toutes les autres constantes de propagation k‘gj ) sont imaginaires, donc les compo-
santes p;j; pour j > 3 tendent vers 0. De méme, la faible divergence observée entre les deux pics pour
A < 3.5 pum peut étre corrigée en prenant en compte les ordres +2 dans le calcul simplifié. Les fi-
gures 6.1 (d) et 6.1 (e) représentent la distribution du champ magnétique a travers la structure GMR
a g = 4.65 pm et \p = 4.04 pm. Le champ magnétique total HJ"™ est comparé aux contributions
H?,, H;{l et HGY@™ des champs magnétiques de I'ordre 0, des ordres +1 et des ordres évanescents. La
contribution Hg’il qui correspond a 'interférence entre 'ordre O et les ordres +1 est également tracée
(H?,’J—r1 est le terme croisé visible en développant la somme \H?, + H;,il ). A \p, la prévalence de 'ordre
0 est due a la résonance de FP, en accord avec la distribution de H3*™ : le champ Hg invariant suivant
x est 1égérement perturbé par le champ H;{l d—périodique. A Ag, les ordres diffractés +1 dominent ;
cela est cohérent avec I'observation au champ d/2—périodique H;,—H de onde stationnaire résultant

de 'interférence entre les champs d—périodiques des ordres +1 et —1.

Il faut noter que pour la résonance "a", les cartes de champ montrent des champs évanescents as-
sez intenses. Ces derniers peuvent quand méme étre négligés dans la mesure ou leur propagation dans
la couche de SiC n’est pas considérée, tandis qu’ils sont néanmoins pris en compte en compte dans
les coefficients matriciels de transmission et de réflexion. Cela pourrait expliquer la différence notable

entre les deux spectres sur la figure 6.1 (b), les deux pics ne correspondant pas parfaitement.

6.1.2 Calcul de la transmission

La matrice boucle M = P/ 25’212P8232P1/ 2 est introduite. Elle fait référence aux réflexions mul-
tiples sur les réseaux métalliques et a la propagation a l'intérieur de la couche de SiC des ordres 0 et
da

+1. Diagonaliser M permet d’écrire M = IIDII~! avec D = (0 J
b

) (IT étant une matrice de

transfert). Finalement I’équation 6.2 est équivalente a
Ss1 = Sso PYV2I(I — D) ' P28, (6.3)
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11 11 II II o
Ensuite en posant IT = Oa 00 ) -1 a0 Tal ,S39 = <3€ S?),Szl — (%0 ) et P12 =
e Il Hpo 1T 5¢

1/2
k() ik (ED , 'y . .
(p([)) pl /2> (avec pg = e*2"td p; = ¢F= ta) et en développant I’équation 6.3, une expression
1

scalaire est obtenue pour 'amplitude de la transmission

1
Ss1 = (Moapy s + Mhapy*sy) ——- (Maopy*s6 + aapy )
a
(6:4)
1
+ (HMospy *sy + My %) —— 4 (Wyopy s + Tpy *s§)

La figure 6.2 (a) montre que le spectre de transmission peut étre divisé en deux parties en accord avec

I’expression scalaire a deux termes établie pour I'intensité de la transmission

= [S51|* = Ty + T, (6.5)
avec explicitement :
- T = |(Toapy*s) + Taapy ) (Taopg'*s§ + Tarpy*s9)/(1 — do) .
1/2 1/2
< Ty = |(Manpy s + Mupyst) (Moapy s + Moy *s9)/(1 — o)
T, correspond bien au spectre d’intensité autour de A\, et T3, autour de \y. De plus, les pics de trans-
mission coincident & \, avec la condition arg(d,) = 0[27] et & A\, avec arg(d,) = 0[27] (cf figure

6.2 (b)). Ainsi, 'ordre 0 et ordre 1 peuvent étre vus comme des résonateurs couplés qui interférent
constructivement quand arg(d,) = 0[27] et arg(d,) = 0[27].

(a) 1

--- Expression scalaire pour T (®) da Ay
T, T 1.5
08 [ 01 A I
| i g 1 ‘
c B i)
S oal A i 305}
2 0.6 foos /\ :" .= 20.
© 04 ¢ Py St <! " || E 0.5
— 38 39 4 4.1 42 ¢ 1 N
= " \\ l’ ,' ‘|‘ E
\ [
02} [ A 0
i . Ny \ =
',“ N N J’, \\ O
0 AN N Nl Seee < 0.5
3 3.5 4 4.5 5 5.5 6 3 3.5 4 4.5 5 5.5 6
Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)

FIGURE 6.2 — Expression scalaire pour 'intensité transmise. (a) Spectres de transmission tracés avec I’équation 6.4

séparée en deux termes : terme proportionnel a 1/1 — d,, (ligne bleu clair) et terme proportionnel ¢ 1/1 — dy,. (b)
Tracé des valeurs propres d,, et dy, de la matrice boucle M.

87



CHAPITRE 6 : Symétrisation de filtres métal-diélectriques a résonance de mode guidé

6.2 Symétrisation des filtres GMR

6.2.1 Critere de symétrie

L’objectif est maintenant d’étudier I'effet de la symétrie sur la résonance "a". Bien que la résonance
de FP ne mette en jeu qu’un unique mode associé a une constante de propagation k., deux analogies

au moins peuvent étre soulignées entre la résonance de Fabry-Perot et la résonance GMR :

(i) L’expression de T, a une forme semblable a ’expression classique de I'intensité transmise a travers
une cavité FP d’épaisseur ¢4 en fonction des coefficients de transmission et de réflexion de Fresnel
rappelée dans le chapitre précédent (cf équation 5.4).

21k td)

(ii) la condition de résonance FP est semblable a la condition arg(ra127232€ = 0[27] pour le

résonateur GMR qui définit de méme une boucle de résonance.

La valeur propre d,, de la matrice M est également la valeur propre de (P2 S5 P'/?) (]321/2 5232P21/2),
P12 et P21 /2 étant semblables aux matrices de propagation associées a des couches diélectriques d’épais-
seurs t et to, telles que ¢4 = ¢ + t2. Finalement, de méme qu’une cavité FP symétrique est définie par
ropaetFetd = rog9etkzta les valeurs propres doj2 et da3a des matrices P28y, PY2 et P21/25232P21/2
sont introduites. Un critére de symétrie peut alors étre formulé, la condition nécessaire s’écrit : do1o =

da32.

6.2.2 Résultats et discussion
Symétrisation d’une structure suspendue

La figure 6.3 (a) montre trois structures GMR suspendues A, B et C'. La structure A est celle de la
figure 6.1 (a) : elle est constituée de deux réseaux d’or périodiques identiques avec une couche de SiC
entre les deux. La structure B différe de la structure A uniquement par le fait que les fentes du réseaux
d’or inférieur sont remplies de SiC. La structure B est donc asymétrique, en accord avec le fait que
dg127#d232 (sur la figure 6.3 (b), les lignes continues sont associées a da; 2 et les lignes pointillées a da32).
Pour restaurer ’égalité, trois degrés de liberté sont disponibles : 'épaisseur t5 de la partie inférieure de
la couche de diélectrique et la largeur de fente ag et I'épaisseur ¢,,,2 du réseau d’or inférieur. En théorie,
trois parameétres sont plus que suffisants pour identifier do;2 a da32 a la longueur d’onde de résonance.
Pour la structure C, I'identification est méme obtenue sur une large plage de longueurs d’onde. Par
conséquent, les pentes de da12 et das2 coincident également, ce qui conduit en théorie au méme facteur

de qualité.

Calcul du facteur de qualité

Pour dériver I'expression du facteur de qualité, considérons le dénominateur de ’'expression scalaire
de T,. La longueur « est introduite en posant : d, = \da\eiakaa ou 0k, = ko — kq avec kg = 27/\ et
k, = 27/\q. Autour de lalongueur d’onde de résonance )\, I'expression suivante est établie : |[1—d,|? ~

(1—|da|)? + |da|6k3a®. Le facteur de qualité Q étant défini par Q = ko/2k, 1 /2, la forme lorentzienne

2
a

de T;, permet d’écrire |d, |k_ | /2a2 = (1 — |d,|)?. Finalement, on obtient I’expression suivante pour le

88



6.2 Symétrisation des filtres GMR

@) ®) |
A [ T L
0.8
o 06
B 3 Al — |da1a === [dasl
S B: — Idyal -~ Idzsl
S 04 212 232
C: — |da1a| - -~ [dzsl
\
0.2 LY
C \
\\\
0
© 1 0.5 e
A >
0.8 B 0.3
. c .
c E
206 S 0.1
2 g
2 5
E 0.4 0.1
- <
0.2 03} 1A — arg(dyy) -- - arg(dzs,)
B: — arg(dyz) ---arg(dzs,)
0 0.5 M C: —— arg(dyp) - - -arg(das)
3 35 4 45 5 55 6 "3 35 4 45 5 55 6

Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)

FIGURE 6.3 — Validation du critére de symétrie. (a) Schémas de trois structures GMR suspendues A, B et C. Pour
les structures A et B, la période du réseau d’or est d = 2 pm, I’épaisseur de la couche de SiC est t; = 700 nm,
Pépaisseur de métal est t,, = 100 nm et la largeur de la fente a = 250 nm. Pour la structure C, la période du
réseau d’or est d = 2 pm ; la couche de SiC est divisée en deux parties d’épaisseurst = 350 nm et to = 320 nm ; les
réseaux d’or sont différents, celui du dessus a une épaisseur de t,, = 100 nm et des fentes de largeur a = 250 nm, et
celui du dessous a une épaisseur t,,o = 60 nm et des fentes de largeur a; = 250 nm. (b) Modules et arguments des
coefficients da1o et doga correspondant aux structures A, B et C. (c) Spectres de transmission a incidence normale
des structures A, B et C calculés en utilisant I’équation 6.2.

facteur de qualité

kO |da|1/2
= —.—aq. 6.6
21— |da|a ( )
La longueur « (resp. (§ définie de facon similaire par dy = |dp|e?%F) peut étre extraite numérique-
ment, comme « = dd,/0k, (on choisira ok, = ko/1000). Pour comprendre 'origine de ces va-

riations de phase, d, est dérivée, en considérant d, = H;l(P1/25212P1/2)(P21/25232P21/2)Ha, avec

II
;! = (Hao Ha1> etIl, = ( Oa>. La différentielle de d, peut donc étre décomposé au premier

la

89



CHAPITRE 6 : Symétrisation de filtres métal-diélectriques a résonance de mode guidé

ordre suivant : / /
8d, = (6TI; 1) P28y, PY2P) 2 Sys Py 1,

+ 10, (§PY?) 912 P2 Py o3y Py 11,
+ I L PY2(5S510) P2 Py% 8030 Y21,
+ 1, L P28, (5PY2) Py S,y Py 2T,
+ 11, L P28, P2 (5 PY?) Syso Py 2T, (6.7)
+ 10, P28y, P2 Py 2 (5Sh30) Py 11,
+ T, L PY2Sy10 P2 Py 2 So30 (5 PV2)TH,,
+ 11, L PY2Sy10 P2 Py 2 8030 Py 2 (511,,)
+ 0(ddy).
Il apparait que deux termes de cette somme sont négligeables :
- le premier : (51_[;1)P1/25212P1/2P21/282;32P21/2Ha,
- le dernier : H;lPl/QSmgPI/QPQI/25232]321/2(51_[@).
Pour un simple filtre Fabry-Perot, les deux termes relatifs a la variation de phase a la réflexion sur les

miroirs sont d’ordinaires négligeables. Cependant, dans notre cas, les termes associés a la réflexion
- HgIPI/Q(63212)P1/2P21/23232P21/2Ha et
- H;1P1/25212P1/2P21/2(55232)P21/2Ha

doivent étre pris en compte. La figure 6.4 indique que det(I — M) ~ (1 — |d,|e?*a®)(1 — |dy|e?*eB)
autour des longueurs d’onde A\, et \y. L’expression 6.6 pour le facteur de qualité et les approximations
associées d, ~ |d,|e? e et dj, ~ |dp|e?®*P sont donc validées (puisque par ailleurs det(I — M) =

det(I — D)). L’expression 6.6 est donc cohérente avec I’équation modale :
det(I — M) = 0. (6.8)

Les deux solutions de I’équation 6.8 sont les fréquences propres complexes w, et wp qui permettent de
caractériser de facon compleéte ce systeme ouvert a pertes [17, 18] le taux d’amortissement du mode
"a" est égal 4 v = Y (w,) et le facteur de qualité est aussi défini comme Q) = R(w,)/7y . L’expression
6.6 pour le facteur de qualité est analogue a celle typiquement donnée pour le facteur de qualité d’'un
résonateur de Fabry-Perot d’épaisseur ¢4 remplie d’un diélectrique d’indice de réfraction n4 rappelée
dans le chapitre précédent (cf équation 5.7). « est donc similaire a 2n4t4, et peut donc étre vue comme

une longueur de cohérence [19].

Symétrisation d’une structure sur substrat

La figure 6.5 montre les résultats de I’approche de symétrisation pour un filtre GMR sur un substrat
de saphir. L’utilisation de tous les degrés de liberté conduit a identifier |da12| & |d232| & A, seulement.
Cela permet d’obtenir la structure C’ qui a le méme maximum de transmission en terme de position

spectral et niveau de transmission que pour la structure suspendue originale A. Toutefois, la différence
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— det(-M)__ ‘
3 (1-1d,/e'OKa%)(1-[d &Ko)

™ o
Ve
3 3.5 4.5

4 . 5 5.5 6

Longueur d'onde (um)
FIGURE 6.4 — Déterminant en fonction de la longueur d’onde de la matrice I — M de taille 2 x 2 comparé a Uexpression
(1 — |dg|e?®*a) (1 — |dy|e?**B) calculée numériquement.

|det (I-M)]

0

de pente notable entre da212 et das2 est responsable du facteur de qualité légérement plus faible de la
structure C’.
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FIGURE 6.5 — Symétrisation de filtres sur substrat de saphir d’indice de réfraction 1.7. (a) Schémas de trois structures
GMR A, B’ et C'. La structure B’ a les mémes paramétres géométriques que la structure B. Pour la structure C’
la période du réseau d’or est d = 2 pm ; la couche de SiC est divisée en deux parties d’épaisseurst = 350 nm et
to = 230 nm ; les réseaux d’or sont différents, celui du dessus a une épaisseur de 100 nm et des fentes de largeur
a = 250 nm, et celui du dessous a une épaisseur t,,o = 50 nm et des fentes de largeur as = 290 nm. (b) Modules
et arguments des coefficients da1o et dozo correspondant aux structures A, B’ et C'. (c) Spectres de transmission a
incidence normale des structuresA, B’ et C' calculés en utilisant [’équation 6.2.

6.3 Conclusion

Un cadre mathématique a été défini pour étudier la symétrie de filtres GMR métal-diélectriques.
L’analyse du mécanisme GMR montre que seuls les ordres diffractés propagatifs 0 et +1 (propaga-
tif dans le guide) jouent un roéle significatif dans la réponse optique, alors que les ordres évanescents
peuvent étre négligés : le systéme est ainsi parfaitement décrit par deux modes uniquement. Dans ces
conditions, la taille des matrices S considérées dans la méthode de calcul RMCA est réduite. Le déve-
loppement des expressions matricielles pour ’amplitude de la transmission conduit & une expression
scalaire compacte pour l'intensité transmise a travers les structures GMR. Un critére de symétrie est
alors formulé en remarquant des analogies entre cette expression et celle pour des filtres Fabry-Perot.
Satisfaire ce critere de symétrie en adaptant les parameétres géométriques a la longueur d’onde de ré-

sonance permet de restaurer le méme maximum de transmission et le méme facteur de qualité que la
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6.3 Références

structure symétrique suspendue originale. Ce principe peut étre appliqué a des structures GMR sur

substrat, permettant la conception de réponses optiques optimales.

Ce formalisme peut étre généralisé pour la description de systemes optiques basés sur des interactions

multi-modes [20]. Un nombre trop important de modes pourra alors étre considéré comme la limite de

cette approche, car les expressions scalaires compactes véritablement utiles a la conception ne pourront

pas étre établies.
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— Chapitre 7
Conception de filtres GMR tolérants

angulairement sur substrat

Le formalisme matriciel décrit dans le chapitre 6 est maintenant appliqué a la conception
de filtres GMR tolérants angulairement a partir de la structure bi-atome métal-diélectrique.
Pour des raisons de robustesse et de faisabilité technologique, la fabrication de cette structure
sur substrat est envisagée. Une couche anti-reflet optimisée est associée au substrat, ce qui
permet finalement de restaurer la symétrie de la structure et d’assurer une large tolérance
angulaire et une bonne efficacité de réjection angulaire. Je montre comment cette solution
peut étre transposée en bande III a des filtres 2D dans le but de concevoir des limiteurs de

champ.

7.1 Introduction

Les résonances de mode guidé (GMR, Guided-Mode Resonance) sont typiquement dues au couplage
de la lumiere incidente avec les modes propres d’un guide d’onde via la diffraction par un réseau.
Introduite dans le chapitre 5, la structure bi-atome est choisie pour améliorer la tolérance angulaire
généralement faible des filtres a base de résonance de mode guidé. Initialement proposée par Lemar-
chand et al. pour des filtres tout-diélectriques [1, 2], cette structuration a été adaptée par Emilie Sakat
au cours de sa thése pour des filtres composés de réseaux métalliques et d’un guide d’onde diélectrique
(cf figure 7.1) [3]. Le terme "bi-atome" fait alors référence a la présence de deux fentes pour chaque
période du réseau.

Une tolérance angulaire remarquable est obtenue en ajustant les largeurs a et a + [ des fentes de facon
a obtenir une bande de dispersion plate [4]. De plus, comme cela est expliqué dans le chapitre 5, deux
réseaux métalliques de chaque c6té du guide d’onde sont nécessaires pour obtenir une bonne efficacité
de réjection sur une large bande spectrale en exploitant un phénomeéne d’extinction extraordinaire loin
du pic de résonance [5] reforce encore cette efficacité.

Cependant, alors que les calculs de réponse optique sont effectués en considérant des filtres bi-atome
dans Dair, la réalisation de structures suspendues dans ce cas n’est possible qu’en encapsulant les ré-
seaux métalliques dans des membranes diélectriques, car 'or est un matériau trop ductile pour étre a
la base d’une structure suspendue; la solution de 'encapsulation, expérimentée par Tardieu et al. [6],

présente néanmoins deux inconvénients :
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Au

< [«
a a+l

FIGURE 7.1 — Schéma de la structure bi-atome métal-diélectrique composée de deux réseaux d’or identiques de
période d et d’épaisseur t,, et d’un guide d’onde en SiC d’épaisseur tq ; les fentes des réseaux sont de largeur a et
a+1.

(i) faible résistance mécanique d’une structure suspendue,

(ii) déformation de la surface supérieure de la couche de diélectrique due a la conservation du profil

topographique des réseaux d’or au cours du dépét de SiNx (cf annexe B).

Une fabrication sur substrat est donc préférable pour assurer une plus grande solidité a la structure ;
un procédé est proposé en annexe B, dans le d’éviter la déformation de la surface de diélectrique en
utilisant un résine planarisante.

Dans la plupart des cas cependant, 'introduction d’un substrat entraine une dissymétrie qui dégrade
les performances des filtres. Le formalisme développé dans le chapitre 6 est finalement appliqué a la

symétrisation des filtres GMR bi-atome.

7.2 Travaux préliminaires

Avant d’appliquer le formalisme matriciel de symétrisation, des travaux préliminaires m’ont permis
d’évaluer la possibilité et la pertinence de ma premiére approche, cette derniere consistant a concevoir
et fabriquer une structure bi-atome sur substrat en transposant directement la structure suspendue
sans changer les parametres géométriques. Un substrat de saphir est choisi pour son relativement faible
indice de réfraction (~ 1.7) et sa transparence dans le domaine infrarouge jusqu’a 5.5 pym. Un substrat
de faible indice permet de maximiser la transmission a 'interface substrat/air et donc la transmission
totale de la structure, et permet également de conserver un effet de guide d’onde par réflexion totale
interne des ordres +1 dans la couche diélectrique de fort indice. Cette couche sera du SiC d’indice
ng = 2.84. Le procédé de fabrication sur substrat proposé dans ’annexe B prévoit 'utilisation d’une
résine planarisante d’indice optique proche de celui du saphir. La faisabilité de ce procédé est également

évaluée.

7.2.1 Simulations de filtres GMR sur substrat

Des simulations numériques de la réponse optique de filtres bi-atome sont effectuées avec la mé-
thode RMCA déja utilisée dans le chapitre 6 (cf page 84), en prenant une permittivité du SiC fixée a

€4 = n? et une fonction diélectrique de I'or donnée par le modéle de Drude (les paramétres du modéle
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sont indiqués page 77). Les deux structures, de paramétres géométriques identiques, sont représentées
sur la figure 7.2 (a). La réponse optique d’une structure bi-atome suspendue est comparée a celle d’une
structure bi-atome posée sur un substrat de saphir d’indice 1.7, les fentes du réseau inférieur étant
remplies de résine BCB simulée par un indice de 1.55. La figure 7.2 (b) montre les spectres a incidence
normale de chacune des structures et la figure 7.2 (c) montre la transmission en fonction de I’angle
d’incidence a la longueur d’onde A correspondant au maximum de transmission a incidence normale.
Un décalage spectral est observé entre les deux pics de transmission a incidence normale qui s’explique
par laltération de la condition de couplage : les modes propres du guide d’onde ne sont pas en toute
rigueur les mémes dans les deux cas (symétrique et asymétrique). Les maxima de transmission sont en
revanche sensiblement identiques (~ 80%). Le facteur de mérite de ces filtres angulaires, appelé par
extension la tolérance angulaire, est définie comme la demi-largeur a mi-hauteur Af des courbes de
la figure 7.2 (c). Dans le cas de la structure suspendue originale, A# = 19°; Af = 13° dans le cas de
la structure sur substrat de saphir. Bien que la structure sur substrat ait une tolérance angulaire moins

importante, elle présente néanmoins une meilleure réjection angulaire.

(b) Suspendu Sur substrat (C) Susp_endu Sur sEJ_b_s_trat
1 1
Ar=3.41 pm
0.8 08f "
5 5
3 0.6 206 \
= = A0~19° Ax= 3.89 pm
g g fem s m e > L
g 0.4 ' §04 26~13 p
[ o0 [
0.2 Ar=3.41 ym AR'? 3.?9‘pm 0.2 e
- BCB J N o, .
saphir 0 -~ . v o 0 ______
3 35 4 4.5 0 10 20 30
Longueur d'onde (um) Angle d'incidence (degré)

FIGURE 7.2 — Calcul de la réponse optique de structures bi-atome suspendue et sur substrat de saphir. (a) Schéma
des structures bi-atome. Les parameétres géométriques sont identiques pour les deux structures : d = 2 um, a = 150
nm, | = 400 nm, ¢,, = 100 nm, t4 = 500 pum. (b) Spectres de transmission a incidence normale de la structure
suspendue (ligne bleue) et de la structure sur substrat (ligne verte). (c) Transmission a A\p = 3.41 pm pour la
structure suspendue (ligne bleue) et \r = 3.89 pm pour la structure sur substrat (ligne verte) en fonction de ’angle
d’incidence.

7.2.2 Reéalisation technologique

Le procédé de fabrication proposé prévoit 'emploi d’une résine négative pour les étapes de litho-
graphie électronique : la ma-N 2403. Le fait d’utiliser une résine négative permet de restreindre les
zones a insoler, ce qui permet globalement de diminuer les temps d’insolation puisque seules les zones
définissant les fentes d’air sont insolées; 'autre avantage d’une résine négative est sa précision, les
résines positives comme par exemple le PMMA ne permettant pas en général de définir les fentes de
largeur de environ 100 nm constituant la structure bi-atome dans cette gamme spectrale ; car en effet,
il faut insoler toute la surface a 'exception les bandes de 100 nm : la résolution de ces résines n’est
pas suffisante. Cependant, le lift-off de l'or est rendu plus difficile par I'emploi d’une résine négative

dans cette configuration car la surface de résine est réduite. La figure 7.3 témoigne de cette difficulté
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en montrant un réseau bi-atome sur lequel une bande de résine recouverte d’or demeure apreés lift-off.
Cette image peut également étre vue comme une illustration des difficultés rencontrées pour optimiser
les différents parameétres de la lithographie électronique (doses, temps de recuit de la résine, prise en
compte des effets de proximité...) particuliérement avec un substrat isolant ; il est toutefois souhaitable

de diminuer I’épaisseur des réseaux métalliques pour faciliter le lift-off.

FIGURE 7.3 — Image par microscopie électronique a balayage d’un réseau d’or "bi-atome" aprés lift-off de I'or.

Dans le chapitre 6, 'application du formalisme matriciel a des structures asymétriques a permis
de restaurer la transmission maximale et le facteur de qualité des filtres GMR symétriques en détermi-
nant une structure homologue par sa réponse optique. Ainsi, adapter ce méme formalisme a des struc-
tures GMR bi-atome devrait permettre de restituer la tolérance angulaire de la structure symétrique
originale. De plus, dans la mesure ou la symétrisation des structures considérées dans le chapitre 6
est systématiquement obtenue en diminuant I’épaisseur du réseau métallique inférieur, cette voie de
conception des filtres bi-atome est favorable a la réussite du procédé de fabrication : la réduction de
I’épaisseur de métal est un avantage pour le lift-off et devrait également permettre d’éviter I’étape cri-
tique de la planarisation (on suppose alors qu’'un réseau de faible épaisseur n’induit pas de déformation

de la surface de diélectrique).

7.3 Symétrisation de filtres GMR tolérants angulairement

Le mécanisme de résonance des structures bi-atome est identique a celui des filtres GMR simple-
ment périodiques. En effet, seuls les ordres 0, +1 et —1 se propagent dans la couche guidante en SiC
a incidence normale ; puisque les ordres —1 et +1 sont excités de facon symétrique, seuls deux modes
sont finalement nécessaires pour décrire la réponse optique des filtres bi-atome. Dans ces conditions, la
matrice boucle M = PV 25212P5232P1/ 2 peut étre introduite et les coefficients da12 et da3o sont éga-
lement définis (cf pages 86 et 88). Ainsi, pour une structure bi-atome, le critére de symétrie est formulé

par la condition déja décrite : da12 = da32.
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FIGURE 7.4 — Symétrisation d’une structure bi-atome suspendue. (a) Schéma de trois structures bi-atome suspendues
A, B et C. Pour les structures A et B, la période du réseau d’or est d = 2 pm, I’épaisseur de la couche de SiC est
tq = 500 nm, I’épaisseur de métal est t,, = 100 nm et les parameétres des fentes sont a = 150 nm et [ = 400 nm.
Pour la structure C, la période du réseau d’or est d = 2 pm ; la couche de SiC est divisée en deux parties d’épaisseurs
t = 250 nm et to = 240 nm ; les réseaux d’or sont différents, celui du dessus a une épaisseur de t,,, = 100 nm et
des fentes de paramétres a = 150 nm et l = 400 nm, et celui du dessous a une épaisseur t,,» = 30 nm et des fentes
de parameétres a = 150 nm et [y = 475 nm. (b) Spectres de transmission a incidence normale des structures A, B et
C. (¢) Modules et arguments des coefficients da12 et dage correspondant aux structures A, B et C. (d) Transmission
a Ar = 3.41 pm pour la structure suspendue A (ligne bleue) et A\ = 3.41 pm pour la structure sur substrat C
(ligne rouge) en fonction de I’angle d’incidence.
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CHAPITRE 7 : Conception de filtres GMR tolérants angulairement sur substrat

7.3.1 Symétrisation de la structure bi-atome

La figure 7.4 (a) montre trois structures GMR suspendues A, B et C'. La structure A correspond a
la structure suspendue de la figure 7.2 (a) : elle est constituée de deux réseaux d’or bi-atome identiques
avec une couche de SiC entre les deux. La structure B différe de la structure A uniquement par le
fait que les fentes du réseau d’or inférieur sont remplies de SiC. La structure B est donc asymétrique
puisque que da12#da32 (sur la figure 7.4 (b), les lignes continues sont associées a da;2 et les lignes poin-
tillées a dosz). Pour restaurer I’égalité, trois degrés de liberté sont également utilisés : I’épaisseur ¢5 de
la partie inférieure de la couche de diélectrique et le parametre de fente [ et I’épaisseur t,,2 du réseau
d’or inférieur. Finalement, la réponse optique de la structure originale A est restituée : les structures A
et C' présentent presque exactement le méme facteur de qualité et le méme maximum de transmission
a la longueur d’onde A = 3.41 pm.

La figure 7.4 (d) montre la transmission en fonction de angle d’incidence a cette longueur d’onde
Ar = 3.41 pm pour les structures A et C. En trés bon accord, ces courbes aménent a extraire une
tolérance angulaire A = 19° identiques pour les deux structures. La diminution de la transmission
avec ’angle se fait suivant la méme pente : 'efficacité de réjection angulaire est donc la méme pour les

deux structures.

Le principe de symétrisation introduit dans le chapitre 6 pour des filtres GMR simplement périodiques
est donc applicable aux filtres GMR bi-atome et permet de concevoir une réponse optique optimale
identique a celle des structures symétriques de départ. Dans le cas des structures bi-atome, la caracté-

ristique de tolérance angulaire peut étre restaurée.

7.3.2 Insertion d’une couche anti-reflet

Une solution alternative consiste alors a intercaler entre la structure suspendue symétrisée C' et
le substrat de saphir une couche anti-reflet : une nouvelle structure D est ainsi formée (cf figure 7.5
(a)), comme cela a été fait dans les références [7, 8]. L’épaisseur ¢; de la couche anti-reflet est choi-
sie de facon a supprimer la réflexion sur le substrat de saphir d’indice de réfraction 1.7 a la longueur
d’onde de résonance A = 3.41 um : t; = \p/ (4\/ﬁ) Une contradiction est alors observée. En ef-
fet, bien que I'empilement anti-reflet/substrat soit concu spécifiquement pour que le substrat n’ait pas
d’influence sur la réponse optique du filtre, un décalage spectral est visible entre les pics des structures
C et D (cf encart de la figure 7.5 (b)). La figure 7.5 (b) décompose théoriquement la conception de
la structure D : un intervalle d’air d’épaisseur hg;, est introduit entre la structure C' et lempilement
anti-reflet/substrat. On observe alors que le décalage spectral varie en fonction de I’épaisseur h;, de
Iintervalle et que les valeurs de ce décalage sont (quasiment) discrétes. Le fait que pour hy; = 300
nm il n’y ait aucun décalage spectral montre que la couche anti-reflet supprime effectivement les ré-

flexions. La variation du décalage en fonction de hy; suggére alors 'influence d’ondes évanescentes.

La figure 7.6 présente la transmission en fonction de 'angle d’incidence pour les structures A, D et
D'. Seules les épaisseurs des couches anti-reflet ¢; et ¢; différent entre les structures D et D', puisque

t; = 3t;. La faible tolérance angulaire de la structure D s’explique par le fait que 'ordre —1 est propa-
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FIGURE 7.5 — Structure bi-atome symétrique sur substrat. (a) Schéma des structures bi-atome C' et D. Les paramétres
d =2 pm, t,, = 100 nm, ¢ = 150 nm, I = 400 nm, ¢t = 250 nm, to = 240 nm, t,,2 = 30 nm et Iy = 475
nm sont identiques pour les deux structures. La couche anti-reflet de la structure D a une épaisseurt; = A\g/4v/1.7
pour un substrat de saphir d’indice de réfraction 1.7 avec Ar = 3.41 pm. (b) Longueur d’onde de résonance A, en
fonction de la largeur hg;, de Uintervalle d’air entre la structure C' et Uempilement anti-reflet/substrat. En encart :
spectres de transmission d incidence normale des structures pour hq;, = 0, 100 et 300 ni, les spectres pour hgr = 0
et hyir = 300 nm coincidant avec ceux des structures D et C.

gatif dans le substrat a partir d’'un angle d’incidence assez petit. L’hypothese de 'influence des ondes
évanescentes est ainsi vérifiée. En effet, I'excitation de 'ordre —1 se fait par effet tunnel des ondes
évanescentes a travers la couche anti-reflet. L’hypothése est indirectement confirmée par la grande
tolérance de la structure D’ : la couche anti-reflet d’épaisseur t; = 3¢; est dans ce cas assez épaisse
pour supprimer leffet tunnel. Finalement, la tolérance angulaire de la structure D’ est méme supé-
rieure a celle de la structure originale A ; de plus elle présente a une meilleure réjection angulaire que
la structure A, ce qui constitue un avantage pour certaines applications. La symétrisation dans le cadre
proposé va toujours dans les sens d’un élargissement des fentes du réseau inférieur (via le parameétre
ly pour la structure bi-atome). Dans le chapitre 6, la symétrisation des filtres sur substrat a montré une
certaine limite : le facteur de qualité est légérement plus faible aprés symétrisation. Cela s’explique par
le fait qu’augmenter la largeur des fentes entraine une augmentation des pertes radiatives d’autant plus
importante que I'indice du substrat est élevé. Cependant, cette tendance est accentuée pour la structure
bi-atome possédant deux fentes par période, la seconde étant de plus relativement large. Ainsi, aucune
structure bi-atome symétrique sur substrat n’a été obtenue par application du formalisme matriciel
en conservant le facteur de qualité quand le réseau d’or inférieur est directement en contact avec le
substrat de saphir. Il est probable que le nombre de degrés de liberté soit insuffisant pour concevoir ce

type de structures.
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FIGURE 7.6 — Transmission en fonction de I’angle d’incidence @ A\ = 3.41 pm pour la structure suspendue A (ligne
bleue) et a A\r = 3.52 pm pour la structure D avec une couche anti-reflet "\ /4" (ligne verte pointillée) et la structure
D’ avec une couche anti-reflet "3\/4" (ligne verte continue).

7.4 Application : limiteur de champ en bande III

Les performances des détecteurs non refroidis (bolométres) peuvent étre perturbées par I’émission
thermique parasite de '’environnement, ce qui peut fausser les procédures d’étalonnage. Introduire des
limiteurs de champ pour supprimer ces rayonnements parasites est le but du projet FOVEA auquel
j’ai participé au cours de ma these. Les filtres métal-diélectriques ont ainsi été proposés pour servir de
limiteurs de champ dans la mesure ou ils peuvent étre congus comme des filtres infrarouge passe-bande
tolérants angulairement.

Ces filtres doivent toutefois respecter quelques caractéristiques parmi lesquelles :

- une bonne efficacité de réjection spectrale et angulaire,

- une tolérance angulaire de 20° environ,

- une insensibilité a la polarisation de la lumiére,

- un fonctionnement sur la plage 10 — 14 pm, avec une bande transmission la plus large possible.

J ai travaillé a répondre a ces différents criteres a partir de la structure bi-atome métal-diélectrique.

7.4.1 Choix de matériaux

L’or est conservé pour constituer les réseaux métalliques bi-atome ; la permittivité de 'or est don-
née par le modéle de Drude (les paramétres sont indiqués page 77). Le guide d’onde est en silicium
et son indice de réfraction est supposé constant et égal a 3.41 sur toute la gamme 10 — 14 pym. Un
substrat en séléniure de zinc (ZnSe) est choisi car il est transparent sur la gamme spectrale considérée ;
son indice de réfraction est supposé constant et égale a 2.6.

Une structure bi-atome suspendue 1D est tout d’abord concue avec une réponse optique optimale :
sa transmission maximale est d’environ 80% et sa tolérance angulaire est de 19° (cf figures 7.7 (b) et

(c)). Ajuster la période d du réseau et I'épaisseur ¢4 de la couche de Si permet de déplacer la longueur

102



7.5 Conclusion

de résonance dans la zone spectrale voulue. Une structure bi-atome symétrique sur substrat est fina-
lement obtenue en changeant les parametres géométriques de la structure initiale et en insérant une
couche anti-reflet "3\ /4" comme cela a été fait pour concevoir les structures en bande IT 1. La tolérance
angulaire de la structure originale est conservée (Af = 19°), mais la réjection angulaire est néanmoins

meilleure pour la structure sur substrat.

(a) ;’l—' X () Hy (b) —— Suspendu ---- Sur substrat (C)
' d ' 1 1
P i Ly Ar= 11.4 pm
h o8 08 AR: 12.1}1”’1
L} 1 t c c
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FIGURE 7.7 — Calcul de la réponse optique de structures bi-atome suspendue et sur substrat de ZnSe. (a) Schéma des
structures bi-atome. Les parameétres géométriques de la structure suspendue sont :d = 6 pm, a = 450 nm, [ = 1200
nm, ¢, = 100 nm, {5 = 1500 nm. Les parameétres géométriques de la structure sur substrat sont : d = 6 um,
a = 450 nm, [ = 1200 nm, ¢,,, = 100 nm, ¢ = 750 nm, to = 740 nm, t,,,2 = 30 nm et Iy = 1350 nm ; la couche
anti-reflet a une épaisseur t; = 3\p/4+/2.6 pour un substrat d’indice de réfraction 2.6 avec A\ = 11.4 um. (b)
Spectres de transmission a incidence normale de la structure suspendue (ligne bleue) et de la structure sur substrat
(ligne verte). (c) Transmission a Ag = 11.4 pm pour la structure suspendue (ligne bleue) et A\ = 12.1 pm pour la
structure sur substrat (ligne verte) en fonction de I’angle d’incidence.

7.4.2 Vers des filtres coniques tolérants angulairement

Des structures 2D sont considérées pour rendre les filtres indépendants de la polarisation (figure
7.8). Les filtres bi-atome 2D sont congus en faisant une transposition exacte des filtres 1D : cela signifie
que le méme profil est visible si ’on effectue une coupe dans I'or dans un plan § = 0° et dans un plan
0 = 90°, et que l'on retrouve les mémes parameétres géométriques que pour les structures 1D (cf figure
7.7 (a)). Les calculs pour les géométries 2D ont été effectués par Grégory Vincent a ’aide du logiciel
Reticolo basé sur la méthode RCWA (Rigorous Coupled Wave Analysis en anglais).

La figure 7.7 (b) montre le spectre de la structure 2D suspendue pour § = 0° et § = 0° et pour 6 = 30°
et = 10°. Le maximum de transmission est le méme dans les deux situations mais est assez faible par

rapport au cas 1D (environ 60%).

7.5 Conclusion

Le principe de symétrisation appliqué a des filtres GMR simplement périodiques dans le chapitre 6
peut étre étendu aux filtres bi-atome dans la mesure ou la résonance repose sur le méme mécanisme.

Cette démarche est suivie pour concevoir des filtres bi-atome sur substrat, la dissymétrie créée par le

1. En pratique aucun matériau ne correspond exactement a un indice de /2.6 ; pour une réalisation technologique, le
dépdt de la couche anti-reflet adaptée serait laissée a un prestataire externe.
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CHAPITRE 7 : Conception de filtres GMR tolérants angulairement sur substrat
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FIGURE 7.8 — (a) Schéma d’une structure bi-atome 2D ; Uangle § définit le plan d’incidence et ’angle 6 U'angle
d’incidence dans le plan d’incidence. (b) Spectres de transmission de la structure 2D suspendue pour § = 0° et

6 = 0° et pour § = 30° et 0 = 10°.

substrat pouvant étre supprimée. En effet, la structure suspendue de départ ne peut pas étre fabriquée.
La symétrisation permet ainsi de restaurer la réponse optique optimale de la structure symétrique ori-
ginale. Cela conduit également a contourner certaines contraintes liées au procédé de fabrication. La
conception sur substrat prévoit 'intégration d’une couche anti-reflet dont 'optimisation est nécessaire
pour garantir les tolérance et réjection angulaires les plus favorables.

D’abord proposée pour un fonctionnement des filtres en bande II et une géométrie 1D, cette concep-
tion est transposée en bande III et appliquée de facon identique a une géométrie 2D. Le maximum de

transmission est cependant assez faible dans ce cas.
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Résumé & perspectives

Lors de cette these, je me suis intéressée a la conception de structures sub-longueur d’onde pour

Iinfrarouge. Cela m’a conduit a explorer différents domaines techniques :
- le développement de nouveaux procédés et la fabrication de nanomatériaux en salle blanche,
- 'expérimentation optique par spectroscopie FTIR résolue angulairement,

- le développement de codes pour le traitement des données expérimentales et le calcul des réponses

optiques de structures.

Le manuscrit résume ces différents travaux en deux parties.

La partie I porte sur la mesure d’indices optiques de matériaux homogénes. Dans le chapitre 3, j’ai
proposé et étudié théoriquement une méthode de détermination de coefficients complexes a partir de
réseaux diffractifs constitués du matériau a caractériser. Le matériau caractérisé peut étre composites :
dans ce cas, "homogene" signifie que la propagation dans le matériau est dominé par un seul mode. Pour
les matériaux artificiels homogénes, un indice effectif ne peut pas toujours étre attribué. La surface iso-
fréquence suffit alors pour décrire entiérement la propagation dans toutes les directions du matériau.
Le but est d’extraire les coefficients de transmission et réflexion ¢ et r correspondant a une lame de ce
matériau, en mesurant les intensités diffractées par les réseaux : les avantages de cette méthode sont
exposés dans le chapitre 2, dans lequel j’examine par ailleurs plusieurs autres méthodes. Les coef-
ficients r et ¢ ainsi obtenus sont inversés de facon a obtenir I'indice optique, suivant un algorithme

introduit dans le chapitre 1.

Le chapitre 4 résume les résultats expérimentaux obtenus par cette méthode. Je I’ai tout d’abord ap-
pliquée a a la caractérisation du SiNx : j’ai donc fabriqué des réseaux suspendus en SiNx. Tres fragiles,
les échantillons en SiNx n’ont pas permis d’atteindre 1’objectif final de détermination de I'indice du

SiNx. Deux limitations sont rencontrées :
- I'épaisseur inhomogéne des échantillons,
- la précision des mesures d’intensités diffractées.

En effet, le SiNx est attaqué chimiquement lors de la gravure du substrat pour libérer les membranes.
La correspondance imparfaite entre le coefficient |2 et la transmission 7' d’'une membrane non struc-

turée pourrait donc étre due a 'inhomogénéité des échantillons. En réflexion, la précision des mesures
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d’ordres diffractés est moins bonne du fait de la configuration du montage, ce qui ne permet pas d’ac-

céder au coeflicient r.

J’ai donc proposé d’appliquer la méthode au silicium cristallin. De méme, des réseaux suspendus en
silicium ont ainsi été fabriqués. Leur épaisseur est 5 fois plus importante que celle des échantillons en
SiNx ; de plus leur surface n’est pas attaqué comme le SiNx.

La mesure des réseaux en silicium reste une perspective de mon travail. Pour un matériau non ab-
sorbant, il n’est pas nécessaire d’effectuer des mesures en réflexion (le silicium n’est pas absorbant au
moins jusqu’a A = 10 um suivant le taux de dopage). En effet, le coefficient complexe r peut étre ob-
tenu a partir du coefficient ¢. En plus de garantir une plus grande solidité aux échantillons suspendus,

I’épaisseur plus importante devrait permettre de déterminer I'indice avec une incertitude plus faible.

Des nanomatériaux artificiels 1D air/silicium suspendus ont également été fabriqués et structurés en
réseaux diffractifs dans le but d’appliquer la méthode expérimentale. Etendre cette méthode a inci-
dence oblique devrait permettre de mettre en évidence a la fois ’anisotropie et la dispersion spatiale
du matériau. Ces mesures pourraient permettre d’étudier la validité des coefficients de Fresnel dans le
domaine sub-longueur d’onde, alors que le phénomeéne de dispersion spatiale est observé. En effet, dans
I’approximation du mode fondamental, ’algorithme d’inversion suppose que le formalisme de Fresnel
peut étre appliqué ; or il conviendrait de séparer la description des transmission/réflexion a I'interface

d’un matériau composite et la propagation a I'intérieur.

(a) Image par microscopie électronique a balayage d’un matériau artificiel air/silicium nanostructuré : le Si1D. (b)
Image d’un réseau diffractif suspendu constitué du Si1D.

La partie II traite de la conception de filtres métal-diélectriques a résonance de mode guidé. Le cha-
pitre 5, d’introduction au filtrage spectral, présente également les propriétés des filtres GMR métal-
diélectriques étudiés. La conception de filtres GMR avec une bonne réjection et une forte tolérance
angulaire est exposée. Cependant, les calculs de réponse optique des filtres se font en considérant sys-
tématiquement des structures suspendues dans ’air. Le probléme de la symétrie se pose alors pour

concevoir des structures GMR sur substrat, car pour les structures GMR considérées un substrat.
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La réponse optique des filtres GMR est expliquée par un modéle a deux modes. L’introduction d’un
formalisme matriciel permet de calculer la transmission prévue par le modele et de formuler un cri-
tére de symétrie. Dans le chapitre 6, je montre que satisfaire ce critére permet de restaurer la réponse
optique des filtres suspendus originaux définie par la position du pic de transmission, le maximum de

transmission et le facteur de qualité.

Dans le chapitre 7, je congois des filtres GMR tolérants angulairement sur substrat en appliquant ce
cadre mathématique. Dans ce cas, une couche anti-reflet est insérée entre le substrat et la structure
métal- diélectrique. La symétrie cette nouvelle structure est établie, garantissant le méme facteur de
qualité et le méme maximum de transmission que la structure suspendue originale. La couche anti-
reflet est optimisée, et une tolérance angulaire supérieure a celle de la structure originale est obtenue ;

une meilleure efficacité de réjection angulaire est également observée.

Par la suite, des filtres GMR sur substrat 1D pourront étre congus et fabriqués en utilisant ce for-
malisme matriciel. Les filtres 2D tolérants angulairement sont proposés pour rendre les structures
indépendantes de la polarisation de la lumiéere. A ce stade, ils présentent un maximum de transmission

de 60% (80% pour les filtres 1D) et pourront étre améliorés.

109






Annexes

111






Annexe A

Fabrication d’échantillons suspendus

Certaines étapes et résultats obtenus lors de la fabrication d’échantillons suspendus en SiNx et
silicium sont détaillés ici. Ces éléments ont pour but de justifier I’analyse des résultats expérimentaux
présentés dans le chapitre 4. Ainsi, la gravure chimique non souhaitée du SiNx, la protection de la
couche de SiNx lors de la gravure du substrat de silicium et les propriétés mécaniques des matériaux

sont discutées et les difficultés rencontrées sont résumées.

A.1 Gravure chimique du SiNx

Les spectres de transmission de membranes non structurées A et B effectués a partir du méme
dépot de PECVD, c’est-a-dire de méme épaisseur nominale d = 500 nm sont montrés sur la figure A.1.
Les maxima de transmission pour les membranes A et B (correspondant a des minima de réflexion) dis
alarésonance FP d’ordre 1 sont distincts: Ay = 1.54 pm et Ap = 1.70 pm. De plus, les membranes ont
de couleurs différents et celle de la membrane A est méme inhomogéne. Cela indique une diminution
de I'épaisseur de la membrane A par rapport a ’épaisseur initiale d (celle de la membrane B). Ainsi,
une épaisseur d’ de la membrane A peut étre extrapolée en supposant que les deux membranes ont
toutefois le méme indice de réfraction : d’' = df\‘—g ~ 450 nm. Cependant, ’'hypothese est que cette
attaque est due a I'action du TMAH lors de la gravure du substrat. Cette gravure serait alors isotrope

et conduirait par conséquent a une couche d’épaisseur variable en fonction de la position.

A.2 Protection de la couche de SiNx

La gravure du silicium par les TMAH n’est pas entierement sélective vis-a-vis du SiNx. Ainsi,
comme la gravure du substrat de silicium d’épaisseur 300 ;zm dure 8 heures, il est nécessaire de proté-

ger la surface du réseau d’or posé sur une membrane en SiNx lors de cette étape.

Aucune protection

En effet, ne pas protéger une couche de SiNx d’épaisseur initiale 500 nm conduit a une épaisseur
de SiNx de 350 nm a I'issue de la gravure au TMAH dans le cas présenté sur la figure A.2. La gravure,
isotrope, rend de plus I’épaisseur des bandes de SiNx inhomogene.

Deux autres possibilités ont été testées.
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FIGURE A.1 - Spectres de transmission et réflexion de deux membranes non structurées en SiNx A et B ; des maxima
de transmission sont indiqués a Ay = 1.54 pm et A\p = 1.70 pm. Images au microscope optique des membranes A

et B de largeurl.

FIGURE A.2 — Image MEB d’un réseau d’un réseau d’or sur une membrane non structurée en SiNx d lissue de la

gravure du substrat dans le TMAH.

Masque de silice

Une couche de protection en silice est possible car le TMAH n’attaque pas la silice. Cependant la

couche est retirée par une solution de fluorure d’ammonium (AF). L’image de la figure A.3 indique une

sous-gravure de la couche SiNx sous un réseau un réseau due a ’action de I’AF sur le le SiNx. Le retrait

de la couche de silice peut donc conduire a la gravure du SiNx, en faces avant et arriere.
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FIGURE A.3 — Image MEB mettant en évidence la sous-gravure de la couche de SiNx pour un réseau d’or sur une

membrane non structurée (image extraite de la thése d’Emilie Sakat [1]).
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A.3 Propriétés mécaniques des échantillons suspendus

Protek B3

La résine Protek B3 est une résine thermodurcissable spécialement congue pour protéger la face
avant des dispositifs lors de gravure sur la face arriére. Cette résine est ensuite retirée par voie humide
dans un solvant organique. La notice de cette résine indique que si une monocouche de produit persiste,
des particules peuvent se former en surface (cf figure A.4). Une gravure par plasma d’O3 de 500 W est
préconisé afin de prévenir la formation de ces particules. Une gravure par plasma d’Oz a bien été

réalisée sur cet échantillon mais la puissance était uniquement de 5 W.

FIGURE A.4 — Image MEB d’une surface d’or présentant des nanoparticules formées a partir de résidus de Protek B3.

A.3 Propriétés mécaniques des échantillons suspendus

Controle des contraintes mécaniques

Le procédé de fabrication des échantillons suspendus en SiNx débute par le contrdle des propriétés
mécaniques des dépots de SiNx par PECVD [2]. Des contraintes en tension sont obtenues en effectuant
des recuits a haute température ( 400°) des couches de SiNx. Les propriétés mécaniques du SiNx, for-
tement dépendantes de la stoechiométrie, sont ajustées en faisant diffusés les atomes d’hydrogeéne hors
du matériau [3]. Cependant, un excés de contrainte en tension, peut conduire a un rupture de la mem-
brane comme l'illustre la figure A.5. Il s’agit de la plus grande difficulté rencontrée dans la fabrication
d’échantillons suspendus en SiNx : la rupture aléatoire des membranes associée a la gravure du SiNx
n’a pas permis d’obtenir les trois types d’échantillons de méme épaisseur initiale et finale nécessaires

pour 'emploi de la méthode.

Epaisseur des échantillons suspendus

L’exces de contrainte en tension n’est pourtant pas la seul cause de casse des échantillons suspen-
dus. Les figures A.6 (a) et (b) comparent des membranes cassées en SiNx et silicium d’environ méme
épaisseur (500 nm) : les images témoignent du caractére non contraint du silicium contrairement au
SiNx. Cependant aucune membrane fabriquée a partir d’un substrat SOI Si/SiO2/Si 0.7 pm/1 pm/700
pm n’a pu étre obtenue intacte. Finalement, en suivant le méme procédé de fabrication, des membranes
en silicium d’épaisseur 2.8 pm sont pourtant obtenues a partir d'un substrat SOI 3 pm/0.3 pm/700

pum avec de taux de réussite proche de 100%. Les membranes résistent méme percées par endroit (cf
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ANNEXE A : Fabrication d’échantillons suspendus

FIGURE A.5 — Image MEB d’un réseau d’or sur une membrane non structurée en SiNx (rompue) d la fin de procédé
de fabrication.

figure A.6 (c)). L’épaisseur est le principal facteur affectant la solidité des échantillons suspendus en

silicium.

FIGURE A.6 — Images de membranes de largeur environ 2 mm par microscopie optique, (a) en SiNx d’épaisseur 500
nm, (b) en Si d’épaisseur ~ 500 nm, et (c) d’épaisseur 2.8 pm.
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- Annexe B

Fabrication de la structure bi-atome

L’or constituant les structures composées de deux réseaux métalliques de part et d’autre d’une
couche diélectrique ne peut pas servir de base a des structures suspendues. Deux solutions alternatives

sont ainsi proposées pour fabriquer des structures semblables a la structure bi-atome :
- l'encapsulation des réseaux métalliques dans une couche de diélectrique,

- la fabrication de la structure sur substrat avec planarisation du réseau inférieur.

B.1 Fabrication d’une structure suspendue encapsulée

Ce procédé est adapté a partir de celui développé par Grégory Vincent pour fabriquer des mem-
branes et réseaux en nitrure de silicium (SiNx) [1]; il consiste a alterner les dép6ts de SiNx avec des
étapes de lithographie électronique, dépots métalliques et lift-off permettant de définir les réseaux
d’or [2]. La fabrication débute par le dépdt d’une couche continue de diélectrique. Le substrat de sili-
cium est gravé a la fin du procédé pour libérer la membrane. Le résultat illustré par la figure B.1 montre

les deux réseaux d’or encapsulés dans une couche de SiNx avant la gravure du substrat.

FIGURE B.1 - Image extraite de la référence [2]. Vue de coupe par microscopie électronique a balayage de deux
réseaux d’or encapsulés dans une couche de SiNx avant gravure du substrat de silicium pour définir la membrane.
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B.2 Fabrication sur substrat

Le second procédé, résumé sur la figure B.2, consiste a fabriquer la structure sur un substrat de
saphir. La premiere étape est la structuration du réseau d’or inférieur; les fentes de ce réseau sont
ensuite remplies d’une résine planarisante, le BCB. La fabrication se poursuit par le dépot de la couche

de diélectrique et la structuration du réseau d’or supérieur.

(A) (B) (©)
substrat saphir poli double - lithographie électronique planarisation de la surface
face (résine négative ma-N 2403) d'or avec résine BCB
- lift off d'or
(D) (E)
| |
Dépét SiC - lithographie électronique

(résine négative ma-N 2403)
avec alignement
- lift off d'or

saphir Au Bl sic BCB

FIGURE B.2 — Proposition d’un procédé de fabrication pour une structure avec deux réseaux d’or de part et d’autre
d’un guide d’onde en SiC (par exemple la structure bi-atome) posée sur un substrat de saphir.
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FIGURE B.3 - Images par microscopie électronique a balayage d’un réseau d’or "bi-atome" avec des fentes partielle-
ment remplies a Uissue de la gravure plasma du BCB.

La planarisation est une étape critique de ce procédé. En effet, la résine BCB est répartie dans les fentes
du réseau par enduction centrifuge. Ensuite, la gravure plasma de cette résine a hauteur du réseau d’or

est sensée créer une interface plane. Cependant, il est expérimentalement difficile d’arréter la gravure
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au bon moment : un contrdle de I’épaisseur de BCB est effectué a un endroit donné, or la vitesse de
gravure n’est pas la méme en tout point de ’échantillon. Ainsi, la figure B.3 montre une épaisseur de

BCB inférieure a celle du réseau d’or a 'issue de la gravure plasma.
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Résumé

Les travaux de cette thése portent sur la conception de structures sub-longueur d’onde pour 'optique
infrarouge. Deux approches se distinguent.

En premier lieu, j’ai étudié une méthode indirecte de caractérisation optique applicable a des struc-
tures sub-longueur d’onde considérées comme des matériaux homogenes : elle consiste a mesurer par
spectroscopie infrarouge les intensités diffractées par des réseaux de période trés grande devant la lon-
gueur d’onde, et constitués du matériau a caractériser. J’ai mis en ceuvre cette méthode dans le but de
la valider en déterminant I'indice de réfraction complexe du nitrure de silicium. J’ai également proposé
d’appliquer cette méthode a des nanomatériaux artificiels dans le but de caractériser leur anisotropie
et de mettre en évidence le phénomeéne de dispersion spatiale spécifique au domaine sub-longueur
d’onde, dont dépendent étroitement les propriétés optiques.

Dans un second temps, j’ai introduit un formalisme matriciel pour concevoir des filtres infrarouge
passe-bande sur substrat. Dans ce cas, les propriétés optiques des structures sub-longueur d’onde métal-
diélectriques étudiées sont dues a des résonances de modes guidés résultant de I'interaction complexe
de plusieurs ordres diffractés entre eux. Ce formalisme permet de modéliser la réponse optique des
filtres, et de définir un critere de symétrie. J’ai finalement montré qu’il est possible de concevoir des
filtres symétriques sur substrat, et par la méme d’optimiser leur réponse optique en termes de maxi-
mum de transmission, de facteur de qualité, de tolérance angulaire et d’efficacité de réjection.
Mots-clés : Infrarouge, sub-longueur d’onde, optique, nanomatériaux, résonateur, filtrage

spectral.

Abstract

This work aims at designing infrared optical components based on subwavelength structures. Two dif-
ferent approaches can be followed.

Firstly, I studied an indirect optical characterization method suitable for subwavelength structures
considered as homogeneous materials : it consists in measuring the intensities diffracted by gratings
with periods much larger than the wavelength, the gratings being made of the materials to be charac-
terized. I have implemented this method to determine the complex refractive index of silicon nitride as
a validation. Moreover, I have shown that applying this method to artificial nanomaterials would al-
low to characterize their anisotropy and would permit to evidence the spatial dispersion phenomenon
specific of the subwavelength domain, both being very important to understand the optical properties.
Secondly, I introduced a matrix formalism to design infrared band-pass filters on substrate. The optical
properties of the metal-dielectric subwalength structures considered in that case are due to guided-
mode resonances originating from complex interactions between diffracted orders. This formalism
allows to model the optical response of these filters; a symmetry criterion is also formulated. I have
finally shown that symmetric filters on substrate can be designed with an optimal optical response
valued with respect to the transmission maximum, the quality factor, the angular tolerance and the
rejection.

Keywords : Infrared, subwavelength, optics, nanomaterials, resonator, spectral filtering.
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