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INTRODUCTION

L’ellipsométrie est une technique bien connue [1][2][3][4] qui permet de scruter
simultanément 1’ensemble des modifications des états de polarisation de la lumiére incidente a
la réflexion sur un échantillon. Elle donne ainsi acces a un terme de déphasage polarimétrique
résumant globalement 1’ensemble de ces modifications. Il s’agit donc a priori d’une méthode
bien plus riche que la photométrie, cette derniere étant limitée a des mesures d’énergie, ou
plus simplement a la scrutation d’un seul état de polarisation. La technique d’ellipsométrie est
donc aujourd’hui couramment utilisée pour sonder les composants et en extraire les
paramétres opto-géométriques comme 1’indice ou ’épaisseur, le coefficient d’extinction, ou
encore la formule des composants multicouches. Par ailleurs, elle est trés utile a la détection
de couches de transition sur les échantillons, liées a toute contamination.

De facon générale et par comparaison a la photométrie, 1’ellipsométrie donne acces a
un parametre de phase qui est une clé supplémentaire a la résolution de problémes inverses. A
titre d’exemple, une mesure ellipsométrique en incidence oblique sur un composant
métallique donne immédiatement acces et de facon séparée a la partie réelle et imaginaire de
I’indice complexe, ce que ne permet pas la photométrie. Il en est de méme pour la mesure
séparée de I’indice et 1’épaisseur d’une couche mince optique.

Malgré cela, ces techniques n’ont été que récemment introduites a 1’Institut Fresnel, en
particulier pour des raisons historiques [4]. Cependant cette « impasse » a été largement
comblée par I’amélioration des techniques spectro-photométriques qui donnent entiére
satisfaction, a condition d’exploiter simultanément I’ensemble des données polychromatiques
(réflexion et transmission spectrales des échantillons). Toutefois 1’ellipsométrie
spectroscopique pourrait aujourd’hui remplir toutes ces fonctions, a I’exception des méthodes
de controle optique in situ de la fabrication de filtres optiques, ou I’incidence (normale)
d’utilisation est requise.

Plus récemment, la communauté [5] s’est intéressée aux techniques d’ellipsométrie
pour analyser les composants hétérogénes, ou les phénomeénes de dépolarisation sont
prédominants. La plupart de ces études sont limitées a I’étude du coefficient de réflexion
spéculaire de composants diffusants, et cherchent a mettre en évidence la qualité des états de
surface ou de volume. De facon plus large, I’imagerie polarimétrique hyperspectrale a placé
au premier plan les phénomenes de polarisation, avec la scrutation de « sceénes » analysées

phénoménologiquement via le formalisme de Miiller / Stokes [2][5][6][7][8][9][10][11][12].
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A I'Institut Fresnel, les techniques ellipsométriques ont été introduites au cours de la
thése de C. Deumié, mais pour des motivations différentes. En effet, I’équipe MAP? (Milieux
Aléatoires et Photonique de Puissance) s’intéresse traditionnellement a I’analyse de faibles
flux diffusés, dans le but de caractériser finement les états de surface ou de volume des
composants optiques de qualité. De fagcon réduite, on peut dire que la méthode est basée sur
I’utilisation de méthodes perturbatives, qui permettent d’extraire de la mesure les spectres de
rugosité ou de permittivité des échantillons. Cependant cette caractérisation est ainsi limitée
aux moments statistiques de la microstructure, puisque les mesures de diffusion sont des
mesures de flux. Pour aller plus loin et se rapprocher d’une véritable reconstruction de la
topographie des échantillons, il fallait accéder a un terme de phase complémentaire ; celui-ci
peut étre obtenu en tentant des mesures interférométriques, mais celles-ci introduisent une
grande complexité instrumentale liée a la précision dans le centrage et la rotation des
nombreux axes qui pilotent I’instrument de mesure. D’autres solutions peuvent étre tentées
pour extraire la dérivée d’un terme de phase, en créant des interférences entre les flux diffusés
a deux longueurs d’onde (hétérodynage), ou a deux incidences [13]. Enfin, on peut bénéficier
d’une grande simplicité instrumentale si I’on abandonne 1’idée d’extraire une phase absolue
ou sa dérivée, mais si ’on se contente d’un déphasage relatif. Celui-ci peut ainsi étre donné

par le déphasage polarimétrique caractéristique de 1’ellipsométrie.

On comprend ainsi pourquoi le diffusometre du laboratoire a été étendu, au cours de la
thése de C. Deumié, a I’analyse ellipsométrique des flux diffusés. On peut résumer ici les
résultats majeurs qui ont été obtenus et publiés [14]-[33], a savoir :

e Pour les échantillons de type substrat faiblement perturbés en surface ou volume, le
déphasage polarimétrique ne dépend que de I’origine de la diffusion, et non de la
microstructure proprement dite. Cette grandeur fournit donc un outil clé pour la
séparation des effets de surface et de volume, ce qui a été concrétisé par plusieurs
démonstrations canoniques.

* Le résultat précédent se généralise immédiatement aux composants multicouches,
dans le cas d’interfaces parfaitement corrélées. Le terme de phase permet alors
d’identifier toute décorrélation partielle dans ’empilement, qui se traduit par la
présence d’oscillations sur la phase mesurée.

* Enfin, acces au terme de phase a permis d’initier quelques reconstructions en champ

lointain pour des surfaces de type réseau de diffraction [19] de faible hauteur.
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L’objectif de notre travail de doctorat a consist¢ a améliorer et étendre encore ces
techniques et résultats a I’analyse d’échantillons arbitraires, a forte ou faible diffusion. Dans
une premiere étape, la priorité a été de changer de technique pour I’analyse de la polarisation
des ondes diffusées. En effet, le travail de C. Deumié était basé sur 1’utilisation de polariseurs
et analyseurs tournants, ce qui nécessitait des temps d’expérience prohibitifs pour une
pérennisation ou exploitation systématique de la méthode. Ainsi un modulateur de
polarisation [1][3][34] a ¢été introduit sur I’instrument, ce qui a requis de modifier
profondément I’instrument. Ce travail est présenté aux chapitres I et II de ce manuscrit, ou
I’on se penche avec détails sur la description et la mise au point de 1’instrument, dont les
problémes d’étalonnage et sources d’erreurs. Quelques premiers résultats y sont présentés
pour des mesures spéculaires en fonction de I’incidence d’éclairement, et valident entierement
cette premicre étape. Par ailleurs, ces mesures sont utilisées pour caractériser des couches de
transition a ’interface de substrats, pour des applications liées a ’endommagement laser [35].
Précisons ici que les couches de transition étaient jusqu’ici inaccessibles par les techniques
dont disposait le laboratoire, ce qui permettra certainement d’améliorer les performances des
composants ou la compréhension des phénomenes de claquage sous flux.

La deuxi¢me partie de notre travail (chapitre III) a consisté a utiliser 1’instrument pour
analyser les composants a faibles pertes. Dans ce contexte, les équations sont peu différentes
pour les flux spéculaires ou diffusés, compte tenu de 1’absence de dépolarisation dans le plan
d’incidence. Par contre, la mesure est bien plus délicate, en raison des problémes de
dynamique pour les faibles flux diffusés. Enfin, I’étalonnage est crucial et doit étre spécifique
pour I’analyse des flux diffusés. Nous verrons que les résultats de C. Deumié sont rapidement
retrouvés et complétés, grace a la rapidité du nouveau systeéme d’acquisition qui permet de
sonder un grand nombre d’échantillons.

La derniére partie de ce travail (chapitre IV) a consisté a aborder le probléme des
échantillons fortement hétérogénes en surface ou en volume. Les phénoménes de
dépolarisation sont alors pris en compte, et I’on verra que les variations angulaires du terme
de phase permettent de généraliser nos techniques de séparation surface/volume, ce qui
constitue un résultat majeur a notre sens. Par ailleurs, ’analyse ellipsométrique est également
effectuée dans le speckle du champ diffus, c’est-a-dire a haute résolution angulaire. Le
probléme de la reconstruction en champ lointain est également abordé.

Précisons enfin, avant que la lecture de ce manuscrit ne soit abordée, que I’analyse des
états de polarisation est uniquement déterministe et basée sur I’électromagnétisme classique

macroscopique, avec des champs décrits par des paquets d’onde. Les états de polarisation sont
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ainsi analysés finement dans le speckle « résolu » de I’onde diffusée, de sorte que I’on ne fera
pas appel ou référence au formalisme de Miiller / Stokes [5][6], qui inclut une étape
phénoménologique. Le lien entre ces deux approches est relativement aisé [9], mais ne sera

pas explicité dans ce manuscrit.
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CHAPITRE |

ELLIPSOMETRIE SPECULAIRE

Dans ce premier chapitre, nous commengons par introduire les techniques
d’ellipsométrie sur flux spéculaire. La modélisation est tout d’abord rappelée dans le cas
d’analyseurs et polariseurs tournants, et dans le cas d’un modulateur de polarisation. Elle
nous permet ensuite de justifier le choix des paramétres géométriques de mesure pour un
rapport signal sur bruit optimal.

L’instrument développé au laboratoire pour ces mesures est présenté dans une
seconde phase. 1l s agit du diffusométre existant depuis de nombreuses années au laboratoire,
qui a ete modifié pour ces applications; cet instrument nous permettra dans les autres
chapitres, d’étendre [’analyse ellipsométrique aux flux diffusés. De fagon générale, une étude

détaillée des différents composants et de [’ensemble du systeme de mesure est présentée.
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|. PRINCIPE : ANALYSEURS TOURNANTS

Considérons un échantillon éclairé sous une incidence ip par une onde plane

monochromatique de pulsation spatiale &, (Figure I.1). L’onde incidente est polarisée

rectilignement, sa direction de polarisation étant repérée par 1’angle o (Figure 1.2). Dans le
cas de la lumiére naturelle, cet angle sera considéré comme une variable aléatoire.

La composante du champ parallele a Oy est dénommée composante s ou TE
(transverse électrique par rapport au plan d'incidence), et celle qui lui est perpendiculaire est

dénommeée p ou TM (transverse magnétique)..

X
y’
X
Figure 1.1 Figure 1.2
Onde plane éclairant un échantillon Direction du champ dans le plan
plan sous incidence iy. L’axe z est perpendiculaire au vecteur d’onde
normal a l’échantillon. incident.

L’onde incidente s’écrit :
Ey = 45 exp (jk, .p) exp(-iaz)
avec E; =E +E, =E "+ E, %',
E, = E, cosa
et
E, =E;sina
Afin d’analyser précisément la modification d’état de polarisation, un polariseur est
introduit sur le faisceau incident, et un analyseur sur le faisceau réfléchi (Figure 1.3).
Les angles Y et @ définissent les directions des axes du polariseur et de I’analyseur

respectivement, par rapport a la direction s, comme représenté en Figure 1.4.
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Polariseur X'=p Axe X7 =p Axe
’ Analyseur analyseur

X

y’=y=s
Figure 1.3 Figure 1.4
Eléments de base pour un Définition des angles des axes du polariseur () et de
montage d’ellipsométrie I’analyseur (®) par rapport aux axes du systéme (s et p).

Les angles sont comptés a partir de la position TE=s

Apres le polariseur, les composantes s et p du champ s’écrivent :

E cosy
=E, .cos(y —a) (1)
E, siny

La réflexion sur I’échantillon est décrit a I’aide des facteurs de réflexion complexes :

r, =4/Rg.exp(jd;)
r, = \/Rip.exp (jSP)

Apres réflexion, les composantes du champ s’écrivent ainsi comme :

E, =E;.cos(tf —a)cosyy .7,
, (2)
E, =E;.cos(y-a)sing .r,

Enfin, I'analyseur introduit sur le faisceau réfléchi permet aux deux composantes s et p
du champ réfléchi d’interférer puisqu’elles se trouvent toutes les deux projetées sur la

direction de I’axe de I’analyseur.
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L’amplitude résultante s’exprime ainsi comme :

A=E].cos(¢f —a) [cosl//.\/Risexp(jé_s).cos @+ sint/l.\/RT,exp(jé'p ).sin @] 3)

On peut en déduire 1'intensité en sortie du systéme, proportionnelle a :

I=A44= I, [Rg cos? cos?*@+ R, sin*(ysin*@+ 2,/ R¢.R, cos{y/ sin{y cos gsin @cosd] | (4)

2
ou O est le déphasage polarimétrique défini par 6 =8¢ —8,, Rg,,p = ‘rs()up est le coefficient

de réflexion en intensité et I, = EO+Zcos 2 (\y - (x) .

Dans le cas ou la source n’est pas polarisée, I’angle o décrivant la direction du champ doit
étre considéré comme une variable aléatoire. Iy doit alors étre remplacé par sa moyenne sur
l'angle o exprimée par :

+2

(1) =B, {eos (v -0)) == )

Une mesure ellipsométrique, c’est-a-dire en sortie d’un systeme du type de celui défini
ci-dessus, permet donc d’accéder aux mesures de Rg et Rp ainsi qu’a la mesure du déphasage
polarimétrique . L’extraction du terme de phase O constitue une différence majeure par
rapport aux techniques photométriques et fournit une donnée clé pour la résolution de

problémes inverses.

Pour ce faire, plusieurs montages expérimentaux sont utilisables. Le plus simple
consiste a travailler avec le polariseur fixe et un analyseur tournant, ou inversement.
L’analyse de la courbe () ou I() permet ainsi d’en déduire les valeurs de Rs, Rp ainsi que
le déphasage polarimétrique 8. Ce premier type de montage a été installé au laboratoire et
largement exploité pendant la thése de Carole Deumié [4].

Une autre solution consiste a travailler en modulant la polarisation en entrée ou en sortie du
systéme. Les parametres utiles sont alors extraits de 1’étude des harmoniques du signal. Nous

exposons et analysons dans le paragraphe suivant la méthode utilisée pour notre travail.
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. MONTAGE AVEC MODULATEUR DE POLARISATION

Lors d’un travail de theése précédent, le montage de base, utilisant un polariseur et un
analyseur tournants, a été installé sur le diffusométre du laboratoire. Notre choix a porté sur
un polariseur fixe (position déterminée par la méthode du « tracking »), 1’analyseur tournant
grace a un moteur pas a pas.

Nous avons alors montré que les performances de ce systeme permettaient de réaliser
une analyse ellipsométrique du flux spéculaire et du flux diffusé, pour de nouvelles

investigations, qui seront rappelées dans les chapitres suivants.

Ce dispositif expérimental, dont les performances étaient suffisantes pour une
premiere approche, présente 1’inconvénient majeur de nécessiter dans le cas des mesures de
diffusion des temps d’acquisition trop €levés (plus d’une heure pour une dizaine d’angles de
diffusion). En effet, le systeme étant installé sur le diffusometre existant, la chaine de mesure
integre une détection synchrone. Dans ces conditions, lors de la mesure de la fonction I, dont
I’expression est donnée dans 1’équation (4), le signal passe réguli¢rement d’un maximum a un

minimum, imposant des ajustements de calibres réguliers et longs.

Nous avons donc souhaité rendre le systéme plus rapide afin de poursuivre les
investigations issues de ces premiers essais. Une solution pourrait consister a utiliser des
moteurs continus et échantillonner le signal sur un grand nombre de périodes, mais nous
avons opté pour un changement radical, mettant en ceuvre la technique du modulateur de
polarisation.

Cet ¢lément polarisant a donc été installé sur notre systeme. Nous pourrons alors
extraire les quantités utiles grace a une analyse des harmoniques du signal, comme nous

allons le mettre en évidence.
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1. Ellipsomeétre a modulateur de polarisation

Nous introduisons sur le faisceau, apres le polariseur, un modulateur de polarisation.

Le montage utilisé est représenté dans la figure 1.5.

] ) ) He-Ne
échantillon lame A/8 polariseur séparatrice (632.8 nm)

} + | { <

modulateur

lumiére
| | | Autres sources :

514.5 nm (Ar)
10.6 pm (CO,)
1.55 pm (Accordable)
1.06 um (YAG)

bras de mesure analyseur

récepteur
(voie de référence)

récepteur
(voie de mesure)

préamplificateur ~ détection

courant / tension  synchrone
y PC de commande

et de mesure

Figure 1.5
Schéma du montage de l'ellipsometre a modulateur de polarisation.

Dans ce montage, le polariseur (repéré par 1’angle ) et I’analyseur (repéré par I’angle @)
restent montés sur des moteurs pas a pas, permettant leur positionnement de maniére

automatique si nécessaire.

Le modulateur de polarisation est un modulateur élasto-optique [36]. Il est composé d’un
barreau de Silice Homosil® [37] comprimé mécaniquement de fagon sinusoidale. Une
biréfringence dynamique est induite par cette compression. Une biréfringence résiduelle peut
également exister, due au systéme de fixation du barreau de silice. On peut donc exprimer le
déphasage Om(t) introduit entre les deux composantes propres au modulateur (c’est a dire
selon ses lignes neutres) sous la forme :

Oy (1) =A,(G).sin(Q.t) + oy, (6)
ou G est un gain réglable permettant d’ajuster I’amplitude Ao(G) du déphasage, et a,,est la

biréfringence résiduelle.
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La fréquence de modulation Q est de 50,8 kHz. Elle est imposée par la géométrie et les
dimensions du barreau. L’amplitude AO(G) du déphasage est susceptible de varier au
cours du temps, a cause des dérives thermiques par exemple. Ces dérives devront étre
compensées au cours des mesures. Il en est de méme de la biréfringence résiduelle ., . Nous

reviendrons sur ces considérations dans les paragraphes suivants ou les ¢léments du montage

sont présentés en détail ainsi que les calculs d’erreurs de positionnement des lames.

2. Intensité en sortie du systeme

Exprimons maintenant 1’intensité en sortie de ce systéme. Pour cela, nous suivons la
méme démarche que celle détaillée dans le paragraphe I. Les notations et repéres définis pour
la définition des angles sont identiques.

Dans ces conditions, on écrit de la méme maniére les composantes s et p du champ apres le

polariseur :
E cos
=E;.cos(y — ) 7
E, siny

Ou a désigne toujours la direction de polarisation de I’onde incidente, et P la direction du

polariseur par rapport a I’axe s défini par rapport a I’échantillon.

Nous appelons alors 3 la direction de I'une des lignes neutres du modulateur, définie par

rapport a la direction s du montage, comme indiqué dans la Figure 1.6.

b

X=p Ligne neutre 1 du
A modulateur (LN1)
Figure 1.6
Ligne neutre 2 du B | Définition de [’angle d 'une des lignes neutres
du modulateur par rapport aux axes du
modulateur (LN2) » systéme (s et p)
y=y=s

On note ici LN1 et LN2 les lignes neutres du modulateur, LN1 étant confondue avec la
direction s si = 0°. Remarquons que nous ne distinguons pas ici la ligne neutre lente de la

rapide. Le déphasage introduit par le modulateur est donc indiqué au signe pres.
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Les composantes s et p du champ se projettent sur ces lignes neutres de la maniére suivante :

E ., =Eg cosp +E, sinB

. cos(y-P)
=Ej.cos(y-a) | ()

o , sin (y -P)

E x, =—EgsinB+E, cosp
Le modulateur déphase ces composantes de la quantité Oy, soit :
E x =E - exp(dy, (t
LN1 i1 - €Xp(Jdy (1) ) cos (y-B). exp(jSM (t))
=E,"cos(y ~0)| _ 9)
sin(y - B)

E LN2 =E LN2

ou Oy(t) est donnée par I’expression (6).

On en déduit les composantes s et p du champ apres le modulateur, en projetant a nouveau

cette fois sur les axes s et p:

ES = E'LNl cosP — E'LNZ sinf3

(10)
E, =E\, sinp +E,y, cosp
Soit encore :
E cosp.cos (y = B).exp (j5,, (t)) + sinp sin(B - y)
=E;.cos (v - ) (11)
E, sinf} .cos (\y - [3) .exp(jSM (t)) + cosP sin(y -B)
On notera de manicre plus simple :
E a.exp (jSM(t))+b
=E;.cos (v - a) (12)
E, C.exp (jSM(t))+d

Avec
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a =cosfcos (¢/ ,8)
=sinfSsin (,6’ 4[/)
¢ =sinfcos (¢/ ,8)
d =cosfsin ( —,8) (13)

Apres réflexion sur 1’échantillon, les composantes s et p deviennent :

E, [a exp t +b] Fexp( )

=E;.cos (y - ) (14)

Er [cexp( (0)+d]. VR, expis,)

Et enfin, apres 1’analyseur, I’amplitude résultante A s’exprime :

A =E.cos(y — a){[a eprS +b]\/_exp J8 .CoOsQ

+[c .exp _] Oy +d] Fexp (JS ) smnjo}

L’intensité résultante est alors :

Ii = (32 + b2) R cos’@+ (c2 + dz) R ,sin’@
0

(15)

+2 (abRScos2¢+ cdRPsin2¢))cos(8M)
+21/RS.RPc0s§0.sin¢)(ac +bd) cosd (16)
+2bcy/R¢.R, cos@sing@cos (8 -0y )

+2ad/R.R, cos@sin@cos (8 +3 )

Avec 6 =05, —9, le déphasage polarimétrique, &), (t) =A,(G)sin(Qt) =A,, (¥) +a,, d’apres

I’expression (6) etl, = E;zcos 2 (\y - (x).
Rappelons que dans le cas ou la source n’est pas polarisée, I’angle a décrivant la direction du

champ doit étre considéré, comme dans le paragraphe précédent, comme une variable

aléatoire. Iy doit alors étre remplacé par :

+2

E,
2

<IO> = E0+2<cos 2(y - )=

On peut ensuite développer les fonctions du temps en séries de Bessel [38] :
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cos (A, (G)sin(Qz)) =7, (8, (G)) + 2i J,, (B8, (G)) cos (2kQ1) (17)

k=1

00

sin (A, (G)sin (Q1)) =23 J,,, (8, (G))sin((2k - 1)) (18)

k=1

En conservant uniquement les fonctions de Bessel d’ordres 0, 1 et 2, on peut alors écrire :

cos (&, (G)sin(Qz))= 7, (8, (G))+ 27, (B, (G)) cos (207) (19
sin (A, (G)sin(Q1))= 27, (8, (G))sin(<x)
D’ou:
Ii =1, +1, sin (Qt)+1,, cos (2Qt) (20)
Avec

I.=(a®>+Db*)R cos’*@+(c* +d*)R, sin’@
+2(abR, cos*@+cdR , sin*@) J, (AO (G)) cos(a'M )
+2./RR, cos@sin @(ac +bd) cos O 20
+2bc\[R R, cosgsin@J, (A, (G))cos(d-a,,)

+2ad \|R R, cos@sin@J, (A, (G))cos(d+a,,)

I, =—4(abR, cos ¢+cdR sin ¢)J1( o( )) Sm( )

+4bc,[R R, cosgsingJ, (B,(G))sin (0-ay) (22)
—4ad,|R.R, cos@singJ, (A, (G))sin (0 +a,,)

I, =4(abR, cos*¢ +cdR ,sin*q) J, (AO( )) cos (aM )
+4bc [R R, cosgsingJ,(B,(G))cos(5-a,,) (23)
+4ad \|R R, cosgsingJ, (A,(G))cos (0+a,,)

L’intensité en sortie du systéme s’exprime donc comme la somme d’une composante
continue I¢, et de deux composantes Ig et I,o modulées temporellement aux fréquences Q et

2Q respectivement, Q étant la fréquence de fonctionnement du modulateur de polarisation.
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Dans ces conditions, la mesure du déphasage polarimétrique O pourra se faire de
manicre aisée grace a |’utilisation d’une détection synchrone réalisant la détection aux

fréquences Q et 2Q.

Notons enfin que dans le cas de la mesure en transmission, les expressions (21),
(22) et (23) restent valables si I’on remplace Rs et R, par T; et T, respectivement. & désigne

alors le déphasage polarimétrique de 1’onde transmise.

3. Choix des orientations des composants de polarisation

Les expressions précédentes ont été établies pour des angles a, B, Y et @ quelconques.
Toutefois, nous allons montrer qu’il est judicieux d’orienter de manicre particuliere les

¢léments de polarisation : polariseur, modulateur et analyseur.

Le parametre a extraire des expressions (20), (21), (22) et (23) est le déphasage
polarimétrique 0. La chalne de mesure utilisant une détection synchrone, nos considérations
porteront & ce niveau uniquement sur les composantes modulées, c’est a dire I et .o données
par les expressions (22) et (23).

Dans les expressions (22) et (23), nous constatons que le paramétre d se trouve dans
les termes cos (8 * (xM) et sin (8 * aM). Par conséquent, il semble profitable d’annuler dans
chacune de ces expressions le troisiéme terme ne comprenant pas d’information sur o, tout en

maximisant I’amplitude des termes cos (6 * aM) et sin (8 oy, )

Cela revient a rechercher les conditions pour lesquelles :

ab.R cos’¢ +cd.R sin’¢ =0 (24)

Ou a, b, c et d sont données par les expressions (13).

A partir de ces expressions la relation (24) conduit a:

sin(2p)sin(2p - 2\|1)|_RS cos’@—R, sin Zd =0
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=0

D’ou I’on déduit les 3 conditions possibles : B=y (25)

tan = Rs
RP

Etudions alors chacun de ces cas séparément :
a. Casouf=0°

Les relations (13) deviennent :
a=cosly
b=0
c=0
d =siny

On en déduit :

I. =cos’.cos’ @R +sin’ Y.sin’@R,
+24Rg.R, sinfy.cosyy.sin@cos@ J, (AO (G)).cos(5+ a, )
Io=—|R R, sin2¢sin2g. J, (B,(G)).sin (5 +a,,)

Lo =JR.R, sin2¢sin2g.J,(8,(G)).cos (6 +a,,)

De maniére a optimiser la mesure, nous pouvons choisir ¢ = @ = " pour maximiser le signal.

Nous obtenons alors les équations suivantes :

I, =%[RS +R, +2J,(0,(G)). VR R, .cos(o +a,, )]
Io=—+Rs.R, .J, (A,(G)).sin(0+a,) (26)

Lo =+Rs.R, . J,(8,(G)).cos(d+a,)
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b. CasoufB=y

Les relations (13) deviennent alors :
a=cosf3
b=0
c=sinf3
d=0

On en déduit :

o =cos2f3. R;.cos2@+sin?f. R,.sin2@+2,/R;.R, cos@.sin @.cosfS.sinf3.cos O
I, =0 27)
I, =0

Dans ces conditions, il ne reste que la composante continue. Ceci est 1i¢ au fait que dans le cas
ou B =W, le polariseur est orienté parallelement a 1’une des lignes neutres du modulateur.
Celui-ci ne module donc pas la polarisation. On retrouve alors une expression semblable a
celle obtenue en sortie du systéme classique (équation 4).

Nous souhaitons cependant exploiter uniquement les composantes modulées et excluons en

conséquence CC cas.

c. Cas ou tan(gp) = Ry
RP

Les expressions (13) ne se simplifient pas directement. Compte tenu de 1’expression (24), il

reste :

I.= (a2 +b2).RS.cosz¢7+ (c2+a’2)RP .sin?@
+2./Ry.R, .cos gisin p(ac +bd) .cos &

+2bc+|Rs.R, .cos@sin@.J, (A, (G)).cos (0-a,,)
+2ad \|RyR, .cos@sing.J, (A, (G)).cos(5+a,,)

Et I’on peut calculer :
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be :% sin2f3 . sin(28 - 2)
ad :% cos2f3.sin(2g - 23)
Dot I’on peut écrire:
I =-y/RR, .sin(2¢).sin(2B - 2y) .J, (A, (G)). sin (5 + oty )
Lo =RR, sin(2¢).sin(2y - 28). 1, (A, (G)).cos (5 +a,,)

Avec

JRR
sinQg)=2~+—>"F

R +R,
. 7
Nous constatons alors que Ig et I, sont maximales pour 3 = 0° et ¢ = e Dans ce cas, les

expressions deviennent :

R(R .
I, :—ZﬁJI(AO(G)).sm (6+ay)

R R . (28)
20 =2ﬁJ2(AO(G))-COS (8+0“M)

d. Choix de la configuration et expression de l'intensité en sortie du
systéeme

Comme nous I’avons remarqué, nous pouvons €liminer le cas (b). Il reste a comparer les cas
(a) et (c).

RR, : .
Or nous pouvons remarquer que \/FRP > 2m puisque Rgs et Rp sont positifs. Dans

ces conditions, le cas (a) permet une plus grande facilit¢ de mesure.

De plus, dans cette configuration, la position ¢ de I’analyseur est constante et ne dépend pas
des variations angulaires de la réflexion : il est beaucoup plus facile, en ce qui concerne la

stabilit¢ du montage, de travailler avec des ¢léments fixes.

. 7
En résumé, la configuration du montage sera telle que : = 0°, @= = 1
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Dans ces conditions, I’intensité en sortie du systéme s’exprime de la fagon suivante :

I .
T =1, +1, .sin (Qt) +1,,.cos (2Qt), avec :

0

I, =%[RS +R, +2J, (8, (G)NRR, cos(+a,, )]

I, =—+Rs.R,.J,(A,(G))sin (5 +a,,) (29)
L, =4Rs.R; T, (AO (G)).cos (8 + aM)

4. Introduction d’'une lame déphasante

Les formules (29) nous donnent les expressions des harmoniques en sortie du systéme.
Or, comme nous le verrons, la théorie montre que dans le cas d’un empilement quelconque, le
déphasage polarimétrique prend systématiquement des valeurs proches de zéro pour de faibles
incidences d’éclairement. Dans tous les cas, au cours de la mesure, on aurait, compte tenu des

faibles valeurs de la biréfringence résiduelle oy :

I =- R R,.1,(A,(G))sin 5+ a,, )= 0.

Dans ces conditions, I’harmonique Q pourra prendre des valeurs proches de 0, qui
seront donc entachées par le bruit de la chaine de mesure. Or le calcul du déphasage
polarimétrique se fait grace a I’utilisation des valeurs des deux harmoniques, qui doivent étre
obtenues avec une bonne précision (voir les formules dans le paragraphe suivant). Il est donc
préférable, dans la mesure du possible, d’éviter les cas ou I'une des harmoniques est proche
de zéro, ce qui peut se faire simplement par 1’ajout d’une lame déphasante sur le montage,
aprés le modulateur. Cette lame permet de créer un déphasage &, entre les deux directions
correspondant a ses lignes neutres. Nous alignons les lignes neutres de cette lame avec celles
du modulateur de polarisation. L’une des lignes neutres de la lame fait un angle B avec la
direction s du montage. Dans ces conditions, I’ensemble « modulateur - lame déphasante » est

équivalent a une lame de déphasage dvi(t) = & dans la direction 3. La lame déphasante a une

Chapitre | — Ellipsométrie spéculaire 19



transmission Ty égale a 98%, indépendante de 1’état de polarisation: elle est traitée
"antireflets" afin de diminuer les pertes en transmission.
Si I’on reprend I’expression (12) du paragraphe précédent, ’amplitude du champ apres la

lame s’écrit ainsi comme :

Eq _ o cosly—al] (.65, ()+5,)+b

(30)
E, c.exp (.5, (t) +5, ) +d

Sans reprendre le développement du paragraphe précédent, on constate que la présence de la

lame rajoute un déphasage constant &, au déphasage polarimétrique.

Dans ces conditions, I’intensité en sortie du systeme s’exprime de la fagon suivante :

Ii =I. +1, .sin (Qt)+ I,,.cos(2Qt), avec :

0

I, :%[RS +R, +2J, (8, (G)NR R, cos(6+, +aM)]

Iy = =R R,.T,.J, (A, (G)) sin (5 + o, +5, ) 31)
I, :1/RS.RP.TL.Jz(AO(G)).cos (8+aM +8L)

Dans le cas ou 0 = 0° et en négligeant toujours O, NOUS avons :

I, = —R4R,.T, J,(A,(G))sin (5, )
Lo =Rs.R,. T, .J,(A,(G)).cos (5, )

Le meilleur compromis consiste donc a choisir & = 45°, c'est-a-dire une lame A/8. Dans ces
conditions, les deux harmoniques auront un niveau a peu pres égal lorsque le déphasage

polarimétrique sera proche de zéro.
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5. Compléments sur le modulateur de polarisation

Nous avons ¢évoqué D’existence d’une biréfringence résiduelle dans le barreau,
essentiellement due aux contraintes exercées par les vis de fixation. Ainsi, méme lorsque la
tension appliquée est nulle, il existe un déphasage résiduel entre les direction s et p que 1'on

notera 0. On estime que Oy est de 1'ordre du degré. Nous allons ici justifier que le déphasage

du modulateur peut s’écrire de la maniére suivante : 9,, (1) = A,(G).sin(Q1) +a,,

On suppose que cette modulation résiduelle 0y est orientée dans une direction faisant un

angle € avec les directions s et p (figure 1.7).

\
\\
'
\ p
\\\ e
~
€
\ //// 3 p
_ \
7 \
- \
\
\
\
\
\
Figure 1.7

Représentation des axes du modulateur et de la modulation résiduelle.

Soient AJ et A les amplitudes du champ, suivant les directions s et p, avant le modulateur.
Le modeéle équivalent est celui d'un modulateur idéal, qui déphase de J,, = A, (G).sin(Q.t)

entre les directions s et p, auquel on rajoute un modulateur qui déphase de Oy entre les
directions s' et p'. E sortie, I’intensité s’écrit :
A = (cos2 £e"™ +sin’ S)Ag "% +cos £.sin E.(ei'”M —I)Ag
A, =cos&.sin E.(ei‘”M - I)Ag & + (sin2 eean) + cos? 5)/12 2
Nous allons maintenant donner un développement au 1% ordre du résultat, pour de faibles
valeurs de € et Q.

Dans ces conditions, nous avons : cos€=1;sing=¢€et ¢ =1+iq,, .

En remplacant dans I’expression (32) et en négligeant les termes au deuxieéme ordre, il vient :
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Ag = (1+z‘.aM +£2). Al +iga, AD = Ag.ef‘(éz' o) 53
A, =iea, Ae +(£2.(1+i_aM)+1)_ A=A

En pratique, I’erreur de positionnement est équivalente a ajouter un déphasage oy au
déphasage Oy du modulateur, suivant les mémes axes. Nous verrons qu'il est possible de
connaitre la valeur de Oy au cours des mesures, et de corriger cette erreur. Le déphasage
s’écrit donc :

8y (1) = A, (G).sin(Q.t) + a1y,
D’autre part, si I’on rajoute un déphasage temporel a I’expression ci-dessus, on obtient :
5y (1) = A, (G).sin(Qut + @ )+ oy
Ce qui peut encore s’écrire :
8y (1) = A (G)sin(Qt-t, )+ a,
D’aprés les équations (31), les équations deviennent :

i =1, +1, .sin (Q(t-to))+1m,cos (2Q(t_t0)): I(t_tO) :@
I, I, I,

Ce décalage temporel n’affecte donc en rien la forme des équations mais sera pris en compte

par la détection synchrone.

6. Présentation du diffusometre

L'ellipsométre utilisé pour réaliser les mesures s'appuie essentiellement sur un
diffusomeétre congu entierement au laboratoire. Les sources et les récepteurs sont sensiblement
les mémes et 'optique a été adaptée aux mesures d'ellipsométrie. Dans un premier temps,
nous présenterons le dispositif expérimental tel qu'il est utilisé actuellement : sources,
détection, performances, limitations, etc., puis nous présenterons les modifications qu'il a fallu

apporter pour concevoir l'ellipsometre.

a. Le diffusométre, considérations générales

Le diffusomeétre (voir Figure 1.8) dont est équipé le laboratoire permet de réaliser un
large spectre de mesures, par le choix possible des sources et des récepteurs : nous disposons

d'une série de lasers allant des longueurs d'onde de I'ultraviolet (325 nm) a l'infrarouge

(10,6 um), pour des puissances comprises entre le milliwatt et le watt.
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Le montage est placé dans une piéce isolée de toute lumiére parasite et sous un plafond
soufflant qui permet de s'affranchir des poussieres responsables de la diffusion parasite. De ce
fait, nous disposons d'une dynamique de 7 décades pour les mesures du champ diffus. Pour
cela, nous utilisons des photodiodes au silicium, des photodiodes a avalanche et des
photomultiplicateurs.

L'échantillon est placé sur un porte échantillons (Figure 11.4) qui lui confére 4 degrés
de liberté et permet de faire des mesures en incidence normale ou oblique. L'ensemble est

piloté par des moteurs de précision commandés par ordinateur.
b. Les sources
Nous disposons de 7 sources laser a différentes longueurs d'onde et de différentes

puissances. Cette diversité est nécessaire pour la mesure multi échelles de la rugosité des

échantillons [21]. La liste des sources est la suivante :

HeNe (633 nm)

________ 4l CO, (10.6 um)
--------- S HeNe (3.39 pm)
S Tunable (1.55 pm)

Chopper

Puits a
. .. »
Détecteurs de référence

Diaphragme

o -

,' Fibre ou
| détecteur

Echantillon //

/ FEchantillon, Faisceau incident

Puits & x @
lumiere J
e \_/

Figure 1.8
Le diffusomeétre et le porte échantillon.
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- Un laser Argon de 5 W possédant 8 raies (entre 458 nm et 514,5 nm), polarisé

verticalement.

- Un laser a colorant, pompé par le laser Argon, de puissance comprise entre 50 mW et

1 W, émettant a 600 nm et 700 nm, polarisé verticalement.

- Un laser Hélium Néon a 632,8 nm de 8 mW non polarisé.

- Un second laser Hélium Néon a 3,39 um de 8 mW, polarisé verticalement.

- Un laser YAG a 1,064 mm de 40 mW pompé¢ par diode laser, non polarisé.

- Un laser au CO; a 10,6 mm de 10 W, polaris¢ verticalement.

- Un laser télécoms accordable autour de 1,55 um de 7 mW.

Le choix de la source est effectué au moyen d'une table de translation motorisée
équipée de miroirs et pilotée via l'interface du PC.

La plupart des mesures ont été¢ réalisée avec le laser He-Ne. Afin de filtrer
spatialement le faisceau, nous avons installé un coupleur a fibre en sortie du laser. En sortie
du coupleur, le faisceau est parfaitement gaussien. Les fluctuations éventuelles de la source
sont controlées a ’aide de la voie de référence. De plus, chaque point de mesure est moyenné

sur plusieurs points, en général sur 10 points.

c. L'échantillon

L'échantillon est placé sur un porte échantillon monté verticalement, face au faisceau.
I1 est équipé de 2 platines de translation (X et Y) perpendiculaires au faisceau incident qui
permettent a la fois de positionner précisément l'échantillon et de réaliser des mesures en
différents points, par exemple pour vérifier la stationnarit¢ de la mesure ou réaliser une
moyenne sur la surface étudié¢e. Une platine de rotation permet de faire tourner 1'échantillon
sur lui-méme (en ), face au faisceau incident, afin de mettre en évidence une éventuelle
anisotropie de I'échantillon. Nous disposons d'un jeu de porte échantillons de différentes
tailles (de 10 mm a 50 mm, voire plus) et le diamétre du faisceau sur 1'échantillon est de 3 mm
environ (largeur a mi-hauteur de la gaussienne), ce qui permet, par exemple dans 1'é¢tude de la

rugosité, d'avoir une approche statistique, sous la surface éclairée, de la grandeur mesurée.
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d. Les détecteurs

Nous disposons de plusieurs détecteurs pour capter la lumiere diffusée, qui sont
choisis suivant le niveau de signal a mesurer, la longueur d'onde d'éclairement ou encore la
fréquence de modulation utilisée.

La plupart des mesures de ce document sont faites avec le laser He-Ne a 632,8 nm (en
plus de quelques mesures faites avec 1'Argon a 514,5 nm), donc essentiellement dans le
visible.

Pour les mesures de diffusion « classiques » dans le visible sous un flux important, par
exemple pour la mesure du flux spéculaire ou dans le cas d'échantillons trés diffusants, nous
utilisons une photodiode au silicium qui permet de mesurer de 107 W a 10~ W environ, pour
une surface de réception de 1 cm? Nous pouvons contrdler le flux incident en positionnant sur
le faisceau incident une série de filtres de facon a rester dans la gamme de linéarité du
récepteur. Dans le cas de mesures "spéculaires", nous pouvons positionner le récepteur
directement sur le bras de mesure, face au faisceau.

Pour les mesures dans le visible sous de faibles flux, il est nécessaire d'utiliser un
photomultiplicateur (PM) qui amplifie le signal optique recu tout en conservant un excellent
rapport signal sur bruit. Il permet de mesurer des flux compris en 10" W et 10* W et ne doit
donc pas étre utilisé pour la mesure de forts flux (spéculaires) sous peine de détérioration.

Pour les mesures de diffusion (diffusion classique ou ellipsométrie), nous utilisons une
fibre optique de 1 mm de diametre de cceur reliée au récepteur et montée sur le bras de
mesure.

Nous avons cité I'importance de la fréquence de modulation du signal. En effet, il est
nécessaire de moduler le signal a mesurer. En ce qui concerne le diffusometre, cette
modulation est mécanique et la fréquence de modulation est de 1'ordre de quelques centaines
de Hz. Les récepteurs cités ci-dessus sont trés bien adaptés a cette gamme de fréquence.

En revanche, pour les mesures d'ellipsométrie, il est nécessaire de moduler le signal a
des fréquences allant jusqu'a 100 kHz, a I’aide du modulateur de polarisation. Nous avons
donc rajouté deux détecteurs, une photodiode a avalanche et un photomultiplicateur ayant une
réponse fréquentielle adaptée (avec leur préamplificateur adapté). Comme pour les mesures
de diffusion, ils serviront respectivement aux mesures sous de forts flux et sous de faibles
flux.

Enfin, nous disposons également d'une photodiode au germanium pour le proche

infrarouge et de détecteurs InSb et HgCdTe pour le moyen infrarouge.
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Pour terminer, notons que nous avons exprimé jusqu’ici I’intensité des harmoniques en
sortie du systéme sans tenir compte de I’effet des récepteurs (formules (31)). Pour compléter
ces expressions, nous devons également tenir compte du facteur de conversion li¢ aux
détecteurs et a la chaine de mesure. Ce facteur de conversion peut étre différent aux
fréquences Q et 2Q, nous le noterons K; a Q et K, a 2Q. Dans ces conditions, les

harmoniques s’exprimeront :

Iy = =R R,. T, K, J,(A,(G))sin (5 +ay +5,)
Lo =yRe.R,.T, K,.J, (A, (G)).cos (5 +ay, +35, )

(34)

Dans ces expressions, les facteurs K;, Ky, J; et J, sont des inconnues. Dans la suite, et
pour simplifier les expressions, nous n’écrirons plus les termes K; et K, et nous
représenterons les termes J; et J, qui sont en réalité égaux a J;.K; et J,.K, par J; et J,. Cela ne

modifie évidemment en rien les mesures. Nous conserverons donc les expressions (31).
e. Lamesure

I1 est nécessaire d'utiliser deux récepteurs sur le montage : le premier servira a la voie
de mesure et le second a la voie de référence. Le récepteur de mesure (ou la fibre connectée
au récepteur) est positionné sur un bras motoris€¢ en rotation autour de 1'échantillon (voir
figure 11.4) dans le plan d'incidence du laser (angle 8). On peut ainsi effectuer des mesures de
diffusion prés du spéculaire (6=0°), dans le demi plan réfléchi (0°<8<90°) et en transmis
(90°<0<180°). En considérant le petit diameétre de la fibre (1 mm) et en choisissant la distance
entre 1'échantillon et la fibre (de 20 cm a 90 cm), nous avons acces a des résolutions
angulaires jusqu’a 0,07°. Le déplacement angulaire en 8 est motorisé et piloté par le PC.

Le récepteur de référence (une photodiode) permet de mesurer le flux issu du laser a
l'aide d'une lame séparatrice prismatique placée sur le faisceau incident : on préléve une partie
du flux incident (3%) ce qui permet de vérifier la stabilit¢ de la source et de s'affranchir
d'éventuelles dérives en cours de mesure. Ainsi, le signal mesuré est systématiquement
corrigé des fluctuations du laser en divisant le signal de la voie de mesure par celui de la voie
de référence.

Afin d'augmenter au maximum le rapport signal / bruit (dd aux fluctuations, a la

lumicre parasite, au bruit électronique, etc.) le faisceau issu du laser est modulé
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mécaniquement par un chopper, dans le cas des mesures de diffusion classique. La fréquence
de modulation est de 270 Hz environ. Le signal optique regu par le détecteur est converti en
courant puis amplifié et converti en tension (a l'aide d’un préamplificateur) et envoyé a un
démodulateur synchrone (plus simplement appelé¢ détection synchrone ou « lock-in »).
L'avantage est que I'on ne conserve que le signal utile a la fréquence de modulation tout en

supprimant le bruit en dehors de cette fréquence.

f. L'acquisition

L'ensemble du montage est motorisé et reli¢ a un PC. Un programme écrit en « Visual
Basic » permet de réaliser les acquisitions. Ainsi, par l'intermédiaire du PC de commande, on
commence par choisir la configuration : choix de la source, angle d'incidence et
positionnement de I'échantillon, choix du secteur angulaire de mesure en 0 ... Le programme
permet de positionner les différents moteurs, lance 1'acquisition et récupere les données issues
du lock-in. Une fois la mesure terminée, I'ensemble des paramétres (angle de mesure, angle
d'incidence, longueur d'onde de la source, etc.) et des mesures (signal de mesure, signal de

référence) sont stockés dans un fichier.

g. Mesure avide et répétabilité

Afin de connaitre les performances du montage, il est nécessaire de faire une mesure a
vide pour déterminer sa détectivité. Pour cela, on mesure la lumiere diffusée (en dehors des
directions spéculaires) sans échantillon, entre 8 = 0° et 180°. Il ne reste alors que la lumiere
parasite et les bruits ¢lectroniques dus aux différents appareils.

La figure 1.9 nous présente une mesure a vide étalonnée et indique une dynamique de
sept décades par rapport a un échantillon lambertien. La remontée pour 8 = 0° correspond a la
lumicre parasite autour des faisceaux spéculaires, due a la présence de poussi¢res. Pour

chaque mesure, on donnera la mesure a vide correspondant.
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Figure 1.9
BRDF de la mesure a vide.

Afin de vérifier la pertinence des mesures, il est également nécessaire de répéter
plusieurs fois les mesures, les conditions expérimentales restant les mémes. Cela est possible
car les positions des moteurs sont connues avec une précision angulaire meilleure que le
millieme de degré. On peut ainsi vérifier la répétabilité des résultats, ce qui est par exemple
indispensable pour des mesures de diffusion classique a haute résolution angulaire. La figure
.10 présente une mesure de speckle (ou diffusion a haute résolution angulaire) pour laquelle

I'écart relatif entre les 2 mesures est de 1'ordre de 3%.
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Figure 1.10
Répétabilité des mesures de speckle sur un échantillon de type Schott.

7. Présentation de I'ellipsometre

Comme nous l'avons dit, le montage (figure 11.4) est essentiellement le méme que le
diffusométre, en ce qui concerne les sources, les détecteurs et 1'acquisition. Cependant, il
s'agit ici de mesurer non seulement 1'amplitude du champ réfléchi ou diffusé¢ mais également

sa phase. Nous présentons les différents éléments nécessaires aux mesures d’ellipsométrie.

a. Les polariseurs

Les polariseurs utilisés sont deux polaroids entre verres antireflet large bande (dans le
visible). Ils sont montés sur des platines de rotation motorisées et pilotées par ordinateur,
ayant une précision du centieme de degré. Le premier polariseur est placé sur le faisceau
incident et permet de le polariser linéairement suivant une direction imposée par le montage.
Le second polariseur est placé devant le récepteur. Nous I'appellerons "analyseur" car il
permet de faire interférer les différentes polarisations (s et p) du champ réfléchi et/ou diffusé.
I1 est indispensable de caractériser ces composants et les pertes qu'ils peuvent introduire dans

le montage. Pour cela, nous nous placons dans la configuration de la figure 1.11. Notons que
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les directions s et p de polarisation sont toujours celles définies par rapport a un échantillon
qui serait placé sur le montage, comme cela a ét¢ défini au début du chapitre.

On place sur un banc d'optique le polariseur et I'analyseur et I'on va mesurer l'intensité
transmise lorsque 1'on fait tourner 1'analyseur, 1'orientation du polariseur étant fixe. Le résultat

est présenté sur la figure 1.12.

analyseur polariseur
s
@ I Faisceau
O < ..
incident
. p
Récepteur
s s
direction de .- direction du .~
l'analyseur polariseur
Figure 1.11
Configuration du banc pour la mesure du taux d’extinction
1,E+06

1,E+05 ~

1,E+04 ~

1,E+03 4

1,E+02
|

intensité transmise (unité arbitraire)

1,E+01 ~

1,E+00 T T T T T T T
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angle de I'analyseur (°)

Figure .12
Mesure du taux d'extinction des polariseurs.
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Le taux d'extinction est de 6.10™, ce qui est satisfaisant pour notre étude : cela signifie
que si l'on envoie un faisceau polarisé rectilignement suivant la direction du polariseur,
99,94% du flux sera transmis suivant la méme polarisation. Nous verrons que ce genre de
considération peut entrer en compte dans le calcul des erreurs de mesure dues aux
imperfections des composants et aux erreurs d'alignement.

Il est maintenant nécessaire de connaitre précisément la direction du polariseur et de
l'analyseur, comme nous l'avons vu dans la partie théorique. Pour cela, nous utilisons un verre
d’indice connu éclairé sous incidence de Brewster. Nous ne reviendrons pas sur la procédure,
bien connue (figure 1.13). L’analyseur est en position horizontale lorsque le flux minimum

(figure 11.14).
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Figure .13
Mesure a lincidence de Brewster.
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Figure 1.14
Mesure du flux transmis lorsque [’analyseur tourne, apres réflexion a l’angle de Brewster.
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Pour le polariseur, on place I’analyseur en position verticale et on fait tourner le

polariseur. Le polariseur est en position horizontale lorsque le flux transmis est nul.

Nous repérons ensuite la direction de 1’analyseur par rapport a celle du polariseur.

b. Le modulateur de polarisation

Dans le cas du diffusométre, il était nécessaire de moduler mécaniquement le faisceau
a l'aide d'un chopper mécanique. Il s'agit d'une modulation en intensité. Par contre, la
modulation porte donc sur la phase du champ qui traverse le modulateur.

Rappelons encore le principe du modulateur : le faisceau est polarisé rectilignement a
l'aide d'un polariseur puis il traverse le modulateur. En entrée, le champ est rectiligne et peut

se décomposer sur les 2 directions verticale et horizontale s et p (figure 1.15).

pA
__________ E
£
Ep I
7 e pp S
direction du /,// Es
polariseur -
Figure .15

Représentation du champ E apres traversée du polariseur.

Dans ces conditions, les composantes s et p du champ sont en phase pour cette
polarisation linéaire. Le modulateur de phase a pour effet de retarder une composante par
rapport a l'autre. Le champ en sortie du modulateur est, dans le cas général, elliptique (figure

1.16).
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Figure .16
Représentation du champ E apres traversée du modulateur.

Nous travaillons avec un modulateur elasto-optique. Il est composé d'une lame en
silice Homosil® montée entre deux électrodes (figure 1.17). Lorsque I'on applique une tension
au barreau, celui-ci fait apparaitre une biréfringence suivant deux directions orthogonales.
Cette biréfringence est proportionnelle a la tension appliquée. Dans notre cas, il s'agit d'un

modulateur sinusoidal car la tension appliquée varie sinusoidalement dans le temps.

¢électrodes P

ligne neutres du
modulateur

barreau biréfringent Figure 117

Le modulateur de polarisation.

La tension appliquée varie selon I'expression V(t)=Vy.sin(Q.t), ou V, est l'amplitude
(ajustable) et Q est la fréquence de modulation, égale a 50,8 kHz. La biréfringence induite
An = n¢-n, vaut alors

An(t) = C.sin(Q.t) (35)

ou C est une constante de conversion.

Enfin, le déphasage résultant s’écrit, en négligeant le déphasage résiduel

2nAn(t).e

GMZJM(I): I

= A, (G).sin(Q),
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ou e est I'épaisseur de la lame, A est la longueur d'onde du laser et G est le gain réglable du
modulateur (via la tension appliquée). Ay représente 'amplitude du déphasage et peut varier

de 0° (modulateur éteint) a 90°.

Comme pour les polariseurs, il est nécessaire de connaitre la position des lignes
neutres du modulateur. En effet, nous avons vu que les lignes neutres doivent étre confondues
avec les directions s et p du montage (directions verticale et horizontale). Pour cela, on se

place dans la configuration décrite sur la figure 1.18, en recherchant la position 3 = 0°.

™

lignes neutres du
modulateur

v

analyseur modulateur  polariseur

S
@ I faisceau
- < .
P incident
récepteur

Figure 1.18
Configuration du banc pour aligner le modulateur de polarisation.

Le polariseur et I'analyseur sont croisés : le polariseur est orienté dans la direction p
tandis que l'analyseur est orienté suivant s. En l'absence de modulateur, le flux transmis serait
nul. Le modulateur est positionné de fagon quelconque et ses lignes neutres font un angle 3

avec les directions s et p. Dans ces conditions, I'intensité transmise est :

I =4.1p.sin%(B).cos*().cos*(dm/2) (36)
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L'intensité transmise s'annule a nouveau pour 3 = 0° ou 3 = 90°, ce qui correspond a
ce que l'on cherche. Nous ne disposons pour l'instant que d'une platine de rotation manuelle
pour positionner le modulateur, dont la précision est meilleure que le degré. Nous considérons
donc que l'erreur de positionnement est de cet ordre de grandeur. De plus, on montre que cette
erreur de position angulaire joue le méme rdle, dans les équations, que celui de la
biréfringence résiduelle Oy, a condition qu'elle soit faible, ce qui est le cas si I'on prend soin
de positionner correctement le modulateur. Le terme Oy représentera donc de facon générale

toutes les imperfections du modulateur. Il pourra étre estimé en cours de mesure.

c. Lalame déphasante

Comme nous l'avons vu dans le chapitre théorique, il est nécessaire d'ajouter au
montage une lame déphasante aprés le modulateur. Nous disposons de plusieurs lames dont
les caractéristiques sont fournies par le fabricant, en particulier une lame pour la longueur
d'onde A = 632,8 nm.

Il est nécessaire que les axes de la lame soient confondus avec les directions s et p du
montage. Ainsi, le déphasage & de la lame s'ajoute a celui du modulateur et de 1'échantillon.
Pour positionner cette lame, le principe reste le méme que pour le modulateur. On commence
par placer le polariseur et l'analyseur en position croisée. Le flux transmis est nul. On
intercale la lame déphasante et l'intensité s'annule a nouveau lorsque la condition recherchée
est atteinte. Ici encore, le positionnement se fait a I'aide d'une platine de rotation manuelle et
la précision est de l'ordre du degré. L’erreur éventuelle de positionnement angulaire de la
lame se traduit, dans les équations, de la méme manicre que I’erreur sur le modulateur. Le
terme Oy comprend donc I’ensemble des erreurs de positionnement des lames.

Nous avons vérifié que le déphasage de la lame est de 45°. Pour cela, on intercale la

lame entre le polariseur et I’analyseur. Le polariseur est orienté dans la direction y =45°¢t la

lame est en position verticale. L’analyseur tourne. L’expression de 1’intensité transmise est :

o)1

" 5 (1+sin(2¢).cos(9, )) (37

Lorsque I’analyseur tourne entre 0 et 27T, le contraste C de la courbe devient :
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C - I(¢)max B I(¢)min -
() ax + UD) min

La figure .19 permet de vérifier la valeur du déphasage de la lame. la précision étant

cos(d,) (38)

de I’ordre du degré.
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Figure 1.19
Mesure du déphasage de la lame. Le contraste nous donne 0,=43,6°.

d. Les récepteurs

Nous disposons, pour les mesures de diffusion, d'une photodiode et d'un
photomultiplicateur. Cependant, la fréquence de modulation étant maintenant de 50 KHz, il a
été nécessaire de choisir un systeme de détection (récepteur et amplificateur) ayant une bande
fréquentielle adaptée. Nous utilisons donc d'une photodiode a avalanche et d'un
photomultiplicateur large bande (dans le visible), qui permettent de mesurer les flux
spéculaires et diffusés. Il faut préciser ici que la bande passante de la chaine de détection joue
un rdle majeur, car nous utiliserons les retards temporels donnés par la détection synchrone a
Q et 2Q. La chaine de détection doit avoir un temps de réponse suffisamment rapide afin de
ne pas jouer le role de filtre passe-bas (ce qui pourrait, par exemple, empécher la mesure a

20).
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e. L'acquisition

Le programme principal de pilotage du diffusométre a di étre complété par un
programme pour les mesures d'ellipsométrie. Le langage utilisé est le « Visual Basic ». 1l
permet, en plus des moteurs utilisés pour la diffusion, de gérer les positions du polariseur et
de I'analyseur. L'acquisition se fait suivant la séquence suivante :

- initialisation des appareils (moteurs, cartes et lock-in),

- recherche d'origine des polariseurs (s et @) et déplacement a 45°,

- recherche d'origine pour l'angle d'incidence de I'échantillon et déplacement a
l'incidence voulue,

- acquisition des données sur la plage angulaire souhaitée (0),

- stockage des données pour étre utilisées sous un tableur.

L'écriture du programme a nécessité l'apprentissage du langage basic, la maitrise du
code utilis¢ pour les mesures de diffusion ainsi que la connaissance des moyens de

communication et de gestions des appareils (adressage, moteurs, « lock-in », etc.).

8. Corrections de signes : définition du sens de rotation des moteurs

La mesure sans précaution, sans recalage de la détection synchrone, des coefficients
utiles a révélé une différence de signe entre les coefficients mesurés sur le faisceau transmis
sans échantillon, et ceux mesurés sur le faisceau réfléchi. Cet effet est 1ié au sens de rotation
des moteurs sur lesquels sont fixés le polariseur et I’analyseur.

En effet, considérons les divers diedres utilisés pour décrire les directions des champs

299

incident (x’, y’), réfléchi (x’’, y’’), et transmis (x’’’, y’’”), comme rappelé sur la figure 1.20
suivante. Nous représentons en figure .21 les piéces de fixation des polariseurs sur les

moteurs, et le sens positif de rotation de chacun de ces moteurs.

Figure 1.20
Choix des diedres de référence avant et apres
réflexion / transmission par un dioptre.
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Figure 1.21
Systeme de fixation des polariseurs sur les moteurs. Les signes + indiquent les sens de
rotation des moteurs.

Avec ce choix d’axes et en considérant le sens de rotation des moteurs, nous pouvons
remarquer que le réglage de I’analyseur introduit le changement de signe évoqué. En effet, les

299

angles du polariseur et de I’analyseur sont repérés par rapport a I’axe s =y’ =y’’ =y’”’. Nous
avons vu dans les paragraphes précédents que 1’analyseur devait étre réglé a 45° pour obtenir
une configuration optimale pour la mesure.

Dans le cas de la mesure du faisceau réfléchi, le réglage de 1’analyseur a 45° amene a
déplacer son axe de 45° de y" vers x", avec une configuration correspondant aux opérations de
projection effectuées précédemment et conduisant a 1’expression de 1’intensité en sortie du
systeme.

Dans le cas de la mesure du faisceau transmis, le réglage de 1’analyseur a 45°, compte
tenu du sens positif de rotation du moteur, amene a déplacer son axe de y **” vers (-x’). Par

conséquent les opérations de projection effectuées doivent tenir compte de ce changement de

signe, ou bien il faudrait choisir un angle de (- 45° ) lors de la mesure du transmis.

Nous avons choisi de conserver une position fixe de 45° pour I’analyseur, et de
rectifier le signe en conséquence lorsque la mesure concernera des faisceaux transmis. Le
déphasage polarimétrique sera donc bien nul sur le faisceau transmis direct en 1’absence

d’échantillon.

Chapitre | — Ellipsométrie spéculaire 38



Ce biais introduit par le montage conduit a utiliser des expressions de signes différents
selon que la mesure est effectuée dans le demi-espace réfléchi ou dans le demi-espace

transmis.

Lorsque 1’on mesure le faisceau réfléchi (I’angle de ’analyseur correspond a + 45°),

on écrit :

J, O(G)).sin (8+(xM +8L)

(A 39
JZ(AO(G)).COS (5+0LM +6L) 2

I,=-R,R .
Lo =R, R, .

Lorsque I’on mesure le faisceau transmis (1’angle de 1’analyseur correspond a — 45°),
on écrit :

Io =TT, .J,(A,(G)).sin (5 +a, +3,)

S

Lo =TT, .1,(A,(G)).cos (5 +aty +5, )

(40)

[1l. Conclusion

A ce stade, nous connaissons d’une part :

- Les systemes d’équation qui permettent d’exploiter sans ambiguité les résultats de
mesure. Précisons d’emblée que ces équations ne tiennent pas compte des effets de
dépolarisation, puisqu’elles sont relatives a des surfaces planes. Cet effet sera
considéré pour I’étude de la diffusion. Par ailleurs, ces équations nous ont permis de
configurer I’instrument de fagon optimale, a la fois pour I’extraction du déphasage

polarimétrique et pour un rapport signal sur bruit maximal.

- Les performances des différents éléments constituant le banc. On rappellera le
changement de signe a prendre en compte pour comparer les mesures en réflexion et
en transmission, li¢ au sens de rotation des moteurs. De méme, on a montré que les
erreurs de positionnement étaient globalement décrites par la valeur oy de la
biréfringence résiduelle du modulateur. Enfin, une attention particuliere doit étre

portée a la bande passante des détecteurs.
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CHAPITRE I

VALIDATION DU DISPOSITIF DE MESURE

ETALONNAGE, 1°** MESURES ET COUCHES DE TRANSITION

Cette partie est dédiée aux premieres mesures réalisées avec notre dispositif dans les
directions spéculaires données par les lois de Snell / Descartes. On s’intéresse ainsi aux
variations i) du déphasage polarimétrique en fonction de l’incidence i d’éclairement, ce qui
permet de valider [’ensemble des procédures expérimentales. Une attention particuliere est
tout d’abord accordée a la procédure d’étalonnage et aux sources d’erreur.

Les variations du déphasage polarimétrique permettent de mettre en évidence la
présence de couches de passage sur les composants, sur lesquelles nous nous attardons. En
effet, la détermination précise de [’indice et |’épaisseur de ces couches de transition joue un
role clé quant aux performances des composants, en particulier pour les processus

d’absorption et d’endommagement laser.
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|. ETALONNAGE

Dans le chapitre précédent, nous avons établi les équations du montage. Pour extraire
la valeur du déphasage polarimétrique a partir des mesures des harmoniques Q et 2Q du
signal, il faut toutefois connaitre les valeurs de J, (AO(G)) et del 2(A0 (G)) Ces valeurs sont
réglables par l'intermédiaire d’un potentiomeétre qui permet d’ajuster le gain G. Nous

rappelons les équations que nous utiliserons pour exploiter les mesures, dans le cas de la

réflexion :

o =Ry R, T, J, (8,(G)).sin(5+ 5, +a,,)

(M
2o =y RG.R, T, .J, (AO(G)).COS(5+ o, +0'M)

1
1
Pour réaliser 1’étalonnage du banc, deux solutions se présentent. La premicre consiste

a régler le gain G de sorte que les valeurs de J, (AO(G)) et delJ 2(AO(G)) soient connues. Cela

implique alors que AO(G) reste stable durant les mesures. La deuxieme solution consiste a

1,(4,(G))

évaluer la valeur de (A—()) pour pouvoir en déduire la valeur du déphasage
2 0

polarimétrique. Nous exposons ici ces deux solutions. Rappelons que J; et J, comprennent les

facteurs de conversions liés a la chaine de mesure.

1. Réglage de J,(A,(G)) et J2(0(G)) :

Dans une premicre étape, un réglage du gain G de sorte que JI(AO(G)):JZ(AO(G))

: . \ I .
permettrait d’accéder par la mesure a la valeur de tan(6+(xM +8L):——Q d’apres les
2Q

équations (1). Ce réglage peut s’opérer en 1’absence d’échantillon avec ou sans lame
déphasante (figure I1.1), en mesurant uniquement le faisceau transmis. En effet, en 1’absence
d’échantillon et de lame déphasante, un raisonnement analogue a celui mené dans les

paragraphes précédents permet d’obtenir les expressions en sortie du systéme :
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2

Toutefois, le déphasage résiduel a,, étant faible, I’intensité Io est quasiment nulle. En

introduisant la lame déphasante de déphasage & et de transmission Ty, nous obtenons en

sortie du systeme :

I, =T, .J,\A, G))sin(SL +(xM)
I

3)
20 =- T 1, (A (G))COS(SL + O‘M)
lame
analyseur modulateur déphasante  polariseur
récepteur I I I I figﬁiﬁ

Axe X’ =p X’=p Axe

analysel_lr A A polariseur
®= =+45°
29 b '>
y =Yy=s y=y=s
Figure Il.1

Schéma du montage pour la mesure d’étalonnage, avec ou sans lame déphasante.
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@
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Intensité mesurée (unité arbitraire)

-0,2
-0,4 : : : : :
0 1 2 3 4 5 6
Gain G
Figure I1.2

Comparaison des mesures de I2q (notée 12) et 1o (notée 11) et de courbes théoriques
K. Ji(a.G) et K>.J>(a.G), ou K, K>, et a sont des constantes ajustées pour s adapter au mieux
a la mesure.

Dans cette configuration, les signaux Iq et Lo (figure II1.2) sont de méme ordre de
grandeur. Des coefficients multiplicatifs permettent de tenir compte du déphasage introduit

par la lame ainsi que des facteurs de transmission. Il est alors possible de déterminer la valeur

de G telle que K,.J, (AO (G)) =K,J, (AO (G)), grace a une mesure en fonction du gain.

D’apres la figure I1.2, nous voyons que cette valeur est unique, voisine de G = 2,62.

Toutefois, de nombreuses mesures, répétées a plusieurs jours d’intervalle, ont montré que le

déphasage A, (G) dérivait au cours du temps, ce qui nécessiterait un contrdle et un ajustement
continu de la valeur de G pour maintenir I’égalité J 1(AO(G))ZJ 2(AO(G)). Ces fluctuations

peuvent étre d’ordre thermique ou €lectronique.

Par ailleurs, le principe de cette méthode ne nous apparait pas satisfaisant car la
procédure est lourde et demande d’ajuster le gain G du modulateur pour chaque mesure, afin
de tenir compte des dérives éventuelles. De plus, cette procédure permet d’extraire
uniquement le terme tan(d+ O + Oy alors que 1’on cherche a extraire le déphasage

polarimétrique O seul.
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2. Etalonnage par extraction de tous les parametres

D’apres les résultats évoqués dans le paragraphe précédent, il semble difficile de régler
le gain du modulateur de sorte que J l(AO(G))=J 2(AO(G)) pour des séries de mesures

dépassant quelques heures. La procédure de réglage évoquée en ci-dessus ne semble pas

pratique a mettre en ceuvre au début de chaque mesure. Nous avons donc cherché a mettre en

1,(4,(G))

évidence une méthode rapide d’évaluation du rapport J = m permettant de corriger
2 0

les mesures lors d’une fluctuation du modulateur.
a. Montage sans échantillon

Nous pouvons écrire en sortie du systéme, en absence de lame déphasante :

:J1 A (G))T, sin (ay) = A
4
Jz( 0 )TL.cos(aM) =B
Si ’on introduit sur le faisceau la lame déphasante caractérisée par son coefficient de
transmission Ty et son déphasage polarimétrique &, nous obtenons en sortie du systéme :
I, :Jl(A (G))T, sin (ay +8,)=C )
Lo =-J,(4,(G))T, .cos(ay +5,) =D

Dans ces conditions, les équations (4) et (5) conduisent a un systéme de 4 équations a 4

inconnues : Ji, J,, Oy et Or. On déduit :

C’-T} .A° J
J2=———— avec J=— (6)
T, B -D J,
1 A
tana,, =——.— 7
MTTT R (7)
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AB.T> +CD

0 )=
S0 T AD+BC] ©
' D’ -B’.T/
sin (0,)=1]
T, [AD+B.C]

On peut donc déduire des mesures A, B, C et D les valeurs de J, ay et d.. On peut

rappeler que la valeur de A peut étre entachée de bruit.
b. Mesure du déphasage polarimétrique d’un échantillon :

Conservons la lame déphasante calibrée sur le montage. Nous pouvons alors reproduire les
mesures en 1’absence d’échantillon (équations (5)), puis exprimer I’intensité en sortie du
systéme apres réflexion sur un échantillon, a partir des équations (1), toujours en conservant
la lame déphasante.
On obtient alors les 4 équations suivantes :

I,=J,(0,(G)) T, sin(a, +3J,)=C

I, :-JZ(AO(G))TL.COS (aM +8L) =D
Ly =-RoR, T,.0, (A, (G))sin (5+ay +5,) )

=F
Ly, =yRR,T,.1,(A,(G))cos (5 +a, +8,)=F

Dans ce cas, le rapport signal a bruit est correct, méme pour de faibles valeurs de 0 et
Om. On notera que le signe devant les expressions E et F est inversé par rapport aux
expressions C et D, conformément aux remarques du chapitre I. En effet, les mesures en
transmissions A, B, C et D correspondent a une position de I’analyseur @ = -45° alors que les
mesures en réflexion E et F correspondent a une position de ’analyseur ¢ = +45°.
Les expressions (6), (7) et (8) nous ont conduits a déterminer J, 0y et O.. Le systéme (9) se

résout alors de manicre simple et 1’on obtient les relations suivantes :

® CDR? + EF (10
0S =
¢ R.[CF + DE]
F?*-D*R?
sin(0)=J— 11
(9) R.[CF + DE] (11)
2 2 2
et R2:ﬂ (12)
J2D2+C2
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En notant pour simplifier R =+/R,.R, , et J :_Jl (AO (G))

1,(4,(G))
Notons que cette résolution fait appel a la valeur de J donnée par le systéme précédent
(4) et (5) en I’absence d’échantillon. Cette valeur n’est pas affectée par les faibles valeurs de
Om (donc de A). Elle sera ainsi déterminée avant chaque mesure. Elle permet de détecter une
dérive éventuelle de I’amplitude de la modulation mais sa valeur est alors supposée fixe
pendant la mesure, dont la durée est de I’ordre de 20 a 30 minutes. Durant ce cours laps de

temps, cette hypothese est tout a fait justifiée.

c. Prise en compte de la procédure de mesure de la détection

synchrone

A ce stade se pose le probléme de la mesure du signe des valeurs C, D, E et F. En
effet, les mesures sont réalisées grace a une détection synchrone. Avant chaque série de
mesure, celle-ci doit réaliser un recalage temporel du signal mesuré sur le signal de référence,
et affiche alors une phase mesurée nulle. Il est alors impossible de distinguer un signal positif
d’un signal négatif, dés que 1’on a réalisé le recalage. Par la suite cet instrument de mesure
pourra détecter des changements de signe des signaux, tant que I’on ne fait pas de recalage.
On pourra donc au cours des mesures détecter des changements de signe en enregistrant la
phase du signal, mais on ne pourra pas accéder a une phase absolue. Nous devons tenir

compte de ces considérations afin d’interpréter correctement les signaux mesurés.

Chaque harmonique mesurée est ainsi affectée d’une phase indiquée par la détection
synchrone. Cette phase traduit le signe de I’harmonique considérée, par comparaison avec le
signal de référence de la détection synchrone. Par soucis de simplicité, nous ne développerons
pas davantage ce point, qui nécessite une explication sur le fonctionnement de la détection
synchrone. Nous pouvons réécrire les signaux mesurés de la fagon suivante :

C == Cnes = Cnes €xp (J@c) ou @ = 0 ou Tt (valeurs arrondies)
D ==+ Dpnes = Dmes €xp (j@p) ou @p =0 ou Tt
E=%Enes=Emesexp (@) ou @z =0 ou Tt

F == Fres = Fines€xp (j@) ou @ = 0 ou Tt

OU Cines, Dies, Emes €t Fies sont des valeurs positives.
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Les expressions (10) et (11) deviennent alors :

C,...D, ..cos(@ -@)R*+E F . .cos(@. —@.)
cos(0) = (13)
R'[Cmes 'Fmes 'COS(¢C - ¢F) + Dmes 'Emes 'COS(% - % )]

F2 _D2 R2
Sin (5) - J mes mes (14)
R‘[Cmes 'Fmes * COS(¢C - wF) + Dmes 'Emes 'COS(% - ¢E )]

L’expression (12) reste inchangée.

3. Exemple de résultat

En figure 11.3 nous présentons une mesure réalisée sur un échantillon de verre poli de
type RG1000 Schott. Nous avons enregistré 1’ensemble de la réponse du composant en
fonction de I’incidence d’éclairement i, de 5° a 75°. Les deux harmoniques sont données en
figure I1.3, et présentent des niveaux similaires en raison de la présence de la lame
déphasante. Les niveaux de bruit de chaque harmonique sont représentés par les courbes en
pointillés. Soulignons que dans ce manuscrit, toutes les courbes donnant les harmoniques sont
brutes : elles correspondent aux tensions lues sur la détection synchrone. En conséquence,

elles ne sont donc pas étalonnées.

Le déphasage polarimétrique O(i) est donné en figure 1.4 et indique des résultats trés

satisfaisants. Ces résultats seront discutés plus avant.

Enfin, la valeur de R?(i) = Rs.Rp est donnée en figure I1.5.
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Figure I1.3

Modules mesurés des harmoniques Q2 (courbe 11) et 2Q (courbe 12) pour un échantillon de
type Schott RG1000, en présence de la lame déphasante. Unités : V. La valeur de J =0,82.

200

— Mesure — Théorie

150 +

100 +

50 A

Déphasage polarimétrique (delta)

Angle d'incidence (°)

Figure 11.4
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes et des équations (13) et (14).
La courbe théorique est également représentée.
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Figure I1.5
Facteur de réflexion R? = Rs.Rp déduit des mesures présentées en figure I1.5 et de la formule
(51). La courbe théorique est représentée également.

IIl. AUTRES MESURES SPECULAIRES

1. Mesure sur un échantillon de type Schott

Ces substrats sont des verres dopés induisant une faible partie imaginaire qui les rend
opaques dans le domaine visible, pour des épaisseurs au moins millimétriques. L’indice réel a
la longueur d’onde de 633 nm est de 1.548, ce qui correspond a un facteur de réflexion de
4.6% sous incidence normale.

Les harmoniques mesurées sont présentées en figure 11.6, avec les niveaux de bruit
correspondants. On constate qu’il n’y a pas de difficulté quant au rapport signal sur bruit,
mais que la courbe est 1égérement sous échantillonnée au voisinage de Brewster dans ce
premier cas. La mesure du déphasage polarimétrique qui en découle est donnée en figure I1.7.
Bien évidemment, on constate un écart par rapport a la courbe théorique censée étre de type
« escalier », puisqu’elle traduit le changement de signe, pour la polarisation TM, du
coefficient de réflexion en amplitude au voisinage de I’angle de Brewster donné par i =
Atan(1.548) = 57.1°. Nous verrons que cet écart est li¢ a la présence d’une couche de

transition aux interfaces. La précision de la mesure du déphasage polarimétrique est de I’ordre
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du degré, ce qui est tout a fait satisfaisant, par exemple si I’on souhaite détecter le saut de

phase. Nous reviendrons plus avant sur les calculs d’incertitude du montage.
Le facteur de réflexion en intensité, caractérisé par R =/ R.R, , est mesuré en figure

I1.8. L’accord théorie/expérience n’est pas parfait, et doit étre attribué a la conception de
I’instrument, censé fonctionner en flux diffus. En effet, lorsque I’angle d’incidence varie, le
détecteur monté sur le bras en rotation doit suivre le faisceau réfléchi avec une précision
extréme, pour éviter tout décentrage. Malgré la présence de diffuseurs (opalins) devant le
détecteur, la sensibilité a cet effet est grande et doit s’éliminer via un centrage irréprochable
de tout le systeme (4 axes). Dans la configuration actuelle, ce probléme de suivi se traduit,
pour les équations, par un coefficient multiplicatif devant les termes E et F, dG a une réponse
non uniforme sur le récepteur, dont il est impossible de s’affranchir. En figure IL.9, par
exemple, on montre 1’écart entre 2 mesures effectuées pour le méme échantillon, lorsque le
récepteur est décalé¢ angulairement de 0,4°. Cependant, on peut préciser ici que nos efforts

portent pour ce travail sur I’intérét d’une mesure de déphasage polarimétrique, de sorte que
les données relatives au coefficient de réflexion R =./R.R, ne seront pas utilisées. En

conséquence, nous n’avons pas cherché a corriger plus avant cet effet de centrage.

1.E+0
| 19)
1.E-1 4
| Yo

. 1.E-2
S \f
]
(0]
=
g 1E3
5
£ niveau de bruit de Ig
‘5 ________________________________________________________________________________
T

1.E-4 4

niveau de bruit de I,o
1.E-5 1 L
1.E-6 T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Angle d'incidence i (°)

Figure I1.6
Modules mesurés des harmoniques 2 (courbe bleue) et 2Q (courbe rouge) pour un
échantillon de type Schott RG1000,d'indice n=1.548, en présence de la lame déphasante. La
valeur mesurée de J est 0,95. L unité est arbitraire (volts).
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Figure I1.7
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes et des formules (13) et (14). La
courbe théorique est représentée en trait plein.
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Figure I1.8
Facteur de réflexion R = |R.R, déduit des mesures présentées en figure I1.6 et de la

formule (12). La courbe théorique est également représentée en trait plein.
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Figure I1.9
Facteur de réflexion R pour un prisme de YAG, lorsque I’on modifie la position angulaire du
réecepteur de 0,4°. L’ influence sur la détermination du coefficient de réflexion est critique.

2. Cas d’une couche mince métallique

Les mémes mesures ont ¢été réalisées sur un substrat de verre recouvert par une fine
couche mince opaque d’Aluminium, réalisée par évaporation/condensation sous vide.
L’indice complexe pris dans la littérature [39] est de n =1.39+7.67j a la longueur d’onde de
633 nm.

Les harmoniques sont présentées en figure I1.10, ainsi que la courbe de déphasage en
figure I1.11. L’écart théorie/expérience est trés satisfaisant, car 1’on sait que 1’indice en

couches minces des métaux varie considérablement selon les procédés utilisés.
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Figure I1.10
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Modules mesurés des harmoniques Q2 et 2Q pour un échantillon de type aluminium opaque,

Déphasage polarimétrique (°)

60

d'indice n=1.39+7.67]. L unité est le volt. La valeur de J est 0,95.
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Figure Il.11

80

Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes et des formules (13) et (14). La
courbe théorique est représentée en trait plein pour un matériau d’indice n =1.39+7.67].
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3. Cas d’un miroir multi diélectrique

On s’intéresse maintenant au cas d’un miroir multi-diélectrique constitué¢ de 15
couches minces alternativement de haut et bas indice. Les matériaux sont le TiO, et le SiO,,
réalisés par la technologie d’évaporation assistée par faisceau d’ions (IAD). Les indices
mesurés pour ces matériaux en couches uniques a la longueur d’onde 633 nm, sont
respectivement de: 2.4 et 1,5. Les épaisseurs optiques de chacune des couches de
I’empilement sont connues, parce qu’elles ont été controlées pendant la fabrication. En
d’autres termes, toutes les couches du miroir sont quart d’onde a A = 633 nm, ce qui nous
autorise a effectuer le calcul du déphasage polarimétrique pour comparaison a 1I’expérience.

Les harmoniques mesurées sont données en figure I1.12, et le déphasage
polarimétrique en figure I1.13. L’accord théorie / expérience est tout a fait satisfaisant. On
peut expliquer les erreurs aux grands angles par les erreurs d’uniformité au cours de la
fabrication dans I’enceinte d’évaporation ; en effet, le contrdle optique in situ des épaisseurs
est réalisé¢ sur un verre de contrle, dont la position est privilégiée par rapport aux autres

verres dits « satellites ».

1.E+0

1.E-1+

1.E-2 A

1E-3 I

Harmoniques (V)

1.E-4 4

niveau de bruit de I,o

1.E-6

0 10 20 30 40 50 60 70 80
Angle d'incidencei (°)
Figure Il.12

Modules mesurés des harmoniques 2 (courbe bleue) et 2Q (courbe rouge) pour un

echantillon"C7", composé d'un empilement de 15 couches HBHBHBHBHBHBHBH; les
materiaux utilisés sont le TiO, (n=2.398) et le SiO, (n=1.54). L unité est de volt.
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Figure I1.13
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.

4. Conclusion

Ces mesures valident le banc d’ellipsométrie, dans la mesure ou les courbes théoriques
du déphasage polarimétrique coincident avec les mesures. Nous pouvons observer que 1’écart
maximum entre la courbe théorique et la courbe expérimentale du déphasage polarimétrique
est de ’ordre de quelques degrés seulement. Nous verrons que ceci est tout a fait cohérent

avec les calculs d’erreur réalisés.
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lll. CALCULS D’'INCERTITUDE

1. Calculs d’incertitude et précision lors des mesures

A partir des équations (4), (5) et (9), nous allons déterminer I’effet d’une erreur de
mesure sur la détermination des grandeurs recherchées : J, ay, &L et en particulier d et R. A
cet effet, on commence par attribuer des valeurs aux grandeurs A, B, C, D. Pour cela, les
paramétres J, O et & seront supposés connus puisque I’expérience montre qu’ils varient peu
d’une mesure a 1’autre.

1,1 (A, (G)

J est défini par J =
J,(44(0))

et dépend de G, tension ajustable délivrée par I’alimentation du

modulateur. Dans le cas des mesures présentées dans ce document, la valeur de J est

d’environ 0,9. Nous prendrons donc cette valeur idéale comme valeur de référence. Pour

satisfaire cette condition, nous avons pris J, (A,(G)) =0,9et J,(A,(G)) =1,0.

Pour rappel, en ce qui concerne Oy, il s’agit d’une modulation résiduelle due aux
imperfections du modulateur ; les différentes mesures ont montré que sa valeur est voisine de
+1°. Nous avons choisi 0y = 1°.

Enfin, la lame biréfringente a été choisie pour étre A/§ a la longueur d’onde d’éclairement.

Son déphasage &, est donc de 45°. Quant a sa transmission Ty, elle a été mesurée et est égale

a0,98.

e. Calcul d’erreur sur les grandeurs J et &,
D’apres les équations (4) et (5), lorsque I’on souhaite étalonner le banc (en 1’absence

d’échantillon), on réalise deux mesures en transmission, avec et sans lame déphasante.

A =1,(A,(G)).sin(a,, )

B= —Jz(AO(G)).cos(aM)
C=1,(A,(G))sinay +5,)
D =-1,(A, (G)).cos(ey +5, )

Compte tenu des valeurs de J, 0y et &, choisies, on obtient :

A=0,0157 B=-0,9998 C=0,6474 D=-0,6947
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Ces grandeurs correspondent a une mesure d’étalonnage sans erreur de mesure (cas
idéal). Nous allons rajouter a ces mesures une erreur relative € a 1’aide de tirages aléatoires
(1%, 5%, 10% 15% et 20%). Cette erreur peut avoir différentes origines, en particulier le bruit
¢lectronique des appareils et des récepteurs, les fluctuations du laser, les dérives du
modulateur elasto-optique, etc. Ensuite, a I’aide des équations (6) et (8), nous allons recalculer
les nouvelles valeurs de J et &, en tenant compte des erreurs de mesures. Les tirages ont été
réalisés de la facon suivante, par exemple dans le cas de A :

A" = A . (1+€), ol A représente la valeur réelle (dont la valeur est donnée ci-dessus), entachée
A"-A AA
A A

de ’erreur de mesure €. € est une erreur relative : € =

De cette fagon, il est possible d’estimer 1’erreur commise sur J ou Oy connaissant 1’erreur
relative sur les mesures. Par exemple, d’aprés la figure 11.14, si I’on suppose qu’il existe 1%
d’erreur sur les mesures A, B, C et D, le calcul de J (formule (6)) donne des valeurs comprises
entre 0,885 et 0.915 (au lieu de 0,9), soit une erreur maximale de £1,5%. De méme, pour une
erreur de mesure de 1%, 1’erreur sur &, et de +2%, soit une erreur de +1° (figure I1.15).

Nous avons recommencé pour des erreurs plus importantes. Les résultats sont rassemblés sur

les figures I1.14 et I1.15.
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Figure I1.14
Evolution de I’erreur commise sur le calcul de J
en fonction de [’erreur relative & sur les mesures A, B, C et D.
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Figure I1.15
Evolution de l’erreur commise sur le calcul de O
en fonction de [’erreur relative & sur les mesures A, B, C et D.
Les courbes I1.14 et I1.15 montrent que pour une erreur relative € sur les mesures, nous avons

o

‘%‘ =3¢ et = 2.¢ (il s’agit évidemment de la pente des droites).

L
En pratique, on estime que I’erreur de mesure n’excéde pas 3%. Dans ces conditions, la
mesure d’étalonnage donnera :

J=0,9+0,05 O, =45°+1,5°

f. Calcul d’erreur sur les grandeurs d et R
Pour évaluer I’incertitude sur la détermination du déphasage polarimétrique & et sur le
coefficient de réflexion R, nous partons du cas idéal d’un empilement constitu¢ d’un substrat
d’indice ng = 1,5 et d’une couche d’indice n = 1,3 et d’épaisseur ¢ = 50 nm. Nous pouvons
facilement calculer les coefficients de réflexion Rg et Rp et le déphasage polarimétrique O de
cette couche (figure I1.16). Puis, a partir des formules (9), on calcule les harmoniques Iq et I>q
dans ce cas idéal (sans erreur de mesure), c'est-a-dire les grandeurs E et F. Pour les grandeurs

C et D, on reprend les mémes valeurs idéales que précédemment. Les résultats sont donnés en

figure I1.16, I1.17 et I1.18.
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Figure I1.16
Evolution du coefficient de réflexion R = /R .R,, dans le cas d’une couche mince.
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Figure I1.17
Evolution déphasage polarimétrique ddans le cas d 'une couche mince.
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Figure I1.18
Evolution des harmoniques 1o (E) et [20 (F) a partir de R et de O et de la formule (9).
Ces courbes correspondent au cas idéal, sans erreur de mesure.
On a choisi : J=0,9; ay=1°et O, = 45°.

Ensuite, comme précédemment, nous allons rajouter une erreur de mesure relative €
aux grandeurs E et F et I’on va recalculer, grace aux formules (10), (11) et (12), les grandeurs
0 et R. A titre d’illustration et pour une bonne lisibilité¢ des courbes (figures I1.19 et 11.20),
nous avons choisi une erreur relative € égale a 10% (pour une erreur plus petite, les écarts sont
trop faibles pour étre représentés correctement). Pour ce qui est de J, iy et O, ils sont déduits
comme précédemment des relations (6), (7) et (8), en considérant que 1’erreur € sur A, B, C et

D est du méme ordre que celle sur E et F.

Les courbes en rouge des figures I1.19 et 11.20 représentent les enveloppes supérieures
et inférieures des valeurs prises par & et R pour une erreur relative de 10% sur la mesure. Les
courbes bleues représentent 1’erreur commise. On peut donc chiffrer I’erreur sur , qui est
d’environ 5°. Cette erreur augmente lorsque la pente de la fonction d(i) augmente. En ce qui
concerne R, I’erreur relative est d’environ 15%, sauf dans le cas ou R prend des valeurs

faibles : ’erreur relative est alors de 30%.
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Figure I1.19
Evolution de I’erreur absolue sur le calcul du déphasage polarimétrique Opour une erreur
relative &€ de 10%.
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Figure I1.20
Evolution de [’erreur relative sur le calcul du coefficient R pour une erreur relative £ de
10%.
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En réalité, comme nous l’avons déja dit, I’erreur de mesure est de [’ordre de 3%.
Dans ces conditions, [’erreur sur O est inférieure a 2° (5° lorsque la pente de la courbe i
augmente). Pour le coefficient de réflexion R, [’erreur relative est de 5% (10% lorsque R est

petit).

g. Calcul d’erreur sur les grandeurs 0 et R en tenant compte des

conditions expérimentales

Enfin, nous allons chiffrer I’erreur sur la mesure de & et R en fonction de 1’erreur
commise sur J, tous les autres parametres étant supposés constants (figure 11.21 et 11.22). En
effet, I’étalonnage du banc passe par la détermination de ce terme ; 1’étalonnage est parfois
réalisé au début d’une séance de mesures, et non pas systématiquement avant chaque mesure.
Certaines dérives ou modifications de la configuration du banc de mesure peuvent intervenir
et entrainer une modification de la valeur de J. Or, ¢’est la valeur mesurée en début de séance
qui permet d’étalonner toutes les mesures. Nous recherchons d’ailleurs une solution afin de

pouvoir déterminer J pour chaque point de mesure.
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Figure I1.21
Evolution de [’erreur relative sur R lorsque J varie. Le cas J = 0,9 représente la valeur de
référence. L erreur maximum est de +10% dans le cas extréme ou [’erreur sur J est de £0,2.
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Figure I1.22
Evolution de [’erreur absolue sur Olorsque J varie. Le cas J = 0,9 représente la valeur de
référence. L erreur maximum est de +10° dans le cas extréme ou [’erreur sur J est de +0,2.

Les courbes I1.21 et I1.22 montrent que lorsque 1’on commet une erreur de +0,2 sur J,
I’erreur relative maximale sur R est de £10% et de £10° pour d. Nous avons montré que pour
une erreur de mesure de 3%, ’erreur sur J est de £0,05, soit une erreur relative sur R de £3%
et de +3° sur 0. Ces résultats sont du méme ordre de grandeur que ceux trouvés

précédemment.

De plus, comme illustré en figures 11.23 et 11.24, une erreur sur J peut se traduire par
un décalage angulaire de la position du pseudo brewster par rapport a sa position réelle, aussi
bien pour le coefficient de réflexion (figure I1.23) que pour le déphasage polarimétrique
(figure 11.24). Ce déplacement peut atteindre +0,35° lorsque D’erreur sur J est de +0,2.
Cependant, I’erreur sur J est en général de I’ordre de +0,05 et I’erreur angulaire sur la position

du pseudo brewster peut étre estimée de 1’ordre de 0,1°.
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Figure I1.23
Déplacement du minimum du coefficient de réflexion R lorsque J varie.
Pour J = 0,9+0,05, le déplacement est égal a £0,1°.
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Déplacement de la courbe du déphasage polarimétrique O lorsque J varie.
Pour J = 0,9+0,05, le déplacement est égal a +0,1°.
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De fagon générale, pour conclure sur les calculs d’incertitude, on prendra donc soin de
faire une mesure d’étalonnage au moment de la mesure afin de déterminer le plus précisément
possible J, oy et &r.. Une erreur de mesure de 3% a pour conséquence une erreur maximale de

3° sur le déphasage polarimétrique et de 5% sur le coefficient de réflexion R.

2. Erreurs de positionnement

Dans la continuité du paragraphe précédent, nous allons maintenant présenter les
erreurs de mesure dues au mauvais positionnement des lames. Nous avons vu que le choix de
la position du polariseur, du modulateur et de I’analyseur est déterminant. Reprenons les
formules qui donnent les expressions des harmoniques dans le cas général ou nous avons

rajouté les termes correspondant a la présence de la lame déphasante :

Io=T, .{- 4(a.b.Ry cos?@+cd.R,.sin?@).J,(8,(G)).sin(a,, +3,)
+4b.cyRg.R, cos@sing J, (B, (G)). sin (5-0'M —JL) (15)
—4ad\Rg.R, cos@sin@. J, (AO(G)).sin (5+ a, +0, )}

I,o = TL.{4(a.b.RS.cos2qo+ cd.R,.sin?@).J, (A, (G)).cos (a,, +J,)
+4b.c+Rg.R, cos@sing J, (B, (G)). cos (J—O’M —JL) (16)
+4ad+\R,.R, cosmsinsz(Ao(G)).cos (5+aM +5L)}

Nous allons commencer par étudier 1’effet d’'un mauvais alignement du polariseur et
de I’analyseur, en supposant que le modulateur est parfaitement aligné, c'est-a-dire 3 = 0°. Les

expressions (15) et (16) deviennent :

I, =-RJT, .sin2¢.sin2¢@ J, .sin (c)'+a’M +5L) (17)
I,, =RT, .sin2¢y.sin2@.J,.cos (5+ a, + JL)

Cela ne change donc en rien la détermination du déphasage polarimétrique. Seule la
mesure du coefficient de réflexion R est modifi¢e. Si 1’on suppose que 1’erreur commise sur )
et sur Qest de 5°, c'est-a-dire ) = @ = 40°, I’erreur commise sur R est égale a 3%. En réalité,

le positionnement du polariseur et de 1’analyseur a 1’aide des platines de rotation est beaucoup

Chapitre 1l — Validation du dispositif de mesure 66



plus précis, inférieur au degré. Dans ces conditions, 1’erreur commise sur R est de I’ordre de

0,1%, donc tout a fait négligeable.

Supposons maintenant que le polariseur et I’analyseur sont parfaitement alignés
(Y = @= 45°) mais pas le modulateur (3 # 0°). Les expressions (15) et (16) ne peuvent pas
s’exprimer de fagon simple. Nous avons réalisé des simulations numériques afin de voir
comment évoluent R et &. Pour cela, nous avons choisi de prendre B = 1°, ce qui est une
valeur réaliste compte tenu de la précision de la platine de rotation du modulateur. Nous nous
plagons dans les mémes conditions que précédemment : on considére un empilement constitué
d’un substrat d’indice ng = 1,5 et d’une couche d’indice n = 1,3 et d’épaisseur e = 50 nm.
Nous représentons d’une part les courbes dans le cas idéal B = 0° et d’autre part si I’on

considére que 3 = 1°.
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Figure I1.25

Evolution du coefficient de réflexion dans le cas idéal (courbe bleue)
et lorsque B = 1° (courbe rose). La courbe +++ représente l’erreur relative.
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Figure I11.26
Evolution du déphasage polarimétrique dans le cas idéal (courbe bleue)
et lorsque 3= 1° (courbe rose). La courbe +++ représente l’erreur absolue.

Dans ce cas, lorsque ’erreur de positionnement du modulateur est de 1°, I’erreur sur R
peut atteindre 35% au voisinage des minima de R. En dehors de ces minima, 1’erreur est
négligeable. En ce qui concerne O, I’erreur maximum est de 12°, ce qui est considérable. Si
1’on souhaite que I’erreur sur le déphasage soit de 1’ordre du degré, la précision sur (3 doit étre
de 0,1°. C’est pourquoi le plus grand soin doit étre apporté a 1’alignement du modulateur.
Nous ne pouvons chiffrer précisément la valeur réelle de I’erreur sur 3. Cependant, la platine
de rotation supportant le modulateur permet en théorie d’avoir une précision bien meilleure
que 0,1°. Dans ces conditions, les erreurs de positionnement entrainent une erreur sur le

détermination de & du méme ordre de grandeur que les erreurs de mesure (2°).
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IV. APPLICATION METROLOGIQUE : DETECTION DE
COUCHES DE PASSAGE

1. Eléments théoriques

Dans cette partie, nous nous intéressons aux couches de passage. Si I'on considére un
substrat nu, il existe toujours, a sa surface, une fine couche de quelques nanomeétres
correspondant soit a la présence de poussieres ou de particules, soit & une oxydation au
contact de l'air, soit a un résidu de polissage ou a la présence d’humidité. La configuration

dans laquelle nous nous plagons est représentée en figure 11.27.

p
S

Bo |

air : ng }

|
I 01
¢ couche : n ! }
|
|
|

substrat : ng " Bg

Figure I1.27

Dans cette partie, l'empilement est constitué d'une couche, d'épaisseur e et d'indice n.
Les milieux extrémes sont supposés semi infinis.

Dans un premier temps, nous allons donner les expressions théoriques des
harmoniques dans le cas d’une couche mince unique. Nous verrons qu’il est alors possible
d’extraire analytiquement, a I’aide d’un développement limité, les parameétres optiques d’une
couche trés fine a partir de la mesure du déphasage polarimétrique. Les mesures sur différents
échantillons mettront en évidence la sensibilité de la mesure ainsi que la résolution qu’il est

possible d’atteindre avec notre montage.
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a. Angles de Brewster et pseudo brewster dans le cas d’une couche

mince déposée sur un substrat

Pour une couche mince déposée sur un substrat semi infini (figure 11.27), le coefficient

de réflexion en amplitude est donné par [9][40][41] :

n,-Y
r=20 (18)
n,+Y
Ou 1, est I’indice effectif du superstrat (1’air) qui dépend de la polarisation :
n, =n,.cosf, en polarisation s (ou TE)
i, = o en polarisation p (ou TM) (19)
cos0,

EtY désigne I’admittance complexe de la couche : Y :% avec :

~

n
B=cosA+ j—2sinA
cosA+ = sin (20)

C=ng.cosA+j.n.sinA
. C ), . 27
Avec A un terme sans dimension indépendant de I’état de polarisation : A = 0 n.e.cosd.
Rappelons également que les lois de Descartes fixent 1’invariant :
n.sin@ = cte 20

Si dans le cas d’un dioptre plan, la condition de Brewster (rp = 0) est réalisée pour

tan(By) = ng, il n’en est pas de méme pour une couche mince. En effet, la condition rp = 0

donnerait, selon (18) et (19) : Y, =1, . Cela revient a écrire que :

S [osA +i—— FinA
n,, _ cosby cos0 (22)
cos 9, cosA +i S cost [$inA
n cosOg
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ng

n, cosA = cosf, .cosA
. . cosOy
D’ou: (23)
n,.ng cosO _. cosO, _.
s [BinA=n 9 [3inA
n  cosO cosb
Ces relations conduisent alors, dans le cas général, aux conditions :
n n . .
. =—— avec n.sind=n,.sin0,
cosf, cosb
(24)
n n ) .
¢ _=—35_ avec ng.sinfg =n,.sin0,
cos0, cosOg
tanf, =—
) n,
D’ou I’on déduit : (25)
n
tanf, =—>
n,

Or ces deux conditions (25) ne sont pas compatibles sin #n_, ce qui rappelle que le

coefficient rp ne s’annule pas lorsqu’une couche mince arbitraire est présente sur le substrat.

. . 2 . . . . . .
Toutefois, le coefficient R, =‘rp‘ admet un minimum au voisinage de [’incidence

correspondant a I’angle de Brewster du substrat nu. On appellera pseudo brewster 1’angle
pour lequel Rp est minimum. Ces considérations sont valables pour des couches d’épaisseur
fine (couches de transition) pour lesquelles ce minimum est unique, ce qui n’est généralement

plus le cas pour des épaisseurs plus importantes [42].
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Figure I1.28
Calcul du coefficient de réflexion Rp dans le cas d’'un substrat nu d’indice ns= 1,5 (courbe
bleue), dans le cas du méme substrat recouvert d’'une couche d’indice n = 1,3 et d’épaisseur e
= 50 nm (courbe rouge) et dans le cas d 'une couche d’indice n = 1.6 et d’épaisseur e = 50
nm (courbe verte).

La figure I1.28 illustre la différence entre le brewster et le pseudo brewster : dans le
cas du substrat nu, Rp admet un vrai zéro, mais ne s’annule plus lorsque 1’on dépose une

couche mince.

b. Expressions du déphasage polarimétrique dans le cas d’'une couche

déposée sur un substrat

On calcule tout d’abord ry [&, avec :

_ng.cosbg .cosA +1.n.cos0 .sinA

=M .cosf, — Y,

et Y (26)
n,.cosf, + Y, cosA +i s .cosfg SinA
n.coso
n
ﬁ ~ Y, O cosA+i sinA
r, = 0 et Y, = cosf cog@ 27)
n . Ng.cosO .
*+Y, cosA +1 """ sinA
cosf, n.cosbg
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. «_ N
Il vient rg.1, = — avec:
D

cos0, = cosO
N=|n; +n; -n,.ng O+ 5 | l.cos’A
cosbg  cosO,

2 2 2
.n cos0,.cosO cos”0 )
—% +n® -ngn, 4 S+ .sin?A (28)
n

2 2
+1 .sinA .cosA &_n'ns cosfy _ cosb | [ nsn, nn, cos® _ cosh,
n cos®  cosfg n cosh,  cosb

cos0, . cosO
D=|n] +n +n,.ng 0 +—3 ||cos’A
cosf cosb,

+
cos’0 c0s0,.cos0

2 2 2
n;.n cos0,.cos0 cos™0 ,
=% 4+n’+n,n 0 5+ .sin?A (29)
2 s-Io 2
n cos 0 cos0,.cosb

2 2
+i sinA cosA || Bso —nn, cosfs _ cosd | [ ng.n, o, cosf,  cos
n cost  cosb n cosh  cosO,

c. Développement limité

+

Dans le cas ou la couche est trés fine, on peut faire 1’approximation :
cosA=l etsinA=A. Il est nécessaire de définir les limites de cette approximation en termes
de propriétés de la couche. Nous pouvons décider que cette approximation reste acceptable
si|1—cosA| <5%. Sachant que la source est un laser He-Ne a 633 nm, cela impose que

I’épaisseur optique n.e de la couche soit inférieure a 30 nm environ.

Les expressions peuvent alors s’écrire de maniere simplifiée :

«_ N
Ig BrP:Bavec:

N=|n2+n’-n,n, cosf, N cosbg
cosOg cosO, (30)

+iA M—n.ns cosOs _ cosO |, (ngn, “nn, cosf  cosh,
n cosd  cosd n cosd, cosd
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cos0 cos0
D={n§+n§+no.ns( 0 +—5):|

cosfg cosO, (31)
LiA ng.n, Can cosBg  cosb N ng.n, Can cosf, cosd
n >\ cos®  cosoy n *\ cos®  cose,
On peut encore écrire de maniére synthétique :
e(eo):n(z) +n§
cosf, cosO
f(GO):no.nS( : +—Sj
cosfg cosO,
* —f+i -
r [, = et %A(g h) avec : 5 (32)
etf+iA(g+h) _[ ng.ng cosOg  cosb
0, )=[ P, | 00 _ cosd
n cosO  cosOy
2
h(@o): ng.n, “nn, cosf, cosO
n cosO  cosO,
On en déduit alors, au premier ordre en A :
[ =R R, (cosd +isi 3)—62'f2 +2ipEohe 33
rg 1, =4/R4.R; .(cosd +15in _(e+f)2 1 et D’ (33)
e’ -f?
R .R,.cosd =
vR.R,.cos ©+ D
d’ou : (34)
YRR, .sind =2A gf_hi
(e+f)

On peut donc étudier théoriquement le comportement des deux harmoniques Ig et I, en
présence d’une couche sur un substrat, et ’opportunité de leur exploitation en vue de la
mesure de I’épaisseur optique de cette couche.

d. Conséquences

Rappelons maintenant, dans le cas de la mesure du faisceau réfléchi, les expressions

des deux harmoniques :
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Io =-RsR, T, J, (A,(G))sin (5 +5, ) 55)
Lo = YRR, .T,. 1, (A, (G))cos (5 +5, )

Nous représentons en figure I11.29 un exemple de calcul de ces harmoniques dans le cas
d’une couche de différentes épaisseurs (e = 1 nm, 10 nm et 100 nm), d’indice n = 1,6, déposée
sur un substrat d’indice n = 1,5. En figure 11.30, les mémes résultats sont présentés, mais en
valeur absolue pour une meilleure lisibilit¢. Dans un premier temps, nous considérons le
montage en I’absence de lame déphasante. On prendra donc T =1 et & =0 dans I’expression

(35). D’apres les expressions (34), il vient :

f -he
lo=-27,(a, (G £
(e+1)
2?2 (36)
IZQ = Jz (Ao (G)) (e + f)2

0,2 6,0E-02

—+ 5,0E-02

H + 4,0E-02

+
N + = o
o x12 (1 nm) Iy S p
=} + & >
=) 012 (10 nm) hy B4 k=3
S 04 L = 3,0E-02 '€
g +12 (100 nm) _|:|. ] g
T X 11 (1 nm) i  t+ 3
I + ® T
011 (10 nm) iag
0,6 =+ B 2,0E-02
+11 (100 nm) g
r 1,0E-02
+ 0,0E+00

Angle d'incidence (°)

Figure I1.29
Variations théoriques des harmoniques Q2 (notée I1) et 2Q ( notée 12) dans le cas d’une
couche d’indice n=1,6 déposée sur un substrat d’indice ns = 1,5. L’ axe de gauche est tracé
pour [’harmonique 2Q et [’axe de droite pour [’harmonique 2.
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+ abs 11(100 nm) +abs 12 (100 nm)

+

Harmoniques I1 et 12

Angle d'incidence i (°)

Figure I11.30
Variations théoriques des valeurs absolues des harmoniques Q et 2Q représentées dans la
figure précédente. Les courbes sont représentées en échelle logarithmique.

Nous pouvons constater en considérant les expressions (36) et les courbes des figures
I1.29 et I1.30 que I’harmonique 2Q présente un zéro, se traduisant par un minimum en valeur
absolue, mais dont la position angulaire est indépendante de 1’épaisseur optique de la couche
déposée. L harmonique 1Q ne présente pas de changement de signe, mais son niveau varie
avec n. On remarquera que I’épaisseur optique étant un facteur multiplicatif dans 1’expression
de I’harmonique Q (36), on pourrait extraire, directement apres étalonnage, 1’épaisseur de la

couche a condition de connaitre les indices.

e. Introduction de la lame déphasante
Toutefois, les prédictions théoriques sont différentes lorsque I’on introduit sur le
montage la lame déphasante. En effet, les expressions (36) se modifient de la maniére

suivante, en négligeant ici le déphasage résiduel oy du modulateur :

2 2

- -f
IQ:-JI(AO(G))TL 2Agl_—f1};cos(8L)+fe_F—fysin(8L) o
37
2 _fZ _
La :Jz(Ao(G))TL (ee_'_—DzCOS(SL)_zA%Sin(SL)
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Le déphasage introduit par la lame étant d’environ 45°, et sa transmission étant proche de 1,

nous arrivons donc aux expressions suivantes :

V2 1,(a,(6))

1, :-TW[M (gf -he) +¢? — £2] "
I, = g%[& ~£2 = 2A(gf — he)|
_ 271 ne cosO

ou A et e, f, g, h sont les fonctions de 8 données par les expressions (32).

Dans ces conditions, les variations des valeurs absolues des deux harmoniques Q et 2Q sont

représentées sur la figure 11.31.

1,0E+00

1,0E-01
o
°
=
[%]
()
3 10E-02
= —>—=11(1nm)
e b
£ %12 (1nm) 1
© W+
T —o—11 (10nm) R
\/
1,0E-03 —6-12(10 nm) | —t
——11(100 nm) &
—+—12 (100 nm)
1,0E-04 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Angle d'incidence i (°)

Figure I1.31
Variations théoriques des valeurs absolues des harmoniques Q et 20,
en présence de la lame déphasante, dans le cas d’une couche d’indice n = 1,6 déposée
sur un substrat d’indice ns = 1,5. Différentes épaisseurs de la couche sont considérées.

Nous remarquons que 1’introduction d’une lame déphasante conduit a la présence de
z¢éros sur chacune des deux harmoniques, se traduisant par un pic sur les courbes tracées en

valeurs absolues.
D’apres les expressions (38), nous pouvons étudier la maniere dont varie la position des pics

des deux harmoniques en fonction de A, donc de 1’épaisseur optique de la couche présente sur

le substrat :
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£2 — 2 A 2 _ 2

I, =0 pour A=— d'ou ne= =C,(0,)
2 gf —he 4m cosO gf —he (39)
1 e2 _f2 ‘ }\' eZ _f2

I,, =0 pour A=— d'ou ne= =C,(0,)
2 gf —he 4m cosO gf —he

Nous représentons sur la figure 11.32 les courbes C; et C,, qui conduisent donc a la
détermination de I’épaisseur optique. Cette détermination ne requiert pas d’étalonnage, ce qui
constitue un atout majeur et justifie I’introduction de la lame déphasante. Par ailleurs, la
présence de deux pics disjoints permet de déceler sans ambiguité la présence d’une couche de

passage, sans avoir connaissance de 1’indice du substrat.
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0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Angle d'incidence i (°)

Figure 11.32
Evolution de la position angulaire de chacun des zéros des harmoniques (abscisses) en
fonction de [’épaisseur optique n.e de la couche (ordonnées).
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Figure 11.33

100

120

Evolution de l'écart angulaire entre les 2 zéros des harmoniques en fonction de l'épaisseur
mécanique e de la couche (en nm). Le substrat a pour indice ns=1,53 et la couche n=1,3.

Nous mettons ici clairement en évidence la variation de la distance AO entre les zéros

des deux harmoniques (ou les pics des valeurs absolues) en fonction de 1’épaisseur optique n.e

de la couche présente sur le substrat (figure 11.33). Les angles d’incidence, pour lesquels les

deux harmoniques s’annulent, s’¢loignent de part et d’autre du brewster lorsque 1I’épaisseur de

la couche augmente. Il est donc possible, a partir de la détection des zéros des harmoniques de

déterminer I’épaisseur optique de la couche. Cette remarque est importante d’un point de vue

métrologique car il n’est pas nécessaire d’étalonner le banc. La seule connaissance des

incidences pour lesquelles les harmoniques s’annulent suffit.
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Figure I1.34
Variations du déphasage polarimétrique en fonction de [’angle d’incidence pour un substrat
de verre (n=1,53) en présence d’une couche de passage (n =1,3) d’épaisseur variable. Le
parametre variable sur les courbes de la figure est |’épaisseur mécanique e, exprimée en nm.

2. Calculs numériques pour des couches épaisses

Les expressions et les courbes précédentes ont été obtenues a partir d’une
approximation au premier ordre pour mettre en ¢évidence analytiquement les divers
comportements. Pour des épaisseurs optiques de la couche plus importantes, les formules du
paragraphe précédent doivent étre programmées numériquement sans approximations. Nous
pouvons alors calculer les variations de la distance entre les zéros des deux harmoniques en
fonction de 1’épaisseur optique de la couche présente sur le substrat, ainsi que la position
angulaire du pseudo brewster (repérée par le minimum de Rp).

L’¢évolution de 1’écart angulaire entre les zéros des deux harmoniques, en fonction de
I’épaisseur de la couche de passage, a ét¢ donnée sur la figure 11.34 dans le cas d’épaisseurs
faibles : le calcul est au premier ordre, a partir des formules (39). Dans le cas général, nous
avons calculé de maniere rigoureuse cet écart, pour un substrat d’indice 1,53 et une couche

d’indice 1,3. L’¢épaisseur de la couche varie de 0 a 1 pm (figure 11.35).
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Figure I1.35
Evolution de l'écart angulaire entre les 2 zéros des harmoniques en fonction de l'épaisseur
mécanique de la couche (en nm). Le substrat a pour indice ns = 1,53 et la couche n = 1,3.

Nous pouvons faire plusieurs remarques. D’une part, pour des épaisseurs faibles,
I’écart angulaire entre les zéros est linéaire avec 1’épaisseur de la couche (pour des épaisseurs
inférieures a 110 nm). Nous retrouvons donc le résultat énoncé dans le cadre du premier
ordre. Cependant, comme nous 1’avons dit, la principale différence vient de la position du
pseudo brewster. Dés que 1’épaisseur de la couche dépasse 30 nm, on observe un décalage
significatif, ce qui n’est pas prévisible dans le développement au premier ordre. D’autre part,
pour des épaisseurs de couche plus importantes, 1’écart angulaire entre les deux zéros n’est
plus linéaire. Cet écart s’annule pour certaines épaisseurs, de fagon périodique (318 nm, 636
nm, 954 nm, etc.). Pour un écart angulaire donné, il existe donc plusieurs solutions donnant
I’épaisseur de la couche. Il est donc important d’insister sur le fait que cette approche ne peut
étre envisagée que pour 1’étude de 1’état de surface d’un matériau, c'est-a-dire la détection de
la présence éventuelle d’une couche trés mince en surface (suite a 1’oxydation du matériau, a
la présence d’une couche d’eau, a sa contamination, a son vieillissement, etc.) et n’est pas une
mesure classique d’ellipsométrie pour laquelle on chercherait les indices et épaisseurs des

couches.
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Figure I11.36
Evolution de la position du pseudo brewster en fonction de l'épaisseur mécanique de la
couche (en nm). Le substrat a pour indice ns = 1,5 et la couche n = 1,3.

Nous avons €galement observé le comportement théorique du pseudo brewster lorsque
1I’épaisseur de la couche est fixe et que 1’indice varie (figure 11.36). Pour un substrat d’indice
ng = 1,5 et une couche d’épaisseur e = 30 nm, lorsque 1’indice n varie entre 1 et 1,5, la
position du pseudo brewster oscille entre 55,86° et 56,36°.

Pour des épaisseurs de couches plus importantes (de 1’ordre du pm), ou pour des couches
d’indice supérieur au substrat, le déplacement du pseudo brewster peut étre beaucoup plus
important ; le coefficient de réflexion Rp peut présenter plusieurs minima, ou au contraire
aucun. Ce sujet ayant été largement traité par ailleurs (voir par exemple [42]), nous n’y

reviendrons pas.

3. Détermination de I'indice et de I'épaisseur pour des couches épaisses

Dans un premier temps, nous avons montré, au premier ordre, que 1’écart angulaire
entre les zéros des harmoniques est proportionnel a 1’épaisseur optique n.e de la couche.
Cependant, le domaine de validité du premier ordre est limité ; il prévoit que la position

angulaire du pseudo-brewster ne dépend pas de 1’épaisseur optique de la couche. Or, dés que
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I’épaisseur e dépasse quelques dizaines de nm, le premier ordre ne peut plus étre utilisé. Il
n’existe plus de relation simple entre les zéros des harmoniques, la position du pseudo-
brewster et I’épaisseur optique de la couche. Il faut alors programmer les équations théoriques
sans approximation et calculer le déphasage polarimétrique. Ensuite, on va chercher a
approximer la courbe du déphasage polarimétrique mesuré avec la courbe théorique. Pour
cela, les inconnues du probléme sont 1’épaisseur e de la couche et son indice optique n. On
suppose que l’indice du substrat ng est connu. Pour les variables (n; e), on impose un
intervalle de validité. Dans I’exemple ci-dessous, on cherche les propriétés de la couche de
passage pour un échantillon de type Schott. L’indice du substrat est ng = 1,528. Pour n et e, on
se limite aux intervalles suivants :
nyg <n<ng

0nm <e <100 nm
Les limitations sur n sont évidentes. En ce qui concerne e, I’échantillon est un verre poli ; la
couche recherchée est donc mince, bien inférieure a 100 nm.
Pour chaque couple (n ; e) pris dans les intervalles ci-dessus, on va calculer I’écart entre la
mesure du déphasage polarimétrique et la courbe théorique du déphasage correspondant au

couple (n ; e). Nous avons choisi I’écart quadratique défini par :

écart = Z (@hémique (9, )_ Opnesure (Hz ))Z

Le couple (n; e) recherché correspond a I’écart minimum entre les courbes théorique et

expérimentale.
La figure I1.37 représente le résultat des simulations. Le principal résultat qui se

dégage est que le minimum est unique : il existe un seul couple (n ; ) qui permet de simuler

correctement la mesure.
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Figure I1.37
Evolution de l’écart entre la courbe théorique et expérimentale, en fonction de n et e.

4. Application : mesures sur des échantillons d’état de surface différents

Afin d’illustrer les développements théoriques des paragraphes précédents, nous avons
choisi de mesurer deux échantillons de type Schott RG1000. Ces échantillons sont identiques,
leur surface est polie mais 1’état de surface du second est 1égerement dégradé par rapport au
premier (vieillissement). Les résultats sont présentés sur les figures 11.38 a I1.41.

La premiere mesure (figure 11.38) nous donne un écart angulaire de 1.9° environ, contre

3,5° pour le second (figure 11.40). La précision est de I’ordre de 0,1°.
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Figure I1.38
Mesures des harmoniques sur le premier échantillon.
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Figure I1.39
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.
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Figure I11.40

70

Mesures des harmoniques sur le second échantillon. La surface est 1égérement dégradée.
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Figure I1.41
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.
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Figure I1.42
Comparaison entre la mesure et la théorie pour le premier échantillon.
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Figure I1.43
Comparaison entre la mesure et la théorie pour le second échantillon.
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Les figure 11.42 et I1.43 nous montrent en trait plein les simulations théoriques
comparées aux mesures. L’indice du substrat est connu et égal a ng = 1.548.
Le tableau I1.44 résume le résultat des simulations, en recherchant la meilleure

approximation entre la mesure et la théorie, telle que nous 1’avons définie dans le paragraphe

3.

n° de Indice de Epaisseur de Epaisseur optique
1’échantillon la couche la couche (nm) | de la couche (nm)
1 1,1 20 22
2 1,25 24 32
Figure I11.44

Détermination de l'indice et de [’épaisseur de la couche de passage
pour chacun des échantillons, en recherchant la meilleure approximation.

Les indices des couches peuvent sembler fantaisistes du fait de leurs faibles valeurs
(inférieures a 1,3). Cependant, il s’agit ici de couches trés minces et 1’on peut supposer que la
couche de passage n’est pas homogene : il faut alors utiliser des lois de mélange afin de
déterminer un indice moyen n entre 1’indice du substrat ng et 1’indice de 1’air ny. L’expression
la plus simple pour décrire ce type de couche est la loi de Maxwell Garnett [43][44] qui
s’écrit :

n’=q.n; +(1-q).n; (40)
Ou q représente la compacité de la couche et peut étre assimilée a la fraction volumique, dans
la couche, du substrat par rapport a 1’air. Dans ce cas, la couche de passage peut par exemple
étre assimilée a la rugosité de surface du substrat. L’épaisseur de cette couche est alors égale a

la rugosité (figure 11.45).

_______ ~_couche
substrat

Figure I1.45
Equivalence entre une couche rugueuse et une couche homogene.

A titre d’illustration, dans le cas d’un substrat d’indice ns = 1,5 (I’indice de I’air ng est
¢gal a 1), on obtient un indice moyen de la couche n = 1,25 pour une compacité¢ q égale a
0,45.

Toutefois, dans le cas de ces verres, on ne peut négliger la partie imaginaire de 1’indice de
réfraction du substrat, qui peut modifier notre interprétation. En effet, comme illustré en

figure 11.46, les mémes résultats peuvent s’expliquer avec un indice du substrat
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ng =1,528+ j.0,1. On peut donc ici confondre ’absorption du substrat avec une couche de

passage. Ce probléme ne se pose plus pour les échantillons transparents du paragraphe

suivant.
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Figure I11.46
Représentation des harmoniques dans le cas d’un substrat semi infini
d’indice ns = 1,528 +j . 0,1.

5. Mesures de couches de passage liées au polissage : application a

I'endommagement laser

Nous disposons de quatre prismes constitués de YAG (non dopés au Néodyme), polis
spécifiquement sur 1’hypoténuse. Deux d’entre eux ont été polis & la poudre diamantée
(prismes 6 et 7) ; les 2 autres prismes ont subi une étape supplémentaire pour affiner le poli
(prismes 2 et 3). Ces prismes sont destinés a étre insérés dans une cavité laser.

Des observations par microscopie en fond noir ont été effectuées sur ces prismes pour
caractériser 1’état de propreté. Les résultats sont les suivants :

* Prisme 2 : Surface présentant trés peu de défauts visibles

* Prisme 3 : Surface présentant de nombreux défauts visibles, des traces de nettoyage

* Prisme 6 : Nombreuses rayures et défauts visibles sur la surface

* Prisme 7 : Nombreuses rayures et défauts visibles sur la surface
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Il semble que les procédés de nettoyage des prismes 2 et 3 aient été différents. Il ressort de
ces observations que le prisme 2 est celui présentant la meilleure qualité de surface (par cette
technique d’observation).

Nous avons d’une part mesuré les courbes de déphasage polarimétrique de ces quatre
échantillons a I’aide de I’ellipsométre, afin de détecter la présence d’une couche de passage
due aux résidus de polissage (ainsi qu’a la rugosité résiduelle). D’autre part, les échantillons
ont été testés en tenue au flux sur un banc du laboratoire (pour plus d’informations se reporter
a [35] et [45]). Cette technique consiste a envoyer des impulsions laser de différentes densités
d’énergie tout en réalisant une statistique en différents points de 1'échantillon.

La procédure utilisée est la procédure 1-on-1, définie par la norme IS0 11254 [46],
dans laquelle chaque site testé n’est irradié qu’une seule fois (une impulsion YAG de 7
ns). Pour une énergie donnée on irradie un nombre de sites N = 30. Apres chaque tir on évalue
grace au microscope s’il y a eu endommagement. La probabilité d’endommagement estimée a
cette énergie est alors n/N, ou n est le nombre de sites ayant été endommagés. En répétant ceci
pour des énergies différentes, on obtient la probabilit¢ d’endommagement en fonction de la
densité d’énergie (appelée courbe de seuil). Il y a endommagement lorsqu’une modification
est visible au microscope Nomarski. Les tests ont été effectués avec le faisceau laser focalisé

sur la face avant de I’hypoténuse des prismes.

Les courbes de probabilit¢é d’endommagement obtenues dans ces conditions sont
données en figure 11.47. Pour chaque mesure, nous pouvons définir le seuil bas de tenue au
flux de ’échantillon, en J.cm?, correspondant a la densit¢ minimum du faisceau incident pour
laquelle il n’y a jamais endommagement. Plus le seuil bas est ¢levé, plus 1’état de surface de
I’échantillon est satisfaisant.

On montre aisément que ces courbes de seuil peuvent s’écrire, sous I’hypothése que
I’endommagement est lié¢ a la présence de sites précurseurs [47], comme :

S.dg

L [F) 2
p(F)=1 [Tj (41)

Ou F est la densité d’énergie ou fluence du faisceau (en J.cm™) ; ds est la densité de sites
précurseurs ; Ts est le seuil d’endommagement des défauts et S la surface du spot a 1/e?.
Connaissant la taille du spot (S = 35 pm?), on peut donc extraire la densité¢ des sites

précurseurs a partir des mesures réalisées (figure 11.47). Les résultats sont résumés dans le

tableau 11.49.
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Figure I1.47
Tenue au flux des différents échantillons.

I1 ressort que les prismes 6 et 7 présentent globalement la méme tenue au flux, et que les
prismes 2 et 3 ont des tenues au flux grandement améliorées par la derniére étape de
polissage. La différence de tenue au flux entre les prismes 2 et 3 peut s’expliquer par le moins

bon nettoyage du prisme 3.

Nous présentons maintenant les mesures de déphasage polarimétrique autour de
I’angle d’incidence correspondant au Brewster, afin de détecter la présence éventuelle d’une
couche de passage sur ces mémes ¢échantillons, pour tenter une éventuelle corrélation avec les

résultats de tenue au flux (figures 11.48 et 11.49).
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Mesures des harmoniques autour de l’incidence du pseudo brewster pour les prismes 2 et 3.
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68

Mesures des harmoniques autour de l’incidence du pseudo brewster pour les prismes 6 et 7.
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Les mesures de déphasage mettent en évidence une différence entre les quatre
échantillons. Dans le paragraphe consacré aux développements théoriques, nous avons
montré, au premier ordre, que 1’écart angulaire entre les zéros des harmoniques augmente
lorsque 1’épaisseur optique de la couche augmente. Le tableau suivant synthétise les résultats

obtenus par mesure de tenue au flux et par ellipsométrie (figure I1.50)

duprme | Seubiste | Dersiede stes | Sotinguare | opte de
couche (nm)

2 60 0,002 3,8 41

3 52 0,002 4,1 45

6 12 0,02 4.4 51

7 12 0,02 4,7 55

Figure I1.50
Comparaison des résultats obtenus par endommagement laser et par ellipsométrie.

Nous pouvons observer qu’entre le prisme 2 et le prisme 7, I’écart angulaire entre les
deux zéros augmente légeérement, de 3,8° a 4,7°. Ces deux résultats montrent que I’état de
surface se dégrade Iégérement entre les prismes 2 et 7.

Afin de valider les mesures, nous avons réalis¢ des simulations numériques, afin de
chercher a déterminer 1’épaisseur optique de la couche. L’indice du YAG est ns=1,83. La
meilleure approximation numérique donne une épaisseur optique z.e de 41 nm pour le prisme
2 et de 55 nm pour le prisme 7.

Nous pouvons observer un déplacement significatif du pseudo brewster de cet
empilement puisque I’angle de brewster du substrat nu de YAG est égal a 61,2°, alors que
I’angle correspondant au pseudo brewster se situe aux environs de 63° pour les prismes. Les
échantillons ont été polis a I’aide d’un abrasif a base de poudre diamantée (’indice de
réfraction du diamant est voisin de ngizmant = 2,42). Il n’est donc pas étonnant de trouver un
indice de la couche intermédiaire entre celui du substrat et de 1’abrasif. Pour les prismes,
I’indice de la couche est de I’ordre de ns = 2. Ici, la couche rugueuse est trés certainement un
mélange de substrat de YAG, d’air, de matériaux ayant servi au polissage et d’impuretés.
Nous n’avons pas une connaissance précise du procédé de polissage ; aussi il n’est pas
raisonnable de vouloir donner une loi de mélange de la couche. D’autres séries de mesures

viendront compléter cette premicre série afin de conforter les résultats.
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CHAPITRE Il

ELLIPSOMETRIE SUR CHAMP DIFFUSE
CAS DU DOMAINE PERTURBATIF

Jusqu’ici nous avons présenté les équations de [’ellipsométrie relatives aux flux
spéculaires, et avons validé le dispositif de mesure mis au point. Ces outils ont été en
particulier appliqués a la détection de couches de passage sur des substrats nus, qui revétent
un interét majeur pour les phénomenes de faibles absorptions et diffusions. Précisons que
I’instrument fonctionne parfaitement pour la détermination des variations du terme de phase,
qui constitue ici la valeur ajoutée par rapport au potentiel préexistant au laboratoire
(spectro-photométrie, M-lines, etc.). L’instrument pourra par la suite étre perfectionné pour
améliorer [’aspect classique de la métrologie, de fagcon a compléter nos outils de
détermination d’indice forts utiles a la fabrication de filtres optiques. Notons encore que la
mesure d’indices complexes des métaux trouvera, grdce a l’ellipsométrie, des solutions bien
plus pratiques que celles déja mises en ceuvre au laboratoire et nécessitant le croisement de
plusieurs mesures délicates [15].

Ce chapitre Il est maintenant dévolu a [’étude de [’ellipsométrie sur champ diffus,
donc en dehors des directions spéculaires. On se limite dans cette premiere étape aux
composants faiblement perturbés, c’est-a-dire de qualité optique et donc responsables de
faibles niveaux de diffusion. Dans ces conditions nous pouvons faire appel, pour [’aspect
théorique, aux modeles électromagnétiques du premier ordre dont nous disposons pour les
surfaces et volumes diffusants et insérés dans des multicouches. Ces modeéles ne prédisant pas
de changement de polarisation dans le plan d’incidence, les équations de [’ellipsométrie sont
quasiment inchangées par rapport au cas spéculaire.

On verra tout d’abord comment [’extraction du déphasage polarimétrique de [’onde
diffusée dans chaque direction de [’espace, permet la séparation immédiate des effets de
surface et de volume, ou la détection de faibles décorrélations verticales dans les composants
multicouches. On s’intéressera ensuite a la mise au point du dispositif de mesure, dans des
conditions bien plus délicates que précédemment, puisque les niveaux a mesurer n’excedent
pas quelques 107 ou 107 du flux incident. Enfin, ces outils sont appliqués a ’analyse de
quelques échantillons, en particulier on mettra en évidence des phénomenes d’interférence

entre surface et volume.
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.  THEORIE DU PREMIER ORDRE

Les modeles ¢électromagnétiques de calcul de la diffusion lumineuse sont développés
depuis de nombreuses années a 1’Institut Fresnel [23][24][26][28][33][48]. Dans le cas
d’échantillons faiblement diffusants, on peut calculer, avec des théories perturbatives
[49][50], la diffusion angulaire par des rugosités de surface, des hétérogénéités de volume,
ou dans le cas d’empilements présentant différentes interfaces ou volumes diffusants
[16][22][30]. Nous présentons ci dessous de fagon succincte les résultats essentiels de
cette mod¢lisation, et montrerons par la suite I’importance de la forme de ces résultats
pour I’interprétation des mesures ellipsométriques. Des détails sur cette modélisation

théorique sont donnés en annexe 1.
1. Eléments théoriques

Les modéles présentés ci-dessous s’appliquent a des composants de qualité optique, c'est-

a-dire présentant des pertes par diffusion bien inférieures aux flux réfléchis et/ou transmis.
a. Diffusion de surface

Comme illustré en figure III.1, on considére une surface moyenne de profil hi(r) a
I’intérieur d’un multicouche, avec r = (x,y). Le champ diffusé par cette interface dans la

direction (0, en champ lointain (figure I11.2) s’écrit comme :

45(6)=¢5(o). 4, (o)

i i I (1)
4;(0)=¢;(0). 1, (o)
Ou 4}, , est ’amplitude du champ pour chaque polarisation et 0 la pulsation spatiale :
Ccos
G = 21 sind| . ¢ 2)
A sin @

Avec A la longueur d’onde du rayonnement incident.
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Figure Ill.1
Définition des parameétres opto-géométriques d'un multicouche pour le modele surfacique.
n; et e; désignent respectivement l'indice et l'épaisseur de la couche i.

sinf.cos @
T| . .
——|sin@.sing

-cos@

Figure I11.2
Définition des angles (6,@) qui caractérisent une direction de diffusion.

Les coefficients ¢%,, , sont des fonctions optiques données par la théorie. Ils ne
dépendent pas de la structure de I’interface rugueuse mais uniquement de la formule de

I’empilement et des conditions d’éclairement et d’observation. A I’inverse, #, est la

transformée de Fourier de I’interface i et rassemble donc toute 1’information sur la structure :

h(o) =#J.h(r). e/ dr 3)

r
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Dans le cas ou toutes les interfaces de I’empilement sont rugueuses, le principe de

superposition nous autorise a écrire I’amplitude du champ diffusé comme :

A

N
AS = Z CIS . hi
i=0
v A 4
A, =260 b
i=0
De sorte que I’intensité diffusée prend la forme :
16.9)=3.C,a,y, ®)
iJj
Avec :
4 . 2
v, ==l (o) (6)

Y; est le spectre de rugosité de la surface j (ou la transformée de Fourier de sa fonction d’auto
corrélation), avec S la surface éclairée. Les coefficients Cjj sont des facteurs optiques
indépendants des rugosités. Enfin, a;; désigne un coefficient de cohérence mutuelle entre les
ondes diffusées par les surfaces i et j ; il est 1ié a la transformée de Fourier V; de la fonction

d’intercorrélation entre ces surfaces :

i =Y (7

Ainsi le flux diffusé peut s'écrire comme :

=1, +1, ®)

N
Oul, = ZC ;- ¥, correspond a la diffusion dans le cas de surfaces décorrelees (a; =0
=0

pour i # j)et I, = ZCij ., .y, estun terme complémentaire qui permet de tenir compte
i%j

des interferences entre les ondes diffusées par les différentes surfaces. Le cas a; =1

caractérise des surfaces identiques, ou totalement corrélées.

De fagon générale, le coefficient d'intercorrélation @, joue le role de cohérence

mutuelle entre les diverses sources de diffusion aux interfaces. En particulier une valeur

proche de I'unit¢ (a; =1) peut conduire a une réduction de la diffusion apres dépdt, grace a

un jeu d'interférences destructrices [18].
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b. Diffusion de volume

Bien que la modélisation de la diffusion volumique soit trés différente de la
modélisation surfacique, elle conduit a des résultats théoriques similaires. En figure I11.3, on
s’intéresse au champ diffusé par un volume inséré dans un multicouche. Ce volume présente

des variations aléatoires transverses de 1’indice de réfraction, décrits par la fonction :

Acg,
D, (l') = ©)
Ei
air
interface 0
. . y
Jioy | T TR interface i-1 X
milieu 1 ::ﬁi:.r':!":_:..:-;‘-?:i ':‘:__;.- i 41‘.'-'; 3
pPi gt eB S T interface i
interface N
z
substrat
Figure I11.3

Définition des parameétres opto-géométriques d'un multicouche pour le modele volumique.
pi deésigne [’hétérogeénéité de la permittivité du milieu i.

Comme précédemment, le champ diffusé par ce volume se met sous la forme :

N
) (10)
AIID _Zcip f)z

Ou les coefficients ¢, , sont donnés par la théorie volumique et ne dépendent pas de la

structure des volumes. Dans le cas de plusieurs volumes, on aboutit pour 1’intensité diffusée
a:
10,9=>.C,a,y, (11)
l’]
‘2

arr
Ou y, :T‘ p; (6) désigne cette fois le spectre de permittivité du volume j, qui contient

toute I’information sur la structure de ce volume.
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Comme pour le cas surfacique, ;; décrit la cohérence mutuelle entre les différentes sources de

diffusion volumiques.

2. Séparation des effets de surface et de volume

A partir des équations précédentes, nous allons maintenant étudier le comportement
théorique du déphasage polarimétrique en fonction de I’origine de la diffusion (surface ou
volume), des conditions d’éclairement (angle d’incidence sur 1’échantillon) et de la nature de

1’échantillon (substrat seul, multicouche, etc.).

a. Cas d’un substrat semi infini

Dans ce cas, seule I’interface ou le volume du substrat intervient. Les coefficients de

diffusion s’écrivent alors, pour une diffusion de surface :

y .
v, =—5=C; . h,
A,
(12)
A .
VP :A_P:COP'hO

0
Avec hy le profil du substrat et Ay ’amplitude de 1’onde incidente. On peut ensuite

calculer le déphasage polarimétrique :

5= drglvs .v,)=arglcs T/ .y, )= arglcy . C)) (13)
Ainsi, le terme de structure l;o , qui est indépendant de la polarisation, n’est plus contenu

dans 1’expression du déphasage polarimétrique. Il en est de méme pour une diffusion
d’origine volumique et nous pouvons conclure que seul I’argument du facteur optique
C; .C/ intervient dans la valeur du déphasage. Ce facteur étant issu de la modélisation
(surface ou volume), il permet ainsi d’identifier sans ambiguité 1’origine de la diffusion, et

ceci quels que soient les parametres de structure.

La figure II1.4 illustre le comportement du déphasage polarimétrique en fonction de
I’origine de la diffusion et des conditions d’éclairement. Nous avons choisi un substrat
d’indice ng = 1,48, éclairé sous deux incidences i = 0° et i = 56°, a la longueur d’onde A = 633

nm.
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Figure I111.4
Evolution du déphasage polarimétrique en fonction de [’origine de la diffusion et de
["angle d’incidence (i = 0° et 56°), dans le cas d’un substrat d’indice ns = 1,48,
a la longueur d’onde A = 633 nm.

Dans le cas d’un substrat semi infini, éclairé sous incidence normale, le comportement
angulaire du déphasage polarimétrique est donc le méme quelque soit 1’origine de la
diffusion, dans tout le domaine angulaire. Par contre, lorsque I’on éclaire 1’échantillon sous
incidence oblique, il apparait un saut de phase dans le cas d’une diffusion d’origine
surfacique, alors que le déphasage polarimétrique reste nul dans le cas d’une diffusion
d’origine volumique. Dans cette configuration, il est donc facile de discriminer I’origine de la
diffusion.

Dans I’exemple de la figure I11.4, I’échantillon est éclairé au voisinage de son incidence
de Brewster ig = 56°. Dans le cas général [26], I’angle de diffusion B pour lequel intervient le

saut de phase est donné par :

2 2 2 .
_ng .(nS —sin z)
Oy

- 2 4 _ . 2.
ns+(ns 1).s1nz

(14)

Ou i représente 1’incidence d’éclairement. La figure II1.5 nous donne I’évolution de O en

fonction de 1.
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Figure I11.5
Evolution de la position 6 du saut de phase en fonction de [’angle d’incidence i. Le
substrat est le méme que précédemment.

b. Cas d’une couche mince unique

Nous présentons ici le cas d’une couche unique de haut indice. Comme dans le cas
d’un substrat semi infini, le comportement de la phase différe selon 1’origine de la diffusion
(figures II1.6 et II1.7). Sous incidence nulle, le comportement du déphasage polarimétrique
n’est pas trés différent suivant ’origine de la diffusion. Par contre, sous incidence oblique, il
existe des écarts trés significatifs et par conséquent faciles a mettre en évidence lors des
mesures : dans le cas surfacique, on observe une forte variation de phase (130° dans notre

exemple) dans le domaine angulaire, que I’on ne retrouve pas dans le cas volumique (30°).
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Evolution du déphasage polarimétrique sous incidence normale, dans le cas d’'une couche
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Figure I11.7
Evolution du déphasage polarimétrique sous incidence oblique (i = 56°), dans le cas
d’une couche demi d’onde haut indice.
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c. Cas d’empilements quelconques corrélés

Les résultats présentés ci-dessus peuvent €tre généralisés pour des empilements plus
complexes. En fonction du composant a étudier, si I’on choisit correctement les conditions
d’éclairement, il est presque toujours possible de discriminer I’origine de la diffusion. De
nombreuses simulations numériques sont présentées dans la thése de Mme Deumié.

Toujours dans le cadre de composants faiblement perturbés, si I’on suppose que les
interfaces ou les milieux sont parfaitement corrélés (a;; = 1), ’amplitude de I’onde diffusée

peut s’écrire, dans le cas surfacique :

v, :icf h = h .ﬁcﬁ

"=N° o "jv‘) (15)
VP:ZC,P-hi :hS'ZCiP

i=0 i=0

Ou hg représente le profil du substrat. Dans ces conditions, le déphasage polarimétrique

s’exprime comme :
N N o
5=drglv, .0, )= argly, Y C5 .Y C = arg] Y CELC) (16)
i=0 =0 ij
En conséquence, les résultats précédents s’appliquent encore pour un multicouche a
condition que les surfaces ou les volumes soient parfaitement corrélés. De facon plus précise,

le déphasage polarimétrique d’un multicouche ne dépend que de 1’origine de la diffusion, ce

qui permet une discrimination immédiate quels que soient les parameétres de structure.
d. Cas d’empilements quelconques décorrélés

Dans le cas général ou les empilements ne sont pas corrélés, les résultats précédents ne
sont plus vrais et la moindre décorrélation crée des oscillations autour de la valeur moyenne
du déphasage. Cela s’explique par la présence des coefficients complexes d’intercorrélation

dans I’expression du déphasage polarimétrique :
N —
5= drglv, .7, )= arg| Y.C5.C" a, .y, (17)
ij

Nous avons calculé le déphasage polarimétrique pour un empilement constitué¢ d’un
substrat d’indice ng = 1.536 et d’une couche quart d’onde d’indice n = 1.48, éclairé¢ en

incidence oblique (i = 56°), pour lequel le profil du substrat hy(r) et celui de la couche h;(r)

Chapitre Il — Ellipsométrie sur champ diffusé : cas du domaine perturbatif 104



sont décorrélés. Les profils ont été simulés par convolution d’un bruit blanc par une

gaussienne et le coefficient de corrélation I entre les surfaces est ici défini par :

Iho (r).h1 (r).dr
Fre__>
\/Ihg(r).dr.jhlz(r).dr

Ces résultats sont illustrés en figure II1.8. En (a), les deux surfaces sont parfaitement

(18)

corrélées (hp = h;) et I’on remarque que la courbe du déphasage polarimétrique est lisse. En
(b), bien que surfaces sont trés faiblement décorrélées (T = 0,9995), les oscillations du
déphasage polarimétrique sont significatives, ce qui montre une sensibilité extréme du
déphasage vis-a-vis de la décorrélation des surfaces. En (c), le coefficient de corrélation I" est
de 0,95 et les oscillations ont une amplitude supérieure a 100°. Les profils choisis ont une
rugosit¢ de 100 nm et les oscillations sont donc significatives pour une décorrélation de
I’ordre du nanometre.

On peut remarquer que dans le cadre de la diffusion surfacique au premier ordre, les
oscillations sont nulles pour les angles de diffusions proches de la direction spéculaire. En

effet, les angles de diffusion proches du spéculaire sont associés aux basses fréquences des

profils (donc a leurs plan moyen), qui restent inchangées lorsque la décorrélation augmente.
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Figure I11.8
Evolution du déphasage polarimétrique
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II. PRINCIPE DE L’ELLIPSOMETRIE SUR CHAMP
DIFFUSE

Pour les composants a faible diffusion, I’amplitude diffusée s’exprime donc simplement
en fonction des irrégularités de structure, par I’intermédiaire des transformées de Fourier des
profils ou des hétérogénéités d’indice, et de termes théoriques issus de la théorie

¢lectromagnétique. Ces modeles ne prévoient pas de dépolarisation dans le plan d’incidence.

Dans ces conditions, il est possible de réaliser des mesures d’ellipsométrie du flux diffusé,
de fagcon analogue aux flux spéculaires du chapitre précédent, et d’étudier les variations du

déphasage polarimétrique en fonction de 1’angle de diffusion.

1. Principe de la mesure du déphasage polarimétrique

Le principe s’expose de la méme manicre que dans le cas du flux réfléchi. On tiendra
compte cette fois des coefficients complexes de diffusion pour remplacer les coefficients de
réflexion.

Considérons un échantillon éclairé sous une incidence iy par une onde plane

monochromatique de pulsation spatiale g, (figure II1.9). L’onde incidente peut étre polarisée

rectilignement, sa direction de polarisation étant repérée par I’angle a (figure I11.10).

kO
V z
Figure I11.9 Figure I11.10
Onde plane éclairant un échantillon Direction du champ dans le plan
plan sous incidence iy. L’axe z est perpendiculaire au vecteur d’onde
normal a [’échantillon. incident.
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L’onde incidente s’écrit :
E; = Agexp(j.k, .p)exp(-jot)

Avec E; =E, +E, =E_ .y'+E, .X' et Es =, cosa (19)
E, =E; .sina

Afin d’analyser précisément la modification de 1’état de polarisation, un polariseur est
introduit sur le faisceau incident, et un analyseur sur le faisceau réfléchi, dans une
configuration similaire a celle utilisée pour I’analyse ellipsométrique des flux réfléchis (figure
[I.11).

Les angles P et @ définissent les directions des axes du polariseur et de 1’analyseur
respectivement, par rapport a la direction s, comme représenté en figure I11.12. L’expression

de I'intensité en sortie du systéme s’écrit de maniere similaire au cas du faisceau réfléchi,

comme indiqué dans les expressions suivantes.

Polariseur X’=p Axe d X=p Axe d
) Analyseur R Xe du B xede
x A polariseur A ’analyseur
y ¢
Y > >
y=y=s y’=y=s
Figure I11.11 Figure I11.12
Eléments de base pour un Définition des angles des axes du polariseur ) et de
montage dellipsométrie. ’analyseur @par rapport aux axes du systéme s et p.

Apres le polariseur, les composantes s et p du champ s’écrivent :

Eg cosy
=E,; .cos(y —a) (20)
E, siny
La diffusion sur 1’échantillon, en I’absence de dépolarisation, introduit les facteurs de

diffusion complexes :

Vg = @.exp(j.Ss)
Ve = \/Nip.exp(j.SP)

Apres diffusion, les composantes du champ s’écrivent :

€2y
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E, =E;.cos(ty —a)cosyy .V
(22)
E, =E;.cos(y-a)sing.v,

Enfin, ’amplitude en sortie de I’analyseur est proportionnelle a :

A =E;.cos(y - a).(cos V. \/Nis exp(j .85). cos @ +sin . \/pr exp (j O ) sin (0) (23)

On peut en déduire l'intensité en sortie du systéme :

I=AA" = IO.(NS.cosz\y.coszqa+ Np.sinzw.sin2(0+%w/Ns.Np .sin(2\|1).sin (2(0).c0s8j (24)

2
ou d est le déphasage polarimétrique défini par 8 =385 =90, , Ng ,p = ‘VSOM, est le coefficient

. . . ., +2
de diffusion en intensité et I, =E, cos? (\y - (x) .
Dans le cas ou la source n’est pas polarisée, I’angle o décrivant la direction du champ doit

étre considérée comme une variable al€atoire. Iy doit alors étre remplacé par :

2

<cos2 (v - (x)> = TO (25)

+2

(I,)=E;

Une mesure ellipsométrique du flux diffusé permet donc d’accéder aux mesures de Ng

et Np ainsi qu’a la mesure du déphasage polarimétrique 0.

L’expression en sortie du systéme est formellement identique a celle obtenue dans le
cas du faisceau réfléchi. La mesure se déroulera donc de la méme maniére, en utilisant un

détecteur adapté a la mesure de flux diffusé, plusieurs décades en dessous des flux réfléchis.

2. Montage avec modulateur de polarisation

Le principe de la mesure du flux diffusé reste donc le méme que celui de la mesure du
flux réfléchi. Nous avons développé dans ce cas également la méme évolution du montage,
utilisant un modulateur de polarisation. Celui-ci est introduit sur le faisceau aprés le
polariseur. Le montage est représenté en figure I11.13. Il s’agit du méme montage que celui du

chapitre 1. On réalisera les mesures avec un angle d’incidence fixe, le détecteur se déplagant
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dans le plan d’incidence dans une direction repérée par un angle défini par rapport a la

normale a I’échantillon.

modulateur

échantillon . i . He-Ne
) lame A\/8 y polariseur séparatrice (632.8 nm)

\
/ :é AN N AS
S\i\ N

Autres sources :
| | | 514.5 nm (Ar)
10.6 pm (CO,)
1.55 pm (Accordable)
1.06 pm (YAG)

puits a lumiére

récepteur

analyseur . e
(voie de référence)

récepteur
(voie de mesure

préamplificateur ~ détection

courant / tension  synchrone
y PC de commande

et de mesure

Figure Ill.13
Ellipsometre a modulateur de polarisation.

Dans ce montage, le polariseur et 1’analyseur restent montés sur des moteurs pas a pas,

permettant leur positionnement de maniere automatique si besoin.

Comme nous I’avons vu, le modulateur de polarisation introduit un déphasage
temporel qui peut s’écrire, compte tenu de la modulation résiduelle et des erreurs de

positionnement :

8y (t)=A,(G).sin(Q1) +a,, (26)

Nous pouvons exprimer 1’intensité en sortie du systéme en utilisant la méme démarche
que celle détaillée dans le chapitre II. Les notations et reperes définis pour la définition des
angles sont identiques. Nous supposons comme nous 1’avons dit que la diffusion par
I’échantillon ne fait pas intervenir de dépolarisation. Il n’y a donc pas de modification de
I’état de polarisation entre 1’onde incidente (s ou p) et ’onde diffusée. Aprés diffusion par

I’échantillon, et passage a travers 1’analyseur, 1’intensité en sortie du systéme s’écrit :
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Ii = (32 + b2) NSCQSZ¢+ (C2 + dz) NPsin2¢7
0

+2 (abNSc052¢+ chPsin2¢) cos(6M )
+2,/N¢.N, cos@sing(ac + bd) cosd (27)
+2bc4/Ng.N, cos@singcos (6 —dy )

+2ad4/N.N, cos@sing@cos (8 + SM)

a =cos Bcos (lﬂ—,B)

b =sin Bsin (B-y)
¢ =sin [ cos (t// —,B)
d =cos Bsin (@ - B)

Avec

On peut ensuite développer en série de fonctions de Bessel, comme dans le cas de la
configuration en faisceau spéculaire. Les mémes considérations peuvent également étre
apportées pour le choix des angles 3, @et Y. On utilisera donc une configuration du montage
telle que : B=0°, @ = Y = 78, qui permet d’avoir le maximum de signal. Dans ces conditions,

I’intensité en sortie du systéme s’exprimera de la fagon suivante :

Ii =1, +1,, sin (Q.t) + 1, cos (2Q.t)

0

I, i[(N +N,)+21, (8, (G)YNG.N, cos(s +a,, )
Avec : Iy == NN .J, A,(G))sin (8 + oy, ) (28)
Lo = VNN

(
J, (AO(G)) cos (8 + (xM)

3. Introduction de la lame déphasante

Comme dans le cas des mesures spéculaires, il sera nécessaire d’introduire une lame
déphasante sur le montage, apres le modulateur. Par analogie avec la premiére partie, les

résultats donnés dans les formules (28) et (29) deviennent :
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Il =1, +I,, sin (Q_t) +1,, cos (2Q.t)

0

I, :%[(NS +NP)+2J0(A0(G)L/NS.NP.cos(8+JL +aM)

Avec Iy == NN .T J, (A,(G))sin (8 +0, + (xM) (29)
La= N.N,.T,J,(A,(G))cos 5+, +a,)

La lame utilisée pour les mesures sera identique a celle des mesures par réflexion :
T1=0,98 et & = 45°.
Nous avons donc mis en évidence sur le principe la similitude de la mesure du
déphasage polarimétrique de I’onde diffusée et de celui du faisceau réfléchi. D’un point de
vue expérimental, la chaine de mesure devra étre validée avec précaution, car les niveaux a

mesurer seront bien inférieurs.

. MESURES D’ELLIPSOMETRIE SUR CHAMP DIFFUS

Nous présentons maintenant les premieres mesures d’ellipsométrie sur champ diffus.
Comme nous ’avons dit, les flux a mesurer sont bien inférieurs aux flux spéculaires. Pour
cette raison, il a été indispensable de choisir un récepteur adapté (photomultiplicateur) et

d’utiliser des filtres atténuateurs pour le processus d’étalonnage.

1. Mesures d’ellipsométrie et mesures de diffusion « classique »

Le banc d’ellipsométrie a ét¢ installé sur le banc de diffusion du laboratoire. Il est
donc relativement ais¢, pour un méme échantillon, de réaliser a la fois des mesures
d’ellipsométrie et de diffusion classique (lumiere naturelle), en modifiant le moins possible

les conditions de mesure. Pour les mesures de diffusion, I’échantillon est directement éclairé
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par la source (non polarisée), et I’on mesure I’intensité diffusée en faisant tourner le bras de

mesure autour de 1’échantillon (figure I11.14).

échantillon , . He-Ne
! separatrice (6328 nm)

N \

Vi LS

puits & NIRNANa -1
lumiére

puits a lumiére 514.5 nm (Ar)
10.6 um (CO; )
1.55 pm (Accordable)

1.06 pm (YAG)

SN H Ay H
| | | Autres sources :

récepteur

bras de . e
(voie de référence)

mesure

récepteur
(voie de mesure

préamplificateur ~ détection

courant / tension  synchrone
y PC de commande

et de mesure

Figure Ill. 14
Schéma du diffusometre installé au laboratoire.

Les mesures de diffusion classique permettent ainsi d’avoir accés a la Fonction de
Distribution de la Réflexion Bidirectionnelle (ou BRDF). Cette grandeur est définie comme
I’intensité diffusée 1 dans la direction (0,¢q), par unité d’angle solide, normée par le flux
incident. Dans la suite du document, nous présenterons, pour certains échantillons, a la fois la
courbe du coefficient de diffusion N(0) issue de la mesure d’ellipsométrie et I’indicatrice de
diffusion BRDF.cos(0) issue de la mesure de diffusion non polarisée. Nous allons voir que
I’étalonnage ne permet pas de comparer directement ces deux mesures avec suffisamment de
précision. Pour la mesure du déphasage polarimétrique, propre a la mesure d’ellipsométrie, il

n’y a par contre aucune difficulté.

a. Etalonnage des mesures de diffusion « classique »

Les mesures de diffusion classique consistent a mesurer l’intensit¢ diffusée en
fonction de I’angle de diffusion. Ces mesures sont étalonnées a ’aide d’un échantillon de

référence dont la BRDF est connue. L’intensité¢ diffusée par cet échantillon lambertien

s*écrit : 1(6) = 1 ITA .cos(8)

Chapitre Il — Ellipsométrie sur champ diffusé : cas du domaine perturbatif 112



La valeur de ’albédo 1-A du lambertien, défini comme le flux total diffusé par le
lambertien, normé au flux incident, est connue et donnée par le constructeur. Dans notre cas,
le lambertien diélectrique utilisé pour I’étalonnage possede un albédo de 0,988 a 633 nm. Il
suffit alors d’effectuer une mesure du lambertien en diffusion (figure III.15) pour étalonner
les mesures grace a cette donnée. La procédure est la suivante :

- On mesure, en volts, la réponse angulairc V(0) du lambertien, avec:

V(H) =K.q@ .1 (9) .AQ, ou K est la constante de proportionnalité du récepteur, AQ

I’angle solide du récepteur et @ le flux incident. On écrira donc : V(H) =K .1 (0)

On intégre la fonction V(0) sur le domaine angulaire :

7 =[[1(6).5in6.d6.dp=K . [[1(8).sin6.d6.dg=K (1~ 4)
89 i

On en déduit la constant d’étalonnage : K = % .

-1E+0

. W
e

1E-2
@ \
7}
3
o 1E-3
a]
14
aa]
1E-4
1E-5
1E-6 T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Angle de diffusion 6 (°)

Figure I11.15
Mesure de BDRF du lambertien diélectrique.

b. Etalonnage des mesures d’ellipsométrie

Contrairement aux cas précédents, on ne peut pas utiliser ici 1’échantillon lambertien
b

pour I’étalonnage, dont on ne connait pas le déphasage polarimétrique du champ diffusé. En
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conséquence, on fait appel a nouveau a des mesures sur flux spéculaire sans échantillon, avec
ou sans lame déphasante (figure I11.16).

lame
analyseur modulateur déphasante  polariseur
récepteur faisceau
I incident
Axe X’ =p x’=p Axe
amalysewr 4 polariscur
CD:—4§7' \wﬁ:+45°
29 s >
y’=y=s y=y=s

Figure Ill. 16
Schéma du montage pour la mesure d’étalonnage, avec ou sans lame déphasante.

En I’absence de lame, nous pouvons écrire en sortie du systeme :
I, =1, (AO (G)) sin(aM) =4 30)
Lo ==1,(4,(G)) cos(ay) =B

Lorsque I’on introduit sur le faisceau la lame déphasante caractérisée par son coefficient

de transmission Ty et son déphasage polarimétrique &, nous obtenons en sortie du systéme :

I, =J, (AO(G))TL'Sin (ay +6,)=C 31)
Lo =-J,(4,(G))T, .cos(ay +5,) =D

A partir des équations (30) et (31), nous pouvons de méme étalonner le montage en
déterminant les grandeurs J, oy et O :

R S

(32)
T;.B*-D?
I A
tana,, =——.— 33
MTTT g (33)
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ABT? +CD

cos(0,))=————
T, .[AD + BC]
Et s g (34)
sin (9,) =] —————
T,.JAD + BC]

Ces mesures spéculaires étant réalisées, le déphasage polarimétrique &(0) et le
coefficient de diffusion N(O) sont obtenus a partir des quatre mesures du systéme (35). Les
mesures C et D correspondent aux mesures d’étalonnage en présence de la lame déphasante et

les mesures E et F aux mesures de diffusion par un échantillon en réflexion.

I, = (Ao (G)) T, .sin (aM +9, ):
I, = JZ(AO(G))T .Cos (a )
I, =-yNgN, T,.7,(A,(G))sin (5 +a,, +8,)= E
Ly = NN, T, .J,(A,(G))cos (3 +ay +5,)=F

(35)

Rappelons que, comme dans le cas des mesures sur flux spéculaire, si I’on réalise une
mesure de diffusion en transmission, il faut modifier les expressions E et F comme

suit (changement de signe) :
I, =yNN, T,.J,(A,(G))sin (5 + 0y, +5, )= E

I, = —1/NS.NPTL.J2(A0(G))COS (6 +a,, +6L)=F

(36)

A partir du systeme (35), nous pouvons alors extraire les expressions du déphasage

polarimétrique &(0) et du coefficient de diffusion N() :

) CDN” +EF 37
cos(0)= ———
NJCF + DE]
F?-D>N?

in(d)=J——— 38

sin () N.[CF + DE] (38)

2 2 2
ot =Bt (39)

J2D2+C2

En notant pour simplifier N =/ N(N,, .
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Il faut également prendre en compte les effets de signe des coefficients C, D, E et F,
comme dans le cas de la mesure des faisceaux spéculaires. Chaque signal mesuré est affecté
d’une phase indiquée par la détection synchrone :

C = Ces€xp (J@c) ou @ = 0 ou 1t (valeurs arrondies)
D = Des €xp (j@p) ou @ =0 ou 11

E=Enesexp @) ou @ =0ouTm

F =Fpesexp (@) ou @ =0 ou Tt

Ou Ciyes, Dies, Emes €t Fines sont des valeurs positives.

Les expressions (37) et (38) deviennent alors :

(5) Cmes'Dmes'COS(¢C - % )N2 + Emes ‘Fmes -COS“”E - wF)
cOS =
NIC, o Fres-cO8S(@ =@ ) +D_ . .E ...cos(@, - @)]
F...-D N

1 =] 41
sin (9) NIC. F_cos(@ -@)+D_E__cos(d -@)] “1)

(40)

L’expression (39) reste inchangée. Ce sont ces expressions que nous utiliserons pour

I’interprétation des mesures.

Cependant, nous devons mettre en évidence un probléme d’étalonnage lié¢ au dispositif
expérimental. En effet, dans le cas des mesures de diffusion, nous utilisons une fibre optique
se déplacant dans le plan d’incidence, et reliée a une photodiode ou a un photomultiplicateur
selon le niveau du signal & mesurer. Cette fibre a une surface de 1 mm, et permet de réaliser
une mesure angulaire avec une bonne résolution (jusqu’a 0,07°). C’est avec ce dispositif que
nous effectuons les mesures E et F.

Pour résoudre le systéme, il reste a déterminer les grandeurs A, B, C, D, correspondant
a des mesures du faisceau transmis avec ou sans lame déphasante. La chaine de mesure
utilisée doit étre la méme pour ne pas introduire d’autres paramétres. Par conséquent, nous
utilisons également la fibre optique associée a son détecteur pour effectuer ces mesures
d’étalonnage en transmission, a I’aide d’un filtre atténuateur. Ce systeme conduit a une erreur
de mesure du flux transmis car la fibre n’intercepte qu’une partie du faisceau incident, dont la
largeur a mi-hauteur est de 1’ordre de 3 mm.

Lorsque I’on mesure le flux transmis a 1’aide de la fibre, il faut donc tenir compte d’un

facteur d’erreur que 1’on peut assimiler a un coefficient de transmission T; Ce coefficient
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apparait comme un facteur multiplicatif dans les termes correspondant aux mesures

d’¢étalonnage A, B, C et D. Dans ces conditions, les expressions (30) et (35) deviennent :

A=1,=1,(a,(G))T, .sin (a,,)

B=1Iy = _Jz(Ao(G))-Tl s (aM)

C=1,=1,(A,(G)).T, .T_sin (o, +3, ) (42)
D=1, = —JZ(AO(G)).Tl T, .cos (aM +8L)

E=1,=- /NN .T,.J,(A,(G))sin (5 +a, +5,)
F=1,,=/NN,.T.J,(A,(G))cos (3 +a, +35,)

Ainsi, les expressions qui permettent de déterminer J, & et Oy et O restent inchangées
et par conséquent mesurables. Par contre, en ce qui concerne le coefficient de diffusion N(0),

I’expression (36) devient :

E 2 + J 2 F 2
N =T} —
J 2 D 2 + C 2

et fait intervenir le terme T, que nous ne savons pas chiffrer directement. Le coefficient de

diffusion N(B) ne sera donc présenté qu’a un coefficient multiplicatif pres.

La mesure du déphasage polarimétrique est par ailleurs insensible aux problémes cités
ci-dessus puisqu’elle ne nécessite que la connaissance du rapport des harmoniques Q et 2Q

des mesures en transmission et en diffusion (voir Annexe II).

Il existera donc toujours une différence de niveau entre la courbe N(O) issue des

mesures d’ellipsométrie et 1’indicatrice de diffusion BRDF.cos(0). Etant donné que les
mesures de diffusion non polarisée sont correctement étalonnées, nous nous contenterons de

comparer le comportement angulaire de ces courbes afin de vérifier la cohérence des résultats.
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2. Premieres mesures

a. Mesure sur un échantillon de type Schott RG100

Les premieres mesures ont été réalisées sur un échantillon de verre de bonne qualité
optique, et nettoyé soigneusement, de mani¢re a rester dans le cadre d’une théorie
perturbative.

Nous présentons dans les figures suivantes les courbes de variation des deux harmoniques,
du déphasage polarimétrique, du coefficient de diffusion et de la BRDF pour deux

incidences d’éclairement : 1 = 0° et 1 = 50°.

Les variations du déphasage polarimétrique peuvent étre comparées aux prédictions
théoriques de la figure I11.4, dans le cas d’un substrat semi infini. Nous avons vu que ces
variations dépendent uniquement de 1’origine de la diffusion et non pas du profil de

rugosité de la surface.

1.E+0

1.E-1 4

1.E-2 A
3
é 1.E-3
5 | B!
T

1.E-4 -

niveau de bruit de Ig
1.E5 - -
& niveau de bruit de I,q
1.E6 ——= LSRR o ‘
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Angle de diffusion 6 (°)

Figure I11.17
Mesure des harmoniques sur un échantillon de type RG1000, sous incidence normale.
L 'unité verticale est le volt.
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Figure I11.18
Mesure du déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.
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Figure I11.19
Mesure du coefficient de diffusion N déduit des mesures précédentes.
L unité verticale est arbitraire.
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Figure I111.20

Mesure des harmoniques sur un échantillon de type RG1000 sous incidence oblique (i = 50°)

L ’unité verticale est le volt.
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Figure I11.21
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.
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Figure I11.22
Mesure du coefficient de diffusion N déduit des mesures précédentes.
L ’unité verticale est arbitraire.

Les résultats des mesures sont tout a fait conformes aux prédictions théoriques. A
partir des mesures réalisées en incidence normale (figure III.17) et en incidence oblique
(figure II1.20), nous avons effectivement mis en évidence le comportement du déphasage
polarimétrique (figures I11.18 et I11.21).

Sous incidence normale, le déphasage reste nul quel que soit 1’angle de diffusion
étudié. Par contre, sous incidence oblique, nous observons effectivement un saut de phase trés
marqué d’environ 180°. Ces résultats mettent donc en évidence que la diffusion est ici
d’origine surfacique.

Le coefficient de diffusion N(B) est donné en figure II1.19 et II1.22 a titre
d’illustration. Etant donné que le déphasage polarimétrique prend des valeurs proches de 0°

ou 180°, la courbe de N(0) est trés semblable angulairement a celles des harmoniques.

b. Mesure sur un autre verre

Nous présentons maintenant les mesures réalisées sur un échantillon de verre poli par
la sociét¢ WZW (figure I11.23 a II1.28). Nous appellerons ce verre « Ewart 7 ». D’autres

¢chantillons de méme nature mais ayant subi un polissage moins pouss¢ seront étudiés pour
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comparaison dans le chapitre IV consacré aux composants trés diffusants et pour I’étude a

haute résolution angulaire.
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Figure I11.23
Mesure des harmoniques sur un échantillon « Ewart 7 », sous incidence nulle.
L unité verticale est le volt.
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Figure I11.24
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.
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Figure I11.25
Mesure du coefficient de diffusion N déduit des mesures précédentes.
L unité verticale est arbitraire.
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Figure I11.26
Mesure des harmoniques sur [’échantillon « Ewart 7 », sous incidence oblique (i = 57°).
L 'unité verticale est le volt.
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Figure I11.27
Déphasage polarimétrique déduit des mesures précédentes.
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Figure I111.28
Mesure du coefficient de diffusion N déduit des mesures précédentes.
L unité verticale est arbitraire.
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Ici encore, le comportement du déphasage polarimétrique est conforme a celui d’un
composant diffusant en surface (voir paragraphe suivant). Sous incidence oblique, le saut de

phase est de 1’ordre de 170°.

c. Commentaires : couches de passage

Pour chacun de ces échantillons, on peut étre satisfait de la qualité de la mesure du
déphasage polarimétrique, qui montre une valeur proche de zéro dans tout le domaine
angulaire pour une incidence d’éclairement normale (i = 0°). En incidence oblique, le saut de
phase est parfaitement détecté mais on assiste de plus a un €cart par rapport a la fonction en
escalier prédite par la théorie. Ceci est 1i¢, comme dans le cas des mesures spéculaires, a la
présence d’une couche de passage ainsi qu’a I’indice imaginaire du substrat, deux effets qu’il
faut prendre en compte en plus de la rugosité. Les calculs ci-dessous confirment ces effets

(figure I11.29 et 111.30).
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Figure I111.29
Evolution du déphasage polarimétrique pour un empilement constitué d’un substrat d’indice
ns = 1,536 + j.0,2, sous incidence oblique (i = 57°).
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Figure I111.30
Evolution du déphasage polarimétrique pour un empilement constitué d’un substrat d’indice

ns = 1,536 et d’une couche d’indice n = 1,48 et d’épaisseur e = 120 nm, sous incidence
oblique (i = 57°).

d. Mesure sur échantillon de zérodur : interférences surface/volume

Nous avons réalisé des mesures sur un échantillon de zérodur. Il s’agit d’un verre qui a été
synthétis¢é pour minimiser les coefficients de dilatation des optiques. En contrepartie, il
possede une diffusion volumique qui vient s’ajouter a la diffusion par sa rugosité. Cet
¢chantillon diffuse essentiellement en surface, ce qui est confirmé par les mesures du
déphasage polarimétrique sous incidence nulle (figure I11.31) et sous incidence oblique 1 = 50°
(figure II1.32). Sous incidence nulle, & reste voisin de zéro. Sous incidence oblique, &
augmente de 0 a 130° pour des angles de diffusion compris entre 0° et 90°. Dans les deux cas,
nous observons de légeres oscillations des courbes de déphasage, que I’on peut attribuer a une

décorrélation entre la rugosité de surface h(r) et ’hétérogénéité de volume p(r).
En effet, si le terme de structure h ou p disparait dans 1’expression (13) du déphasage

polarimétrique lorsque la diffusion est uniquement d’origine surfacique ou volumique, ce
n’est plus le cas lorsque les effets de surface et de volume sont présents simultanément. Les

coefficients de diffusion s’écrivent alors :
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— S 7 s »
Ve =Coy -y +Ci, . Py (43)
— P 7 P A
Vp =Coy -y +Cy, . Dy
Ou CO‘S: et C(i 2" sont les coefficients optiques pour la diffusion de surface et de volume,

respectivement. %, et p, désignent le profil de surface et I’inhomogénéité de volume du

substrat. Dans ces conditions, d’aprés 1’expression (43), le déphasage polarimétrique dépend
des parametres de structure hy et pp du substrat. La décorrélation entre la surface et le volume

est donc a ’origine des oscillations du déphasage polarimétrique, de I’ordre de 20° :

* - ~ |2 — ~ |2
5=drglvs .vy)=arg( €5, . Ty Jhy| +C5, . Ty |y

(44)

+C3 Cly by py+Coy  Cl by - Py )

Par ailleurs, les mesures du coefficient de diffusion N(8) et de la BRDF (figures I11.33 et
[11.34) exhibent des comportements angulaires comparables (au niveau pres). La mesure de la
BRDF indique que le TIS de cet échantillon est de 0,0032 (0,32% du flux incident est
diffusé).

160

140 +

1201

100

80 ~
60 -

40

0 f A A

0 \“\A\/—/\/\/\M,//Nv

'20 T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Angle de diffusion 0 (°)

Déphasage polarimétrique (°

Figure I11.31
Mesure du déphasage polarimétrique sur un échantillon de zérodur, sous incidence nulle.
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Mesure du déphasage polarimétrique sur un échantillon de zérodur, sous incidence oblique.

1.E+0

1E-1

1.E-2 A

1.E-3 A

1.E-4 *\_\\A
o | M
1.E-6 —h A :

| TS A
1E-7

Coefficient de diffusion N

1.E-8 1 \H

1.E-9 ~

1.E-10 T T T T T T T T T

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Angle de diffusion 0 (°)

Figure I11.33
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Mesure du coefficient de diffusion sur un échantillon de zérodur, sous incidence nulle.

L unite verticale est arbitraire.
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Figure I111.34
Mesure de la BRDF sur un échantillon de zérodur, sous incidence nulle.

3. Conclusion

Nous pouvons faire plusieurs remarques. D’une part, la dynamique du systéme est
correcte, de I’ordre de six décades. Les harmoniques mesurées sont bien au-dessus des
mesures a vide, bien que dans I’exemple ci-dessus, les niveaux de diffusion soient trés faibles
puisqu’il s agit d’un échantillon faiblement rugueux (la diffusion est de I’ordre de 10°).

Les résultats ci-dessus permettent de valider les mesures d’ellipsométrie sur champ
diffus. Il est possible d’extraire le déphasage polarimétrique avec une résolution angulaire du
méme ordre que celle des mesures de diffusion classique. Le temps de mesure a été
énormément réduit - ce qui constituait un objectif par rapport au montage « Analyseur
tournant » - puisqu’il faut moins de trente minutes pour réaliser une mesure angulaire
compléte avec un pas de 2°. Dans le méme temps, la précision et la répétabilité des mesures

ont été grandement améliorées.
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Enfin, nous ne présentons pas ici de mesure correspondant a un échantillon diffusant
uniquement en volume, car les échantillons a notre disposition présentaient des hétérogénéités
trop importantes pour entrer dans le cadre de la théorie des petites perturbations. L’étude des

composants hétérogenes en surface et en volume est I’objet du chapitre suivant.
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CHAPITRE IV

CAS DES ECHANTILLONS TRES DIFFUSANTS

ECART PAR RAPPORT AUX THEORIES PERTURBATIVES

Nous abordons maintenant le probleme des échantillons a forte diffusion. Par
opposition aux composants faiblement hétérogenes, il nous faudra désormais prendre en
compte, dans le plan d’incidence, les phénomenes de dépolarisation ou plus simplement les
changements de polarisation. Ceci va nous amener dans une premiéere étape a reécrire les
equations de [’ellipsométrie afin de définir correctement les grandeurs mesurées.

La polarisation sera décrite ici de fagcon déterministe ou microscopique, de facon a
rester dans le cadre des théories électromagnétiques. Cela signifie que chaque onde incidente
polarisée s (respectivement p) crée apres diffusion deux composantes polarisées ss et sp
(respectivement pp et ps) auxquelles on associera les coefficients de diffusion Vss et Vsp
(respectivement Vpp et Vps). Ces composantes traduisent les changements de polarisation ou
[’état de polarisation de [’onde diffusée dans chaque direction de [’espace. Lorsque les
variations de Vxy sont tres rapides dans I’angle solide de mesure du récepteur, on parlera de
dépolarisation. Une simulation numérique permettra de mettre en évidence l’influence de la
dépolarisation sur les valeurs de phase équivalente mesurée, en regard des résultats du
chapitre précédent.

Plusieurs échantillons sont ensuite analysés et montrent comment nos techniques de
séparation surface/volume fonctionnent encore correctement pour ces fortes diffusions. Enfin,
nous terminerons ce chapitre par une étude du déphasage polarimétrique dans le speckle de

[’onde diffusée, c’est-a-dire a haute résolution angulaire.
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l. RAPPELS PRELIMINAIRES

A ce stade, il nous parait utile, pour éviter toute ambiguité quant au vocabulaire et aux
notations utilisées, de revenir brievement sur les notions de polarisation et de dépolarisation
[2][9][40]. Rappelons donc que tout courant harmonique réel (donc physique) vibrant a la
fréquence w génere un champ électromagnétique contenu dans le plan perpendiculaire au
vecteur d’onde décrivant la direction de propagation. La composante électrique E de ce
champ peut donc s’écrire comme la somme de deux composantes Es et Ep parall¢les aux axes
définissant la polarisation TE (ici parallele au plan moyen de 1’échantillon) et TM (axe
perpendiculaire au précédent). Ces composantes vibrent a la méme fréquence w que le courant

générateur, mais avec des retards spécifiques @ et @p, soit :
ES:ES.cos(a).t—(aS) !
EP:EP.cos(a).t—qap) M

A ce stade, les composantes sont réelles et la direction du champ est donnée par le rapport :
= /og0)= wnlal) @

Dans le cas général, le champ tourne ainsi dans le plan perpendiculaire au vecteur
d’onde, et son extrémité décrit une ellipse dont on peut rechercher les caractéristiques
géométriques a 1’aide de changements de variables ; la polarisation est alors dite elliptique.
Par contre, dans le cas ou les retards sont identiques sur chaque axe (@ = @), la direction du
champ est constante et 1’on parle de polarisation rectiligne. Enfin, I’interaction de ce champ
avec un objet peut induire des retards spécifiques et différents sur chaque axe, ce qui explique
les changements de polarisation.

Dans tout ce manuscrit, nous avons implicitement utilis¢ la notation vectorielle
complexe, ce qui signifie que nous avons associé¢ des grandeurs vectorielles complexes aux
composantes vectorielles réelles du champ. Ces grandeurs sont données par :

Ag =Eg .exp(j.(as)
4, =E, . eXp(f-(”P)

De facon classique, cette notation simplifie grandement les développements analytiques,

3)

et permet lorsque requis de revenir a la grandeur physique réelle de la fagon suivante :
E, = Re[AS .exp(—j.a).t)J

E, = Re[AP .exp(- j.a).t)] @
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.  CHANGEMENT DE POLARISATION,
DEPOLARISATION

Considérons une onde rectiligne polarisée TE (s) ou TM (p), incidente sur un échantillon

faiblement hétérogéne. Notons A}, I’amplitude complexe de cette onde, avec X = s ou p.

Dans ces conditions, le champ diffus¢ A X(H) dans le plan d’incidence ne subit pas de

changement de polarisation, soit :

A (6)=v,(0).A% (5)

Dans le cas d’une polarisation incidente rectiligne A™ = A; + A}, arbitraire (ni s ni p),

chaque composante incidente crée sa propre diffusion A sans changement de polarisation. Par

conséquent, le champ diffusé s’écrit :

AlB)=A;(0)+A,(0)=v,(0). AT +v,(6). A (©)

Ou A désigne le champ vectoriel diffusé résultant. Si les coefficients complexes Vs et Vp ne
sont pas déphasés (possédent le méme argument), aucun retard supplémentaire n’est introduit
sur les axes propres (s et p) de sorte que la polarisation de I’onde diffusée demeure rectiligne,
mais selon une direction différente. Dans le cas contraire, la polarisation devient elliptique
puisque les arguments de ces coefficients induisent des retards différents sur chaque axe.

Dans tous les cas on dira qu’il y a modification de I’état de polarisation.

Dans le cas précédent, le changement de polarisation n’est possible que si 1’onde
incidente n’est pas polarisée TE ou TM, ce qui est une caractéristique des composants a faible
diffusion. A I’inverse, dans le cas d’échantillons fortement hétérogeénes, une onde incidente

TE ou TM peut créer, dans le plan d’incidence, une modification de 1’état de polarisation.
Supposons par exemple que I’onde incidente A soit TE ou s. Elle crée, aprés diffusion, deux
ondes associées a des champs perpendiculaires que I’on notera A et A, avec, en projection
algébrique sur les axes propres :

Ay =Vgs - Ag et A =V A4S (7)
Un détecteur mesurera en conséquence une grandeur proportionnelle a :

2 2 L2 2 2
Pl ]+l =T (vl +hl) ®

Chapitre IV — Ellipsométrie sur champ diffusé : cas des échantillons trés diffusants 133



En présence d’un polariseur orienté TE ou TM et placé devant le détecteur, la mesure

. . . . 2 2 .
sera ainsi proportionnelle uniquement au flux transporté par‘ASS‘ ou ‘ASP , respectivement.

Par contre, si I’axe du polariseur fait un angle  avec la direction TE, les composantes Ay et

Ag, interférent aprés projection sur cet axe, de sorte que I’intensité mesurée sera

proportionnelle a :

I((/I) = ‘ASS .cosiy + A, . sinl,l/‘2
©)
= ‘A;

2 2 2
2 . 2 . ja—
.UVSS‘ .cos" Y +‘VSP‘ .sin” +s1n(2(//) . RG(VSS Ve ))
Dans ce cas, on voit apparaitre une modulation classique en fonction de 1’angle du polariseur,

qui se réduit dans le cas ‘VSS‘ = ‘VSP‘ =V a:

@)=l 45" (1+sin(2p). coss,) (10)

Avec 51 = AVg(Vss ‘VSP)

Par contre, si dans I’angle solide du récepteur, les coefficients v (8) et v, () varient

rapidement et de facon indépendante dans le plan complexe, une intégration dans cet angle

solide fait disparaitre le terme crois¢ :

< Re(VSS .V;,)>:O (11)
Et ’intensité se réduit a :
](l//)=‘A; ’ .(< ‘VSS‘Z > cos’ Y+ <‘VSP‘2 >.sinzl//j (12)

Dans ces conditions, la modulation du signal est fortement réduite quand le polariseur tourne,
et disparait dans le cas particulier ou Vi =V, =V. On parle alors de dépolarisation. Ainsi la

notion de dépolarisation n’est pas un concept contenu dans le modele électromagnétique, mais

est introduite a posteriori pour tenir compte des conditions expérimentales, de facon

Vsp

phénoménologique. Le rapport 7 = est appelé ici coefficient de dépolarisation, et peut

SS
étre défini de fagon analogue pour une onde incidente polarisée TM.

On aura ainsi remarqué qu’une lumiere dépolarisée se confond avec la lumiére naturelle,
pour laquelle on dit que la direction du champ est aléatoire. Dans le cas de la dépolarisation,

ce sont les variations rapides de la direction du champ qui donnent ce caractére aléatoire dont
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la nature dépend de I’angle solide de mesure. Enfin, avec une théorie électromagnétique
rigoureuse, la dépolarisation peut en toute rigueur se calculer en fonction de 1’objet diffractant
et via une intégration sur I’angle solide du récepteur. Cependant, dans le cas d’objets
complexes (scénes en milieu réel par exemple), le calcul rigoureux n’est pas accessible et il
faut se limiter & une approche phénoménologique qui se traite dans le cadre du formalisme de

Miiller.

lll.  EQUATIONS DU MONTAGE POUR LES FORTES
DIFFUSIONS

Considérons a nouveau le montage expérimental en tenant compte des considérations
précédentes. Le champ incident étant polarisé rectilignement (ni TE ni TM), on peut I’écrire

comme :

A" = A5 + A4, (13)
La composante A; génére un champ TE défini comme 4, =V . Ay, et un champ TM défini
comme Ay, =V, . A;. Par analogie, la composante A, génére un champ TM défini

comme A,, =V,, . A,, et un champ TE défini comme A,; =V, . 4;. En conséquence, le
champ résultant apres diffusion est la somme des composantes TE et TM données par :
AS =ASS +APS =VSS 'AS +VPS 'AP

_ _ + +
AP _APP+ASP _VPP 'AP +VSP 'AS

(14)

Ces composantes étant ainsi définies, nous pouvons réécrire les équations de 1’ellipsométrie

en tenant compte du montage expérimental.

1. Mise en équations du montage

Posons tout d’abord, par analogie avec les chapitres précédents :

Vss ZM-GXP(J-SSS) (15)
Vo =N,y exp(j:3,, )
Vep = M-GXP(J'SSP) (16)
Vps = M-GXP(J-SPS)
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Conservons la configuration la plus générale du montage en 1’absence de lame

déphasante. Nous avons vu au chapitre Il que le champ incident s’écrit, apres traversée du

modulateur, comme :

As
=E;.cos (y - o)
Ay

[a.exp (3.8, (t)) + b]
[c.exp (.5, () +d]

Avec :

a =cosScos (t//—,B)

b =sinBsin (B-)
(w-p)

d =cos[sin ((//—,B)

¢ =sinfcos

De sorte que le champ diffusé s’écrit comme :

[a.exp (SM (t)) + b] Ve T [c.exp (j.6M (t)) + d] Vg

[c.exp (j.SM (t)) + d] Vpp [a.exp (j.SM (t)) + b] Vep

Eq
=E;.cos (y - o)
E,

(17)

(18)

Nous conservons la méme configuration du montage utilisée pour les mesures en

. . . 2
spéculaire, c'est-a-dire} =0,y = @= g On peut alors écrireb=c=0,a=d 27. Dans ces

conditions, I'amplitude du champ diffusé par 1’échantillon s'écrit comme suit :

a.exp (j'6M (t)) Vs +dvpg

d-Vpp + a'exp (.]SM (t)) 'VSP

Eq
=E; .cos (y - o).a.
E,

V2

Aprées I’analyseur, I’amplitude du champ s’exprime, avec cos Q= sin (p=7 :

+

A= Ezo .cos(y — a) {( eXP(j-SM (t)) Vss tVps (VPP + exp(j.BM (t)) Vs )}

On exprime alors I’intensité en sortie du systéme :
I 1

E = Z[(VSS +vgp ).exp(j.SM (t)) + (Vps +Vpp )] [(VSS +7, )exp(— j.8y (t))+ (Vps + )]
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Compte tenu de I’expression de Oy et du développement en fonctions de Bessel, on
peut finalement écrire :

I

o =1, +1, sin (Q.t)+ L, cos (2Q.t) (22)
0
Avec
1 2 2 .
I ZZDVSS +VSP‘ +‘I/PS +VPP‘ +2p0.J, .cosé‘}
I,=-J],.p.sind (23)
Lo=J,.p.cosd
Ou pexp(jé_' ) = (Vss + VSP)- (VPS + I7PP) (24)

Ainsi, pour des échantillons fortement diffusants, les équations gardent la méme forme

puisqu’il suffit de remplacer le terme V .V,, par (VSS +VSP). (|7PS +|7PP). On peut donc

travailler comme précédemment avec un terme de phase équivalente & donné par 1’équation
(24). Notons que cette phase équivalente, ou les coefficients de diffusion, peuvent étre prédits
a partir de modeles électromagnétiques rigoureux basés sur la méthode de diffusion intégrale,
qui sont disponibles au laboratoire. Toutefois, nous n’utiliserons pas ici ces mod¢les car seule
I’approche phénoménologique nous intéresse. Par ailleurs, ces modéles mettent en jeu des
calculs numériques trés lourds pour les surfaces a deux variables qui nous intéressent. Enfin,

ces modeles n’existent pas pour les volumes ou pour les multicouches.

Si ’on rajoute la lame dans les équations précédentes, comme pour les mesures

spéculaires, nous obtenons les équations (25), qui seront celles du montage :

I, :TTLUVSS +|/SP‘2 +‘VPS +|/PP‘2 +2p0.J, .cos(d' +5L)}

Io=-1,.T, .p.sin(d +3,) (25)
L,=J,.T, .,O.cos(c)" +5L)

En I’absence de dépolarisation, on a donc & = &, et on retrouve les expressions du
chapitre précédent. Par conséquent, en présence de dépolarisation, on ne mesure pas O mais
0’. Nous allons donner une représentation graphique de ce résultat et en voir les conséquences

sur la mesure.
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2. Influence de la dépolarisation sur les mesures

Nous écrivons a nouveau les coefficients de diffusion de la fagon suivante :

Vss =~/ Nis -eXp(j-Sss )

(26)

Ce qui permet d’introduire les coefficients complexes de dépolarisation Tgp et T ps. Il nous

reste a fixer les taux de dépolarisation et nous supposerons a nouveau, conformément a

I’expérience pour les échantillons étudiés, que leurs modules sont voisins : ‘TSP‘ = ‘T PS‘ =T.

Par conséquent, le calcul numérique fait intervenir les coefficient Ngg et Npp, que 1’on
pourra extraire du modéle perturbatif, ou faire varier de fagon arbitraire. Quant aux valeurs de
phase Osp et Ops, elles seront choisies aléatoirement entre 0 et 270 Tout comme les coefficients
en amplitude, les termes de phase dss et dOpp serons issus du modéle perturbatif ou choisis de
fagon aléatoire. Nous avons choisi de reprendre les solutions du modéle perturbatif dans

lequel nous rajoutons le taux de dépolarisation T et les déphasages aléatoires Osp et Ops.

Nous pouvons maintenant donner une interprétation graphique de ces résultats.

D’aprés la relation (10), les harmoniques du signal mesuré en sortie du systéme sont :
Ig=-1,.T, .p.sin(6 +3,) o
, 7
Lo,=J,.T, .,O.cos(é' +5L)
Avec pexp( jo ) = (VSS + VSP). (I7PS +|7PP). A T’aide des relations (26), nous pouvons

développer cette expression.

,OGXp(jJI ) = ’NSS ) NPP ) (e./-5 +7. (ef~(5ss_5ps) + e./-(‘ysza“ypp))+ 7'2 ) e./-("sza“yps)) (28)

Le premier facteur correspond au terme en 1’absence de dépolarisation, alors que les deux

derniers termes décrivent la dépolarisation. Cette expression se simplifie :
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pexolj& )= Na Moy 10 477 o0 oy

COS(JSS +5P ;5PS _5SP]

15*'5513 ~Ops
e ?

,Oexp(jé-'): ,NSS N, _{ej.a +72 ol +p, _ejf’;} (29)

En notant pour simplifier :

Ou encore :

0, =21 Cos(a_ss + Opp ~ Ops _5SPJ
1 : >
51* = O ~ Ops (30)
5=0%a
2

A T’aide de I’expression (29) et d’une représentation graphique dans le plan complexe,
on peut maintenant voir la relation entre o, & et le taux de dépolarisation € (figure IV.1). Dans
I’expression (29), les déphasages J, et J, sont aléatoires (entre —TT et +T0). De méme,
I’amplitude p, est aléatoire, comprise entre 0 et 2T et égale a T en moyenne comme tenu du

terme en cosinus. De fagon générale, 1’écart entre & et & croit avec T. Pour 1=0,0 =0: la
dépolarisation est nulle. Par contre, lorsque T = 1, les termes issus du modé¢le perturbatif et de

la dépolarisation sont de méme grandeur : le flux diffusé est dépolarisé.

Im
A

Figure 1V.1
Représentation dans le plan complexe de la composante polarisée (en trait plein) et de la
composante dépolarisée (en pointillés).
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3. Simulations numériques

Nous avons réalis¢ des simulations numériques a partir du modele présenté dans le

paragraphe précédent. Pour cela, nous avons tout d’abord recalculé, a I’aide de la théorie du

premier ordre, le déphasage polarimétrique diffusé par un échantillon constitué d’un substrat

de verre d’indice ng = 1,536 (figure 1V.2).

180

(o]
o
!

Déphasage polarimétrique & (°)
[}
o

40 A

20 A

20 30

40 50 60 70 80 90
Angle de diffusion 0 (°)

100

Figure IV.2

Déphasage polarimétrique pour un substrat de verrefaiblement rugueux d’indice ns =

1,536.

A partir de ce résultat, nous avons simulé¢ la présence de dépolarisation en faisant varier la

valeur de T. Le cas T = 0 correspond a la courbe IV.2. A titre d’exemple, nous présentons les

résultats pour T= 0,05, 1=0,4 et T =1 (figure IV.3).
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On constate que la dépolarisation se traduit par une oscillation du déphasage mesuré &’
par rapport au déphasage en ’absence de dépolarisation 8. A partir des simulations, nous
avons calculé ’écart quadratique O entre &’ et & en fonction de T (figure IV.4). L’expression

utilisée est indiquée par la formule (31) ou N représente le nombre de points de mesure en 6.

_ |1 5 )
a-Jﬁz(@. 5) (1)

Pour T = 1, nous avons vu que le déphasage polarimétrique &’ est susceptible de prendre

n’importe quelle valeur dans I’intervalle [-180° ; 180]. L’écart quadratique est donc majoré

par 0, =0, g =125°.

max
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Figure IV.4
Evolution de I’écart quadratique entre O’ et den fonction du taux de dépolarisation T.

Dans le paragraphe suivant, nous présentons les mesures réalisées sur différents

échantillons diffusants, a la fois en surface et en volume.

V. MESURES SUR DES ECHANTILLONS DIFFUSANT
EN SURFACE OU VOLUME

Des composants ayant des hétérogénéités différentes sont ici mesurés et analysés en

regard des prédictions théoriques.

1. Mesures sur des échantillons lambertiens

Nous présentons tout d’abord les mesures d’ellipsométriec et de BRDF sur deux
échantillons lambertiens. Ces échantillons sont ceux utilisés pour étalonner les mesures de
diffusion classique, comme nous 1’avons dit dans le chapitre précédent. Ces échantillons ont
la particularit¢ d’étre trés diffusants: D’intensité totale diffusée (ou Total Integrated

Scattering) est proche de 1. Cela signifie que la quasi-totalité du flux incident est diffusé. Le
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TIS est défini selon la formule (32). Dans le cas ou I’échantillon est supposé isotrope (ce qui

est le cas des lambertiens), c’est a dire / (0, qo) =1 (6?) , on utilisera la formule (33) :

2 2 1(9 ¢)
TIS = 7146 de
(pJ;oe'[o Io
3
TIS =27 | @sin(e).de (33)
6=0 IO

(32)

Ces échantillons ne peuvent pas entrer dans le cadre de la théorie du premier ordre. La

figure IV.5 présente les mesures de BRDF des deux lambertiens. Le lambertien diélectrique

est utilisé pour 1’étalonnage des mesures de diffusion dans le visible (633 nm) et le lambertien

métallique pour les mesures dans 1’infrarouge (1,06 pm). Les comportements angulaires des

deux échantillons, ainsi que leurs niveaux de diffusion, sont trés proches. Nous avons regardé

le comportement du déphasage polarimétrique de chacun, puisqu’une mesure de diffusion en

intensité donne des résultats presque identiques.

Nous ne présentons plus les mesures des harmoniques mais uniquement les courbes du

déphasage polarimétrique O’ en présence de dépolarisation (figure IV.7 et IV.8) et du

coefficient de diffusion N(0) (figure 1V.6) desquelles elles sont déduites. Les mesures

d’ellipsométrie ont été réalisées pour deux incidences d’éclairement i = 0° et i = 60°.

BRDF.cos(6)

1.E+0 —~
PR //\/ ~ . . .
lambertien diélectrique
N
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\~
lambertien métallique N,
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1.E-3 - \
\ —
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1E5
1.E-6 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ;
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Angle de diffusion 6 (°)

Figure IV.5
Mesures de diffusion du lambertien métallique (courbe en traits pointillés)
et diélectrique (courbe en traits pleins), sous incidence nulle.
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Figure IV.6
Mesure ellipsométrique du coefficient de diffusion du lambertien métallique
(courbe en traits pointillés) et du lambertien diélectrique (courbe en traits pleins),
sous incidence nulle. L unité verticale est arbitraire.
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Figure IV.7

Mesure du déphasage polarimétrique du lambertien métallique (courbe en traits pointillés)

et du lambertien diélectrique (courbe en traits pleins), sous incidence nulle.
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Figure IV.8
Mesure du déphasage polarimétrique du lambertien métallique (courbe en traits pointillés)
et du lambertien diélectrique (courbe en traits pleins), sous incidence oblique (i = 50°).

Nous pouvons faire plusieurs remarques. D une part, les mesures du coefficient de
diffusion issues des mesures d’ellipsométrie (figure IV.6) sont en accord avec celles de la
BRDF (figure IV.5). Rappelons que les courbes N(0) ne sont pas étalonnées alors de les
courbes de BRDF le sont. Cependant, le comportement angulaire de chacun des lambertiens

est le méme entre les figures I[V.5 et IV.6

La seconde remarque porte sur la mesure du déphasage polarimétrique des
lambertiens. La ou une mesure de la seule mesure de I’intensité¢ diffusée ne permet pas de
déceler a priori de différence, nous observons deux comportements completement différents.

Sous incidence nulle, le déphasage polarimétrique du lambertien métallique reste
voisin de zéro. Sous incidence oblique, il augmente de 0° a 135° de fagon quasi monotone
lorsque I’angle de diffusion augmente. Dans les deux cas, les oscillations sont tres faibles. Ce
comportement est trés proche d’un échantillon diffusant en surface (au premier ordre), avec

un taux dépolarisation T faible (T = 0,1 d’apres la courbe 1V .4).
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En ce qui concerne le lambertien diélectrique, quel que soit ’angle d’incidence et
I’angle de diffusion, on observe de fortes oscillations angulaires du déphasage polarimétrique,
entre -Tt et +7T (& 2TT pres), soit tout le domaine angulaire, ce qui correspond a un taux de
dépolarisation T proche de 1. Nous étudierons plus en détails ces oscillations dans le
paragraphe consacré aux mesures du speckle. Nos observations montrent que cet échantillon
diffuse a priori dans le volume.

Afin de confirmer ces mesures, nous avons réalisé des mesures de BRDF polarisée. Le
principe est le suivant : I’échantillon est éclairé en lumiére polarisée (s ou p). Apres diffusion
par I’échantillon, on positionne sur le banc un analyseur tournant dont on peut faire varier la
direction . La mesure de BRDF polarisée permet de connaitre I’intensité I(0,) diffusée dans
la direction 0 en fonction de @.

Les mesures de la figure IV.9 ont été réalisées en choisissant un faisceau polarisé
suivant s. L’angle de diffusion 0 est fixe et égal a 20°. La position ¢ = 0° de I’analyseur
correspond a la direction de polarisation s, alors que la position ¢ = 90° correspond a la
direction de polarisation p. Dans ces conditions, nous pouvons extraire les grandeurs

1 (402 O°) =Ng et/ (¢: 90°) = N, . Le taux de dépolarisation est donc égal, par définition a :
N =90°
r= |- = /1(‘” 9(1) (34)
N ](¢ =0 )

Les deux lambertiens exhibent des comportements trés différents. Pour le lambertien

di¢lectrique, I’intensité diffusée est trés peu dépendante de la position @ de I’analyseur : le
flux diffusé est fortement dépolarisé. La mesure nous donne T = 0,88. Dans I’hypothése ou le
flux diffusé serait complétement dépolarisé, on aurait I(@) = cte.

En ce qui concerne le lambertien métallique, I’intensité diffusée est quasiment nulle
pour @ = 90°, c’est-a-dire lorsque le polariseur et 1’analyseur sont croisés. La courbe
correspondante est proche de celle d’un échantillon qui ne dépolarise pas, pour lequel

I’intensité diffusée suit la loi de Malus :/ (¢)=10 .cosz(¢). Le taux de dépolarisation du

lambertien métallique est faible : T = 0,08.
Ces résultats permettent de confirmer de fagon immédiate les taux de dépolarisation

extraits des oscillations mesurées du déphasage polarimétrique.
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Figure IV.9
Mesure de la BRDF polarisée pour les lambertiens métallique et diélectrique
en fonction de la direction @ de [’analyseur, pour une source polarisée suivant s.
L’angle de diffusion @ est fixe, égal a 20° et I’angle d’incidence i est égal a 0°.
L unité verticale est arbitraire.

Ces mesurent mettent en évidence, s’il en est besoin, que la mesure du déphasage
polarimétrique de 1’onde diffusée apporte des renseignements supplémentaires a celle de la
mesure en intensité, puisqu’elle permet une discrimination immédiate des effets de surface et
de volume. En effet, les oscillations mesurées sont proches de 0° pour le lambertien
métallique, pour lequel la diffusion est surfacique. A 1’inverse, les oscillations sont
uniformément distribuées entre —TT et +TT pour le lambertien diélectrique, pour lequel la

diffusion est volumique.

2. Mesure sur un échantillon de polystyrene

Nous présentons maintenant un échantillon de polystyréne hétérogeéne, a la fois en surface
et en volume. Nous pouvons observer que ’origine de la diffusion est a priori double :
surfacique et volumique. Les mesures du déphasage polarimétrique sont présentées en figure
IV.10 sous incidence nulle et en figure IV.11 sous incidence oblique i = 50°. Le déphasage
reste voisin de zéro dans le premier cas et augmente avec 1’angle de diffusion dans le second,

entre 0° et 180°. Ce résultat est encore cohérent avec une diffusion surfacique mais les
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oscillations de la phase sont relativement importantes. Nous pouvons estimer que T = 0,4 et
expliquer cela par la forte inhomogénéité volumique de cet échantillon. Une décorrélation

entre la surface et le volume peut également étre évoquée, comme dans la cas du zérodur.

180

150 +

120

90 + +
60

30

O,

-30 1

-60 4

Déphasage polarimétrique & (°)

-90

-120 -

-150 -

'180 T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Angle de diffusion 0 (°)

Figure 1V.10
Mesure du déphasage polarimétrique sur un échantillon de polystyrene, sous incidence nulle.
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Figure 1V.11
Mesure du déphasage polarimétrique sur un échantillon de polystyrene en incidence oblique.
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Figure IV.12
Mesure du coefficient de diffusion sur un échantillon de polystyrene, sous incidence nulle.
L unité verticale est arbitraire.
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Figure 1V.13
Mesure de la BRDF sur un échantillon de polystyréne, sous incidence nulle.
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Les mesures du coefficient de diffusion (figure IV.12) et de la BRDF (figure 1V.13),
sous incidence nulle, sont encore en bon accord. Le TIS de cet échantillon est voisin de 0,95 :
I’essentiel du flux est diffusé, avec une trés faible composante spéculaire. Le comportement
angulaire de la BRDF est proche de celui des lambertiens, alors que nous observons

cependant un comportement de la phase complétement différent.

3. Mesure sur un échantillon de MgF,

Cet échantillon peut étre représenté comme un substrat d’indice ns = 1,3. L’¢état de surface
des faces avant et arriére est trés satisfaisant, ce qui limite la diffusion de surface (nous
pouvons observer une forte composante spéculaire). La diffusion est essentiellement d’origine
volumique, puisque 1’échantillon est fortement hétérogéne en volume. Les mesures du
déphasage sont présentées en figure V.14 (incidence nulle) et IV.15 (incidence oblique,
1=150°). Dans cet exemple, quel que soit I’angle d’incidence, nous ne pouvons mettre en
é¢vidence de comportement angulaire du déphasage polarimétrique : celui-ci oscille avec une
amplitude proche de 21T en fonction de 1’angle de diffusion, ce qui correspond a un taux de

dépolarisation T élevé (T =1).
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Figure 1V.14
Mesure du déphasage polarimétrique sur un échantillon de Mgk, sous incidence nulle.
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Figure IV.15
Mesure du déphasage polarimétrique sur un échantillon de MgF’, sous incidence oblique.
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FigureIV.16
Mesure du coefficient de diffusion sur un échantillon de MgF, sous incidence nulle.
L unité verticale est arbitraire.
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Figure IV.17
Mesure de la BRDF sur un échantillon de MgF,, sous incidence nulle.

Les mesures du coefficient de diffusion et de la BRDF (figure IV.16 et IV.17) sont
encore en bon accord. Le TIS de cet échantillon est de 0,19. Rappelons que les oscillations
observées sur la courbe N(0) augmentent avec les oscillations du déphasage polarimétrique,

donc avec le coefficient de dépolarisation T.

4. Conclusion

Dans le chapitre précédent, nous avions considéré des échantillons faiblement
diffusants et donc ne provoquant pas de dépolarisation dans le plan d’incidence. Dans ces
conditions, la mesure angulaire du déphasage polarimétrique était « lisse », conformément a la
théorie perturbative qui prédit que ce déphasage ne dépend pas de la microstructure des
composants, mais seulement de 1’origine de la diffusion. Dans certains cas, on a pu constater
des oscillations autour de ce déphasage, qui s’expliquent par une décorrélation dans
I’empilement, ou par une interférence surface/volume, deux cas d’exception ou le terme de
microstructure est réintroduit dans la valeur du déphasage.

Dans ce chapitre consacré aux échantillons fortement diffusants, il a fallu prendre en

compte les effets de changement de polarisation, ou de dépolarisation. On a montré que ceci
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avait pour conséquence de créer des oscillations autour de la valeur moyenne du déphasage,
qui augmentent avec le taux de dépolarisation. La sensibilité est grande et permet ainsi de
détecter de faibles taux de dépolarisation. Par ailleurs, le comportement angulaire du
déphasage nous offre une méthode de discrimination surface/volume validée sans ambiguité
sur des échantillons lambertiens métalliques et diélectriques ; ceci démontre que notre
technique mise au point avec le modele perturbatif s’étend parfaitement aux échantillons

fortement diffusants.

V. Mesures a haute résolution angulaire : ellipsométrie
du grain de speckle

Les résultats expérimentaux qui précedent ont révélé des taux de dépolarisation plus
ou moins marqués, selon ’amplitude des hétérogénéités. Du point de vue théorique, on a vu
que la notion de polarisation est liée aux variations rapides des coefficients complexes de
diffusion dans I’angle solide du récepteur, ici de 0,07°. Pour confirmer cette approche et aller
plus loin dans la compréhension des résultats, nous nous proposons maintenant de résoudre
plus avant I’indicatrice de diffusion, grace a des mesures effectuées a haute résolution
angulaire (0,05°). On parle alors de speckle [51] de I’onde diffusée, et c’est dans ce speckle
que nous analyserons les variations du déphasage polarimétrique. La résolution angulaire sera
réduite pour résoudre entiérement ce speckle dans la limite de la fonction d’appareil, de fagon

a retrouver une approche déterministe ou les effets de dépolarisation ne sont plus a considérer.

1. Définition du speckle : rappel

Le champ diffusé par un composant hétérogeéne (rugosité de surface ou inhomogénéité
de volume) présente des variations angulaires rapides, a la fois en amplitude et en phase. Nous
allons déterminer, en fonction des conditions expérimentales, I’ordre de grandeur de ces
variations angulaires du speckle. On suppose que 1’on reste sur un grain de speckle tant que
les paramétres de 1’onde diffusée (amplitude et en phase) varient peu angulairement.

Pour cela, on appelle L de diametre du faisceau incident, D la distance d’observation
et A et B les deux points extrémes de la surface, donc séparés de la distance L (figure IV.18).
Si I’on se place en un point d’observation Oy, les deux points qui sont susceptibles de produire

la plus grande différence de marche, lorsque I’on change le point d’observation, sont les

Chapitre IV — Ellipsométrie sur champ diffusé : cas des échantillons trés diffusants 153



points A et B. Au point d’observation Oy, la différence de marche entre les points A et B vaut
A; = Ag - Ax. Sachant que la distance d’observation D est bien supérieure a L, on a, d’aprés
des considérations géométriques simples :

N L.sin(6) B L.sin(6)

A, =D et A, =D ,d’ou:

A, = L.sin(8) (35)

Si I’on se place en un point d’observation O, séparé¢ angulairement de O; de la

quantité AB, la différence de marche A, entre les points A et B est maintenant égale a

A, = L.sin(@ + AH) . En développant au premier ordre en A9 :

A, = L.sin(6)+ L.AG.cos(6) (36)
échantillion
£ AN
s B
L i MR T \3<\— ————————————————
E \\\\\\\\\\)Ve \\\\
i D \\\\\\\\7\\\\\\\\\\ Champ de
v B AB ™0 speckle

FigureIV.18
Représentation du champ de speckle diffusé par un échantillon rugueux.

On admet que les points d’observation O; et O, se situent sur le méme grain de

speckle si I’intensité en O; est du méme ordre de grandeur que celle en O,. Or nous avons, en
supposant que I'intensité diffusée en A et en B est la méme /, =1, =,, et en ne prenant en

compte que les contributions des points A et B :
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I = 4I; .COSZ(H'TAZJ

) ., N 7 (VAWEWAN T
L’intensit¢ en O; est donc la méme que celle en O; si y<5 En reprenant les

I :IA+IB+2 IA-IB-COS[Q’];AIJ:‘I'I(?~COSZ(NAA1J

(37)

formules (35) et (36), cette expression est équivalente a L.Af.cosf < % , Soit :

AG< A (38)
2L .cos@
L’ordre de grandeur des variations angulaires du speckle est doncAf, . = #
2L .cos@

Cette égalit¢é montre que la taille du speckle augmente lorsque le diamétre du faisceau
diminue ou lorsque I’angle de diffusion augmente, ce qui est un résultat connu.
Pour notre montage, A = 633 nm et L =2 mm. Aussi, pour 8 = 20°, AB,i, = 0,01° et pour

8 = 80°, ABin = 0,05°.

2. Fonction d’appareil

a. Bande passante
Une surface rugueuse peut étre représentée comme une somme infinie de réseaux

d’amplitudes et de pas variables [21]. Le pas du réseau est défini par C(U) =2n ou O est la
g

pulsation spatiale : g = a—nsin g.

A I’aide d’une mesure de diffusion, nous avons acces a une bande optique de fréquences. Elle

est définie par :

B(/]) = [Vmin , Vmax] — |:Sin/1emin ’ Sil’lfmax :| (39)

L’angle B, est li¢ a I’angle minimum de mesure, pour lequel le faisceau spéculaire se
superpose au champ diffusé. Il est de I’ordre de 3°. Quant a la valeur de By, clle est égale a

, -1 , .
90°. Les fréquences vmax > A~ sont responsables des ondes évanescentes, non accessibles par
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une mesure de diffusion en champ lointain. En terme de pulsations spatiales, la fenétre

fréquentielle s’écrit ainsi :

B'()l):{—.siné? A —} (40)
b. Fonction d’appareil

Maintenant que nous avons donné I’ordre de grandeur de la dimension angulaire du
speckle, il faut vérifier que le banc nous permet d’avoir acceés a ces variations angulaires.
Au chapitre III, nous avons vu que I’intensité diffusée est liée au spectre de rugosité de

la surface (dans le cas de la diffusion d’origine surfacique), par la relation :

16) = c(e)ylo) = clo) ™"

S

2

h(o) 41)

I1 faut cependant modifier cette relation pour prendre en compte deux facteurs. D’une
part, les dimensions du faisceau incident sont finies. Dans notre cas, le faisceau incident est

gaussien. Sa largeur a mi-hauteur est d’environ L = 2 mm. Si I’on note A(x) I’amplitude du

faisceau incident, on doit donc écrire la surface éclairée A~ (x) comme /i’ (x) =h(x). A(x). La

relation (41) s’écrit alors :

2

A

il : o) Ao

1(6)= C(0) T (i) AR = R0

S

Cela a pour conséquence de créer un premier effet de convolution par le paquet d’onde

(42)

incident : la dimension angulaire du speckle dépend des propriétés géométriques du faisceau
incident.
D’autre part, le récepteur posséde une dimension angulaire finie. Aussi, au cours de la

mesure, nous moyennons le signal regu sur I’angle solide dQ du récepteur. Il faut donc écrire :
4 | . nr y2
1(6)= | c(er).T o) o A(a){ dQ (43)
dQ

Dans notre cas, la fibre a un diamétre de 1 mm et est située a 80 cm de 1’échantillon.
Cela correspond a une résolution angulaire de 0,07° ou 1,2.107 sr.

Si I’on veut résoudre le speckle de I’onde diffusée, il faut donc que la variation
angulaire AB, de celui-ci soit supérieure a la taille angulaire du récepteur. Dans le cas

contraire, le récepteur jour un role de passe bas et moyenne le lobe de diffusion :
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I’information sur la surface est donc réduite. Le diameétre angulaire de la fibre utilisée, lorsque
celle-ci est située a la distance D = 80 c¢cm de 1’échantillon, est de 0,07° ; cette valeur est
légérement supérieure a AB,;, = 0,01° trouvée dans le paragraphe précédent.

Théoriquement, on peut donc s’attendre a ce que le récepteur moyenne un peu le
champ de speckle. Cependant, ces résultats correspondent a la valeur A8y, extréme et les
mesures réalisées par la suite montrent que le banc permet effectivement de résoudre

angulairement le speckle.

Nous allons maintenant présenter les mesures a haute résolution angulaire du
déphasage polarimétrique. Les mesures a basse résolution nous ont montré que la dynamique
du déphasage augmente avec I’hétérogénéité du composant, mais nous n’avons pas pu

résoudre ces courbes angulairement, ce qui constitue 1’objectif du paragraphe suivant.

VI. Mesure du déphasage polarimétrique

du grain de speckle

La mesure seule de la BRDF ne permet pas une connaissance compléte du champ diffusé.
Nous avons précédemment étudi¢ le comportement du déphasage polarimétrique sur les
échantillons mesurés en basse résolution angulaire. Nous avons noté, dans le cas des
échantillons dont la diffusion est d’origine surfacique, que le déphasage polarimétrique garde
des valeurs proches de zéro sous incidence nulle et que I’on observe un saut de phase sous
incidence oblique. Les oscillations restent cependant faibles, alors que pour les échantillons
plus hétérogenes, on observe de fortes oscillations. A 1’aide des mesures haute résolution et de
I’étude de la phase du speckle, nous allons voir qu’il est possible de confirmer et compléter

ces résultats.
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1. Mesure haute résolution sur le lambertien métallique

12

Déphasage polarimétrique (°)

‘12 T T T T T
29.5 30.5 315 32.5 33.5 34.5 35.5

Angle de diffusion 0 (°)

Figure IV.19
Mesure du déphasage polarimétrique sur le lambertien métallique, sous incidence nulle.
La résolution angulaire est de 0.05° (approximativement le diamétre de la fibre).
Etude de la répétabilite.

La figure IV.19 correspond a deux mesures successives du déphasage polarimétrique
du lambertien métallique, sous incidence nulle et avec une résolution angulaire en 6 de 0.05°.
On peut d’une part constater la trés bonne répétabilité des mesures, puisque 1’écart de phase
entre les deux mesures est largement inférieur au degré. Le signal mesuré n’est donc pas
bruité mais correspond a une mesure effective. Ensuite, on retrouve le méme résultat que lors
des mesures a basse résolution angulaire. Le déphasage polarimétrique est globalement voisin
de zéro, avec des légéres oscillations dont I’écart type est de I’ordre de 6°. Cette dynamique
ne dépend ni de I’angle d’incidence, ni de ’angle de diffusion. Cela confirme le résultat des

mesures a basse résolution angulaire.

Nous avons complété cette mesure par une mesure du déphasage polarimétrique en
réalisant un scan sur la surface de 1’échantillon. Dans ces conditions, les angles d’incidence et
de diffusion sont fixes: i = 0° et 8 = 20°. Entre deux points de mesure, 1’échantillon est

déplacé d’une quantité Ax perpendiculairement au faisceau incident. La valeur de Ax est la
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valeur minimum permise par le moteur de translation selon x du porte échantillon, soit

Ax =

0,03 mm. Ce déplacement est trés inférieur au diameétre de la surface éclairée, égal a

3 mm. Nous avons effectu¢ la mesure pour 0 < x < 3 mm, ce qui correspond a une translation

compléete de la surface éclairée par rapport a la position x = 0. Le résultat est présenté sur la

figure IV.20. Nous pouvons constater que la dynamique des oscillations est rigoureusement la

méme que pour la mesure précédente : environ 12°. Cela signifie qu’une mesure angulaire en

0 du déphasage polarimétrique est invariante en X, donc que 1’échantillon est stationnaire. On

peut également vérifier qu’aprés un déplacement correspondant a une fraction de la surface

éclairée, le champ de speckle est modifi¢.

Déphasage polarimétrique (°)

2
y AN AT S S
-6
-8
-10
-12 ‘ ‘ \ \ \ \
0 0.5 1 15 2 25 3 3.5

Pas en X (mm)

Figure 1V.20
Evolution du déphasage polarimétrique en fonction du déplacement de 1’échantillon.

2. Mesure haute résolution sur le lambertien diélectrique

Comme nous ’avons vu, le déphasage polarimétrique sur cet échantillon présente de

fortes oscillations. Des mesures a haute résolution angulaire permettent de suivre son

évolution angulaire, pour différents angles de diffusion (figure IV.21).
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Figure IV.21

Mesure du déphasage polarimétrique sur le lambertien diélectrique. La résolution angulaire
est de 0.05°. Les mesures ont été réalisées autour de 8= 5° (a), 8= 20° (b), 8= 35° (¢),
0=150°(d), 8= 65°(e) et 8 = 80° (f).

D’une part, ces résultats valident le fait que la configuration actuelle du banc permet
effectivement de résoudre le speckle. D’autre part, on retrouve bien les oscillations détectées
lors des mesures basse résolution. Il est ici possible de suivre leur évolution d’un grain de
speckle a l’autre. Le comportement angulaire du déphasage polarimétrique décrit
précédemment n’est donc pas « aléatoire » a cette échelle. Les oscillations sont effectivement

trés importantes mais elles peuvent maintenant étre caractérisées par leur dynamique et leur

Chapitre IV — Ellipsométrie sur champ diffusé : cas des échantillons trés diffusants 160



dimension angulaire, bien inférieure au degré. Les six mesures de la figure ne mettent pas en
évidence de différence significative de la dimension et de la dynamique du déphasage en
fonction de la direction d’observation. Cela peut étre dii a la fonction d’appareil, comme
décrit dans le paragraphe V.

I1 faut apporter une remarque a la fagon dont sont présentés les résultats : la mesure des
harmoniques permet de déterminer cos(0) et sin(6). Nous ne connaissons donc & qu’a 2Tt pres,

ce qui explique les sauts de phase observés sur les courbes du déphasage polarimétrique.

Nous avons également réalisé une mesure de stationnarité¢ de cet échantillon, dans les
mémes conditions que le lambertien métallique (figure IV.22). La dynamique du déphasage
est identique aux mesures ci-dessus. Le déplacement Ax pour lequel la variation du déphasage
est significative semble plus important que dans le cas du lambertien métallique. Ce
parametre doit étre li¢ au parametre de la surface ou du volume, parmi lesquels la longueur de
corrélation du profil de surface ou des inhomogénéités de volume. Nous n’avons cependant

pas pour le moment prolongé davantage ces développements.

180
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Figure 1V.22
Evolution du déphasage polarimétrique en fonction du déplacement de 1’échantillon.
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3. Mesure sur des échantillons ayant subi différents polissages

Nous avons enfin voulu voir quelle précision la mesure du déphasage polarimétrique
pouvait nous apporter pour caractériser 1’état de surface d’un échantillon. Pour cela, nous
avons a disposition une série d’échantillons de la sociét¢ WZW, constitués du méme substrat,
mais a des étapes de polissages différentes. Voici les caractéristiques de polissage des trois

échantillons mesurés, que nous appellerons « Ewart » (figures IV.23 4 IV.25).

L’échantillon « Ewart 1 » correspond a I’échantillon présentant la surface la plus
doucie, et I’échantillon « Ewart 7 » a celui présentant la surface la mieux polie. La mesure de
I’échantillon 7 a été présentée dans le chapitre précédent, dans le cadre du premier ordre.

Nous avons observé de faibles oscillations. Ces résultats se retrouvent ici.

10

Déphasage polarimétrique & (°)
.
=
3

-10 T T T T T T
19.9 20 20.1 20.2 20.3 20.4 20.5 20.6

Angle de diffusion 0 (°)

Figure 1V.23
Mesure du déphasage polarimétrique sur [’échantillon Ewart 1.
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Figure 1V.24
Mesure du déphasage polarimétrique sur [’échantillon Ewart 3.
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Figure IV.25
Mesure du déphasage polarimétrique sur [’échantillon Ewart 7.
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On retrouve, dans tous les cas, que le déphasage polarimétrique est globalement
proche de zéro, conformément a la théorie du premier ordre. Cependant, on observe des
oscillations dues a la rugosité de surface.

Dans le cas de I’échantillon Ewart 1, qui n’a subi qu’une seule étape de polissage, la
dynamique de & est de I'ordre de 15°. Il s’agit de I’échantillon présentant la plus forte
rugosité. Pour le second échantillon Ewart 3, intermédiaire, la dynamique du déphasage est de
9° environ. Enfin, la dynamique du déphasage polarimétrique de 1’échantillon Ewart 7, le
plus poli, n’est plus que de 3°.

Nous avons mesuré ces échantillons a I’aide d’un microscope a force atomique (AFM)
afin de connaitre précisément 1’état de surface des échantillons. Les résultats sont présentés en

figure IV.26.

ilxy) {pm)
hlxy} inm)

Figure IV.26
Mesures AFM des échantillons
« Ewart 1 » (a), « Ewart 3 » (b)
et « Ewart 7 » (c)
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A partir des images AFM, nous avons pu calculer la rugosité de surface d de chacun de

ces échantillons. Elle est de 140 nm pour I’échantillon « Ewart 1 », 80 nm pour I’échantillon

« Ewart 3 » et seulement 2 nm pour I’échantillon « Ewart 7 ».

On voit donc que la dynamique du déphasage polarimétrique, ou le taux de

dépolarisation, varie de fagon monotone avec la rugosité de surface des échantillons. En

conséquence, cette mesure pourra fournir une méthode complémentaire de mesure des

surfaces.

La figure IV.27 présente une mesure de stationnarité sur I’échantillon « Ewart 1 ». la

dynamique des oscillations, de 8° est cohérente avec la figure . Une pseudo-période de 0,5

mm semble se dégager.

Déphasage polarimétrique (°)

3

0 0.5 1 15 2 25 3 35
Pas en X (mm)

Figure IV.27
Evolution du déphasage polarimétrique en fonction du déplacement de [’échantillon,
Pour I’échantillon « Ewart I ».

4. Mesure sur un échantillon de polystyrene

La mesure basse résolution a montré que les oscillations du déphasage polarimétrique

¢taient d’amplitude moindre que celles du lambertien di¢lectrique. Nous allons confirmer ce

résultat par une mesure a haute résolution (figure I'V.28).
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Figure IV.28
Mesure du déphasage polarimétrique sur [’échantillon de polystyrene.
La résolution angulaire est de 0.005°.

Cette mesure est en trés bon accord avec la mesure basse résolution. La dynamique du
déphasage est de I'ordre de 70°, intermédiaire entre le lambertien diélectrique et le

lambertien métallique.

5. Conclusion sur les mesures

Ces résultats décrivent clairement les variations du déphasage polarimétrique dans le
speckle résolu de I'onde diffusée, ce qui permet de développer plus avant I’approche
déterministe de la polarisation. Sur une sphére de Poincaré par exemple, on obtiendrait un
nuage de points donnant acces a la quantification de la dépolarisation.

Cette phase résolue dans le speckle apporte une signature nouvelle qu’il est désormais
possible d’exploiter pour une analyse fine des états de surface. En particulier on peut penser a
un étalonnage de la rugosité via I’amplitude du déphasage. Par ailleurs, 1’exploration de la

phase dans un faible domaine angulaire suffit pour une discrimination surface/volume.
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CONCLUSION GENERALE

Dans ce travail nous avons mis au point un dispositif de mesure permettant
I’enregistrement du déphasage polarimétrique de I’onde diffusée dans chaque direction de
I’espace. L’instrument est basé sur une technique d’ellipsométrie faisant appel a un
modulateur de polarisation. Il est aujourd’hui pérenne au laboratoire, installé dans une salle
blanche avec 10 axes motorisés. On pourra penser a améliorer 1’étalonnage de 1’instrument
ainsi que la métrologie de la mesure en intensité, en particulier via I’introduction d’une cellule
de Pockels. Dans tous les cas la mesure des termes de phase a été enti¢rement validée, et nous
avons pu I’utiliser pour différentes applications :

* Dans une premicre étape, notre instrument a été appliqué a I’étude des flux
spéculaires. On a pu montrer comment détecter une couche de transition a la surface
des substrats, sans qu’aucune information ne soit a priori connue sur ce substrat. Cette
détection se fait via la distance mesurée entre les 2 pics de Brewester et pseudo-
Brewster, qui apparaissent en présence d’une lame déphasante. Les résultats ont été
comparés a la tenue au flux de différents types de substrats, dont on sait que les
performances sont étroitement liées a 1’état de surface.

e Dans une deuxiéme étape, I’instrument a été réservé a 1’étude des flux diffusés par des
¢chantillons faiblement diffusants. Ceci nous a permis de confirmer les prédictions
théoriques données par les méthodes perturbatives, a savoir que:

0 Le comportement polarimétrique angulaire de ’onde diffusée ne dépend que
de l’origine de la diffusion. Ceci permet de discriminer sans ambiguité les
effets de surface et de volume, et sans qu’aucune information ne soit requise
quant aux différentes microstructures.

0 Le résultat précédent s’applique aux surfaces et volumes de substrats, ainsi
qu’aux multicouches parfaitement corrélés. Dans le cas d’une décorrélation
progressive, le déphasage se met a osciller autour de sa valeur moyenne, avec
une sensibilité extréme. Ceci nous offre ainsi une caractérisation plus poussée
des filtres optiques.

0 Enfin, d’autres oscillations peuvent apparaitre autour de la valeur moyenne du
déphasage, qui sont caractéristiques de phénomeénes interférentiels entre
surfaces et volumes. Ce phénomeéne original a été clairement observé sur des

échantillons de zérodur.
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De fagon générale pour cette premiere étape, nous pensons que nos résultats sont

uniques et originaux, en regard de notre connaissance de la littérature scientifique.

Nous nous sommes ensuite consacrés a 1’étude des fortes diffusions provoquées par
des échantillons trés hétérogénes. Nous avons montré d’emblée que les résultats précédents
permettaient encore de discriminer sans ambiguité 1’origine de la diffusion, ce qui constitue
aussi un résultat majeur. Par ailleurs, I’influence de la dépolarisation sur les oscillations des
termes de phase a été clairement annoncée et vérifiée. L ’exploitation de ces oscillations peut
conduire a une nouvelle procédure d’étalonnage de la rugosité, ou d’analyse de la
dépolarisation. Enfin, tous ces résultats ont été étendus avec succes pour analyser finement le
speckle résolu dans le champ diffus. Cette mesure permet de décrire la polarisation de fagon

entierement déterministe, et offre de nouvelles signatures des composants.

Nous pensons ainsi pouvoir conclure que ce travail constitue une valeur ajoutée
certaine pour le laboratoire, compte tenu de 1’introduction de la technique d’ellipsométrie, de
I’instrument pérennisé et des ouvertures affirmées quant a la séparation des effets de surface
et volume, a basse et haute résolution angulaire. Enfin, les termes de phase mesurés seront
certainement utiles a 1’équipe pour les problémes de reconstruction en champ lointain, qui
sont traités par ailleurs, a 1’aide d’autres techniques, au sein de 1’équipe SEMO de 1I’Institut
Fresnel. Précisons que deux theses font suite a ce travail au sein de I’équipe MAP2, pour des

applications a la microélectronique et aux signatures polarimétriques.
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ANNEXES

ANNEXE | : THEORIE PERTURBATIVE

1. Diffusion de surface

a. Hypothéses

On considére ’empilement décrit sur la figure 1. Le composant est constitué de N
couches homogenes d’indices n; et d’épaisseurs e;. Chaque interface est décrite par son profil

de rugosité hi(x,y).

air )
interface 0

h, (x, y) ~——~~—~—~_——"interface i

interface N Z

substrat

Figure 1
Définition des parameétres opto-géométriques d'un multicouche pour le modele surfacique.
n; et e; designent respectivement l'indice et l'épaisseur de la couche i.

La hauteur des rugosités de chaque interface est supposée trés inférieure a la longueur d’onde

d’éclairement (hypothése du 1 ordre) :

[A(x,p)|<<A

. . . 2n|»,
Dans I’espace de Fourier, ces relations se traduisent par : T‘h(a)‘ <<1

Dans ces conditions, la résolution des équations de Maxwell, pour le champ diffusé, conduit

au systeme d’équations suivant :
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rot(E) = jopLH + M.&(z)
rot (H) = -jweE + J.&(2)

Le probléme est donc équivalent a la résolution du champ émis par un empilement
parfait (sans rugosité) dans lequel circulent, a chaque interface, des courants magnétiques M
et électriques J. D’un point de vue théorique, les rugosités sont responsables de ces courants et

sont a I’origine du champ diffusé.
b. Solution surfacique

Dans I’espace de Fourier, la solution s’écrit :

(Y, -Y)).E, =], =Y, .zOM, =R,

(Y. -Y)).E."=]. -Y, .zOM, =R.*
Ou Eiidésignent les composantes tangentielles du champ diffusé par I’interface i dans
I’espace de Fourier. Les symboles + et — désignent respectivement les champs diffusés par
transmission et par réflexion. Les termes Y; et Y; correspondant aux admittances complexes

de chaque interface, calculées par récurrence sur les indices effectifs #; de chaque couche.

Les termes source R, dépendent de la polarisation et sont donnés par :

;?: _’;U>

+ -

£ (SS)=a, .cosp . A\,

-(SP) =a, .sing .Agi

*(PS) =-a, .sing .A",

“(PP)=a, .cos¢ .A). -Y,.b. .0.A’
“(PP)=a, .cos@ .A). =Y, .b. .0.A’

=> >

ou A est le champ idéal du champ dans le milieu i1 a I’interface i et la notation (PS) signifie

que le champ diffusé avec la polarisation P est dii a un champ incident polarisé S. Les facteurs

a; et b; dépendent de I’indice et de la rugosité de chaque interface :

a; :jz_}:[(niz+1 _niz)ﬁi

2 2
i
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2. Diffusion de volume

a. Hypotheses

Ici, les interfaces sont supposées rigoureusement planes. Les couches sont supposées

. . . e ey . Ae
inhomogenes. Les variations de la permittivité sont décrites par p(r,z) =|— .
€
air
interface 0
y
—— ______ interface i-1 X
milieu i ;!-r#' B A
""":Ji'-r..‘.._ a!' W .
pi e NS TSR T interface i
interface N
z
substrat

Figure 2
Définition des parameétres opto-géométriques d'un multicouche pour le modele volumique.
pi deésigne [’hétérogeénéité de la permittivité du milieu i.

On suppose ici que les varations relatives de permittivité € pour chaque couche sont faibles :
Ag
‘_‘ = p(r: Z) <<l1
€

Cette condition est généralement vérifiée sauf dans le cas de défaut localisés dans
I’empilement, a 1’origine de discontinuités fortes de la permittivité. De plus, on supposera que
les variations de permittivité sont transverses dans les couches, donc indépendantes de la

coordonnée z :

p(r,z) = p(r)
Dans ces conditions, les équations de Maxwell pour le champ diffusé sont les suivantes :

rot(E) = joiLH
rot (H) =-jweE +J
Le probléme est cette fois-ci équivalent au calcul du champ diffusé par un empilement

parfait dans lequel circulent des courants ¢lectriques volumiques.
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b. Solution volumique

Dans I’espace de Fourier, la solution est :

(Y11 -Y.,)- Ei-l = ET(O) (0 + Yil—l) + E?(ei ).exp(-ja; .e;). (1 - Yi'-l )

(Y, -Y, )El :E?(ei)'(ﬁi -Y )+E?(O)-6Xp('jai ce). (0 +Y,)

A

Ou E,, et E; sont les composantes tangentielles du champ diffusé par le milieu i aux

interfaces i-1 et 1 dans les milieux i-1 et i+1. n; et e; représentent I’indice et 1’épaisseur du

e 2n
milieuiet o, =,/ k! —c° avec k, :Tni le vecteur d’onde.

AL )
Les termes source E, sont donnés par :

~ : k'
Egs(0) =p; .cosp ——F,
20,

2

Eis(e) =5, cosp-‘exp(ia, .¢) G
o.

1

A Al . o i
Eq(0)=p;. Sm¢?l E

2k Al . . . it
Eg (e;) =p; -Sm(”?l exp(jo; . ¢;).G,
AL , Kz .
EPS(O) :'f)i .Sinqﬂ—‘ F:;

2a,
AL , k2 .
Eps(e;)=-p; .Sin¢72(; exp(jo; . €;).G}

1

A Al 1 . Al .
Epn(0)=p; ((112 .cos@+oo,) —F +]p, v, inl
20, 20.

1 1

E;P(ei ) :131 (alz -COSO +GGO)2LeXp(jOLi -€ )G; +Jf)1 Vi Ziexp(jai .€)
. o.

1 1

Ou o, =k; .sini=Xk,.sin i, est la fréquence spatiale. Les termes F' et G' sont donnés par :
F =F'AS+EA
G' =G/A1+G AT,
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Les termes A7 représentent les champs idéaux. Les termes E° et G dépendent de termes

optiques de I’empilement et des conditions d’éclairement.

3. Intensité diffusée

A T’aide des relations ci-dessus, et en appliquant des coefficients de transfert aux champ
calculés, on montre que 1’amplitude de 1’onde diffusée par I’empilement peut s’écrire sous la

forme :

4;(6.9)=

Mz gMz

4;(6.9)=

I
[=}

L’intensité diffusée I = A . A" peut alors s’écrire de la fagon suivante :

1;(6.9)= ZC a,.y,

L’intensité diffusée est une combinaison lin€aire des profils de chaque interface,
corrigés par les termes Cf ou Ci sont des termes optiques qui dépendent de la polarisation et
des conditions d’éclairement et d’observation.

Les V; sont appelés spectres. Dans le cas de la diffusion de surface, V; est appelé spectre de

rugosité et son expression est: y; =— |h; . s est la surface d’éclairement. Pour la

diffusion de volume, le spectre de permittivité présente une expression similaire :

47t .
Yj =_pj(0-)"

Les coefficients a;; sont appelés coefficients d’intercorrélation. Dans le cas du modele
surfacique, ces coefficients dépendant des fonctions de réplication des surfaces. Dans le cas
de surfaces corrélées (identiques), les spectres sont les mémes et O;; = 1. Pour des surfaces
décorrélées, a;; = 0. Pour le modéle volumique, seul le cas de corrélation et de décorrélation
totale (cas le plus probable) des volumes sont en général envisagés. Pour deux couches

composées du méme matériau, on prendra o;; = 1 et pour deux matériaux différents, a; = 0.
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ANNEXE Il : PROBLEMES LIES A L'ETALONNAGE
DES MESURES D’ELLIPSOMETRIE

Comme nous 1’avons vu dans les chapitres II et 1, certains problémes se posent pour
¢talonner correctement le montage, en ce qui concerne la détermination du coefficient de
réflexion ou de diffusion en intensité. Nous allons présenter le cas de la mesure sur flux
diffusé (la mesure sur flux spéculaire se traite de la méme fagon) et montrer que bien que le
coefficient de diffusion N(B) ne soit connu qu’a un coefficient prés, le déphasage

polarimétrique &(0) est, quant a lui, parfaitement déterminé.

Afin de déterminer &(0) et N(0), nous utilisons les six mesures suivantes :

Nous avons vu que pour tenir compte de la configuration du montage lors des mesures
d’étalonnage en transmission, il faut rajouter un terme multiplicatif T; aux expression de A,

B, C et D. Dans ces conditions,

,_C2-T .A?
T;.B>*-D?
tan a _—lé
Y I'B
ABT} +CD
COS(JL):L—C
T, .[AD +BC]
' D*-B’T;
sin(0,)=)] ————
T, .[AD + BC]

Ces formules sont inchangées et les grandeurs J, & et ay restent donc mesurables. Par contre
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L E*+J2F?
- 1J2D2+C2

2 . .
N , qui est donc inconnu.

On peut aussi écrire :
E2+ 2F2

wer, [EETET
J2D2+C2

* F . . . .
Le terme N ne dépend que des rapports Eet % : 1l ne fait pas intervenir les facteurs de

transmission T; ou Ty et est donc connu.

En ce qui concerne le déphasage polarimétrique, les expressions deviennent :

N2 , , NZ
CD_; +EF FP-D*
cos(J):Nl—et sin (0)=1] N L
T—.[CF + DE] o [CF+DE]

1 1
Développons les expression de cos(d) et sin(d) en remplacant N par sont expression en

fonction de N :

2

*2
CD—N"+EF Cy2 F

CF
cos (9= = reE, :fl(ﬁ’fj
=N'[cF+DE] N/~ 141
D DE
E* ., F*
F>-D* —N -

sin (0) =] 5 =]
“N'[CF+DE] N°| = +1
D DE

La mesure du déphasage polarimétrique est donc insensible aux problémes
d’étalonnage puisqu’elle ne nécessite que la connaissance du rapport des harmoniques Q et
2Q) des mesures en transmission et en diffusion.

Aussi, la résolution du systéme des six équations permet de connaitre sans ambiguité

le déphasage polarimétrique mais pas le coefficient de diffusion ou de réflexion.
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Résumé

A partir d’un diffusométre multi-sources (UV-MIR), nous avons développé au
laboratoire un ellipsomeétre basé sur une modulation élasto-optique de la polarisation. Le
premier objectif, par comparaison au montage polariseurs/analyseurs tournants, était
d’améliorer les performances du dispositif, aussi bien en terme de précision que de rapidité.
Les mesures sur champ spéculaire ont tout d’abord largement validé le banc et nous avons mis
en oeuvre une méthode pour détecter la présence de contamination sur un composant, sans
avoir besoin de la connaissance préalable son indice de réfraction.

Dans une deuxiéme étape, nous avons étendu les mesures a la détermination angulaire
du déphasage polarimétrique sur champ diffus. Dans le cas de composants faiblement
perturbés, pour lesquels une théorie électromagnétique au premier ordre est utilisée, cette
mesure permet de discriminer sans ambiguité 1’origine, surfacique ou volumique, de la
diffusion. Nous avons également mis en évidence les effets d’interférences entre ondes
diffusées par les surfaces et volumes, grace a la présence d’oscillations autour de la valeur
moyenne du déphasage, et la sensibilit¢ aux effets de décorrélation verticale dans les
multicouches.

L’étude des composants trés hétérogenes est également abordée dans le détail, en
tenant compte des effets de dépolarisation. Nous montrons comment les techniques
précédentes permettent encore de discriminer les effets de surface et de volume. En particulier
le déphasage polarimétrique mesuré dans le speckle résolu du champ diffus, constitue une
véritable signature des composants. A 1’aide d’une approche phénoménologique, on montre
que I’amplitude des oscillations du déphasage permet d’extraire le taux de dépolarisation
angulaire. De fagon plus générale, la méthode d’ellipsométrie sur champ diffus permet une
scrutation approfondie, tout en ouvrant la porte aux problémes inverses et de reconstruction
en champ lointain.

Mots-clés : ellipsométrie, couches minces optiques, diffusion lumineuse, rugosité de surface,
inhomogénéité de volume, déphasage polarimétrique, couches de passage, multicouches,
speckle, caractérisation, reconstruction, discrimination surface/volume.

Abstract

An ellipsometer based on an elasto optic modulation of polarization has been
developed. Compare to a rotating polarizer setup, the performances, in term of accuracy and
speed, have been significantly improved. Specular measurements make it possible to detect
the presence of contamination on a component, without preliminary knowledge of its index of
refraction.

The measurement of polarimetric phase has been extended to the scattered field. In the
case of components slightly heterogeneous, it is possible to discriminate the source of
scattering (surface or bulk). We highlighted the effects of interferences between surfaces and
bulks, and the sensitivity to cross-correlation effects in the multilayers.

At last, in the case of very heterogeneous components, which require to take cross-
polarization into account, the measurement of the polarimetric phase of the speckle reveals a
specific signature of all components.

Key-words : ellipsometry, optical thin films, light scattering, surface roughness, bulk
heterogeneity, polarimetric phase, transition layers, multilayers, speckle, characterization,
reconstruction, splitting surface/volume.



