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Chapitre 1

Introduction Générale

"I believe that there is some peculiar action of deep pits and crevasses upon light-
waves which it is of great importance to investigate theoretically.[...] Cavities or pits
gave rise to optical phenomena of unique type."” R.W.Wood (1919)

1.1 Contexte scientifique

La lumieére est une onde électromagnétique décrite par les équations de Maxwell.
Celle que 'on voit a I'oeil nu, notamment, est caractérisée par de trés rapides oscilla-
tions (quelques cent mille milliards d’oscillations par seconde). Dans le vide, une onde
lumineuse monochromatique se propage avec une vitesse absolue (célérité) notée c, et
est spécifiée par sa longueur d’onde, généralement notée \.

La branche de I'optique qui considére les problémes de propagation de la lumiére
en termes de rayons lumineux plus ou moins courbés (i.e. qui en ignore 'aspect ondu-
latoire), s’appelle I'optique géométrique. Cette théorie, bien qu’approximative, se fonde
sur de puissants théorémes, comme le principe de Fermat, selon lequel un rayon lumi-
neux suit toujours le chemin dont le temps de parcours est le plus petit.

A partir du moment ou ’on veut étudier I'interaction de la lumiére avec des objets
dont la taille est de ’ordre de la longueur d’onde, ce qui sera notre cas, il faut revenir a
la théorie électromagnétique (Maxwell). Cette derniére peut expliquer tous les phéno-
meénes liés a la propagation des ondes lumineuses, en dehors des processus d’émission
ou d’absorption de la lumiére par la matiére, ce dont rend compte la physique quan-
tique. La nature de la lumiére n’est, en effet, pas complétement déterminée puisque
certains phénomeénes optiques s’expliquent soit par un comportement ondulatoire, soit
par un comportement corpusculaire (en termes de photons); on parle alors de dualité
onde-corpuscule. Cela étant dit, nous nous placerons résolument dans le cadre de la
seule théorie électromagnétique, et traiterons notre probléme d’un point de vue pure-
ment ondulatoire.

Le théoréme d’extinction d’Ewald-Oseen® nous dit qu’'un matériau homogéne réagit
entiéerement a un champ lumineux auquel il est soumis, en annulant a l'intérieur de

Woir Principles of Optics, de Max Born et Emil Wolf (Pergamon Press, 6eme edn, 1991).



lui-méme 1'onde incidente pour la substituer & une autre?, se propageant & une vitesse
moins grande ¢/n, ou n est I'indice optique du milieu alors défini. L’existence de cet
indice explique les phénomeénes de réfraction de la lumiére au passage d’une interface
matérielle.

Les propriétés optiques d’un milieu sont fonciérement liées au nombre et aux pro-
priétés des particules diffusantes qui le constitue, comme l'illustre la formule de Lorentz-
Lorenz?. Le comportement de la matiére, sous I'influence d’un champ, peut étre décrit
macroscopiquement par des relations constitutives qui vont compléter les équations de
Maxwell. Ces relations font intervenir, pour un matériau isotropique, une permittivité
relative e (liée a la polarisabilité électrique des molécules) et une perméabilité relative
v (propriétés de polarisabilité magnétique), ce qui définit I'indice optique n = /g

Pour un matériau non-magnétique, ce que nous considérerons de maniére géné-
rale, u = 1 et la permittivité vaut ¢ = n? C’est une grandeur qui n’est en général
pas constante, mais varie en fonction de la fréquence ¢/\ du champ électromagnétique.
Quand ¢ est positive, I’onde lumineuse peut se propager dans le milieu. Dans le domaine
des basses fréquences, micro-onde, infrarouge, voire visible, les métaux sont caractérisés
par une permittivité négative (caractére réflecteur) ou imaginaire (caractére conduc-
teur) et sont, de fait, opaques & la lumiére. L’énergie lumineuse regue par la surface
métallique est donc renvoyée, du moins en partie, dans des directions éventuellement
multiples (phénoméne de diffusion), sinon absorbée par le matériau (et convertie en
chaleur).

A coté des propriétés optiques liés a la nature du matériau, s’ajoutent celles liées a
la structure géométrique du systéme. La lumiére peut ne pas se propager dans un milieu
diélectrique quand celui-ci est périodiquement agencé, comme dans le cas des cristaux
photoniques, dans leur bande interdite. S’agissant d’un milieu réfléchissant, la structure
d’une surface en donne automatiquement une au champ lumineux qui ’environne. Les
réseaux de diffraction, par exemple, sont des surfaces matérielles présentant un profil
spatial périodique. Le champ électromagnétique réfléchi par ce genre de systéme obéit
alors a des régles de propagation spécifiques : la lumiére est renvoyée dans des directions
privilégiées qui dépendent de I’angle d’incidence, et de la longueur d’onde avec laquelle
on travaille. Les réseaux ont ainsi la remarquable capacité de séparer les différentes
composantes monochromatiques d’un spectre lumineux. Toutefois les réseaux métal-
liques manifestent, outre les phénoménes de diffraction classiques, des comportements
plus singuliers, qui ont longtemps plongé les scientifiques dans la perplexité.

Historiquement, c’est R.W.Wood*, en 1902, qui remarqua le premier des zones d’ex-
tinction imprévues dans le spectre de réflectivité spéculaire des réseaux de diffraction.
Les étroites bandes d’extinction apparaissaient a des fréquences réguliérement espa-

2L’annulation de ’onde incidente résulte d’un contre-champ interne issu des propriétés de polari-
sation (électrique ou magnétique) des particules constituant le matériau (contre-champ induit par des
oscillations de type dipolaires pour un matériau diélectrique, mouvements des charges électroniques
pour un métal).

3Voir Principles of Optics, de Max Born et Emil Wolf (Pergamon Press, 6eme edn, 1991).

“Philos. Mag. 4, 396 (1902). "Uneven Distribution of Light in a Diffraction Grating Spectrum".



cées ou certains angles, et dépendaient, en outre, de la polarisation de la lumiére. Ces
anomalies de Wood, ainsi appelées par la suite, furent en partie expliquées par Lord
Rayleigh® en 1907. Ce dernier avait exprimé, sous forme d’un développement en série,
le champ diffracté par un réseau périodique soumis a la lumiére polarisée. La somme
obtenue (et qui constitue ce qu’on appella plus tard une onde de Bloch), comprenait
des ondes propagatives, et évanescentes : les ordres de diffraction. La disparition ou
I’émergence d’un ordre propagatif devait alors entrainer une redistribution de I’énergie
rayonnée, donc un changement brutal dans la réflectivité spéculaire. Les angles (res-
pectivement les longueurs d’onde) pour lesquels ce phénoméne avait lieu furent appelés
angles (respect. longueurs d’onde) de Rayleigh.

U.Fano® apporta, en 1941, un complément de réponse en considérant I'interaction
de la lumiére avec les électrons du métal : dans le cas de la polarisation magnétique
transverse (champ magnétique colinaire aux sillons d’un réseau), les photons pouvait
exciter des oscillations superficielles de la densité de charge : les plasmons de surface,
que l'on peut percevoir comme des vagues électroniques a la surface du métal. L’énergie
emmagazinée (et partiellement absorbée) au niveau de I'interface métallique impliquait
ainsi une chute de la réflectivité, qui n’était pas attribuable aux ordres de diffraction.

En 1965, Hessel et Oliner” proposérent une théorie plus générale des anomalies de
Wood pour les réseaux métalliques. Ils prédirent notamment qu’une surface a corruga-
tion périodique suffisamment profonde supportait des modes guidés de vecteur d’onde
propre complexe ; ces modes électromagnétiques, existant dans I’'une ou l'autre polari-
sation fondamentale, pouvaient entrer en résonance forcée, a des fréquences spécifiques
bien différentes de celles de Rayleigh, et impliquer des extinctions supplémentaires
dans le spectre de réflectivité du réseau. Les auteurs évoquérent en particulier 1’exis-
tence d’anomalies liées & des résonances électromagnétiques dans des cavités (gravures)
du réseau.

L’idée n’est justement pas nouvelle puisque Wood avait déja observé® des effets trés
colorés sur des films granulaires en sodium et potassium, qui ne pouvaient étre attri-
bués aux phénoménes de diffraction ou d’interférences, mais plutot & un piégeage de
la lumiére dans des crevasses de la surface alcaline petites devant la longueur d’onde.
Wood suggéra d’ailleurs d’étudier le cas du réseau périodique constitués de gravures
rectangulaires (profondes du quart de la longueur d’onde), en référence a I’hypothése
de Lord Rayleigh selon laquelle les gravures étroites pouvaient, a des fréquences défi-
nies, se comporter comme des résonateurs absorbants, de la méme maniére qu’un mur
rigide, perforé de canaux étroits, présentait des propriétés de réflexion résonante, dans
le domaine acoustique®. Ces travaux faisaient ainsi un paralléle entre le fait que le son
soit absorbé par un milieu poreux et I'existence de bandes d’absorption de la lumiére
par des surfaces cristallines rugueuses.

5Proc.Royal.Soc. 79, 399-416 (1907). "On the Dynamical Theory of Gratings".

6 Ann. Physik, 32, 393 (1938) ; J.Opt.Soc.Am. 31, 213 (1941). "The theory of anomalous diffraction
gratings and of quasi-stationnary waves on metallic surfaces (Sommerfeld’s waves)".

"Applied Optics 4, 1275 (1965). "A New Theory of Wood’s Anomalies on Optical Gratings".

8Philos. Mag, 38, 98-112 (1919). "Optical properties of films of sodium and potassium".

9Philos.Mag. 39, 225 (1920). "On Resonant Reflexion of Sound from a Perforated Wall."



Ainsi, sans que le métal soit soumis a quelque potentiel électrique que ce soit,
mais du fait de sa structure particuliére, une interface métallique peut entrer en réso-
nance sous 'impact d’une onde lumineuse. Ces résonances électromagnétiques s’accom-
pagnent alors d’une concentration de la lumiére a la surface, qui n’est pas forcément
détectable en champ lointain. Puisqu’il s’agit d’un couplage opto-géométrique "passif",
les résonances en question ont été qualifiées, parfois, de résonances de "forme" (shape
resonance, en anglais), parmi lesquelles on trouve naturellement les résonances de ca-
vité (pour les structures en creux). Il existe en effet des conditions pour lesquelles la
lumiére se maintient (et s’accumule) dans des zones spatiales pouvant étre trés réduites.

Il parait contre-intuitif que des photons de longueur d’onde \ puissent se localiser
(étre guidés ou piégés) dans des volumes inférieurs & A3, au lieu d’étre rejeté a Iex-
térieur. Ce phénoméne est pourtant optiquement possible dans le cas des structures
métalliques (et parfois des cristaux ioniques) convenablement excitées. Toutefois, il ne
s’agit plus vraiment de photons purs mais d’un mélange de lumiére avec des oscillations
de charge du métal : les plasmons-polaritons de surface, qui possédent, eux, d’autres
propriétés de propagation. La encore, le comportement des ondes électromagnétiques
fait implicitement appel a la théorie corpusculaire de la lumiére!®.

Or on sait que la miniaturisation des dispositifs optiques est fondamentalement
confrontée a la limite de diffraction, définie par le critére de Rayleigh : les dimensions
transverses d’un guide d’onde ou d’une ouverture doivent étre supérieures a la demi
longueur d’onde pour que la lumiére se propage a travers. Mais une fois supportée
par des modes électromagnétiques de surface (plasmons), I’information ou I’énergie
lumineuse peut étre guidée le long de motifs métalliques de taille bien inférieure a la
longueur d’onde du champ incident. Le contournement du critére de Rayleigh est 'un
des grands enjeux de la Plasmonique.

Dans un tout autre registre, la diffusion Raman exaltée en surface, ou effet SERS
(pour Surface Enhanced Raman Scattering), suscite encore un vif intérét sur le plan fon-
damental dans la mesure ot les travaux effectués sur les plasmons de surface semblent
profitables & une meilleure compréhension des phénoménes en question. Découverte
expérimentalement dans les années 70 par Fleischmann et al, ', elle donna naissance
4 une spectroscopie a part entiére'?. Cette derniére utilise le fait que des molécules
déposées sur une surface métallique rugueuse puis éclairées, émettent un signal Raman
extraordinairement fort, ce qui les rend détectables méme en trés faible nombre. Ce
phénoméne remarquable révéla ainsi que le champ électromagnétique, juste au niveau
d’une surface métallique corruguée, pouvait étre des milliers, voire des millions de fois
plus intense que le champ lumineuz incident.

10A basses fréquences, les électrons d’un métal réagissent collectivement sous I’apparence d’une
onde de densité de charge appelée plasmon. I’onde lumineuse (photonique) trouve donc un analogue
(électronique) dans le métal avec lequel elle interagit, ce qui explique la possibilité physique d’un
couplage, qui peut étre traité d’un point de vue purement ondulatoire.

M. Fleischmann, P.J. Hendra et A.J.MacQuillan, Chem.Phys.Lett., 26, 163 (1974). "Raman spectra
of pyridine adsorbed at a silver electrode".

12Cependant, c’est Van DUYNE qui fut le premier (en 1977) & reconnaitre que effet était da &
I’aspect rugueux de surface et non & une plus grande aire exposée.
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Les surfaces rugueuses présentant un effet SERS sont fabriquées empiriquement et
employées de maniére routiniére dans les laboratoires de spectroscopie, mais les méca-
nismes fondamentaux de ’exaltation Raman restent encore mal compris & ce jour, en
dépit des trés nombreux travaux théoriques effectués pour y répondre!3. L’idée souvent
avancée consiste & dire que des amplifications géantes du champ électromagnétique ont
lieu dans des cavités ou des interstices de trés petites dimensions, et seraient suppor-
tées par des plasmons de surface résonnants, ou d’autres modes localisés. Le terme de
"points chauds" (hot spots en anglais), a été introduit a propos pour désigner des zones
spatiales "sensibles", de dimensions plus petites que la longueur d’onde, qui peuvent
emagaziner une grande quantité d’énergie. Leur réalité est d’ailleurs attestée par des
observations expérimentales relativement récentes'*. Le désordre, en surface, serait no-
tamment favorable aux phénomeénes de localisation de la lumiére.

Ainsi, les défauts d’une interface métallique peuvent agir comme des points d’an-
crage de la lumiére, ou se condensent des paquets de photons (en fait, sous forme de
polaritons), de la méme maniére que les électrons peuvent étre piégés dans des puits
de potentiel ou un potentiel périodique. Une rugosité de surface, méme de faible am-
plitude, pourrait donc modifier sensiblement le champ lumineux environnant & cause
des résonances électromagnétiques de multiples petits défauts ayant une certaine géo-
meétrie. C’est un point que nous aborderons pleinement en fin de rapport.

Toujours est-il que la possibilité de produire et de controler des points chauds, c’est-
a-dire de confiner quantitativement la lumiére dans des espaces de taille sub-longueur
d’onde, suscite un intérét trés fort de la part des chercheurs. Pour appréhender théori-
quement la question, en vue d’applications directes (que ce soit en télécommunication
ou en biologie), il est nécessaire d’attribuer au défaut de surface une géométrie-type
pertinente, accessible aux technologies de fabrication, et d’en étudier le comportement
électromagnétique. Le cas des cavités (gravures) de profil rectangulaire est celui que
nous avons choisi.

L’idée générale est qu’en les structurant artificiellement (et convenablement), les
surfaces métalliques deviennent fonctionnelles (capteurs, nano-antennes, dispositifs a
spectroscopie locale). En tant qu’interfaces entre la lumiére et le métal, elles conjuguent
les effets photoniques et électroniques sur des échelles éventuellement sub-longueur
d’onde. Le pont qu’elles tracent potentiellement entre I'optique intégrée et les circuits
électriques ouvre de nouveaux champs d’action, trés prometteurs. C’est dans cette
actualité scientifique que s’inscrit cette thése.

13M.Moskovitz, Reviews of Modern Physics, Vol 57, No 3, Part I (July 1985) ; A.Otto et al, J.Phys. :
Condens.Matter 4, 1143 (1992).

14Samuel Grésillon et. al, Phys.Rev.Lett. 82, 4520 (1999). "Experimental Observation of Localized
Optical Excitations in Random Metal-Dielectric Films"



1.2 Présentation du sujet de thése

Comme l’'indique le titre du rapport, mon travail a eu pour objet de comprendre et
de maitriser les mécanismes fondamentaux de localisation et d’exaltation de la lumiére
sur des surfaces métalliques corruguées, dont les indentations géométriques sont de
dimensions sub-longueur d’onde. Nous nous intéressons en particulier aux structures
unidimensionelles lamellaires, i.e. des surfaces (infinies) gravées de sillons ou cavités
de profil rectangulaire. Ce choix est justifié par le fait qu’il s’agit de systémes modéles,
bien controlés a la fois sur le plan théorique et expérimental.

Le principe est d’étudier la réponse optique de ces micro/nano-structures lors-
qu’elles sont excitées par une onde lumineuse, plane monochromatique et polarisée
(visible ou infra-rouge), dont la longueur d’onde est supérieure, voire trés supérieure,
a la taille des cavités. Le flux lumineux est considéré constant dans le temps (régime
permanent). En observant alors ce qu’on obtient loin du systéme (spectre du champ
réflechi ou transmis), conjointement & I’analyse de ce qu’il se passe au niveau de I'in-
terface (résonances du champ électromagnétique local), on peut établir une corrélation
entre les phénomeénes en champ proche et les propriétés du systéme en champ lointain.

Un travail analytique systématique, permet de faire ressortir un ensemble de for-
mules simples donnant les grandes tendances comportementales du systéme, et de cer-
ner les paramétres physiquement pertinents qui gouvernent les phénomeénes de réso-
nance responsables des exaltations locales. Le but est alors de jouer sur ces grandeurs
pour controler aussi bien le confinement spatial de la lumiére que les amplifications
du champ. La recherche des conditions de plus forte exaltation tiendra un réle cen-
tral. Les résultats peuvent déboucher sur des applications technologiques intéressantes,
notamment dans les domaines spectroscopique et opto-électronique. Nous ne considé-
rons cependant que des matériaux non-magnétiques, en ’occurrence des métaux nobles
(comme 'or et Pargent).

Les travaux présentés sont essentiellement théoriques. Notre démarche scientifique
peut étre synthétisée de la maniére suivante : le probléme électromagnétique étant posé,
on pousse le calcul & la main aussi loin que possible, avant d’effectuer les simulations
numeériques. Le travail analytique est éventuellement approfondi pour expliquer ou ca-
ractériser les phénomeénes observés numériquement. Enfin, des expériences sont menées
pour valider les prédictions théoriques. Cependant, les travaux (récents) rassemblés
dans ce document n’ont pas tous leur illustration expérimentale.

Il est important de souligner que le traitement mathématique du probléme s’effectue
grace & une approche exclusivement modale. La méthode modale, dont il est question
tout au long du rapport, consiste a chercher les modes propres du champ électroma-
gnétique au sein d’une structure donnée (modes guidés, évanescents, liés, surfaciques,
etc). La réponse optique du systéme est alors mise en relation directe avec 1'excitation
plus ou moins efficace de ces différents modes.

Précisons également que les structures métalliques lamellaires sub-longueur d’onde
présentent une plus grande richesse de comportement lorsqu’elles sont excitées par un



champ polarisé Transverse Magnétique (TM), du simple fait que cette configuration
implique, outre les phénoménes de diffraction pure, le couplage de la lumiére avec les
plasmons de surface du métal. Aussi est-ce la raison pour laquelle nous n’avons consi-
déré que cette polarisation.

Le rapport est divisé en trois grandes parties, comprenant 2 a 3 Chapitres chacune.
Le lecteur trouvera une bibliographie & la fin de chaque chapitre, ainsi que des com-
pléments ou des éléments de démontration dans I’Annexe.

La partie I expose, dans un premier temps (Chapitre 2), les concepts fondamentaux
du probléme électromagnétique que nous considérons. Aprés une bréve présentation
des plasmons de surface, qui sont & la base de la physique contenue dans ce rapport, je
rappelle le principe du développement modal. Le Chapitre 3 décrit les phénomeénes de
résonance électromagnétique dans un systéme simple : une cavité sub-longueur d’onde,
isolée, ou itérée périodiquement (réseau). On verra pourquoi la lumiére peut se concen-
trer dans de tels motifs avec des intensités supérieures, parfois de plusieurs ordres de
grandeur, & celle du champ incident. Ces rappels détaillés et actualisés sont nécessaires
pour aborder les parties II et III, sachant que ces derniéres sont relativement indépen-
dantes 'une de I'autre.

Les travaux théoriques constituant la partie IT (Chapitres 4 et 5) ont été établis
dans le cadre de la méthode modale "restreinte", qui fait appel a des approximations
valables pour les matériaux de permittivité diélectrique fortement négative dans le do-
maine spectral considéré (en l'occurrence 'infra-rouge, pour 'or ou 'argent). Cette
partie propose d’explorer les nouvelles résonances, particuliérement intenses, qui se
produisent dans des arrangements de gravures plus complezes. Le controle effectif du
confinement de la lumiére sur des échelles sub-longueur d’onde sera illustré et discuté.
On considérera également la relation entre les propriétés de symétrie de la structure
meétallique et les effets de localisation. Enfin, des expériences sur des réseaux a plusieurs
cavités par période permettent d’étayer un certain nombre de prédictions.

La partie III, divisée en trois chapitres, traite des réseaux dans le cadre, cette fois,
de la méthode modale ezacte, en vue d’étudier la réponse électromagnétique de trés
petites géométries, surtout dans le visible, ce que la méthode restreinte ne permet pas.
Nous nous intéresserons uniquement aux propriétés optiques des réseaux meétalliques
(toujours en polarisation TM), bien que la permittivité des matériaux puisse étre a
priori quelconque. Les Chapitres 6 et 7 exposent respectivement le formalisme modal
et ’exploitation numérique proprement dit. L’accent sera d’ailleurs mis sur la caracté-
risation des modes propres (interprétation physique). Le chapitre 8 final peut étre lu
presque indépendamment de tous les autres; il porte sur ’étude de réseaux trés forte-
ment sub-longueur d’onde. Cela nous permettra de donner une explication plausible du
phénoméne d’absorption optique anormale dont les premiéres observations remontent
a prés de 30 ans, sans avoir eu d’explication satisfaisante a ce jour. Des exaltations
géantes, dans les cavités du réseau métallique, seront également mises en évidence, ce
qui nous permettra de discuter du lien entre ’absorption anormale et ’effet SERS.



A ce jour, une partie des travaux de thése ont fait ’objet de trois publications :

— J. Le Perchec, P. Quémerais, A. Barbara, and T. Lopez-Rios, Phys.Rev.Lett. 97, 036405
(2006) "Controlling Strong Electromagnetic Fields at Subwavelength Scales"

— P. Quémerais, A. Barbara, J. Le Perchec and T. Lopez-Rios, J.Appl.Phys. 97, 053507
(2005). "Efficient excitation of cavity resonances of subwavelength metallic gratings"

— A. Barbara, J. Le Perchec, P. Quémerais and T. Lépez-Rios, J.Appl.Phys. 98, 033705
(2005). "Experimental evidence of efficient cavity modes excitation in metallic gratings
by attenuated total reflection"

Nota Bene : Tous les champs électromagnétiques calculés ici ont une dépendance
temporelle harmonique, en e~**, ol w est la pulsation en rad.s~!. Les constantes di-
électriques £(w) des métaux ont été calculées a partir des tables du Handbook of Optical
Constants of Solids (E.D.Palik, Academic Press, New York, 1985). Le lecteur trouvera
en Annexe, page 217, des informations générales sur la constante diélectrique, ainsi que
des tableaux de valeurs pour l'or, I’argent et I’aluminium. Les spectres de réponse se-
ront généralement représentés en fonction du nombre d’onde 1/\ (en cm™'). L’ Annexe
contient un tableau donnant 1’équivalent de cette grandeur en longueur d’onde ou en
fréquence, ce qui peut étre utile. Re(z) et Im(z) signifient, respectivement, la partie
réelle et la partie imaginaire de z. Enfin, C (respectivement R) désignera 1’ensemble
des nombres complexes (resp. réels).
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Chapitre 2

Fondamentaux du Probléme
Electromagnétique

2.1 Quelques rappels sur les plasmons de surface

Les plasmons de surface sont a la base des phénoménes physiques étudiés tout au
long de cette thése. Cette section rappelle les notions essentielles & leur sujet. Pour
plus de détails, le lecteur se référera au livre de Raether [1]. On trouvera également de
nombreux éléments d’information, de démonstration (& partir des équations de Max-
well), ainsi qu'un panorama d’applications, dans les livres [2] [3], et 'article de revue [4].

Un métal est un cristal d’ions baignant dans une mer d’électrons libres, ce qui en
fait un plasma, électriquement neutre, ou seules certaines charges négatives (électrons
de conduction) sont mobiles. Un plasmon quantifie une oscillation collective du gaz
d’électrons, qui peut étre soit longitudinale (plasmon de volume), soit transverse (plas-
mon de surface, en bord de métal).

Toute interface plane entre un milieu diélectrique, de constante relative positive
g4 = n2, et un milieu (non-magnétique) de constante diélectrique négative €, (métal)!,
posséde un mode propre électromagnétique confiné au voisinage du dioptre, qui n’est
autre que le plasmon de surface. Ce mode est décrit par la relation de dispersion :

por _ @ EqEm(w) avec k. — \/k?eq — k2 dans le diélectrique
@ y
¢\ €d+em(w) \/ k?em — k2 dans le métal

Ot w = ck (avec k = ng®*) est la pulsation de Doscillation dans le temps, et X la
longueur d’onde d’excitation dans le vide.

La relation k%P (w), représentée qualitativement en Figure 2.1, réalise une bijection
entre les vecteurs d’onde k, > 0 et 'intervalle fréquentiel [0, ws,|, ol wy, est la pulsation
de résonance du plasmon de surface. A cette fréquence, k, >> 0 et la pente de la

'Les plasmons n’existent pas dans le cas d’un métal parfaitement réflecteur, quand ¢,, = —oo. Si
em €tait fortement imaginaire, on serait plutot dans le régime des ondes de Zenneck-Sommerfeld [5].
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courbe de dispersion tend asymptotiquement vers 0, c’est-a-dire que la densité d’états,
en surface, devient trés grande?. La pulsation wy, est telle que |&,,(wsp) = —24| 3

Cone de lumiere

~— Ligne de lumiere

K o)/
oy
Diélectrique A _ O O 4SSO
k

- | ik x= [k, ly w
O A T 2 N
SR TN T 1
+ - o+ - 3 - % = |Hz] Plasmon de Surface

Métal (plasma)

k

X

F1G. 2.1 — A gauche, schéma du champ électromagnétique et des charges associées & la propagation
d’un plasmon de surface, caractérisé par des vecteurs d’onde k, et k,. Le champ est polarisé TM. La
dépendance exponentiellement décroissante de H,, au milieu, traduit le caractére localisé du champ &
la surface. A droite, courbe de dispersion du plasmon d’une interface plane. La courbe est située sous
le cone de lumiére (k, > w/c) : le plasmon n’est pas radiatif, ni excitable par la lumiére propagative.

Un plasmon de surface est décrit par une onde se propageant (avec un certain
amortissement) le long de 'interface métal/diélectrique, et qui s’atténue de maniére
exponentiellement décroissante de part et d’autre de I'interface, mais plus rapidement
du coté métallique (on peut définir une "épaisseur de peau" des plasmons de surface).
A cette onde est associée (voir Figure 2.1) une distribution superficielle des charges,
dont le signe alterne d’autant plus rapidement que k, est grand *.

Grandeurs caractérisant un plasmon de surface pour une interface argent/air (exemple) :
Aspp &~ 340nm (3.65¢V). A X = 500nm (20000cm 1), la longueur typique de propagation?,
suivant x, est de 12um, avec une extension spatiale (suivant y) de 220nm co6té air et 25nm
coté métal. A A = 1um (10000cm 1), la longueur de propagation vaut de 222um, avec une

extension d’environ 1y m c6té air et 23nm co6té métal.

Les plasmons de surface peuvent étre excités, soit par un bombardement d’élec-
trons (venant de ’extérieur), soit, dans certaines conditions précisées au paragraphe
suivant, par la lumiére quand celle-ci est polarisée Transverse Magnétique (champ ma-
gnétique perpendiculaire au plan d’incidence)®. L’entrée en résonance des plasmons

2En fait, le vecteur d’onde k, est limité par un vecteur de ’ordre de kr = f—g ol Ap est la longueur
d’onde de Fermi du métal. Pour des vecteurs de cet ordre, on excite les paires électron-trou du métal,
les oscillations collectives du gaz électronique s’effondrent.

3Notons que les plasmons de volume ont, eux, des énergies > hws,

4Aux basses fréquences, le plasmon de surface a un moment %, proche de celui de la lumiére, il
a un comportement de type photon (tout en restant une onde de surface). Aux hautes fréquences, le
plasmon de surface, de grand vecteur d’onde k, >> k, revét un caractére davantage électronique.

Sles longueurs caractéristiques sont données par les inverses des parties imaginaires des vecteurs
d’onde k, et k, du plasmon de surface. Valeurs de la constante complexe € 44(w) tirées de [6].

6Un autre point de vue est de dire que ces ondes de surface correspondent & 1’existence d’un pole
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s’accompagne alors d’une ezaltation de l’intensité du champ au niveau du dioptre (lo-
calisation d’énergie). Le cas de 'excitation optique, toutefois, implique un couplage
entre les photons incidents et les électrons du meétal, c’est pourquoi les plasmons exci-
tés par la lumiére sont souvent appelés Plasmon-Polariton de Surface (S PP en anglais).

Dans cette thése, nous n’aurons affaire qu’a des plasmons de surface excités optique-
ment. Comme kP > k, le vecteur d’onde £, est imaginaire : ce ne sont pas des modes
propres radiatifs (le champ est évanescent dans le sens perpendicualire a la surface). On
ne peut donc pas, a priori, les exciter avec une onde lumineuse plane propagative (dont
le k/; < k). 1l existe cependant deux moyens de contourner le probléme : i) soit par
I'excitation d’une onde évanescente (telle que k;; > k), toujours polarisée TM (confi-
guration de Réflexion Totale Frustrée ou Attenuated Total Reflexion [7| par exemple),
ii) soit par I’ajout d’un pseudo-moment, dii & la structure de U'interface métallique (via
un réseau périodique ou plus généralement via une surface rugueuse).

2.2 Profil des structures étudiées et méthode modale

La Figure 2.2 montre le profil général des structures étudiées au cours de cette
thése. Il s’agit d’une collection de rainures & profil rectangulaire, gravées dans une
surface métallique. Ces rainures (ou cavités) sont dites ouvertes si leur fond n’est pas
métallique. On étudiera aussi bien une cavité isolée qu'un nombre n de cavités, arran-
gées périodiquement ou non.

Le probléme est de calculer le champ électromagnétique dans tout ’espace. Dans un
premier temps, il est naturel de décomposer le systéme global en trois régions spatiales,
notées I, II et III, comme c’est indiqué en Figure 2.2.

L’orientation des axes du repére cartésien sera le méme dans tout ce rapport.

— la région I, dite région d’incidence ou de réflexion, de constante diélectrique re-
lative e; = 1 (air ou vide), comprend le champ incident (venant des y > 0, avec
un angle d’incidence 6) et le champ réfléchi par la surface corruguée.

— la région II, zone stratifiée ou alternent des portions métalliques (de constante di-
électrique ¢,,) et diélectrique (de constante £,), selon 1’arrangement des rainures.

— la région III, de permittivité relative e;;; (métallique ou non), dite région de
transmission.

Les travaux contenus dans ce rapport reposent essentiellement sur la physique des
plasmons de surface. Leur excitation dans de telles structures requiert d’exciter le sys-
téme avec un champ lumineux polaris¢e TM (ou P, selon les conventions) : k est le

dans les coefficients de réflexion de Fresnel d’une interface métal/diélectrique. Un tel pole n’apparait
qu’en polarisation TM (pas en TE).
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F1G. 2.2 — Schéma général des structures métalliques étudiées : surface plane infinie, flanquée de
rainures rectilignes de largeur notée w et de profondeur notée h. Le champ incident est polarisé TM.
En-dessous : vue en coupe d’une gravure, appelée aussi cavité. Le champ interne 3 la région (II) sera
décrit par un développement modal.

vecteur de propagation, le champ E est compris dans le plan d’incidence (z,y), et le
champ H, est colinéaire auz rainures (Figure 2.2). L’angle d’incidence sera noté 6.

Dans un deuxiéme temps, il s’agit d’exprimer les champs dans chacune de ces trois
régions, puis de les raccorder entre eux en appliquant les conditions aux limites appro-
priées (équations de Maxwell) au niveau des interfaces (I/II) et (II/III).

On sait que le champ électromagnétique doit obéir & une équation de Helmholtz
Au + ek?u = 0, dans chaque zone homogéne du systéme.

Les régions I et III sont homogénes. On peut décomposer le champ électromagné-
tique sur un continuum d’ondes planes, sous la forme d’une transformée de Fourier
généralisée :

+o0
HI ou III _ / F(Q)el(Qquy)dQ avec Q2 + q2 _ ]{52

—00

ot k = (2m)/\ et A la longueur d’onde d’excitation dans le vide.

Lord Rayleigh [8] a montré que si la région IT est occupée par un réseau d-périodique,
le champ réfléchi (ou transmis) par le réseau peut directement s’écrire comme une
somme discréte d’ondes planes pseudo-périodiques (ondes de Bloch) :

"Le développement de Rayleigh contient donc déja des conditions aux limites implicites (interfaces
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avec 7, =sinfd + n3, et 42 + 32 = 1. On reviendra sur ces expressions au Chapitre 3.

La région II, en revanche, est structurée. Le champ électromagnétique doit donc res-
pecter des conditions aux limites internes a cette région. L’application de ces conditions
(i.e. la continuité des composantes tangentielles au niveau des interfaces verticales) im-
pose alors au champ d’adopter des comportements spécifiques. On obtient en fait une
base de modes propres, sur laquelle le champ peut se décomposer : c’est le dévelop-
pement modal®. 1l dépend des paramétres géométriques, de la polarisation choisie et
des constantes diélectriques. La recherche des modes propres du champ dans la région
IT constitue le noyau de notre probléme électromagnétique et sera détaillée en section
suivante. On verra notamment, au paragraphe 2.3.2, que leurs constantes de propaga-
tion doivent vérifier une équation transcendante.

Lorsqu’un des modes entre en résonance, son poids devient prédominant dans le
développement modal ; le champ ressemble alors essentiellement a la structure spatiale
du mode résonnant. C’est en ce sens que la méthode modale permet de comprendre la
réponse optique du systéme car elle permet d’attribuer les effets observés aux modes ex-
cités. Nous verrons qu’en polarisation TM, il existe deux catégories de modes propres :

1. les ondes surfaciques, présentes aux interfaces horizontales du systéme, parmi
lesquelles on trouve les plasmons-polaritons de surface.

2. les modes de cavité, supportant un champ confiné dans les rainures, impliquant
les plasmons des parois verticales.

Enfin, dans ’ensemble des modes propres d’une (ou de plusieurs) cavité(s) métal-
lique(s) de largeur sub-longueur d’onde, le mode fondamental tiendra, de loin, la place
principale; au point qu’il nous sera permis de ne retenir que lui dans notre approche
analytique. Nous pousserons alors autant que possible le travail calculatoire (simplifi-
cations, développement limité, etc), démarche qui se révélera féconde pour expliquer la
physique sous-jacente.

2.3 Développement modal du champ autour d’une
fente métallique

Afin de bien comprendre en quoi consiste le développement modal, nous allons trai-
ter le probléme fondamental d’une cavité isolée, en polarisation TM. Le but de cette
section est donc d’exprimer le champ électromagnétique dans la région (II), correspon-
dant, ici, & une couche métallique infinie perforée d’une rainure unique.

I/II et II/1IT périodiques, et condition d’ondes sortantes).
8En fait, le développement de Rayleigh est également un développement modal.
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2.3.1 Equations électromagnétiques

Pour dégager le comportement du champ autour d’une cavité (ou d’une fente, si
on travaille en transmission), il n’est pas utile de savoir ce qui se trouve exactement
au-dessus et en-dessous du motif. La recherche du développement modal est, en effet,
indépendante de la profondeur de cavité h. Il s’agit donc de trouver les modes propres
d’une strate diélectrique de largeur w, tenaillée entre deux blocs métalliques.

:: y zone d’étude
X
z

notations des vecteurs d’onde :

1 2 3 - -
@) ) ©) | =AY
€ gq € h kx (2= o X
W

F1G. 2.3 — Schéma, en coupe, d’une cavité métallique isolée, symétrique, de largeur w et de constante
diélectrique €4. La constante du métal est notée ¢,,. La zone d’étude utile au développement modal
est découpée en 3 sous-régions notées (1),(2),(3). A droite figurent les vecteurs d’onde des champs
dans chaque sous-région. Le vecteur k, se conserve dans toute la zone d’étude.

La démarche consiste d’abord & séparer, naturellement, la région (II) en trois sous-
régions, indicées (1), (2) (3), comme le montre la Figure 2.3. Les champs électroma-
gnétiques E et H vérifient I’équation de Helmoltz, dans chaque sous-région définie :

Aii + k2e,,ii =0 dans les régions métalliques (1) et (3)
et AU+ k*c4u =0 dans la région diélectrique (2)

Avec k = 27” =w/c. Ici, @ = u(x,y, z) représente aussi bien F que H.

Suivant ’orientation des axes fixée, et considérant uniquement la polarisation Trans-
verse Magnétique, la connaissance du seul champ magnétique H, suffit & résoudre le
probléme en sa totalité, puisqu’alors H, = H,(z,y), H, = H, = 0= E,,

et y

T p— p—
wepe, Oy wepe, O

€, représente ici la constante diélectrique relative du milieu o1 on se place.

En plus des équations de Helmholtz, les champs doivent obéir aux conditions aux
limites au niveau des deux interfaces verticales. Ces conditions sont, en polarisation
TM, la continuité des champs magnétiques et électriques tangentiels (H, et E,) :

1 oHW 1 0H?

HWL a2
- | Em OX |x:_“’/2’y gq Ox |x:_w/2’y

— Hg®
r=—w/2,y ~ Hz |z:—w/2,y
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1 0H? 1 OH®)

(2 et 20 it 2
H z=w/2,y €4 or |z:w/2,y_€m or ‘z:w/Q,y

z |:c=w/2,y

— 1)

Ou HY correspond au champ magnétique de la région j = 1,2 ou 3.

La géométrie rectangulaire nous autorise a chercher des solutions par la tech-
nique de séparation des variables, c’est-a-dire des champs écrits sous la forme générale
u(z,y) = X(z) - Y(y). Les relations de continuité conduisent a la nécessaire conser-
vation du vecteur d’onde k, au passage des interfaces verticales. On notera ce vecteur
k, = A| (& différencier de la longueur d’onde A). On a alors Vo € R et Yy € [—h, 0],

HY(z,y) = (A1 + Bie™7).(C1e™™ + Dye ™) )
H(2) (.CE, y) = (Ageiaz + 326—iaz)'(026iAy + Dge_iAy) (22)
H® (2,y) = (A3" + Bse™7).(Cse™ + Dye™™)

Avec

a = k?cq — A? (= k, dans la région (2))
B = Vk?e,, — A? (= k, dans les régions (1) et (3))

A ce stade, nous n’avons rien supposé sur le paramétre w. D’autre part, A est a
priori quelconque. Supposons, pour simplifier, que la constante du métal ¢, est réelle,
purement négative (en toute rigueur, s’agissant de métaux conducteurs, ¢, est com-
plexe, ce qui implique un amortissement supplémentaire). Les ondes électromagnétiques
ne peuvent se propager dans la cavité, suivant y, que si A2 > 0, i.e. A réel. Selon le
domaine d’appartenance de A2, on peut intuiter I’allure des ondes décrites par les ex-
pressions générales des champs ci-dessus. La Figure 2.4 en détaille le comportement
dans le plan transverse (x,y) du systéme.

Comme ¢,, < 0 ici, Le vecteur 3 peut étre réel ou imaginaire’. Or, pour avoir
un sens physique, les ondes présentes dans les régions métalliques ne doivent jamais
diverger quand * — 400 : une discussion s’impose donc tout naturellement sur la
nature de 3, et chemin faisant, nous allons faire émerger les deux grands ensembles
de modes propres de notre systéme élémentaire : les modes liés ([ imaginaire) et les
modes diffusés (3 réel).

2.3.2 Modes liés : ’équation aux valeurs propres

D’aprés ce qui vient juste d’étre dit, commencons par traiter le cas ou : (3 est
imaginaire, i.e. A? > ks, (avec €,, < 0). Les exponentielles divergentes, dans ( 2.1) et
( 2.3), doivent étre abolies : A; = 0 = Bs. Il ne peut s’agir que d’ondes évancescentes
suivant x en pénétrant dans le métal. Suivant y, elles peuvent étre guidées, ou non.
Les relations de passage précédemment écrites nous rameénent a un systéme basique a
4 équations et 4 inconnues, dont le déterminant doit étre nul pour que les solutions

9N.B. : la racine d’un nombre complexe n’est pas définie de maniére univoque. On conviendra
toujours que z'/2 = /|z[e="9(:)/2_ Si q est positif, v/ —a = i/a
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@) - ©
S -
AN &l & | Em

MODES GUIDES -— MODESDIFFUSES ——~

: EN SURFACE
€ | €m
2 d 0
k)2 | | -
évanescent/ x cavité : prop / x E cavité : prop / x propagatif/ x
métal : évan/x ' métal : évan/x
propagatif /y propagatif /y X évanescent /y évanescent /y

® ©
R//W

états discrets (solutions de I’EVP) Continuum

F1G. 2.4 — Allure des modes propres électromagnétiques dans l’environnement d’une cavité sy-
métrique (isolée), selon le domaine d’appartenance de A% (pol. TM, e,, < 0). Les zones A et A’
correspondent aux ondes guidées dans la cavité (A > 0), avec a € C dans A (ondes liées aux parois
verticales) et v € R dans A'. La zone B représente des ondes évanescentes dans le métal et non-guidées
dans la cavité (A € C et o € R). Ces trois zones constituent un ensemble modal discret. Enfin, la zone
C représente le continuum des ondes de surface (horizontale) propagatives pour tout z.

existent (recherche de modes propres). On trouve alors que A? doit vérifier une équation
transcendante, paramétrée par w, &, et g4 :

1 Q& n Beq

cos(aqw) — —[E o

5 |sin(aw) =0 (2.4)

Ou A est implicitement contenu dans « et §. La démonstration est en Annexe,
page 220. Il s’agit ici de la polarisation TM. En polarisation TE (dite aussi S), il suffit
d’oter les constantes diélectriques apparaissant explicitement dans le terme fractionnel.
On notera que la profondeur h n’intervient pas dans la détermination des modes.

On a ainsi obtenu ce qu’on appelle une Equation aux Valeurs Propres (EVP),
d’inconnue A2, qui donnent exclusivement des états du champ liés & la cavité. Cette
derniére, en tant que défaut dans un milieu homogéne métallique, peut étre pergue

comme une "source" électromagnétique potentielle.

L’EVP peut étre factorisée (cf page 220) et se scinder en deux "sous-équations"
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aux valeurs propres, donnant, chacune, un sous-ensemble de modes liés :

Pea H(2)(m) = Acos(az) - (Coe™ + Dye™i)

tan(aw/2) + b = 0=> ‘ Modew PATRS o o 25)
QE, H®(z) = Asin(ax) - (Che™ 4 Dye= )

tan{ow/2) + "Beq 0 =>1 Modes IMPAIRS en z (2.6)

On trouvera, toujours en Annexe B.1, quelques compléments au sujet de ces deux
équations. Une simple considération de symétrie de la structure nous indique, plus
généralement, que tous les modes propres envisageables sont soit pairs, soit impairs,
par rapport a I'axe médian « = 0 de la cavité (ce n’est pas vrai pour un réseau a cause
de la pseudo-périodicité, on le verra au Chapitre 6 du rapport).

2.3.3 Modes diffusés : le probléme du continuum

L’autre cas de la discussion entamée précédemment est le cas 3 réel, i.e. A> < k%c,,.

On conserve alors, dans nos champs ( 2.1) a ( 2.3), écrits en page 17, toutes les expo-

nentielles (ondes progressives et régressives suivant z). De fait, le systéme d’équations
est sous-numéraire (on a 6 inconnues) et il n’apparait aucune condition spontanée sur
la valeur de A? : le champ entier des vecteurs d’onde A* < k*c,, est permis (1°). C'est
ce que refléte la Figure 2.4. On a affaire & un véritable continuum d’ondes diffusées
au niveau de la surface (non seulement au niveau des interfaces air/métal horizontales,
mais aussi dans la zone diélectrique). Une part de ce continuum "construit" notamment
les modes plasmons de linterface métallique horizontale®!.
Un tel continuum apparait également dans I’étude d’un guide d’onde diélectrique pla-
naire [9], ou il correspond a ’ensemble des ondes s’échappant du coeur de gaine (modes
"rayonnés"). La différence notable est que le continuum est, dans ce cas, borné, du fait
de la positivité des constantes diélectriques. Les ondes diffusées sont stationnaires,
paires ou impaires, s’étendant & l'infini suivant x. Le traitement d’un guide d’onde
diélectrique par la Méthode Modale Exacte (MME) est alors faisable en discrétisant
finement le continuum, ce qui n’empéche pas de recourir a de solides outils mathéma-
tiques [9].

En revanche, la tache est beaucoup plus ardue dans le probléme d’une fente métal-
lique (ou d’un nombre fini de fentes). La question est alourdie par le caractére compleze
de &,,, et par la nécessité de tronquer le continnuum (ici infini). Je n’ai, pour ma part,
pas pu traiter le probléme d’un nombre fini de cavités métalliques, par la Méthode Mo-
dale Exacte. D’ailleurs, de nombreux chercheurs s’intéressant a ce genre de systéme,

9Dy reste est-on ramené & étudier un probléme similaire & celui, connu en mécanique quantique,
d’une barriére de potentiel V traversée par une particule d’énergie £ > V. Ce probléme ne se résout
que si ’on donne une direction d’origine & la particule. Pour la cavité métallique, on n’a pas de telle
condition a priori puisqu’on cherche les modes propres.

1T autre part du continuum construit les ondes purement photoniques, diffusées par la fente, et
qu’on rencontre aussi bien en polarisation TM que TE.
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ont di user d’approximations judicieuses, pour simuler la réponse optique (via cette
méthode). Ces approximations ont été introduites par A.WIRGIN et al( [10], [11]).
J’en détaillerai plus loin les grandes lignes, car elles ont servi & effectuer les travaux
constituant les parties I et II de la thése.

=>A posteriori, on sait que ce sont les modes discrets (dont le mode fondamental) qui
donneront au champ interne & la cavité le comportement essentiel. Mais on ne peut pas obtenir
de réponse quantitative fiable sans prendre en compte la contribution d’une part significative
du continuum. A cela s’ajoute la possibilité que des modes discrets (états liés a la cavité)
puissent, en changeant la fréquence d’excitation, "basculer" dans le continuum (devenir mode
diffusé) ou vice-versa, et conduire a des résonances dites de diffusion. On imagine que seule
une fraction du continuum aura un poids non négligeable, mais il est possible que les ondes
liées aux interfaces horizontales supérieures et inférieures, puissent se coupler & travers 1’épais-
seur h du métal. Quelle part du continnum retenir alors?

Dans le cas plus simple d’un réseau lamellaire, la périodicité discrétise automa-
tiquement le continuum. TOUS les modes propres sont alors liés (ou bloqués), et sont
solutions d’une seule et méme équation auz valeurs propres (voir chapitre 6). C’est
pourquoi la Méthode Modale Exacte ne sera exploitée que pour I’étude des réseaux (a
1, et 2 fentes par période).

2.3.4 Reésumé du développement modal

La discussion amorcée en page 17 sur la valeur possible de 5 nous a donc permis
d’établir que le champ électromagnétique, dans une structure du type cavité rectangu-
laire, peut étre décrit, indépendamment de la profondeur h, par :

1) un ensemble discret et fini, noté D, de modes propres localisés (au niveau des
cavités), avec D C C.

2) un continuum représentant toutes les ondes de surface pouvant potentiellement
apparaitre aux interfaces horizontales (continuum infini des valeurs A? < k%¢,,).

Bien siir, la solution générale du probléme est construite & partir des 2 ensembles
de modes propres :

Hz(z)(x,y) = Z ug(x,y) +/5 Ru@(m,y)d(Az) avec 8 =/ k2e,, — A2

BeD

Dans un systéme stratifié de n fentes ou n gravures métalliques, on est conduit a
un résultat similaire.

A ce stade, les modes propres régis par 'EVP introduite en section 2.3.2, méritent
une attention particuliére. C’est parmi eux que se trouve le mode fondamental, dont
I'importance sera capitale au cours notre étude théorique. L’EVP ne se résout pas
facilement, a cause de sa nature transcendante (non-linéarité) et du caractére complexe
de ¢,,. Pour essayer de saisir le genre de solutions données par cette équation, on peut
commencer par considérer le cas du métal "parfait" (¢,, = —oc). On en tirera des
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informations essentielles. On passera ensuite au cas du métal réel pour voir comment
évoluent les choses. La discussion sur le développement modal exact s’arrétera alors
l1a, dans ce chapitre, mais sera repris dans la partie III du rapport. J'introduirai au
chapitre suivant, les approximations qui permettent de traiter notre systéme par une
méthode (modale) restreinte.

2.3.5 Modes propres dans le cas du métal parfait

Afin de mieux cerner les modes propres liés a une cavité métallique (isolée), étudions
I’EVP introduite en page 18 en considérant le métal parfaitement conducteur : dans ce
cas, €, = —o0. Des équations ( 2.6) et ( 2.5), on obtient immédiatement :

a=2pZ% (p>0) pourles modes pairs

a=(2p+1)Z (p>0) pour les modes impairs

Soit : | (Ay/k)2 =4 — (22)2, V¥p>0|

2w

Le champ magnétique étant nul dans le métal parfait, il n’est décrit qu’au sein de
la cavité, comme une combinaison linéaire de modes propres, avec Vo € [—w/2, w/2]
et Yy € [—h,0] :
() = r 1 iA —iA
H (z,y) =) cos(pﬂ(a + 5)) - (Cpe"™¥ + Dye™ ")
p=0

Nous avons 1a un développement modal explicite.

1 gt -
o] DMD ﬁ
0%, o [} K
—~ 2} o 2}
I o % o o £
=) R o 8 r
~ o % [a] [a] *
g 0.5 r o ’; D o j 7
S o * o o x
*
3 . :
o * o *0
(%] * *
c o « o % O
g 0 o * 2} * o
3] r * * b
2 o '« o « o
K] o * o * o
* *
4] o '« o . o
k] o * o * o
) o * a] * o
* *
g -05 + p:O + o] * o] X [a] ~
= o * o ; o
= * *
Q _ o o % o
£ p=2 * o * o X o
E] * *
p=3 o [a] el * o
o 249 b o
o o £}
1 s T P Pt
-0.4 -0.2 0 0.2 0.4
x/iw

F1G. 2.5 — Allure des fonctions cos(pr(£ + 1)) (pour p = 0,1,2,3) décrivant les modes propres du
champ magnétique (en polarisation TM) au sein d’une cavité & parois parfaitement conductrices. La
cavité est large de w et centrée en x = 0. Les 2 axes verticaux du graphe matérialisent les parois.

Les fonctions propres (cos(pm(£ + 3)), sont représentées en Figure 2.5. Elles consti-
tuent une base orthogonale.
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Le mode fondamental p = 0 est donc pair, il correspond a A = k, /2, et sa dépen-
dance suivant x dans la cavité est uniforme : cos(ax) = 1. Contrairement aux modes
d’ordres supérieurs, il n’a aucune fréquence de coupure : il est toujours propagatif, sui-
vant y, ce qui en fait un mode de guide d’onde permanent.

On ne rencontre pas ce cas de figure avec la polarisation TE!2.

On peut dire quand méme un mot sur le continuum des ondes surfaciques : il n’existe
pas dans le métal parfait. Il n’y a donc que des états discrets, confinés dans la cavité
(ensemble dénombrable infini).

2.3.6 Extension au métal réel

Considérons maintenant le cas d’un métal réel, dont la constante diélectrique rela-
tive g, est finie. Cette fois, le champ peut pénétrer a 'intérieur du métal (on le verra en
Figure 2.10), mais de maniére limitée : on définit ainsi une épaisseur de peau (cf Table
page 219). Supposons que R(g,,) << 0, et étudions I’écart (petit) que nous faisons par
rapport au cas de parois parfaitement conductrices. Maintenant, o ~ 2~ + da.

On montre alors facilement (voir en Annexe, page 221) qu’en régime sub-longueur
d’onde (w << \) :

2e4

—=4_  gvec qw 1
kwy/|em| <<

Q

p=20

=R

p#0 :%zﬂ—2 <4

On regardera tout particuliérement la nouvelle dépendance en w par rapport au cas du
métal parfait. Notons que lorsque 'entier p ', da — 0 : les vecteurs d’onde des modes
de rang élevé bougent peu.

De la relation A? = k% — o2, on voit que si w — 0 (cavité trés étroite), le vecteur
d’onde k, = A du mode fondamental peut tendre vers des valeurs hautement positives,
alors que tous les autres modes deviennent extrémement évanescents, sinon inexistants
(A << 0). En revanche, dans le cas de parois parfaitement conductrices, le mode
fondamental ne bouge pas. On voit donc la grande différence qui sépare le métal parfait
du métal réel, lorsqu’on tend vers de petites géométries. Nous allons éclaicir, dans la
section suivante, la raison physique de ce phénomeéne.

2.4 La cavité sub-longueur d’onde

Les chapitres 3, 4 et 5 du rapport de thése ne porteront que sur I’étude de fentes
a ouverture sub-longueur d’onde (i.e. de largeur w << \), relativement profondes

12En polarisation TE, les roles entre les modes pairs et impairs sont inversés, si bien que le mode
fondamental p = 0 a une dépendance sin(ax) = 0. Le mode fondamental physiquement pertinent est
alors ’ordre p = 1, qui, lui, est "coupé" si A > 2w,/e4.
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(h ~ A). D’aprés ce qu’'on a vu dans la section précédente, les modes propres liés
a la cavité, d’ordre p > 0, sont fortement évanescents suivant y pour ce choix de
dimensions. Seul le mode fondamental p = 0 reste propagatif. Il gouverne alors trés
largement le champ interne aux cavités, ce qui justifiera de ne retenir que lui dans
les calculs analytiques qui viennent (on effectuera ce qu’on appelle "I’approximation
unimodale"). Enfin, comme le mode fondamental est le seul a supporter le champ intra-
cavité, ses constantes de propagation peuvent tout a fait définir un "indice effectif" pour
la cavité sub-\. C’est ce que la sous-section suivante va démontrer. Nous caractériserons
ensuite la nature physique de cet indice.

2.4.1 Notion d’indice effectif de cavité

Reprenant ce qui a été établi dans la sous-section 2.3.6, le mode fondamental, en
polarisation TM, et pour w < A, a un vecteur d’onde k, = A,—( tel que :

A 14 2i
— =N JE—
d kwy/em
A

k
€m est a priori complexe. L'expression est valide tant que (2)? << R(e,,). Ce

résultat est proche de celui établi dans [12] (trouvé indépendamment). Si ngy = 1

(2.7)

(couche d’air ou vide) et €, << 0, alors on a toujours |A/k > 1| Comme de plus «

est imaginaire, il s’agit d’ondes guidées suivant y, faiblement évanescentes suivant x
dans la cavité, et fortement évanescentes coté métal. Ce sont des ondes de surface se
propageant le long des parois verticales (voir l'illustration en Figure 2.4).

En employant un vocabulaire plus proche de I'optique, on peut introduire, comme
'ont fait les auteurs de [13], la notion d’indice effectif d’une cavité sub-longueur d’onde,

noté ici|n.;; = A/k|. Le champ interne & la cavité varie alors en e’*messv (13).

Comme la permittivité relative du métal, n.ss est en toute rigueur compleze, et
contient une (petite) partie imaginaire responsable de I'affaiblissement de 'onde lors
de sa propagation (pertes par conduction). On peut écrire I'indice effectif sous la forme :

S(em)

Mgy =no+i-n1  avec ng >>ny si [5z™] <<1

Le point important, c’est qu'a (k,e(w)) fixé, n.fr peut devenir trés supérieur a ng
lorsque I'espace w diminue (nfs ~ \/% d’aprés I’équation ( 2.7)). Autrement dit, plus
la largeur w est petite devant la longueur d’onde excitatrice, plus I'oscillation spatiale
(suivant y) de I'onde guidée augmente (et plus son amortissement est rapide a cause de
la partie imaginaire). Cela s’accompagne aussi d’un plus fort confinement du champ au

niveau des parois verticales (I'extension spatiale du fondamental, suivant x, diminue)!4.

'3 Attention : cet indice effectif ne signifie surtout pas qu’on ait k2 + &k = (ncssk)?, mais bien
k2 + (nefrk)? = k2, s’agissant du mode guidé ici. Son introduction a juste un intérét pratique : il me
semble plus explicite d’employer n.s; que de parler du vecteur k, en cm ™.

1

Les longueurs caractéristiques des extensions spatiales suivant x, sont Tmia) dans l’air (avec a? =

egk? —A?), et ﬁ(ﬂ) coté métal. Lorsque €, — —o0, on a des ondes d’extension quasiment infinie dans
I’air, comme guidées en incidence rasante, parallélement & la paroi, et n’ayant d’existence physique,
dans le métal, qu’au voisinage immédiat de U'interface.
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F1G. 2.6 — (couleurs) A) variation de l'indice effectif (solution exacte de 'EVP) dans une strate
Ag/air/Ag, en fonction de w : en vert(x) & 2000cm™" (A = 5um et e44 = —909), et en rouge(+) a
20000cm ! (A = 500nm et € 44 = —8.57). La constante du métal est prise réelle pour la représentation.
B) variation de I'indice effectif, toujours dans une strate Ag/air/Ag, en fonction de la fréquence en
em ™! (infrarouge et visible) pour une largeur fixée w = 50nm. Le coude vers 7000cm ! est directement
lié & celui de la constante diélectrique du métal [6].

Le sens d’évolution que donne formule ( 2.7) est extrémement important, les travaux
présentés dans le dernier chapitre de la thése en découle. La premiére partie des travaux
exposés dans ce rapport traitera seulement de cavités ou fentes dont les parois verticales
seront considérées parfaitement conductrices (égalité stricte A/k = ng), justification a
I’appui. On y ménera donc nos études sur des géométries pas trop sub-longueur d’onde,
dans un domaine spectral ot les métaux ont un |e,,| élevé.

2.4.2 Couplage des plasmons de parois : naissance d’un guide
d’onde

Que se cache-t-il physiquement derriére l'indice effectif? L’équation exacte qui
donne, en polarisation TM, les modes propres pairs est tan(aw/2) +zf§i = 0 (page 19).
D’aprés ce qu’on a vu en section précédente, si €, << 0, le mode fondamental est tel
que A/k > 1, avec «v et 3 imaginaires purs. Il vient : avtanh(|a|w/2) = —Beq/em.

Si l'on fait tendre la largeur de fente w — oo, on trouve :

A=k L tm
Em T €4

qui n’est autre que la relation de dispersion des plasmons de surface d’une interface
plane (paroi verticale) entre un métal et un diélectrique.

Ce simple travail "avec les mains" permet donc de cerner la physique qui entre en
jeu lorsque deux parois métalliques sont mises en regard I'une de l'autre et séparées
d’une distance sub-longueur d’onde. En rapprochant les parois, initialement trés éloi-
gnées I'une de l'autre, on a un recouvrement des ondes de surface & travers le milieu
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diélectrique et on léve une dégénérescence : les plasmons de chaque paroi se couplent,
soit antisymétriquement, soit symétriquement (Figure 2.7).

plasmon de paroi

j\ / A M‘ ____. couplage antisymétrique
wy\ =>
Y \( Métal N"' —— couplage symétrique
W eta

-

FIG. 2.7 — Schéma représentant le recouvrement des plasmons de surface de 2 parois métalliques
planes mises en regard 'un de ’autre, lorsque la distance de séparation w diminue. Le qualificatif
"symétrique" ou "antisymétrique" du couplage est donné par le signe des charges associées (explication

du signe dans la section suivante).

Chaque plasmon couplé est alors décrit par sa propre relation de dispersion, comme
I'illustrent les Figures 2.9 et 2.8. Le couplage "antisymétrique" correspond au mode
fondamental du champ, pair suivant z, et construit un mode de guide d’onde quasi-
ment uniforme au sein de la cavité, sans fréquence de coupure. L’autre plasmon, couplé
"symétriquement", correspond au 2éme mode du champ, impair suivant z. Lorsque w
devient sub-)\, ce plasmon n’est plus propagatif suivant y (car A% < 0, voir Figure 2.9).
Les modes propres d’ordres supérieurs, que nous avons rencontrés dans le développe-
ment modal du champ, sont issus du couplage de plasmons harmoniques.

1 B - Tt
5 H Yt H
_ f S -
o [ % :
2 H : H
o 05 i E |
> I - =
g i H H
b | :
c | N z
% 0 |e—————t s i e ————
=
Q.
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o -05¢F E
>
©
(0]
S
% -1 mode fondamental - w=1 MiCron = R
<Et mode fondamental - w=400 nm
_15 I I I I
-1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 15

abscisse x (micron)

F1G. 2.8 — Allure, suivant z, des deux premiers modes propres du systéme stratifié¢ argent /air/argent,
en polarisation TM, avec w = 1y, pour A = lum (10000cm~!). Le systéme est centré en z = 0. Le
mode fondamental est pair, et le 2éme mode, impair. Le fondamental, en particulier, tend vers une
distribution "porte" pour une géométrie sub-A (w = 400nm). Se référer 3 la figure 2.9 pour en voir la

courbe de dispersion.
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FIG. 2.9 — Courbes de dispersion des plasmons de surface de 2 parois métalliques en interaction,
dans le cas d’une strate argent/air/argent, entre 10000cm =1 (A = 1um) et 25000cm =1 (400nm),
pour w = lum (en haut) et 400nm (en bas). L’abscisse correspond au carré du vecteur tangentiel
ki = A? (normalisé). Le rapprochement des parois scinde la courbe des plasmons d’une surface libre
en 2 courbes, selon le couplage antisymétrique (fondamental) ou symétrique (impair) des plasmons.
Le mode impair peut étre coupé (A? < 0) si w << A, ce qui est le cas quand A < 11000cm ™! pour
w = 400nm.

Le couplage des plasmons de surface ayant lieu dans une cavité étroite n’est pas le
méme que dans le systéme vu en "négatif", c’est-a-dire celui d’une lame métallique
trés mince. Bien qu'un phénomeéne similaire ait lieu, les courbes de dispersion sont trés
différentes [1].
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Si on en revient maintenant a notre indice n.sf, on voit physiquement que, s’il
augmente avec la diminution de w, c’est lié & la force croissante du couplage du plasma
des régions métalliques 1 et 3, a travers le milieu diélectrique remplissant la cavité.
A la limite w >> 0, les ondes plasmoniques de chaque paroi, évanescentes suivant
x, n’arrivent plus & se recouvrir 'une 'autre, si bien que le guide d’onde uniforme
s’effondre (le champ du mode fondamental étant o< cos(ax), il devient nul dans 'espace
entre les parois)™.

Remarque : dans le cas d'un métal parfait, le mode fondamental est exactement
décrit par la fonction d’onde p = 0 de la Figure 2.5. Dans un tel cas, les plasmons
de surface n’existent pas en toute rigueur, mais le mode guidé persiste dans la cavité.
La fonction d’onde p = 0 est donc la limite électromagnétique des plasmons de parois
couplés quand €,, — —oo (elle serait absente en polarisation TE). Si le métal est
parfait, on employera exclusivement le terme de guide d’onde pour ce mode.

2.4.3 Champs et distribution de charge associés au mode guidé

Le champ interne & une cavité (ou gravure) sub-longueur d’onde sera principalement
donné par le mode fondamental, seul & tenir un role de guide d’onde (les autres étant
trés évanescents). Il résulte du couplage "antisymétrique" des plasmons de parois. Il
parait opportun de bien caractériser 'environnement électromagnétique associé & un
mode de si grand poids. Comme il est défini, dans le calcul modal exact, par une
équation transcendante (indépendante de la profondeur de cavité), on peut évaluer le
comportement spatial du champ magnétique, suivant x, de maniére rigoureuse.

D’autre part, sans entrer dans de laborieux calculs, on sait que F, ?190)8811;2 et I/, o
1 0H,

) o On peut donc écrire le comportement, suivant x, des champs électriques. Ce

comportement sera bien renseigné (qualitativement) par les fonctions suivantes :

A A
E.(r) — —H.(r) dansle métal, et —H,(r) dans la cavité

Em €d
6 ) o o
E, — —H,(zr) dansle métal, et —H,.(x) dans la cavité
Em €d

La Figure 2.10 illustre ’exemple d’une cavité (ou d’une fente) remplie d’air, de
largeur w = 30nm dans le proche infra-rouge, le métal étant ’argent. Le mode fon-
damental correspond a un champ magnétique et & un champ E, presque uniformes
dans l’air. Notons surtout que les distributions de charge situées de part de d’autre de
la cavité sont de signe opposé (*), ou plus généralement en quinconce (d’ou le terme
"antisymétrique"), et sont confinées au niveau des interfaces verticales. Le champ Ey
est impair en z et posséde un plan nodal, & savoir le plan médian x = 0. C’est ce qui fait
qu’en premiére approximation, une ouverture sub-A matérialise un moment dipolaire
effectif ( [14], [15]). Gardons ces observations dans un coin de notre téte, elles nous
serviront plus tard (en Partie II).

15 Au contraire, dans le cas de parois parfaitement conductrices, les choses ne bougeraient pas puis-
qu’on a toujours o = 0 pour le fondamental.
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F1G. 2.10 — Allure, suivant x, des champs électriques et magnétiques (parties réelles) associés au
mode fondamental, dans une strate argent/air/argent avec w = 30nm, & A = 833nm (soit 12000cm 1.
€49 = —30.92+ i1.69). L’'ordonnée y est arbitraire (le développement modal ne dépend pas de h). La
fonction décrivant le champ magnétique est un calcul ezact.

(*) On rappelle en effet que si 77 est un vecteur normal & une surface séparant
2 régions, orienté du milieu 1 vers le milieu 2, la différence des champs électriques
(Eg - El) - M1_>9 = o€ : au passage de l'interface air/métal, le saut du champ
E, est proportionnel & la densité de charge o située en surface (charge positive a
gauche de la cavité, négative a droite en 'occurrence, mais le signe permute dans
le temps étant donné la dépendance harmonique e~“!). On a aussi continuité
de la composante suivant x du vecteur déplacement électrique (e9Fy = €1 Fp au
passage des parois).

La diminution de la largeur w implique donc a la fois un rapprochement des dis-
tributions de charge et une plus rapide oscillation suivant y (effet de "contraction"
générale). On a vu en section 2.4.1 qu’a la limite on w tend vers 0, la fréquence spatiale
A du mode diverge a l'infini : 'onde plasmonique se réduit logiquement a un point. En
effet, ce cas signifie qu’on n’a plus qu'un volume de métal homogéne (sans fente), au
sein duquel il ne peut pas exister de modes transverses tels que les plasmons de surface.
On comprend aussi pourquoi le plasmon couplé "symétrique" (mode impair), associé
a une distribution de charges identiques pour les deux parois, est rapidement coupé
(non-propagatif) quand w/A << 1, & cause de la répulsion coulombienne.

Enfin, remarquons que E, ~ %Hz(x) dans la cavité. Cela semble indiquer a priori
une forte prédominance du champ électrique au fur et & mesure que A augmente (donc
que w diminue par exemple). Nous nous en tiendrons la pour le moment. La suite de
cette étude viendra dans le dernier chapitre du rapport...

28



Bibliographie

[1] H.Raether, Surface Plasmons on smooth and rough surfaces and on gratings
(Springer Verlag, Heidelberg, 1988), Vol. 111.

[2| M.Lahmani et al, Les Nanosciences, chapitre 16 Optronique (Ed. Belin, 2004).

[3] D.Courjon et C.Bainier, Le Champ Proche Optique, chapitre 5 (Ed. Springer Ver-
lag, Paris, 2001).

[4] W.L.Barnes, A.Dereux et T.W.Ebbesen, Nature 424, 824 (2003). "Surface plas-
mon subwavelength optics"

[5] D.Schumacher et al, Surface Science 408, 203-211 (1998). "Surface plasmons and
Sommerfeld-Zenneck waves on corrugated surfaces : Application to high-T, super-
conductors"

[6] E.D.Palik, Handbook of Optical Constants of Solids (Academic Press, New York,
1985).

[7] A.Otto, Zeitschrift fur Physik 216, 398 (1968). "Excitation of non radiative surface
plasma waves in silver by method of frustrated total reflection".

|8] Lord Rayleigh, Philos.Mag. 14, pp. 60 (1907); Proc.Royal.Soc. 79, pp. 399-416
(1907) "On the Dynamical Theory of Gratings".

[9] Pierre Mége, thése de Doctorat en Astrophysique "Interférométrie avec des Guides
d’Ondes Optiques - Théorie et Applications" (15 Novembre 2002 - UJF Grenoble).

[10] T.Lopez-Rios et A. Wirgin, Solid State Communications 52, 197 (1984). "Role of
waveguide and surface plasmon resonances in surface-enhanced Raman scattering
at coldly evaporated films"; A. Wirgin et T.Lopez-Rios, Opt.Commun. 48, 416
(1984). "Can surface-enhanced Raman scattering be caused by waveguide reso-
nances 7"

[11] A.Wirgin et A.A.Maradudin, Progress in Surface Science, Vol. 22(1), pp.1-99
(1986). "Resonant response of a bare metallic grating to S-polarized light"

[12] S.Collin et al, article soumis. "Waveguide modes in nanoscale apertures in metal :
coupled surface plasmons polaritons and skin depth effects"

[13] S.Astilean, Ph.Lalanne, M.Palamaru, Optics Communications 175, 265-273
(2000). "Light transmission through metallic channels much smaller than the wa-
velength"

[14] J.D. Jackson, Classical Electrodynamics, 3eme edn (New York : J.Wiley and Sons
Inc., 1999).

29



[15] A.Degiron, H.J.Lezec, N.Yamamoto, T.W.Ebbesen, Optics Communications 239
(2004) 61-66. "Optical transmission properties of a single subwavelength aperture
in a real metal"

30



Chapitre 3

Cavité Unique et Réseau Périodique

3.1 Introduction

Les fondamentaux du probléme électromagnétique étant posés, nous allons pouvoir
étudier les phénoménes d’exaltation et de localisation de la lumiére dans des struc-
tures métalliques plus ou moins complexes (fente unique, n-uplet de fentes, réseaux
simples ou & plusieurs cavités par période,...), a profil rectangulaire. Afin d’en étudier
les éventuelles résonances, nous avons fait ressortir, au chapitre précédent, 1’ensemble
trés général des modes propres de ce genre de systéme, illustré dans le cas basique
d’une cavité isolée. Cela fut 'occasion d’explorer, pas a pas, une part de la physique
fondamentale que présuppose I'excitation par une onde lumineuse polarisée TM, & sa-
voir l'intervention des plasmons-polaritons de surface.

Il 'y a longtemps déja, Hessel et Oliner [1| avaient prédit I’existence de résonances
a la surface de réseaux meétalliques, qui pouvaient induire des anomalies de réflexion
(en champ lointain) trés différentes des anomalies de Wood, notamment lorsque la cor-
rugation de la surface était suffisamment profonde (cavité). Les deux auteurs avaient
alors montré que la surface périodique supportait des modes guidés possédant un vec-
teur d’onde propre complexe, et dont les résonances étaient par conséquent forcées sous
I'impact d’une lumiére propagative. Ce que nous allons effectivement voir.

Dans le cas des cavités de largeur sub-longueur d’onde (cas qui nous intéresse tout
particuliérement), on a vu que le mode propre fondamental était le seul & étre propa-
gatif suivant y. C’est donc lui qui canalise de maniére prédominante I’énergie au sein
d’une rainure. A condition bien siir d’étudier des cavités suffisamment profondes : si
I’amplitude h des crénelures est trop faible, les modes propres d’ordre supérieur, bien
qu’évanescents, sont tous présents dans le voisinage des embouchures et ne sont plus
négligeables [2]. En se restreignant alors au mode fondamental, nous pouvons affecter
un indice effectif pertinent a la cavité sub-\. Cet indice témoigne, physiquement, de la
force du couplage entre les plasmons verticaux de la cavité (ces derniers construisent
un mode presque uniforme selon z, guidant la lumiére, sous forme de polaritons, le
long des parois). Les plasmons de surface se propageant sur les interfaces métalliques
horizontales restent, eux, proches de ceux d’une surface plane libre.
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La nature et I’environnement électromagnétique du mode fondamental étant éclairci,
I’étude de la réponse optique d’un systéme a base de sillons sub-\ est facilitée. Toute
exaltation du champ a 1’intérieur des cavités correspond nécessairement & une réso-
nance du mode guide d’onde. Ce phénoméne peut étre induit de deux maniéres :

— Soit par des résonances de type Fabry-Perot, intrinséquement liées au fait que
la profondeur h des cavités est finie, et dans lesquelles on a une mise en place
d’ondes stationnaires (les plasmons verticaux font des va-et-vient résonants entre
’'embouchure et le fond des cavités).!

— Soit par des résonances a la surface externe du systéme, notamment des plasmons
de surface horizontaux, cas rencontré dans les réseaux périodiques.

3.2 Meéthode modale restreinte : approximations des
conditions aux limites

Le probléme d’une cavité métallique isolée ne semble avoir jamais été résolu par
la Méthode Modale Exacte, du fait de sa difficulté mathématique, on en a exposé
quelques raisons (non-exhaustives®). Néanmoins, une méthode modale efficace peut
étre appliquée pour un nombre quelconque de cavités (ou de fentes), moyennant des
approximations judicieuses sur les conditions auz limites. A travers elles, le traitement
modal est considérablement simplifié. De plus, on s’affranchit de calculer le champ EM
interne aux régions métalliques. Les approximations sont celles-ci :

1. les champs, au niveau des interfaces horizontales (surface externe et fond des
cavités), sont raccordés entre eux via I'impédance de surface approximée.

2. les parois verticales de(s) cavité(s) sont considérées parfaitement conductrices.

Wirgin et al [4] ont posés les bases de la méthode modale "restreinte" afin d’étu-
dier les résonances de réseaux métalliques lamellaires (en polarisation TE ou TM).
J’explique, dans les sections suivantes, en quoi consiste les approximations faites, ce
qu’elles présupposent et quelles sont leurs limites. Les travaux de la Partie IT du rapport
ont été menés dans ce cadre théorique. Il est important de souligner que les simulations
prédites par la méthode modale restreinte sont bien fidéles aux relevés expérimentaux
(voir notamment les travaux [5], [6], [7] et [8]) portant sur des réseaux lamellaires en
or, en transmission ou en réflexion dans l'infra-rouge.

!La forme rectangulaire des cavités n’est pas un impératif en soi. Sobnack et al.[3] ont étudié,
théoriquement, la réponse, dans le visible, de réseaux métalliques dont les gravures sub-longueur
d’onde avaient un profil plutdt triangulaire, en forme d’entonnoir. Ils ont montré la mise en place
d’ondes stationnaires résonnantes dans les sillons, supportées 14 aussi par des plasmons de surface
couplés (avec un maximum d’intensité au fond des crevasses)

20n n’a pas parlé, par exemple, de I’étape de projection des champs sur la base des modes propres
{continuum+modes discrets}, afin d’obtenir les amplitudes d’excitation qui nous intéressent. C’est un
point technique délicat.
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L’essentiel est que seuls les plasmons de surface décrits par la partie linéaire
de la courbe de dispersion (i.e. la partie tangente a la ligne de lumiére), sont
bien intégrés au modéle approximé, ce qui restreint d’emblée I’étude & des métaux de
constante diélectrique élevée en module, donc au domaine spectral des micro-ondes ou
infrarouge, s’agissant d’or, d’aluminium oubien d’argent. Dans la gamme infrarouge,
I’approximation de parois parfaitement conductrices est raisonnable si la largeur des
cavités (ou des fentes) est de quelques centaines de nanométres (pas en-dessous), et la
profondeur & ne doit pas étre excessive (quelques pum tout au plus).

3.2.1 Raccord par I'impédance de surface

Les conditions aux limites au niveau d’une interface métallique réelle sont les conser-
vations des champs électriques et magnétiques tangentiels. Au niveau du dioptre ho-
rizontal [/I1 (voir Figure 2.2, page 14), on a en polarisation TM, dans la région
métallique :

—

€y

T weggEm Oy

\Emk? — k2
SOit EU,EII) = Z[[HZ(II) avec Z[[ e —

WeEMEO

(le champ est rentrant dans le métal, en e~ avec k, = \/e,,k? — k2, d’out un fort
amortissement exponentiel si R(e,,) << 0).

Le rapport Z;; entre les composantes des champs électromagnétiques tangentielles
a linterface plane /11 (coté métal) est appelée impédance de surface®. Une approxi-
mation consiste alors & écrire k, ~ k,/z,, quel que soit le vecteur k, de 'onde diffusée
dans I’épaisseur de peau, de sorte que Z;; soit une constante, égale a 1/(ceg/Em).

Cette approximation, qui ne peut étre appliquée du coté de la région (I), est parti-
culiérement justifiée dans le cas d’un "bon" métal, i.e. dont la constante diélectrique
relative R(e,,) << 0 (ou plus généralement quand |e;/e,,| << 1), ce qui vaut pour l'or
ou ’argent dans le domaine infrarouge. Cela revient en effet a dire que les variations du
champ électromagnétique suivant x, dans le métal, sont négligeables devant les varia-
tions suivant y, ce qui est physiquement pertinent puisqu’en pénétrant dans le métal,
le champ lumineux chute trés rapidement suivant la direction normale a la surface* :
R(em) << 0 implique que |k, /ky| >>0=>E,/E, = E, /E;, <<0.

3L’impédance d’un milieu est définie de maniére générale, pour une onde polarisée rectilignement,
par le rapport des champs électrique et magnétique (transverses a l’axe de propagation) ( [9] page
359). Les champs normaux & la surface d’un bon conducteur, coté métal, sont négligeables en premiére
approximation, et "impédance de surface est alors définie par une relation vectorielle entre les champs
tangentiels & la surface : Etan — 7. (7 x H tan) "ot 71 est un vecteur unitaire normal 3 I’interface plane,
dirigé vers I extérieur du métal ( [9] page 355). La quantité 7 x H'®" est équivalente & un courant de
surface, E correspond au voltage. Dans le cas de la polarisation TM, ici, il n’y a pas de composante
du champ magnétique qui soit normale aux interfaces métalliques.

J’évoque par ailleurs un paralléle avec I'impédance acoustique, en Annexe B.3.

*d’ott la définition de I’épaisseur de peau & = 1/(kS(,/2m).
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Il est bien connu qu’une surface parfaitement conductrice impliquerait la disconti-
nuité du champ magnétique lors de sa traversée. Considérer maintenant le caractére
réel du métal, via 'impédance de surface, entraine la continuité des champs électrique
E, et magnétique H.,, de sorte que : EVD) — 7, HI) = ) — 7, H{) = ( 4 la frontiére
du dioptre. Par conséquent :

OHW 1
A Dinterface air/métal o +ikZHD =0 avec Z=—
y

Vo

Cette équation contient implicitement la continuité des champs E, et H, mais ne
porte que sur le champ magnétique HD, ce qui simplifie grandement la tache de la
résolution du probléme : nous nous passons ainsi de chercher ’expression du champ
interne au métal. Z est une impédance normalisée : Z = Z;;/Zy o Zy = \/g est

I'impédance du vide.

Limites importantes de I’approximation

e Un défaut de surface, telle qu'une gravure sub-longueur d’onde, diffracte la lu-
miére dans toutes les directions de ’espace. La part des ondes diffusées en surface du
métal (évanescentes suivant y), ont un vecteur k, > k. L’impédance approximée, qui
suppose ky\/ck? — k2 ~ ky/e, n’intégre pas avec ezactitude la physique des ondes de
grand k,. Le modéle doit donc étre consistant avec le fait que le poids (ou l’amplitude)

des ondes telles que ky >> Kkincigent, Sott négligeable devant celui des ondes de faibles
k. (ce qui sera effectivement le cas) °.

e La relation de dispersion des plasmons-polaritons de surface d’une interface plane
métal/air est donnée par

9 .
ky, =k M <=> g,k = (k9?2
em +1 it (y>

Les simulations basées sur I'approximation de 'impédance ne peuvent pas rendre
compte, de maniére réaliste, de I’excitation d’éventuels plasmons de surface correspon-
dant a des vecteurs d’onde k, >> k, notamment ceux du domaine visible.

3.2.2 Hypothése de parois verticales parfaitement conductrices

Au niveau des parois verticales des cavités, I'impédance de surface est, cette fois,

oo ' B, / kea
définie par Z' = 3+ = |Z = e
7 kcgoed coté air

cOté métal

kceoem

®1l faudra revenir au rapport d’impédance exact Z (k) si on veut étudier des phénoménes liés & ’ex-
citation d’ondes de grands k, (i.e. trés localisées spatialement, sur la surface horizontale), notamment
des surfaces a caractére désordonné. Le calcul des projections devient plus compliqué.
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L’approximation de I'impédance de surface, au niveau des parois verticales, se-
rait Z = m, (coté métal) et présupposerait donc, pour étre justifice, que 3 =
Vk2%,, — A2 = k\/g,,. Cela impliquerait d’avoir des valeurs propres A? toutes négli-
geables en module devant la constante diélectrique (modes variant lentement suivant
y). Ce qui ne peut étre vrai, & moins de se restreindre aux tous premiers modes, s'ils
suffisent & rendre quantitativement compte de la réponse optique finale. D’autre part,
on est ramené a résoudre I’équation transcendante

1 (0% &Tle

cos(aw) — 5[6(12' T] sin(aw) = 0

pour trouver la base des modes propres, base qui n’est pas orthogonale du fait du
caractére compleze de Z', ce qui complique fortement la technique de projection em-
ployée plus tard (section 3.3.2). L’approximation permettrait certes de prendre mieux
en compte le caractére réel des parois de cavités (effets de I’absorption), mais nous
serions confrontés a un conflit de conditions auz limites vers les coins des fentes. Cette
approche est donc bancale.

Il est plus rigoureux, quitte a faire des approximations, de considérer les parois ver-
ticales parfaitement conductrices, de sorte qu’aux coins métalliques, la conditon "parois
parfaites" s’arréte la oti commence la condition "impédance de surface".

Enfin, I'hypothése de parois parfaites donne des modes propres parfaitement connus,
constituant une base orthogonale.

Un critére sur la validité de ’approximation

D’aprés la section 2.4.1 sur I'indice effectif d’une cavité sub-\, I’approximation de
parois parfaitement conductrices conduirait toujours, pour le mode guidé, & A/k = ny.
Pourtant, on verra qu’en dessous d’un certain seuil d’ouverture w, le couplage des plas-
mons de parois commence & jouer un role de plus en plus prépondérant : le vecteur
k, = A augmente pour le mode fondamental, chose qui n’est pas prise en compte ici.
L’approximation "parois parfaites" est ainsi justifiée pour des largeurs de fente w pas
trop petites devant la longueur d’onde incidente (si toutefois €, << 0). J’ai envisagé
un critére de qualité de cette approximation : celui consistant a dire que tant que si
I'indice véritable n.ss/ny < 1.1 Papproximation est raisonnable, soit 1| < 1/10,

wA/ |em|
cest-a-dire |1 > kw > 10//|em| | (6).

A.N. : e, (Or)] = 30.5% & A = 5um (2000em™"). Approx. valable si w > 260nm.

Enfin, I’hypothése de parois verticales parfaitement conductrices est de moins en
moins soutenable quand la profondeur h des fentes devient trop grande, puisque, dans
la réalité, la propagation des ondes le long des murs métalliques s’accompagent d’un
amortissement. Il ne faut donc pas exagérer sur le rapport d’aspect w/h.

6L’idée d’employer un indice effectif de cavité tout en maintenant les parois parfaitement conduc-
trices est intéressante mais il faut faire attention & ne pas violer la conservation de I’énergie (’équation
de Helmoltz k2 + k7 = k?), si ncgy devient grand.
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3.2.3 Bilan des conditions de raccords

Si on étudie des fentes (en transmission), les conditions de raccord sont :

1. La continuité du champ magnétique au niveau des embouchures :

H1|m,y:0 - HII|m,y:0
Vo e [—w/2,w/2],
HII|:c,y:—h — HIII|:c,y:—h

2. La condition de raccord par I'impédance de surface approximée, au
niveau des interfaces métalliques horizontales :

Lot | ik7H! =0 eny=0

er Oy
LM ik ZHT =0 eny=—h
Avec | Z = \/i_m . Les équations obtenues sont en fait extensibles au niveau des

ouvertures, par continuité de £, et H,, si bien que :

1 oHT ; I _ 1 9H! : II _
Ea—y+lkZH = 2. %oy +ikZH" eny=0

Pour tout z,

1 oH!! : Ir _ 1 oHgt! . 111 _
a ay —Zk‘ZH —Ja—y—lk‘ZH eny——h

Si on étudie des cavités, fermées au fond (région (I17) remplie du méme métal
que la région (I7)), on remplace simplement les équations de raccord a l'interface
I1/III ci-dessus, par la condition d’impédance de surface adaptée :

11
Vo e [—w/2,w/2], 1oH

+ikZHT =0 eny=—h
gq Oy

3.3 Calcul des champs dans un systéme de gravures
sub-longueur d’onde

Nous allons maintenant résoudre le probléme électromagnétique dans le cadre des
approximations présentées plus haut (méthode modale restreinte), et calculer la réponse
spectrale d’une cavité isolée, ou d’un réseau périodique de cavités. Les simulations
numeériques qui suivront seront accompagnées d’une étude analytique simple.

3.3.1 Expressions générales des champs
A) Champ dans la cavité : restriction unimodale

Considérant ’hypothése de parois verticales parfaitement conductrices, le champ
interne a la cavité est donné en section 2.3.5. L’application du raccord par I'impédance
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de surface approximée, au fond de la cavité (y = —h), implique alors

Ap/ea+ kz)e—m'/xph

Dy/Cp =17 = (5 Jea—kZ
P

Ou 7 = \/% est 'impédance de surface (= 0 en métal parfait),

(Ap/k)? =eqa— (2)? (p > 0), et D, et C,, les coefficients définis en page 21.

Dans une cavité métallique de profondeur h, centrée en x = x(, de constante diélec-
trique €4 = n?2, le champ magnétique (en polarisation TM) s’écrit, en tenant compte
de tous les modes :

r — I

+ l)) - (e 4 (P emihoy)

+0o0
HD (2, y) = > Ay cos(pr( 5

p=0

Les coefficients A, sont nos inconnues.

Dans le régime sub-longueur d’onde kw < 1, seul le mode p = 0 est propagatif (pas
de fréquence de coupure) et supporte presque totalement le champ interne a la caviteé.
On peut alors raisonnablement se restreindre au fondamental et poser,

Vy € [<h,0,Vz, HID(z,y) = A(e™* + re= ™) M (1)
Our= (—ifgjg)e_%”dkh et la distribution "porte" M (x) = ‘1 st “"/’OE[S;;‘ZLQ’W/?}

La restriction unimodale sera extrémement fructeuse pour mener I’étude analytique
développée plus loin.

B) Champ réfléchi : transformée de Fourier

La gravure métallique sub-longueur d’onde peut étre percue comme un défaut de
surface, qui, soumise & I’excitation d’une onde plane monochromatique, peut diffuser
la lumiére, a priori dans toutes les directions du demi-espace y > 0 (région I). Le
champ réfléchi peut étre naturellement décrit par une somme continue d’ondes planes
"sortantes", de méme pulsation, sous la forme d’une transformée de Fourier :

Hreflechi($’ v, t) _ /+oo R(Q)ei(Q:c—i—qy—wt)dQ
— 0o
R(Q) représente amplitude (inconnue) du champ réflechi de vecteur d’onde (Q,q)
ot ¢ = VK2 —Q? (7). Les ondes telles que |Q| > k sont surfaciques, les autres sont
rayonnées. Le continuum d’ondes (6"%")ge)_ oo, 00| cOnstitue en fait la base propre de la
région I 8. Le champ total, dans la région I, comprend en plus I’onde incidente, arrivant
avec un angle 6. Il vient finalement

. RESS .
HI(.CE, y) _ ezk(sm@:{:—cos@y) +/ R(Q)GZ(QSH-qy)dQ

"R(Q) est simplement la transformée de Fourier du champ dans le plan z = 0
8Dans le cas des réseaux d-périodiques, la base propre du champ réfléchi est discrétisée :
(elk"w)ne],oo;+oo[, avec v, = sinf + n%. C’est la base de Rayleigh [10].
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3.3.2 Projections et résolution du probléme

L’expression générale des champs étant posée, le coefficient A et la distribution
R(Q) sont nos deux inconnues. Leur détermination permettra de connaitre les champs
interne et externe a la cavité.

Les conditions de raccord (détaillées en sous-section 3.2.3), donnent quatre équa-
tions, qui conservent une dépendance en x. Pour s’affranchir de cette dépendance, la
technique consiste a projeter convenablement les différentes équations sur les bases
de décomposition du champ (la procédure est détaillée en Annexe, page 223, pour ne
pas alourdir le corps du rapport). Nous obtenons de la sorte un systéme d’équations
linéaires modales, reliant A et R(Q), réductible & deux équations® :

w i +oo ginc?(Qw/2)
Al ——(1+2)(1- Mh/ —————2dQ] = 1
1+r= SO0 - [THCE g -y, 6
Avec V) = Ciscgiaz sinc(kwsin(#)/2), le coefficient d’excitation.
, w iy sinc(Qw/2)
Ou Ry, = ggzz;g est la réflectivité spéculaire d’une surface métallique plane.

Le probléme est alors résolu.

d(Q — ksind) est la fonction delta de Dirac. Le pole complexe de la partie non-
spéculaire de R(()) correspond physiquement & I’onde du plasmon de surface d’une
interface plane.

L’intégrale intervenant dans I’expression du coefficient de champ A sera appelée in-
tégrale de diffusion. Dans le cas plus général d’un systéme a n fentes, chacune régie
par le mode fondamental, le probléme se résume a résoudre, cette fois, une équation
matricielle du type MA =V (ou M est une matrice d’intégrales de rang n, caractéris-
tique du systéme, A est le vecteur inconnu des coefficients (Ay, As, ..., A,,) des champs
dans les cavités, et V le vecteur excitation). Plusieurs intégrales de diffusion entrent
alors en jeu, liées au phénoméne de rétrodiffusions multiples entre chaque cavité (on le
verra dans les Chapitres 4 et 5).

3.3.3 Passage d’une fente isolée au réseau périodique

Cette sous-section n’a pas pour but de passer en revue la théorie des réseaux et
les étapes calculatoires analogues a celles effectuées plus haut, mais d’exposer un point
de vue qui conduit a l’essentiel des résultats. La cavité sub-\ est 1’élément paradig-
matique servant de point de départ fondamental & toute structuration plus complexe.
Une modulation d-périodique est simplement une condition supplémentaire portant sur

90n aurait une équation matricielle multimodale si on prenait en compte plusieurs modes propres
de cavité.
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I’expression du champ électromagnétique, a savoir la condition de pseudo-périodicité
pour tout champ wu, dépendant explicitement des conditions d’incidence. Supposant
I'onde incidente sous la forme e?*(n02=c0sy) on peut montrer que :

Vn, u(z 4 nd,y) = emFsnOd g (g )

Le facteur e™*sn0d o5t appelé coefficent de pseudo-périodicité (si celui-ci vaut 1,

on dit qu’on est dans une condition de Littrow). Cette propriété permet de développer
le champ réfléchi (ou transmis) par un réseau sous la forme d’une série de Fourier : c’est
le développement de Rayleigh |10]. Le champ réfléchi s’écrit alors comme une somme
convergente d’ondes planes "sortantes" :

“+oo
U(Qf,y) _ eik(sin@:{:—cosHy) + Z Rneik(’Yn:c-i-ﬁny)

n=—oo

Avec 7, = sinf 4+ n3, et 42 + 32 = 1 qui n'est autre que la traduction de I'équation
de Helmoltz vérifiee par chaque onde diffractée (pour une réflexion dans l'air). Les
constantes de propagation v, et 3, proviennent d’une diffusion cohérente a 1’échelle de
tout le systéme, nous allons y venir. Le champ transmis a travers le réseau, s’écrira
comme une somme légérement différente

“+o00
u(:my): Z Tnelk("/nx—ﬁny)

n=—0oo

Avec cette fois 72 4+ n2 = ¢, ol &, est la constante diélecrique (relative) du milieu de
transmission.

Cependant, de tels développements ne seraient, en général, pas valides au sein méme
de la structure périodique, notamment quand celle-ci est a corrugation profonde, et a
plus forte raison quand elle est décrite par des profils non-analytiques [12]-[13]. Le
mieux est d’appliquer proprement les conditions aux limites internes au réseau pour
trouver ’expression générale du champ : c’est le développement modal.

Chaque fente métallique est une source secondaire de lumiére, habillée de sa propre
sphére de diffusion du champ électromagnétique, diffusion s’opérant a prior: dans toutes
les directions de ’espace (ondes radiatives et surfaciques).

Dans un arrangement périodique de fentes, la superposition (linéaire) des champs
réfléchis par chacune d’elles construit un champ réfléchi global répondant finalement
aux propriétés d’ondes de Bloch. Les interférences constructives ou destructives entre
tous les champs diffusés, font émerger des directions privilégiées spécifiques pour la
propagation de la lumiére : ce sont les ordres de diffraction. Dans un systéme compre-
nant un nombre fini de cavités diffusantes, aucune onde réfléchie de vecteur (@, ¢q) du
continuum n’a de poids singulier (hormi le rayon spéculaire). Autrement dit, le pas-
sage au réseau a discrétisé ’espace des vecteurs d’onde du continuum (), moyennant
un pseudo-moment 27“, d’ou le passage d’une intégrale totale & une somme discréte.

00 T 400
/ " R(Q)ei(Q“qy)dQ periodisation Z R, e*me+hny)

- n=—o00
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Q— kyn = n%ﬁ et q— kb,

A partir du moment ol on a résolu le probléme d’'un n-uplet quelconque de cavités,
il n’est pas nécessaire de refaire les calculs lorsqu’on périodise a l’infini ce paquet

de motifs. Le "court-circuitage" consiste a effectuer une conwvolution, dans les
10

intégrales de diffusion obtenues, par le peigne de Dirac '’ suivant :
2 I A I
LY MQ-kw =5 Y s

La démonstration figure en Annexe, page 224. Pour le reste, les coefficients de
réflexion R,, pondérant les ondes diffractées, seront donnés par

2m
Sachant qu’ici (et seulement ici), R(()) ne comprend pas le terme spéculaire R, ((Q)—
ksin 0) déja extrait (qui d’ailleurs, ne dépend jamais de la corrugation).

L’étude analytique que je vais mener maintenant pour une cavité isolée, sera donc
rapidement transposable & celle du réseau périodique de cavités.

3.3.4 Formules analytiques essentielles

Les calculs présentés en sous-section 3.3.2, sont appliqués & un systéme ot le milieu
diélectrique dans la cavité est tel que : ¢4 = 1. On peut alors écrire trés simplement
I’amplitude complexe A du champ lumineux interne a la cavité, de la maniére suivante :

ezkh

A— : :
2sin(kh)eg Yo (3:3)

O, d’une part

Vo = % +OZsinc(70kw/2)

Avec, d’autre part, pour une cavité isolée :

1 . W +oo sinc?(kuw/2)
= -4 —i1—(1+Z —— A4
€o 1 Z[cot(k:h) iZ)—1i )\( ) o VT2 du (3.4)

Et pour le réseau d-périodique de cavités :

w X sinc®(kwy,/2)

[cot(kh) —iZ) —i(1+ Z)— Y

1
1-Z dn:—oo \/1—’}/,21"‘2

0N B. : la convolution doit s’opérer au sein des intégrales de diffusion non modifiées, écrites sur
lintervalle de départ | — oo, +oo[ (I'intégrande est par exemple paire en u, ce qui conduira & une
simplification, mais le peigne n’est pas "symétrique" en son indice n, & cause de 'angle d’incidence, a
priori non-nul)

€y —

(3.5)
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On rappelle que 7, = sinf + n% et B, = /1 —~2 (6o = cosf). Pour un bon métal,
I'impédance Z = 1/\/g,, = Z, — iZy avec Zy,Zo > 0 et Zy >> Z;. 1!

Le terme e; figurant au dénominateur du coefficiant A est d’importance centrale
dans notre étude analytique. Les conditions éventuelles d’annulation de eg conduisent
en effet a des résonances du mode guide d’onde (éventuellement excité par des plasmons
horizontaux dans le cas du réseau périodique), donc a une concentration de la lumiére au
sein de la cavité (et/ou a la surface). Quant aux champs électromagnétiques proprement
dit, ils s’expriment, dans la cavité (isolée ou en réseau), comme suit : Vo € [—w /2, w/2]
et Yy € [—h, 0]

1 Vo
1—Z7 epsin(kh)

H, (z,y) = [cos(k(y + h)) —iZ sin(k(y + h))]

et
1 Vo

ceo(l = 2) "o sin(kh)

En métal parfait (Z = 0), on voit immédiatement que Arg(H,/E,) =i =e
les champs FE, et H, sont bien polarisés selon un triédre direct, en quadrature de phase.

Ex(x,y) =

(Z cos(k(y + h)) — isin(k(y + h))]

/2 .

- A Textérieur d’une cavité unique, le champ diffusé est décrit par une intégrale dont
il difficile de simplifier I’expression sous une forme analytique abordable. Néanmoins,
dans le cas du métal parfait, j’ai pu accomplir un tel travail pour tous les champs
décrits a la surface horizontale du systéme. Les résultats sont en complet accord avec
les simulations obtenues et sont présentés en Annexe, page 224.

- Le champ réfléchi par un réseau, par contre, se propage suivant des ordres diffractés
discrets, bien définis, chacun d’entre eux ayant une amplitude propre R, :

8, —7Z w 1+Z Vi

|- sinc(yphkw/2) - —

b= 5774572 %

La réflectivité , correspondant au rapport de I’énergie rayonnée en champ lointain

sur I’énergie incidente, vaut alors |R =, g—Z\RnP , ot U désigne ’ensemble des

entiers n pour lesquels (3, est réel). En métal parfait, la réflectivité vaut systémati-
quement 1. En métal réel, par contre, nous pouvons aisément détecter, par les creux
qui affectent le spectre de réflectivité, I'existence d’absorptions dues a des résonances
électromagnétiques au niveau du systéme.'2.

Nous étudierons principalement des réseaux de diffraction d’ordre 0, i.e. dont
la période d < ) : seul le rayon spéculaire est propagatif et R = |Rol>.

Upar exemple, pour l'or, & A = 5um : Z = 0.004 — 0.032.
I2Ne jetons donc pas I’anathéme sur I’inéluctable et récurrente absorption des métaux qui, si elle
limite "amplitude des résonances, les rend au moins détectables en champ lointain...
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3.4 Simulations numériques

Ce qui nous intéresse, dans I’étude de la réponse optique d’une surface métallique
comportant des rainures, c’est, outre 1’identification des résonances électromagnétiques
éventuelles, la prédiction non seulement des fréquences auxquelles ces derniéres se pro-
duisent, mais aussi des exaltations du champ qui les accompagnent. L’étude analytique,
rendue possible grace a I’approximation unimodale, a ’ambition de répondre a ces ob-
jectifs. Les phénomeénes physiques dont il est ici question sont déja bien connus, mais
les analyses "a la main" présentées dans la littérature scientifique, sont éparses et ne
fournissent pas de formules a la fois simples et précises permettant d’appréhender ra-
pidement le comportement du systéme, autant sur le plan qualitatif que quantitatif.
La compréhension globale des résonances élémentaires permettra d’aborder plus serei-
nement les extensions & des géométries plus complexes (Partie II).

N.B. : dans tous les spectres de réponse présentés dans ce rapport, les grandeurs sont
normalisées (sans dimension). Le champ magnétique incident Hy étant de module 1, H, est
automatiquement normé. Le champ électrique, par contre, a deux composantes F, et £, : on
les normera toutes les 2 par le champ électrique total incident Eg = (cgo) L.

3.4.1 Cayvité sub-longueur d’onde : résonateur de Fabry-Perot

Dans cette section détaillée, nous étudions la réaction électromagnétique d’une ca-
vité sub-longueur d’onde unique (fermée au fond), gravée dans de 1’or, sous l'incidence
d’une onde monochromatique infra-rouge (polarisée TM), dans les conditions d’ap-
plication de la méthode modale restreinte. On s’intéresse aux conditions éventuelles
pour lesquelles la lumiére se concentre sensiblement & I’intérieur du sillon, comporte-
ment qu’on expliquera physiquement. Les simulations sont faites en métal réel, mais
I’approche analytique, servant & expliquer les observations, sera traitée avec le métal
parfait pour simplifier.

On peut voir, sur les spectres de la Figure 3.1, que de fortes exaltations de I'inten-
sité |H,|*> du champ magnétique ont lieu au sein de la cavité isolée (3 rapports d’aspect
w/h sont illustrés). Ces exaltations sont typiquement de I’ordre de la centaine ici, et
correspondent & des résonances dont le profil spectral est lorentzien. Dans le cas de la
cavité la plus profonde (h = 1.5um), on peut observer, vers 4500cm ™!, ce qui est en
fait un harmonique de la résonance fondamentale située a 1374cm 1.

— A largeur w = 300nm, on voit que 'augmentation de la profondeur h entraine,
pour la résonance, un décalage vers les basses fréquences, et aussi un meilleur
facteur de qualité.

— A profondeur h = 1um, 'augmentation de la largeur w entraine, pour la ré-
sonance, un décalage vers les basses fréquences, mais un moins bon facteur de
qualité.

En complément de ces spectres, la cartographie du champ proche lors de la résonance,
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F1G. 3.1 — Spectres de I'intensité du champ magnétique (normalisé au champ incident) au sein d’un
cavité unique, pour différents jeux de largeur w et de profondeur h, en incidence normale (§ = 0).
En terme de longueur d’onde, A € [10um,2um]. L'intensité est calculée au fond des cavités (voir
explication en page 45).

montre que le champ magnétique est localisé dans la rainure, et maximum au fond
(Figure 3.2). Il n’y a aucune exaltation en surface (si ce n’est a I’embouchure méme de
la cavité).

La Figure 3.3 montre ’environnement électromagnétique de la surface lorsque la
cavité ne résonne pas. On voit une distribution de faible intensité du champ de part
et d’autre de ’ouverture, qui correspond & une combinaison du plasmon de surface et
des ondes "photoniques" diffusées en surface. On trouvera dans les travaux de Lalanne
et al [14] un complément d’information sur la génération des plasmons de surface a
I’ouverture d’une fente sub-longueur d’onde.

43



AR L]

0 or — "
v
,,,,,,,,,,,,,,,,, =15 16 M
I y 10
230 HEM 0
140

F1G. 3.2 — Distribution de l'intensité (normalisée) du champ magnétique autour d’une cavité isolée
en or, paramétrée par w = 300nm et h = 1.5um, & la résonance 1374cm~! (A = 7.3um). § = 0.
Echelles spatiales x et y en microns. A droite, zoom sur l'intensité du champ 4 la sortie de la cavité.
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F1G. 3.3 — Distribution spatiale de I'intensité (normalisée) du champ magnétique autour d’une cavité
unique en or, hors résonance. Les paramétres sont w = 300nm, h = 1.5um et A\ = 3.33um (3000cm1).

0 = 0. Les échelles spatiales = et y sont en microns. On observe une distribution d’ondes surfaciques
de part et d’autre de la cavité.
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A) Dénominateur de ’expression du champ dans la cavité

Pour comprendre la résonance de cavité, étudions le dénominateur du coefficient A
(le champ magnétique dans la fente est proportionnel & A). Considérons, pour simplifier,
la cavité dans un environnement métallique parfaitement conducteur (Z = 0). D’aprés
I'équation (3.4), page 41, il vient :

w [ree sincz(kwu/2)

by V1—u?

Etant donné la parité de 'intégrande en la variable u, on a

ep = cot(kh) — i - ——

13 .

2w [too sian(kau/Q 2w/ sinc? kwu/2)du

AL Vi1 V1 —u?

Les ondes planes telles que u < 1 sont rayonnées dans le demi-espace y > 0. Celles
dont u > 1 sont surfaciques.

En régime sub-longueur d’onde kw < 1, je démontre que I’égalité ci-dessus équivaut,
avec une excellente approximation, a :

= cot(kh) —

eo = cot(kh) — k—w(g/z _Cte (%‘“)) i %“’

Ou C% est la constante d’Euler, qui vaut 0.5771.... La simplification permet d’en-
tamer une discussion aisée.

(3.6)

B) Fréquence de résonance

Au premier abord, on a kw << 1 => cot(kh) =0 => |\ = 527h, n entier > 0

On fait donc apparaitre des fréquences spécifiques traduisant la mise en place
d’ondes stationnaires. En particulier, la résonance fondamentale de cavité est attendue
aux alentours de . La distribution spatiale des champs H, et E, est égale-
ment facile & visualiser, d’aprés les formules données en page 41 (prendre Z = 0 pour
I'exemple). On en déduit qu’a la résonance fondamentale :

1) Le champ magnétique est mazimum au fond des cavités (y = —h), et trés faible
en bordure.

2) Le champ électrique E, est mazimum a ’embouchure des fentes (y = 0), et dé-
croit pour s’annuler pratiquement au fond'.

BNoter qu’il n’y a aucun probléme de convergence des intégrales. Le recours aux critéres de base
de l'intégrabilité permet de s’en convaincre rapidement.

MPour une fente symétrique en transmission (région III vide), les conditions de résonance sont
A= %h, n > 0. A la résonance fondamentale, le champ magnétique est maximum au milieu de la
cavité (y = —h/2) et le champ électrique maximum aux deuz embouchures de la fente. Si la région
IIT est remplie d’un diélectrique d’indice optique ns > 1, la résonance sera décalée vers les basses
fréquences [7].
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Autrement dit, les ventres et les noeuds des champs H, et E, (supportés dans la
cavité par le seul mode guidé) sont inversés'®. Ce sera vrai pour un réseau périodique
de cavités (si la résonance n’est pas couplée a un autre mode, tel qu’un plasmon de
surface horizontal). Le comportement du champ, suivant y, rappelle fortement celui
qu’on obtient dans le probléme mécanique d’une corde vibrante de longueur h ayant
une extrémité fixée. Le paralléle est plus fort avec la sélectivité résonante d’un inter-
féerométre de Fabry-Perot. Le lecteur ne sera donc pas surpris que, dans la suite du
rapport, les résonances du mode guide d’onde, dites aussi résonances de cavité, soient
appelées [16] [15] résonances de type Fabry-Perot.

En toute rigueur, ey est une quantité complexe : le pdle du coefficient A est donc
complexe. Les résonances sont plus précisément obtenues lorsque R(ey) = 0, ce qui
implique kh = Arccot[*2(3/2 — C — In(kw/2))]. C’est toujours sur la détermination
principale de Arccot que se trouve la résonance fondamentale, dont la fréquence propre
sera dés lors notée kg :

koh = m/2 — arctan[kOTw(S/Q — Cg — In(kow/2))]

On obtient ainsi une formule paramétrique précise du lieu ot apparaitra la réso-
nance du guide d’onde : |ky ~ & — 5% -(3/2 — Cp — In(mw/4h))

2h ~ 2h2

Il existe donc, par rapport a la fréquence Fabry-Perot idéale £ = Z-, un décalage

2R
de la résonance, d’ordre géométrique, vers les basses fréquences.
A.N. :w = 300nm et h = 1.5um. La formule paramétrique donne 1/ = 1370cm L.
La simulation (spectre 3.1) donne 1/\g = 1374em ™. L’accord est d’autant meilleur
pour les petits ratios w/h.

C) Analogie au comportement d’un oscillateur amorti

En recourant au développement limité cot(z + 6z) ~ cot(x) — —5=0dx, autour de la
résonance fondamentale koh =~ 7/2, on peut récrire trés simplement le coefficient A du
champ dans la cavité, en terme de pulsation, sous la forme suivante :

ic/h Twe

Ar = cky, N —
(wo —w — 170/2) Avec  Wo = Cho, - Yo 2h?

Le métal est considéré parfait dans I’étude analytique. On a la réponse d’'un os-
cillateur amorti, dont le spectre de résonance affiche un profil lorentzien : c’est une
résonance forcée. Le facteur de qualité () étant donné par le rapport % = % Cette
analyse concorde entiérement avec les simulations Figure 3.1. Soulignons que l’‘amor-
tissement o provient de la contribution des ondes rayonnées (k.| < k), et correspond
donc auzx pertes par radiation (auxquelles il faudra ajouter les pertes par absorption,

15F, n’est intense qu’autour de chaque coin métallique de ’'embouchure de cavité, coins ou les
charges électriques vont naturellement s’accumuler lors de la résonance (rappelons-nous la section 2.10,
outre les travaux présentés en Annexe sur E,, page 224).
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en métal réel). Les ondes diffusées en surface (|k,| > k) n’ont d’influence que sur la
valeur prise par la fréquence propre wy.

Donc, pour un bon métal, en régime sub-A, | Q) ~ % : un rapport d’aspect important

conduit a une meilleure résonance du guide d’onde'®. On voit ici 'importance du ca-
ractére sub-longueur d’onde dans ’exaltation locale du champ électromagnétique. Ce
phénomeéne de résonance peut d’ailleurs étre interprété par une analogie aux miroirs
plans (voir le commentaire en Annexe, page 228).

Le mode Fabry-Perot n’est pas dispersif, dans le sens ot le dénominateur de A (i.e
ep) est indépendant de 1’angle d’incidence 6, chose qui n’est pas vrai, en général, quand
on passe au réseau périodique. Cela dit, la résonance de cavité s’effondre en incidence
rasante, du simple fait que ’énergie incidente est totalement absorbée par la surface
métallique réelle (il suffit de voir, en page 40, que le terme d’excitation Vj = 0 quand

0=m/2).

D) Facteur d’exaltation

Les grandeurs pertinentes a étudier pour quantifier ’exaltation possible de la lu-
miére, lors d’'une résonance de type "Fabry-Perot", seront donc les modules des champs
aux points ou ils sont les plus forts.

1 Vo

4
H.|yen = -7 Sin (kA N A la résonance kh ~ /2

Le champ magnétique incident étant de module 1, la normalisation de H, est au-
tomatique.

A.N. : prenant I’exemple d’une cavité avec w = 300nm et h = 1.5um, on trouve
|H.|? = 238. Le spectre de réponse en Figure 3.1 est en trés bon accord.

Quant au champ électrique, on introduira ce qu’il est commode d’appeller fac-
teur d’exaltation, abrégé en EF (Enhancement Factor), lequel refléte la quantité
d’énergie emmagazinée aux embouchures de cavités (y = 0), et défini par l'intensité
normalisée |§_§ 2, ou Ej désigne le champ électrique total incident, dont le module vaut
simplement | Ey| = (cgq) L.

1 +iZ cot(kh) E|2

EFF =
‘ (1—Z> €p

Dans des géométries sub-longueur d’onde standards, les intensités de H, et E, sont
presque égales. En revanche, quand on tend vers de trés petites géométries (w <<< M),
C’est EF qui prédomine largement (on le verra au Chapitre 8).

. P . 2 1 . . .
16Pour les harmoniques supérieurs, on aurait y = < "th)”’, soit un amortissement croissant avec

leur ordre n. Idem pour leur décalage k — krpp. On peut dire qu’un fondamental n = 0, pour une
profondeur hy donnée, résonne avec une qualité comparable & celle d’'un harmonique n > 0 obtenu &
la profondeur h = v/2n + 1hy.
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E) Effet d’ouverture / Effet des plasmons couplés

On a vu plus haut dans le B) que la fréquence fondamentale était donnée par

ko ~ g7 — O(kw). Il y a toujours un shift vers les basses fréquences par rapport a la
fréquence "idéale" d’une résonance Fabry-Perot (kh = 7/2). Ce décalage est di a un
"effet d’ouverture", comme 'avait déja annoncé Takakura [16] dans son étude d’une
fente en transmission en métal parfait. A cet effet purement géométrique, il faut ajouter
I'influence du caractére réel de la constante diélectrique du métal (e finie et complexe),
ce qu’on aborde un peu plus loin.
Si l'effet d’ouverture est d’autant moins fort que le rapport d’aspect w/h est petit,
réfléchissons alors & ce qu’il se passe si, & profondeur fixée, w tend vers zéro. On dé-
cale alors automatiquement la résonance vers les hautes fréquences, pour atteindre la
fréquence (indépassable) de Fabry-Perot. De plus, 1'exaltation locale du champ ma-
gnétique semble diverger lorsqu’on tend vers les trés petits kw, d’aprés le paragraphe
précédent. Ce comportement est correct seulement jusqu’a un certain stade.

En vérité, dans le cas exact d’un métal réel, la tendance est complétement dif-
férente : en rapprochant excessivement les 2 parois verticales de la cavité, le couplage,
a travers l'air, des plasmons de surface du métal dewent tellement important qu’il
Pemporte sur leffet géométrique d’ouverture. Ce couplage modifie les constantes de
propagation de I'onde guidée, ce qui fait qu’on a un indice effectif rendant le milieu
interne o la cavité hautement propagatif le long des parois. Cela va donc avoir pour
effet de retourner le sens du shift vers les basses fréquences.

L’explication physique détaillée de ce phénoméne est réservée a la derniére partie
de la thése (page 192 et au-dela), dans laquelle je démontre que I’aspect FINI de la

constante diélectrique du métal implique |k ~ = L

ok by
mule est fondamentale. Elle montre qu’on s’écarte irrémédiablement de la fréquence
idéale de Fabry-Perot, au fur et & mesure que w diminue. Cet effet a d’ailleurs été
prouvé expérimentalement [17] dans le domaine des micro-ondes, en 2004, pour un sys-
téme a fente en aluminium. La formule encadrée ci-dessus montre qu’a l'extréme, la
fréquence de résonance tombe a 0, alors qu’elle tendrait vers ;- en métal parfait! Il
s’agit 1a d’un point de premier plan lorsqu’on abordera les phénoménes d’absorption

anormale dans les gravures nanométriques.

quand kw — 0. Cette for-

Dans la Partie IT (comme dans ce Chapitre), nous considérerons toujours des di-
mensions et un domaine spectral au regard desquels ce phénoméne plasmonique est
plutdt secondaire (quoique présent). Des fentes de relative "grande" largeur peuvent
étre considérées & parois parfaitement conductrices, approximation pertinente pour des
cavités de plusieurs centaines de nanométres de large, dans une matrice d’or ou d’argent,
soumise a un rayonnement infrarouge.
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3.4.2 Réseau périodique : résonance du guide d’onde et des
plasmons de surface

A) Simulations numériques

La Figure 3.4 montre, & droite, le spectre de réflectivité spéculaire (|Ry|?) de deux
réseaux d-périodiques en Or, soumis & une lumiére infrarouge arrivant en incidence
normale. Les cavités de chacun d’eux sont de mémes dimensions (w << \), mais n’ont
pas la méme période. On distingue 2 types de résonances : la résonance de cavité Fabry-
Perot (plus intense pour le réseau a grande période), et la résonance du Plasmon de
Surface Horizontal (HSP), qui n’a lieu que pour le réseau a grande période dans cette
gamme spectrale. Les cartographies du champ local, lors des résonances du réseau a
grande période sont clairement illustrées en Figure 3.6. L’exaltation a la résonance FP
est bien plus grande que celle rencontrée a la résonance HSP. Aucune de ces localisa-
tions de la lumiére n’auraient eu lieu en Polarisation TE pour ce type de géométrie
sub-longueur d’onde.

Réflectivité Spéculaire (u.a.)

p# L —— =z = 0T L L L L L L n
1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000 1000 18500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000

Intensité Normalisée du Champ Magnétique
r
(=}

Nombre d'onde (cm-1) Nombre d'onde (cm-1)

F1G. 3.4 — A gauche : spectres de I’intensité du champ magnétique (normalisé au champ incident)
dans la cavité d’un réseau en or d-périodique, en incidence normale. En vert d = 1lum, en rouge
d = 3um. Les dimensions de la cavité sont w = 0.3um et h = lum. A droite : spectres de la
réflectivité spéculaire (normalisée) du réseau; en vert d = lum, en rouge d = 3um. FP désigne la
résonance type Fabry-Perot. HSP désigne I’excitation d’un plasmon de surface horizontal.

Si le mode Fabry-Perot correspond & la résonance d’ondes stationnaires se propa-
geant dans le sens des y, au sein des cavités, les plasmons de surface correspondent
plutdt a des résonances latérales, avec la mise en place d’ondes propagatives selon z
cette fois, a 'extérieur du réseau.

B) Analyse des résonances pour un meétal parfait

Dans la méme veine que ’analyse faite pour la cavité unique, menons une étude
simple pour rendre compte des grandeurs observées en Figure 3.4. Dans le cas d'un
réseau d-périodique, le déterminant du coefficient A du champ dans la cavité, en métal
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F1G. 3.5 — Cartographies de I'intensité (normalisée) du champ magnétique, sur 4 périodes du réseau
en argent paramétré par d = 3um, w = 0.3pum et h = lum (6 = 0). A gauche : résonance de cavité
Fabry-Perot (2030cm™!). A droite : résonance du plasmon de surface horizontal (3360cm~—1!). Les
échelles spatiales sont en microns.

parfait, s’écrit :
+00 s 2 k 2
eo = cot(kh) —i - v > sine (kynw2)

e R

Vn = sin@—l—n%. Contrairement & une cavité (ou fente) isolée, le déterminant ey dépend
de langle d’incidence 0 dans le réseau (conséquence de la pseudo-périodicité).

(3.7)

Supposons la période nettement sub-longueur d’onde : A >> d > w. On a donc
affaire & un réseau de diffraction d’ordre 0 (tel que |y,| > 1 pour n # 0). En incidence
normale, la somme se simplifie alors comme suit :

eo — cot(kh) — MY (3/2 - 1n<2”7“’)) i (3.8)

s
La formule provient de [4]. Elle est proche de celle que j’ai obtenue pour la ca-
vité isolée'”. Nous avons encore une fois des résonances de type Fabry-Perot pour
App ~ s—=—h, n > 0, avec, 13 aussi, un décalage vers les basses fréquences par rap-

2n+1
port & la fréquence idéale. La formule paramétrique donnant le lieu o apparaitra la

résonance fondamentale est : |[ky ~ £ — 5% - (3/2 — In(%%))|. Si la période d ~ X, la

formule paramétrique n’est pas une bonne approximation.

Le champ magnétique, au fond des cavités, est donné (voir page 41), pour un métal

parfait en incidence normale, par H,|,—_) = 8051+(kh) . Par conséquent, & la résonance

70n serait plus précis encore en prenant 3/2 — In(27w/d) + F(A\/d), ot F(\/d) est un facteur
correctif paliant une trop grande approximation du terme d’ordre n = 1 de la somme discréte, utile si
on atteint le cas d’une période d voisine de \; il vaut % -1
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FP fondamentale (kh ~ 7/2), I'exaltation de I'intensité du champ vaut

|H,(y = —h)|* =~ W (champ normalisé au champ incident).

A.N. : w=0.3um, h = 1um et d = 3um. On trouve une fréquence de résonance de
2030cm ™!, et |H.(y = —h)|? ~ 400, en parfait accord avec la simulation en Figure 3.4.

L’analyse de (eg), qui borne ’amplitude de la résonance Fabry-Perot, montre donc

que 'amortissement (ou la largeur spectrale) est donné par |w/d | dans un réseau (avec

d < )), tandis qu’il était donné par kw/2 pour une fente unique. A largeur w fixée,
c’est donc d qui est le facteur limitant pour le réseau (rapport purement géométrique),
et A pour la fente isolée (rapport dynamique). Par conséquent, un réseau a une

meilleure résonance Fabry-Perot qu’une fente isolée, quand |d > (\/7)| (du

moins en métal parfait). La comparaison des spectres d’intensité des Figures 3.4 et 3.1
pour la cavité (w = 0.3u, h = 1u) va tout a fait dans ce sens.

C) Analyse des résonances pour un métal réel

Le passage au métal REEL (Z # 0), maintenant, peut faire intervenir un nouveau
type de résonance : les plasmons de surface horizontaux (HSP). En regardant le déter-
minant des coefficients de réflexion R,,, page 41, on voit que ces résonances apparaissent
lorsque , c’est-a-dire pour des |y,| > 1 (3, imaginaire)!®. On a bien des
ondes évanescentes suivant y, localisant I’énergie en surface. Les HSP apparaissent ainsi
a une fréquence juste inférieure a Papparition d’un nouvel ordre de diffraction (3, = 0).

En fait, la condition 3, + Z = 0 n’est jamais vraiment atteinte, puisque Z est
un nombre complexe. En ce sens, comme pour la résonance FP, on a une résonance
forcée, ici du plasmon horizontal. C’est essentiellement 1’absorption du métal qui va
limiter la résonance. Cependant, le confinement plus "étalé" du champ en surface ne
peut conduire a des exaltations locales plus intenses qu’au sein des cavités sub-longueur
d’onde a la résonance FP (pour notre choix de géométrie dans I'infrarouge) '°.

Sous l'excitation d’une onde lumineuse propagative (polarisée TM), arrivant avec
un angle d’incidence 6, la formule de dispersion des plasmons d’une surface métallique
périodiquement structurée, peut étre approximée a partir de celle d’une surface plane,
moyennant un pseudo-moment n2f (n entier relatif), comme suit :

8En métal parfait (Z=0), la condition 3, = 0 (ou v, = +1) n’implique pas une résonance mais
Pexistence d’un ordre diffracté propagatif tout le long de la surface du réseau (anamalie de Wood) :
I’onde électromagnétique n’a pas de dépendance en y, donc il n’y a pas d’énergie localisée en surface. A
la limite ot Z — 0, les ondes diffractées en surface et les ondes plasmoniques se confondent (condition
commune v, = +1), mais le plasmon n’a plus d’existence physique puisqu’il n’y a aucune oscillation
de charge dans un métal parfait.

9La condition 3, + Z = 0 ne conduit pas & la relation de dispersion des plasmons de surface (mais &
son inverse) du fait qu’on a usé d’un raccord par I'impédance de surface approximée laquelle ne prend
pas vraiment en compte les ondes de grands k,. Si |e;,| diminue fortement (aux hautes fréquences),
on voit que ’approximation par 'impédance de surface ne fonctionne plus trés bien.
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ksm@—l—n?—k €m+1_>(5n) =epn(w)

Le plasmon d’ordre n apparait alors quand |\ = (d/n) - (\/em/(€m + 1) £ sin )

Un réseau de diffraction d’ordre 0 ne peut supporter que le plasmon n = 1. Dans
I'exemple d = 3um de la Figure 3.4, le creux apparaissant vers 3360cm ™! (soit A & 3um)
s’identifie bien a I’excitation du plasmon n = 1.

Si 'angle 6 n’est pas nul, le plasmon se scinde en 2 modes, comme le montre la
formule, I'un vers une plus haute fréquence (appelé +n), 'autre vers une plus basse
fréquence (appelé —n). Par conséquent, si A et d sont fixés, seul I’angle 6 peut abaisser
la fréquence de résonance des HSP.

Cependant, en présence de cavités profondes, les résonances FP et HSP peuvent
se coupler si leurs fréquences d’excitation sont voisines (ne pas oublier aussi les har-
moniques supérieures). Les modes peuvent de la sorte "s’hybrider", se repousser et se
perturber I'un & la défaveur de 'autre. La formule de dispersion ci-dessus n’est évi-
demment plus utilisable dans le cas ou la cavité occupe un volume important dans
la période d, mais également lorsque le mode HSP est sensiblement couplé au mode
Fabry-Perot (par exemple lorsque 4h ~ d). Pour avoir alors une vision globale des
comportements (nouveaux décalages fréquentiels, localisations de la lumiére plus com-
plexes), il faut analyser les courbes de dispersion des modes excités (i.e. les lieux des
minima observés sur le spectre de la réflectivité, pour tous les angles 6). De nombreuses
études théoriques, et expérimentales, ont été menées a ce sujet (on peut citer [18] et [7]).

D) Un choix optimal de paramétres

Le facteur limitant la résonance FP du réseau est w/d, on I’a vu. On a donc intérét
a prendre une période d la plus grande possible, tout en restant un peu inférieure a la
longueur d’onde ol apparaitra effectivement 1’exaltation. En effet, la résonance ne peut
pas étre meilleure si un autre ordre de diffraction devient propagatif (i.e. si d < \), en
plus du rayon spéculaire permanent, car (ey) augmenterait. Ce nouvel ordre contri-
buerait & des pertes radiatives supplémentaires.

Fort de cette analyse, prenons par exemple le jeu de paramétres w = 0.3um, et
h = 1.5um; on attend une résonance FP un peu au-dessus de A = 6um (un peu infé-
rieure & 1666cm ™!, en terme de fréquence).

- Avec une période d = 6um, on trouve alors, en incidence normale, une exaltation
de l'intensité du champ magnétique de 1454 au fond des cavités, a la longueur d’onde
d’excitation A = 7.4um (1352cm™!). La largeur spectrale de la résonance vaut 75cm ™!,
le HSP étant, lui, excité vers A\ = 5.88um (1700cm ™).

- Si, toujours a cette période, on diminue w de 0.3um a 0.2um, on atteint une exal-
tation plus intense encore, de 2943 pour A = 7.11um (1405cm™"), avec une largeur
spectrale de résonance valant ~ 50cm*.
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3.5 Excitation efficace par onde évanescente

Hessel et Oliner [1] furent les premiers, en 1965, a avoir indiqué, d’une part, que
les surfaces métalliques a corrugation périodique supportaient des ondes électromagné-
tiques dont les vecteurs propres étaient complexes, d’autre part que certains modes
pouvaient se comporter comme des guides d’onde si la corrugation était suffisamment
profonde ?°. On sait maintenant & quoi leurs propos correspondent.

Dans le cas du réseau périodique de fentes sub-longueur d’onde, on a vu que le
coefficient A du champ interne aux cavités est proportionnel a 1/sin(kh)eg, avec e
donné par la relation (3.7) de la page 50.

La largeur spectrale de la résonance Fabry-Perot est donnée par la partie réelle de
eg. Si d << A, elle vaut, en métal parfait, (w/d)\/1 —~3 = (w/d)B. Du fait de 'inci-
dence par onde plane propagative, 7y = sinf et 3y = cosf : le terme d’amortissement
existe toujours. Ce dernier est directement lié a la nature de l’onde excitatrice : on
a en permanence un ordre réfléchi propagatif, & savoir le rayon spéculaire, via lequel
I'énergie envoyée sur le systéme peut "s’échapper" (sous forme de rayonnement).

Le rapport sub-longueur d’onde % étant réel, le seul moyen d’éliminer complétement
I'amortissement est donc de rendre 3, imaginaire pur, i.e. |y| > 1, donc d’ezxciter le
systéme par une onde plane évanescente suivant y (avec k;; > ket k, € C). Dans
ces conditions, tous les ordres diffractés sont confinés en surface : il ne peut plus y avoir
de fuites radiatives, et les résonances du réseau sont seulement limitées par I’ absorption
du matériau. On doit alors observer, lors des résonances, de trés fines largeurs spec-
trales et trouver d’importantes quantités d’énergie emmagazinées dans la structure...

Mathématiquement parlant, si le mode est mieux excité avec un (3, imaginaire, cela
signifie qu’il a un vecteur propre complere. On rejoint ce qui avait été annoncé par
Hessel et Oliner. Les courbes de dispersion complexes des modes de résonance, dans les
réseaux en transmission, ont d’ailleurs été étudiées dans [18]. Ce n’est pas le mode de
cavité en soi qui a un vecteur complexe (puisque c’est un guide d’onde) mais le mode
de la structure prise dans son ensemble (¢a ne marche pas pour une cavité isolée, j’en
explique la raison plus loin).

En pratique, ’Excitation par Onde Evanescente (EOE) peut s’effectuer avec 'aide
d’un prisme, placé un peu au-dessus du réseau, dans une configuration de réflexion to-
tale frustrée ou AT R (Attenuated Total Reflexion) décrite par A.Otto [19]. De la sorte,
le systéme prisme-réseau fait office d’un résonateur Fabry-Perot presque parfait?!.

20Considérant une interface métallique de profil unidimensionnel quelconque mais périodique, les
auteurs ont recouru & une impédance de surface (périodique), décomposée en série de Fourier, et traité
alors le probléme d’un point de vue "modal" (au sens de Fourier).

21Notons que si A >> d, on n’excite pas de plasmons de surface horizontaux (4 moins de se trouver
dans la zone fréquentielle wg,, ce qui n’est jamais le cas ici).
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F1G. 3.6 — Excitation efficace des modes de cavité d’un réseau métallique lamellaire, par une onde
évanescente polarisée TM [8]. A gauche : paramétres de I’échantillon et image obtenue par microscopie
électronique, et schéma de la configuration ATR employant un prisme en germanium d’indice optique
n = 4. Dans ce cas 79 = nsin#, ou ’angle d’incidence 6 est supérieur & ’angle critique 6. = 14.5° :
I’onde incidente propagative devient évanescente sous le prisme. A droite : spectres expérimentaux
de la réflectivité spéculaire normalisée, obtenus sans prisme et avec le prisme (placé & environ 0.65um
du réseau). La comparaison des creux de réflectivité montre que le mode Fabry-Perot fondamental
est bien mieux excité en ATR, la largeur de résonance est alors réduite d’un facteur 6. La petite
fleche désigne l'excitation du premier plasmon de surface horizontal (voir les courbes de dispersion des
modes dans [8]). Il existe toujours un jeu de paramétres (6, ho) optimal pour exciter le systéme par ce
procédé (cette recherche n’a pas fait ’objet de publication). La théorie donne 6 = 20° et hy = 2um.
L’intensité de 'onde évanescente est insuffisante pour exciter le réseau si hy ou 6 sont trop grands.

Nous avons publié deux articles sur 'EOE, démontrant théoriquement [20] la pos-
sibilité d’obtenir une transmission résonante & haut facteur de qualité a travers un
réseau de fentes sub-longueur d’onde, et prouvant expérimentalement 8] une excita-
tion efficace du mode guide d’onde dans un réseau de cavités fermées, ce qu’illustre la
Figure 3.5. Comme il s’agit d’un travail d’équipe commencé un peu avant mon arrivée
en thése et auquel j’ai participé modérément (plutdt du coté expérimental d’ailleurs), je
ne m’étalerai pas davantage sur le sujet dans ce rapport, la priorité allant aux travaux
personnels. Je souligne quand méme 1’idée en ajoutant quelques compléments succints.

e En toute rigueur, en métal réel, le terme qui borne I’amplitude des résonances de
cavité est (w/d)(fy + Z) o Z est 'impédance de surface. Comme Z est un nombre
complexe, le vrai mode propre du réseau ne peut pas étre excité par une onde plane
évanescente comme celle obtenue en ATR. Pour arriver a éliminer totalement I’amor-
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tissement, il faudrait exciter le systéme, non pas avec une onde ayant un vecteur d’onde
k complexe a pulsation w réelle, mais avec une onde ayant une fréquence w compleze
(ce qui implique aussi k réel)?2. L'excitation la plus efficace devrait étre donc obtenue
par des impulsions lumineuses ou des "rampes" d’excitation (finies dans le temps).

e Pour que 'EOE excite efficacement un réseau, il faut veiller & ce que A\ soit
suffisamment grande devant la période d. Par exemple, si 79 >> 1, la constante de
propagation _; = \/1 — (0 — A/d)? peut devenir réelle. Il faut donc que A > (1+9)d
pour que toutes les ondes réfléchies propagatives se détruisent. Dans le cas contaire,
si un (3, devenait réel (si un nouvel ordre de diffraction devient radiatif), il résulte-
rait nécessairement de l'interférence constructive d’ondes rayonnées par chaque cavité.
Cela montre bien que ce n’est pas parce que ’onde incidente est évanescente que les
cavités ne rayonnent pas : il faut aussi que la périodicité soit suffisamment petite, pour
que s’annihile la résultante de leur rayonnement. Le réseau baigne alors dans un en-
vironnement d’ondes évanescentes, que ’on peut éventuellement reconvertir en ondes
propagatives par le procédé inverse & I’ATR.

e En l’absence de périodicité, I’excitation d’une cavité isolée (ou de n fentes) par une
onde plane évanescente n’améliore pas outre mesure la résonance Fabry-Perot (j’en ai
fait la simulation). En effet, il n’y a plus de rayon diffracté d’ordre 0 via lequel s’effectue
toutes les pertes radiatives, et sur lequel on peut jouer (c’est toute la différence), mais
plutét un lobe de rayonnement, non directionnel, impossible & "tuer" par le procédé
ATR (ou assimilé). Une solution au probléme est évidemment de corruguer périodi-
quement la surface métallique, de part et d’autre de ’ouverture sub-longueur d’onde,
comme l'ont fait Garcia-Vidal et al [21], puis d’exciter le systéme dans la configuration
prismatique.

22Comme |k| = w/c, on peut avoir w € R et k € C (avec k/; > k), mais si w € C, alors toutes les

composantes du vecteur d’onde k ne peuvent pas étre réelles (le moment k,, peut étre réel tout le
temps, mais pas k).
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Chapitre 4

Controle de la localisation de la
lumiére a I’échelle sub-longueur
d’onde dans un systéme a deux fentes

4.1 Introduction

Les modalités de résonance d’'une cavité de profil sub-longueur d’onde a été longue-
ment traité dans le Chapitre précédent, dans le cas d’'un bon métal. Ces bases étant
posées, on peut se demander ce qu’il se passe lorsqu’on excite maintenant deux telles
cavités relativement voisines 7 Un nouvel aspect de la physique doit naturellement en-
trer en jeu, du fait, cette fois, d’'un couplage électromagnétique (interférences) entre
les rainures. Il y a étonnament peu d’articles, dans la littérature scientifique, qui s’in-
téressent au sujet.

Récemment (en 2005), un collectif de chercheurs [1] a publié des travaux expérimen-
taux et théoriques sur le probléme de deux fentes sub-longueur d’onde en transmission,
mais uniquement en incidence normale et dans le cas de fentes séparées par une distance
grande devant la longueur d’onde (métal en or, dans le proche infra-rouge). Les au-
teurs de I’article en question ont revisité, d’une certaine maniére, I’expérience d’Young,
en montrant que la transmission totale pouvait étre modulée par les interférences des
plasmons de surface se propageant entre les deux fentes'.

Dans ce chapitre, nous nous proposons d’étudier théoriquement un systéme de deux
gravures rectangulaires profondes (fermées au fond), de largeur w sub-longueur d’onde,
identiques et paralléles, séparées d’une distance d, et soumises & une lumiére incidente
polarisée TM, comme l'indique la Figure 4.1. L’étude sera menée pour une distance de
séparation et un angle d’incidence a priori quelconques.

Nous nous intéressons moins aux propriétés en champ lontain qu’aux propriétés
en champ proche du systéme (localisations de la lumiére, nature des résonances élec-
tromagnétiques, etc.), et nous nous focaliserons surtout sur le cas ou les cavités sont

'En fait, c’est Pexcitation du mode guide d’onde de chaque fente, qui est modulée par les in-
terférences des plasmons & la surface. En métal parfait ou en polarisation TE, de telles modulations
n’apparaissent pas ou peu, c’est-a-dire que les ondes surfaciques de type photoniques ont peu de poids.
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Doublet de fentes
Y en réflexion
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k / (1) AIR
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F1G. 4.1 — Schéma annoté du doublet de fentes sub-longueur d’onde, excité par une onde plane
propagative polarisée TM. Le couplage en champ proche correspondra & la configuration d << A.

séparées d’une distance trés sub-longueur d’onde (w < d << \). Nous verrons que,
du fait de leur forte proximité (et de leur nature métallique), les gravures présentent
deux états résonants dont les propriétés optiques respectives sont tres différentes. L’un
d’eux conduira notamment & des amplifications locales du champ de plusieurs milliers
par rapport au champ incident, un phénomeéne de hot spot (point chaud) qui pourrait
servir a la spectroscopie de molécules piégées dans de trés petites cavités. Il peut éga-
lement y avoir un lien important avec les mécanismes en jeu dans l'exaltation de la
diffusion Raman (associée en grande partie a des résonances extrémes supportées par
les modes plasmons d’une surface rugueuse). La capacité de controler de telles ampli-
fications constitue donc un enjeu non négligeable.

Nous allons d’abord dégager un ensemble de phénoménes fondamentaux, parfois
nouveaux, qui seront caractérisés en détail grace a ’analyse, et expliqués par une ana-
logie a linteraction dipolaire (voisine de celle décrite dans [2] au sujet d’une paire
de nano-pilliers métalliques). En derniére partie du Chapitre, nous proposerons un
moyen de contréler efficacement la localisation du champ a I’échelle du systéme mé-
tallique sub-longueur d’onde (travaux qui ont d’ailleurs fait I'objet d’une publication
récente [3]). La technique présentée peut déboucher sur d’éventuelles applications en
opto-électronique.

4.2 Mise en équations et simulations

Le systeme de deux rainures sub-longueur d’onde sera traité, comme dans le Cha-
pitre 3, dans le cadre de la méthode modale restreinte (R(e,,(w)) << 0), en polarisation
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TM. Le champ interne a chaque cavité sera décrit uniquement par le mode fondamental
qui joue un role de guide d’onde. Les parois verticales étant, encore une fois, considérées
parfaitement réflectrices, ceci présuppose toute absence d’interaction entre les champs
de chaque cavité a travers le métal. Le couplage entre les deux résonateurs métalliques
ne s’effectue que par 'intermédiaire du champ électromagnétique diffusé a ’extérieur
du systéme. Le caractére réel du métal est pris en compte via I'impédance de surface,
au niveau des interfaces horizontales. Ces conditions étant rappelées, nous allons ré-
soudre le probléme électromagnétique dans tout 1’espace et mettre en exergue les modes
propres du systéme & deux fentes. Des simulations numériques suivront.

4.2.1 Expression des champs, raccords et résolution
A) Expression générale des champs

Dans la région (I) (voir Figure 4.1), le champ magnétique est la somme de I'onde
plane incidente, arrivant avec un angle 6, et du champ réfléchi par la surface, diffusé a
priort dans toutes les directions du demi-espace y > 0 :

HZ(I) (x,y) _ eik(sinG’x—cos@y) + /+oo R(Q)eZ(Q$+qy)dQ

ou ¢ = k% — Q2. La distribution continue d’ondes planes réfléchies est pondérée
par 'amplitude | R(Q) |, qui est en fait la réunion implicite R;(Q)e’@%? 4 Ry(Q)e"@4/2
des champs réfléchis par chaque cavité (deux "sphéres" de diffusion dans le continuum
des vecteurs d’onde ), pouvant interférer).

Dans la région (II) du couple de rainures, il nous suffit de connaitre le champ
magnétique a l'intérieur de chaque cavité. Ce champ s’exprime, dans le cadre de 1’ap-
proximation unimodale comme suit :

My(z) =1size -4 —92] 0 sinon
ol
My(z) =1 iz € [45%, 44¥], 0 sinon

sont les amplitudes (complexes) des champs internes aux cavités 1 et 2

respectivement. Ces coefficients sont de grande importance dans notre étude. Leur
calcul permet de déterminer le champ électromagnétique dans tout ’espace du systéme.
Enfin, r = 2Ze72* est un coefficient de réflexion, qui provient de la condition de
raccord par l'impédance de surface appliquée au fond de chaque cavité (y = —h).
L’impédance normalisée vaut Z = 1,/z,,.

Al +r e7 ]y (2)

(I1) _ } ]
Hz (x,y) - +A2[ezky +r e—zky] |—]2 (33)

B) Equations de raccord et résolution

Les champs des régions (I) et (IT) sont raccordés entre eux, en appliquant a 'in-
terface I/IT (y = 0) les conditions de continuités détaillées en page 36 du Chapitre
précédent :
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e Continuité du champ magnétique H,, aux embouchures de chaque cavité :

I +oo
A1 +r) =iy [T RQEAQ Vo e [~ —t]

o +00 .
A1) = et [T RQ)eQ v e [, 4

e Continuité du champ électrique tangentiel £, pour tout z, E, étant relié¢ & H, par
I'impédance de surface approximée au niveau des frontiéres métalliques :

(kZ—cos6)e 4 [ (g 4k Z)R(Q)ETdQ = K(1+2)(1—e~"¥) (A7 () + Aoo())

On obtient donc trois équations, reliant nos amplitudes inconnues A;, Ay et R(Q),
que l'on projette selon la procédure habituelle (voir Annexe, page 223). La toute der-
niére équation donne directement :

R(Q) = Ry 0(Q — ksin) + 5 (1 + Z)(1 — e7#)(£0/2 4, 4+ /@12 A2>%

cos0—Z

est la réflectivité spéculaire d’une surface métallique plane.
cos 0+2

ou Ry, =

En injectant alors R(()) dans les deux premiéres équations de continuité, on est
ramené a résoudre une équation matricielle portant uniquement sur les
coefficients A; et A;. M est une matrice carrée, caractéristique du systéme, et V est
le vecteur d’excitation (nul en ’absence d’onde incidente). Cette relation matricielle

s'écrit? :
1+r—=G0O)] —G(=d) | [ A | _ |V
—G(d) [1+7r—G(0)] Ay | | Va
Vi = Voe _ kd . _ 2cosf  kwsin@
wee | o yotie P = sin(f) et Vo= 030 & Zsmc( 5 )

¢2ikhy +o0 sinc? (kwu/2)

Vi—-u2+27

Enfin : G(x) = )\(1 +Z)(1 — thuz
4.2.2 Modes propres et conditions de résonance

Comme la quantité G(x), définie en section précédente, est paire en z, la matrice
M est symétrique et son déterminant vaut :

Det = [1 4+ 1 — G(0) — G(A)][1 +7 — G(0) + G(d)]

En sortant des crochets le facteur —i(1—e~2*"), on montre que M posséde 2 valeurs

propres, | 2sin(kh)e"*"e, | et |2sin(kh)e"*"c_ | telles que :

2Pour une cavité isolée, centrée en z = 0, on aurait juste [1 +r — G(0)] - Ag = Vb.
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+oo ginc?(kwu/2)
V1i—u2+Z7
J’ai exposé en Annexe, page 229, une étude compléte des intégrales de diffusion figurant

dans ey (signification physique, expression analytique exacte en métal parfait, etc). Le
lecteur n’est pas obligé de s’y référer pour comprendre ce chapitre.

e lcot(kR) — iZ] — i(1 + Z)QT‘“ / 11+ cos(kdu)]|du

“1-Z

i 1 .
e ¢, est associée au vecteur propre U, = [ 1 ] appellé mode (+) symétrique

ou les champs des cavités 1 et 2 sont en phase : .

: 1 . o
e c_ est associée au vecteur propre U_ = [ 1 ] appellé mode (-) antisymétrique

ou les champs des cavités 1 et 2 sont en opposition de phase : | A1 = — A,y |.

Dans le cas général, le vecteur A = [ﬁﬂ est toujours une combinaison linéaire des

deux vecteurs propres du systéme :
_ 1 1
A=a U +a-U- avec a; x ;- et a_ o -
Les coefficients A; et A, peuvent finalement s’exprimer comme suit :

cos(ip) isin(p), e*
 — —1" )
ne2 = | ey +(=1) e ] 2sin(kh)

(4.1)

Avec, on le rappelle, ¢ = (kdsin#)/2. Notons que les valeurs propres e, et e_ ne dé-
pendent jamais de 'angle d’incidence 6. Seuls les termes d’excitation Vi et V5 le sont.

L’annulation éventuelle du déterminant de A; ou Ay donne les conditions de réso-
nance des cavités. Deux résonances électromagnétiques sont donc attendues :

- quand R(e; ) = 0, a la fréquence (encore indéterminée) k = k., avec un amortisse-
ment (ou une largeur spectrale) donné par (e, ). Le systéme est alors majoritairement
dans le mode U, : on a une résonance en phase des champs de cavité.

- quand R(e_) = 0, a la fréquence k = k_, avec un amortissement (ou une largeur
spectrale) donné par J(e_). Le systéme est alors majoritairement dans le mode U_ :
on a une résonance en opposition de phase des champs de cavité.?.

3Faisons remarquer que les numérateurs des coefficients A; et A, contiennent des cos(y) et sin(ip).
Il y a donc un phénomeéne de "battement" des numérateurs en fonction de angle ¢ = (kdsin6)/2 :

- on a un état pur symétrique lorsque ¢ = nm => dsinf = n

- Pétat pur antisymétrique correspond & ¢ = (2n + 1)3 => dsinf = (n + 1)\
Si ces conditions suffisent & projeter le systéme dans l'un de ses deux états propres, elles ne corres-
pondent pas & une résonance.
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4.2.3 Simulations numériques

Nous allons maintenant étudier (simuler) le comportement d’une paire de rai-

nures larges de |w=200nm/|, de profondeur [h=1.5um| gravées dans de l'or, et sé-

parées d’une distance |d = 500nm |. La réponse optique sera calculée dans I'infra-rouge

(A € [2,10pum]), domaine spectral pour lequel le systéme est dans une configuration
fortement sub-longueur d’onde.

Le calcul des coefficients A; et A, permet de déterminer les champs magnétique et
électrique, en particuler le champ FE, ~ 85?1;’ dans tout l'espace. A ’embouchure de
chaque cavité (r = —d/2,y = 0 ou x = +d/2,y = 0), le champ E,, normalisé au champ
électrique total incident, vaut simplement F,/FEy = (1 — r)A,=1 o4 2- Or les embou-
chures sont les endroits ol le champ électrique est le plus intense lors des résonances
de type Fabry-Perot (cf section 3.4.1-B) du chapitre précédent).

Le facteur d’ezaltation EF) (respectivement EF5) de la cavité 1 (resp. cavité 2) sera
donc défini comme l'intensité normalisée du champ électrique F, & son embouchure :
EF, = |A,(1 —7r)]?| (EF pour Enhancement Factor).

Compte tenu des paramétres que ’on s’est fixé, les résonances fondamentales de ca-

vité sont attendues vers k ~ 1/(4h) = 1666cm " (I’harmonique supérieure apparaitra
aux alentours de k ~ 3/(4h) = 5000cm ™).

140 T T T

i

Sk
. SoRRHAAAAK
B
SRR

120

100 theta=0 B

R
bRk ++++++++++++++++++

40

Facteur d’Exaltation |Ex/EOQ|"2

P

20

Wiiee.

1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000 5500
Nombre d’onde (en cm-1)

F1G. 4.2 — Spectre des facteurs d’exaltation EF, et EF, des cavités 1 et 2 respectivement, en
incidence normale. Les cavités sont équivalentes ici.

La Figure 4.2 représente les spectres du facteur d’exaltation de chaque rainure, cal-
culés en incidence normale & = 0. Nous constatons que les cavités ont des réponses
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parfaitement identiques. Le spectre montre en I'occurrence deux résonances forcées de
type Fabry-Perot, 'une centrée a 1375¢m ™! (résonance fondamentale), I'autre centrée
a 4555c¢m ™! (harmonique). Une cavité isolée, cependant, aurait une résonance fonda-
mentale moins large, a 1435c¢m ™!, avec un facteur d’exaltation d’environ 430. Nous
expliquerons plus loin cette différence.
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F1G. 4.3 — Spectre étendu des facteurs d’exaltation EF; et EF, des cavités 1 et 2 respectivement, &
0 = 30°. L’encart donne le comportement plus détaillé des résonances autour de 1500cm™='. NB : en
métal parfait, le pic d’intensité serait multiplié par un facteur 3 environ.

Les spectres calculés en incidence oblique sont, eux, sensiblement différents. La Fi-
gure 4.3 représente les facteurs d’exaltation de chaque cavité, a 6 = 30°, sur la méme
plage de fréquence que précédemment. On constate I'apparition d’un nouveau pic de
résonance, extrémement fin, correspondant & une forte concentration de la lumiére au
sein des fentes. Le facteur maximum d’exaltation est plus grand d’un ordre de grandeur
qu’en incidence normale. Le pic centré sur 1485cm™1 (A = 6.73um) émerge d’ailleurs
dans la zone de résonance Fabry-Perot classique (épatement spectral a la base du pic).

L’encart de la Figure 4.3 permet d’analyser en détail la réponse spectrale autour

de cette résonance fine. On peut constater que les cavités ne sont plus du tout équi-
valentes, bien que séparées d’une distance dix fois plus petite que la longueur d’onde
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d’ezxcitation. Sur un intervalle de fréquence trés réduit, on observe de brutales variations
dans la distribution du champ. Le tableau de valeurs 4.1 rend compte du phénoméne.
Les maxima des facteurs d’exaltation de I'une et 'autre cavité ne sont notamment pas
atteints a la méme fréquence. Cette haute sensiblité apparait clairement si on regarde,
sur la Figure 4.4, les cartes d’intensité du champ magnétique juste au dessus des cavi-
tés (en y = 0), lorsqu’on balaye le domaine spectral autour de la résonance fine (des
basses aux hautes fréquences). Le jeu des flammeéches donne 'impression, en effet, que
la lumiére "saute" d’une cavité a I'autre. Ces fluctuations géantes dans la localisation
de la lumiére a une échelle fortement sub-longueur d’onde, rappellent les phénoménes
de "point chauds" et leur grande sensibilité aux paramétres extérieurs d’excitation.

o(em-1) | AM(um) | EFy | EF,
1100. 9.09 | 24.85 | 27.52
1348. 7.41 | 93.57 | 150.0
1465. 6.82 | 0.160 | 394.4

Le tableau comparatif ci-contre donne quelques
valeurs particuliéres des facteurs d’exaltation.
Il permet d’apprécier numériquement les
1476, 6.77 | 9058 | 7318 vziriatiops’ b\ru,t’ales dans la di\stribution de

I'intensité a 1’échelle du systéme, sur une

1482. 6.75 1 375.7 | 9719.3 lage de fréquence trés limitée
1484. | 6.74 |496.2 | 946.4 p1ag quene '

1488. 6.72 | 594.6 | 648.9
14809. 6.71 | 585.4 | 562.6
1514. 6.60 | 205.1 | 44.51
1800. 5.55 | 20.81 | 14.78

Les courbes spectrales se coupent vers
1489cm L. Les valeurs soulignées correspondent
aux maxima atteints par F'F; et EF5.

TAB. 4.1 —

1 .. .
: _ _ - - - -

1100 1465 1482 1489 1514 1700 cm-1

F1G. 4.4 — (couleurs) Distribution spatiale de 'intensité du champ électrique normalisé F, /Ey, juste
au-dessus des cavités sub-longueur d’onde (maximum en rouge), a différentes fréquences autour de la
résonance fine. Le jeu des "flammeéches" évoque une forte sensiblité (ou susceptibilité) du systéme,
avec des effets de sauts dans la localisation de la lumiére.

On a vu en section précédente que deux types de résonance électromagnétique
étaient attendus. Les résonances forcées appercues en Figure 4.2 dans le cas de I'in-
cidence normale, correspondent en fait & ’excitation du mode propre symétrique du
systéme (résonance des cavités en phase). La résonance fine et intense est, elle, due
a Pexcitation du mode propre antisymétrique du systéme (résonance des cavités en
opposition de phase), un mode qui nécessite, par nature, une incidence oblique pour
apparaitre effectivement. Cependant, I'incidence oblique casse la symétrie du systéme,
il en résulte alors un déséquilibre entre les profils de résonance des deux cavités. La
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grande "susceptibilité fréquentielle" du systéme, autour de cette résonance fine, pro-
vient d’'une compétition entre les modes propres symétriques et antisymétriques, tous
les deux excités (plus ou moins efficacement) en incidence oblique. On verra plus loin
que la résonance fine ne peut apparaitre que lorsque les rainures sont séparées d’une
distance d fortement sub-longueur d’onde (kd << 1), & condition que I’angle d’in-
cidence 6 soit mon-nul. On ne verra, en effet, aucune résonance piquée au niveau de
I’harmonique supérieur, vers 4500cm !, domaine pour lequel kd > 1.4

Pour compléter un peu plus notre étude, la Figure 4.5 détaille le comportement
spectral du systéme quand on passe de § =0 a 6§ = 30° :

- en incidence normale, les deux cavités sont le siége d’une méme résonance, du
reste plus large que la résonance d’une cavité isolée, et centrée aussi sur une plus basse
fréquence.

- en incidence oblique, on voit émerger un pic de résonance supplémentaire, & plus
haute fréquence, dont I’amplitude créte va rapidement au-dela des valeurs "habituelles"
d’une résonance de cavité.

600 T T T X T
Fenteisolee - theta=0 ——
EF1 pour theta=5 ----------

500 EF1 pour theta=30 4
c
o ya
= 400 b / 0\ ]
© “" \“
© ,f‘ﬁ‘ \\'\
D 300 | [ 1
© ’f \
5
o / \ |
g 20r / \
© /
w \

100 r B

A \\\\
0 ! ! ! ! o T—
1000 1200 1400 1600 1800 2000

nombre d’ onde (en cm-1)

F1G. 4.5 — Spectres du facteur d’exaltation dans une cavité isolée (avec toujours w = 200nm et
h = 1.5um) en incidence normale, et dans la cavité 1 (en x = —d/2) du doublet de fentes, pour les
angles d’incidence 8 = 0,5 et 30°. L’exaltation dans la cavité unique est prés de 4 fois supérieure
& celle du doublet en incidence normale. En incidence oblique, un pic de résonance, qui n’apparait
jamais pour une fente unique, émerge dans le spectre du systéme & deux fentes. A 6 = 30°, le spectre
comprend la résonance symétrique, vers 1380cm !, et la résonance antisymétrique & 1485c¢m . Cette
derniére atteint vite de grandes amplitudes aux grands angles.

Au fur et & mesure que ’angle d’incidence # augmente, la résonance antisymétrique

4Si nous nous étions contentés d’étudier deux fentes, en réflexion ou en transmission, soit en inci-
dence normale, soit & une distance d un peu trop grande, cette résonance ne serait pas apparue.
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conduit a un piégeage de la lumiére de plus en plus important au sein des cavités, ce
que montre clairement la Figure 4.6.

3000 . . : : . : :

2500 | i
2000 | \ A
1500 | i

1000 - \ b

500 | E

Intensite du Champ Electrique

-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
Angle theta (en degres)

F1G. 4.6 — Maxima d’exaltation obtenus autour de la résonance fine 4 1484cm ™!, en fonction de
Pangle 6. N.B. : au-dessus de 80°, les intensités s’effondrent rapidement (jusqu’a l’annulation), car
Ponde excitatrice, arrivant en incidence rasante, est alors absorbée en surface (ce que montre I’analyse
du terme d’excitation Vp, page 64).

4.2.4 Levée de dégénérescence de la résonance Fabry-Perot

Les différentes (et nouvelles) résonances du doublet de cavités sub-longueur d’onde
proviennent du couplage entre les deux résonateurs. Afin d’en comprendre l'origine,
nous allons mener une étude analytique a partir des résultats établis en section 4.2.2.
Cette étude est rendue possible grace a I’approximation unimodale, et sera poursuivie
au-dela de cette seule section. Pour simplifier notre approche analytique, nous considé-
rerons le métal parfaitement conducteur (Z = 0). Cela ne changera en rien la validité
des interprétations qui vont suivre.

On rappelle, d’aprés ce qu’on a vu en page 64, que le systéme posséde 2 résonances
électromagnétiques, respectivement (+) et (-), 'une pour laquelle les cavités résonnent
en phase (mode +), autre pour laquelle les cavités résonnent en opposition de phase
(mode -). Ces deux résonances apparaissant aux pulsations notées w, et w_ (a priori
différentes) telles que (e, ) (resp. R(e_)) s’annule®. L’amplitude des coefficients de ca-
vité est alors essentiellement dominée par 1/e (resp. 1/e_), et bornée par (e, ) (resp.

5Le sin(kh) en facteur des e+, dans les A,,, ne conduit jamais & une résonance, sauf si w = 0, ce
qui n’a pas de sens ici.
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J(e-)). Nous allons donc examiner de plus prés ce qui se cache derriére les termes e

et e_ (introduits en page 64).

Notons tout d’abord la pulsation propre du mode Fabry-Perot fonda-
mental, & laquelle chaque fente résonne isolément (en I’absence de couplage), et
la largeur spectrale de cette résonance. Dans le Chapitre 3, page 46, on a montré, par
un développement limité simple, que le coefficient Ay du champ intra-cavité, autour de
la résonance fondamentale (koh =~ 7/2), était donné, en métal parfait, par :

ic/h Twe

Ag =~ — ~ o 1
0 oo —w—ipy2) e o (kow)c/h Sz << Wo (rad.s™")

ce qui conduisait & une intensité maximale || Ay|? ~ (koiw)2

Lorsque deux cavités (identiques) sont maintenant couplées, les coefficients de champ
A et Ay se comportent comme

cos(p) N (_Dnisin(go)

avec ¢ = (kdsin@)/2
€ e_

An:1,2 ~

En effectuant alors le méme développement limité que pour la fente unique (cot(x +

dx) = cot(x) — Sml%éx) autour de kg, pour les valeurs propres e, et e_, on obtient :
er ~(wy —w— i%)h/c
e~ (w. —w-— i%)h/c

Avec wi=wyFA ou A:E sinc? (kowu,/2)

T J1 Vuz—1

v 2 [ sinc®(kowu/2)
Et —=-— == kodu)|d 4.3
o "7k T L3 cos(kodu)]du (4.3)

v+ et y_ sont les largeurs spectrales qui limitent ’amplitude des résonances (+) et
(-). Jappellerai largeurs "réduites" les rapports normalisés "%

- cos(kodu)|du (4.2)

Le couplage, via le champ externe, de deux cavités résonnant individuellement a wy,
provoque donc la levée de dégénérescence de la résonance Fabry-Perot. Cette scission
en deux modes complémentaires est quantifiée par le décalage fréquentiel +A. Les
résonances Fabry-Perot des cavités, en phase, ou en opposition de phase, n’ont pas les
mémes caractéristiques spectrales (largeur et pulsation propre).

Les fréquences w, et w_ de ces "nouveaux" modes restent effectivement voisines
de wy (ga reste du Fabry-Perot), mais on verra que le facteur de qualité de l'un et
Uautre dépendra trés sensiblement de la distance inter-fente, c’est-a-dire de la nature
du couplage, en champ proche (kd < 1), ou en champ lointain (kd >> 1)°.

6L’échelle de longueur qui caractérise le champ proche est \/(27).
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Dans notre exemple, la résonance symétrique (+) est décalée vers les basses fré-
quences, tandis que la résonance (-) antisymétrique est décalée vers les hautes fré-
quences :

wy/(2mc) = 1375 w_/(2mc) = 1484 em™!

—~ -1
A/(2me) = 50 em { v+/(2mc) = 325 y_/(2mc) ~ 20 em ™!

4.3 Etude du couplage en champ proche

4.3.1 Analyse des caractéristiques des modes

Afin d’éclaicir la physique en jeu dans un doublet de fentes séparées par une dis-
tance sub-longueur d’onde, en compléte relation avec les simulations numériques précé-
demment exposées, poursuivons I’étude analytique dans le cas particulier du couplage
fort en champ proche, i.e. pour kd << 1. On considérera encore le métal parfaitement
conducteur (Z = 0) pour simplifier. L’intégrande figurant dans ’expression de v+ ( 4.3)
établie plus haut, peut s’approximer facilement puisque kow < kod << 1 (on effectue
simplement un développement limité au premier ordre pour le sinc? et le cos). Il vient
alors :

kod
YR 2y et o w (7)2% (4.4)
D’autre part, les coefficients de champ A,_; o, écrits en page 65, valent, aux fré-

quences propres du systéme :

2 cos(yp) | R

A .
[An=12 hyy/e  sin(koh)

2(W =wi) = |

2sin(p) 1
Ao (w=w_) = : ’
Ao @ =) = 15770 el

Comme koh =~ /2, et p = kod(sinf)/2 << 1, on trouve finalement :

1

‘An—1,2 (W = W-i—) ~ (kow)2 (4-5)
L

| Ap_1oP(w = w Sinb_y, (4.6)

)~ ) (o)

Nous voyons clairement apparaitre plusieurs choses, avec lesquelles les simulations
numériques sont en complet accord : a) la largeur ~_ de la résonance (-) antisymé-
trique s’effondre quand kd — 0 i.e. quand le couplage en champ proche est fort, b) la
largeur du mode (+) symétrique est double de celle de la résonance Fabry-Perot d’une
fente unique, d’ott une intensité 4 fois inférieure a celle d’une résonance isolée (voir
Figure 4.5), ¢) le mode antisymétrique n’est pas du tout excité en incidence normale,
d) une distance d sub-longueur favorise largement ’exaltation du mode (-), en 1/(kd)?,
dés lors que I'angle d’incidence est suffisamment élevé.
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On observe d’autre part que I'intensité |A|* ~ (%)2 aw = w,, ce a quoi on s’attend
pour une oscillation forcée. En revanche, |A]* ~ %_ pour w = w_ : on a perdu un facteur
1/(kd)?. Ceci peut étre compris en rappelant le fait que les valeurs propres e, et e_
sont pondérées, au numérateur, par cos(yp) et sin(p) respectivement (voir I'équation 4.1,
page 65). Dans le cas d’une distance sub-longueur d’onde, le facteur d’excitation du
mode (+) est cos(¢) ~ 1, tandis que celui du mode (-) sin(p) &~ kdsin(f)/2. Par
conséquent, la puissance en kd est abaissée au dénominateur pour le mode (-), mais
non pour le mode (+).

Cela signifie, physiquement, que les deux modes propres du systéme ne sont pas
excités avec la méme force, ou, dit sous une autre maniére, ne sont pas sensibles a la
méme partie du champ incident. En effet, au niveau des cavités sub-longueur d’onde,
ce dernier peut s’écrire e 5" ~ 1 4+ jkxsin6 :

— Le terme pair (d’ordre 0), correspondant a la valeur moyenne du champ, ne peut
exciter que le mode qui a la méme parité, c’est-a-dire le mode(-+).

— Le terme impair, correspondant a la variation [ocale du champ incident, tel que
Vi = —Vj4, excitera naturellement le mode (-) (d’oul son absence totale en inci-
dence normale, et son maximum d’amplitude pour 6 ~ 80°).

Par extension, un mode propre serait d’autant plus difficilement (faiblement) ex-
cité qu’il correspondrait & une distribution spatiale du champ ayant de multiples et
brusques variations de phase.

Comme nous 'avons dit dans la section Simulations Numériques, les champs dans
les cavités 1 et 2 ne sont pas identiques autour de la résonance (-) (voir Figure 4.3).
Leurs maxima de résonance ne sont pas atteints exactement aux mémes fréquences.
Nous nous intéressons ici & caractériser le (petit) décalage fréquentiel qui existe entre
les deux maxima. Pour cela, il faut trouver les fréquences w"** et wj*** pour lesquelles
les intensités dans chaque cavité sont maximales autour de la résonance (-). On ré-
sout 1’équation 9(|A,|*)/0dw = 0 avec dw = w_ — w, et pour un angle d’incidence
suffisamment grand (sin € >> kyd/2), on obtient :

mar o, (_1>n YO M 3

4(1+ A?)sinf = 2

OuA = i—? est le décalage "réduit" total entre les 2 fréquences propres des 2 cavités.
Enfin :

| Amaz 12 [ 4 sin 6 24 (Z1) 8Asinf ]
’ (kow)(kod) (kow)?(kod) (1 + A2)

Ces résultats sont tout a fait cohérents avec les spectres simulés. Les fréquences
de plus forte intensité sont légérement décalée par rapport & w_, et ce, dans un sens
contraire pour A; et As. On comprend ainsi le comportement fortement susceptible
du champ sur une plage fréquentielle extrémement réduite (étant donné la finesse de
résonance) et par conséquent, cette impression d’instabilité concernant la localisation
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de la lumiére. Notons a propos que le champ maximal dans la cavité 2 est toujours
supérieur a celui de la cavité 1 si # > 0 (et inversement si § < 0). Le second terme de
| Apnaz|? (petit devant le premier) est directement lié & la perturbation du mode (+).

4.3.2 Analogie aux dipdles oscillants

Les résultats établis a travers notre approche analytique peuvent étre physiquement
compris et illustrés, en notant qu’ils sont complétement analogues a ceux présentés par
LYUBOSHITZ [4] sur deux dipdles oscillants, couplés en champ proche. Rap-
pelons les grandes lignes de cet article.

Un dipdle oscillant peut étre modélisé par un oscillateur harmonique amorti, de
pulsation propre wy. Autour de cette fréquence, sa susceptibilité peut s’écrire

X(w) = Tli’m——wvfw—oﬂ , oll 7o incarne 'effet des pertes radiatives spontanées, propres
a toute oscillation de charge.

Considérons maintenant le systéme de deux dipoles oscillants, de moments respec-
tifs P, et P», colinéaires, et situés a une distance R 'un de 'autre. Les effets retardés
sont pris en compte. Les conditions de résonance des moments P; et P, sont alors ca-

ractérisées par : |wy — w — iv9/2 & %WeikR[W - W] =0

Dans le cas du couplage en champ proche (kR << 1), on obtient

- un mode symétrique [1,1] ou (— —)| w; ~wy — %@% et v, = 2v

- un mode antisymétrique [1, —1] ou (—+«) |w_ = wy + %W% et y_ = (kﬁ))Q'yo

Le lecteur trouvera en Annexe, page 233, tous les détails de la démonstration. L’ob-
tention de ces résultats nécessite d’effectuer un développement limité en kR au moins
jusqu’a l'ordre 4, afin de faire apparaitre le terme de plus bas ordre pour v_, chose qui
n’est pas triviale : ce qui donne une largeur spectrale au mode antisymétrique, lorsque
kR — 0, sont justement les effets retardés’.

Ces résultats sont donc tres similaires a ceux établis en page 72 pour le doublet de
cavités séparées d’une distance sub-longueur d’onde. La nature des modes propres du
systéme, leurs largeurs spectrales ainsi que la levée de dégénérescence w, < wy < w_,
sont quasiment identiques®.

L’analogie physique entre deux dipdles oscillants en interaction d’une part, et deux
cavités (sub-longueur d’onde) a la résonance Fabry-Perot d’autre part, est d’autant

"En I’absence d’effets retardés, nous aurions obtenu, a tort, des largeurs variant comme 1/(kR)?
pour les 2 résonances.

8Le décalage w+ — wy différe cependant littéralement (on a un décalage ~ In(kd/2) dans le cas du
systéme bifente), quoique la propension & diverger quand kR — 0 est respectée.
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plus justifiée par les résultats de la section 2.4.3 du Chapitre 2 (page 27). Une fente
métallique réagit comme un oscillateur amorti, et, a la résonance du mode guide d’onde,
ses parois verticales constituent des accumulateurs de charge (effet de condensateur),
dont le signe change d’une paroi a I’autre. Il en résulte bien un moment dipolaire effectif,
prenant, ici, son maximum d’amplitude a I’embouchure de la cavité, et décroissant
rapidement en allant vers le fond du résonateur, comme le montre la Figure 4.7°.
Une ouverture sub-longueur d’onde se comporte donc, en champ lointain, comme un

2w
s

de visualiser le couplage, symétrique et antisymétrique, des cavités (i.e. des moments
dipolaires effectifs) autour de la résonance Fabry-Perot :

dipdle oscillant de rayon électromagnétique effectif |rq = 2% [1°. La Figure 4.7 permet

T y Résonance en phase En opposition de phase
X
[T [ P b e Rl
wt = wy;A W= = WA
Y+ =2y, Y- =y, (kd/2)?
caractere dipolaire fort caractere quadrupolaire
r+=2r, r— = ¢ (kd/2)?

F1G. 4.7 — Schéma du couplage symétrique et antisymétrique des cavités couplées en champ proche,
autour de la résonance Fabry-Perot, avec la distribution de charge associée. La résonance en phase
matérialise un fort moment dipolaire (pertes radiatives importantes) tandis que la résonance en op-
position de phase est caractérisée par un moment quadrupolaire, faiblement radiatif.

— Lorsque deux cavités sub-\, couplées en champ proche, résonnent en phase, leur
moments dipolaires s’additionnent pour donner un dipole équivalent de rayon
double . Ce dipdle total rayonne donc doublement. On a d’importantes
pertes radiatives qui explique la grande largeur de la résonance symétrique et la
faible exaltation de lumiére associée.

— Au contrair rsqu vités résonnent en opposition phase moments di-
Au contraire, lorsque les cavités t t hase, les moments d
polaires se compensent I'un 'autre, il en résulte un moment trés faible, de rayon

effectif |r_ = ro(kd/2)?| (6% du rayon initial dans notre exemple). Etant donné

9Gi r est la distance & intersection de deux plans conducteurs (en 2D), la densité superficielle
de charge varie approximativement en 1/r3 autour d’un bord de marche métallique (comme aux
embouchures des cavités) et en > dans un coin fermé (comme au fond des cavités) [7]. Le champ
électrique présente un comportement singulier prés des pointes ou des arétes métalliques, ce qui peut
conduire a Ueffet de foudre bien connu ("lightning rod effect"). Les bords d’ouverture métallique sont
donc des lieux naturels d’accumulation de charge (et de fort champ).

10Transposée au probléme des fentes métalliques, la formule classique v = %, ol r désigne le rayon
électromagnétique d’un dipodle oscillant [4], permet d’identifier un rayon électromagnétique pour le
moment effectif d’une cavité puisque vy = kowh/c.
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la configuration antisymétrique, on a plutot affaire & un quadrupdle. Sa faible
radiativité explique pourquoi cette résonance est aussi fine et s’accompagne d’un
fort piégeage de la lumiére (mode "localisant").

Remarque : On pourrait ramener 1’étude du probléme des 2 fentes a
I’étude de 2 résonateurs "fictifs" indépendants, par l'introduction de va-

riables dites normales A, = % X % pour le premier résonateur (—
dipole), et A_ = w x Sl@%‘z’ pour le deuxiéme (— quadrupoéle).

Que les formules asymptotiques du systéme bifente d’un coté, et du couple de
dipoles oscillants (colinéaires) de I’autre, soient aussi comparables est agréablement
surprenant, quand on voit que tout un demi-espace est rempli de métal pour la paire
de fentes. N’oublions pas que si I’on parle de moment dipolaire effectif au niveau des
embouchures sub-longueur d’onde, c’est selon une vision de profil de notre systéme,
mais ce dernier est en fait infini dans la direction z. Il s’agit donc davantage d’une
"distribution" dipolaire, invariante par translation suivant z.

Enfin, cette analogie reste vraie pour un probléme de fentes en transmission, chaque
embouchure incarnant un moment dipolaire effectif.

La possibilité, désormais, de raisonner sur une collection de cavités sub-\ couplées,
comme on raisonne sur un ensemble de dipoles oscillants en interaction, chacun auréolé
de leur sphére de diffusion, simplifie grandement la vision des choses, notamment quand
il s’agira d’étudier des structures métalliques plus compleres, comme ce sera le cas au
Chapitre 5.

4.3.3 Rayonnement dipolaire et/ou quadrupolaire

Pour compléter I’analogie du systéme bifente au cas des dipoles oscillants, il est
nécessaire de vérifier que le diagramme de rayonnement des cavités a effectivement une
signature dipolaire pour le mode (+), et quadrupolaire pour le mode (-). En dehors
du champ incident et du rayon réfléchi spéculaire, le champ magnétique diffusé par le
systéme est donné par

+oo .
H = / R(Q>62(Qr+qy) dQ

Avec ici, explicitement

cos(Qd/2) cos(y) N sin(Qd/2) sin(gp)] Vosine(Qw/2)
€t e VE?— Q2+ kZ

Les ondes planes réfléchies !9+ sont associées 4 une distribution continue R(Q),
homogéne a 1/Q). La quantité élémentaire R((Q))d(@) donne donc le "poids" des ondes de
vecteur compris entre ) et ) + dQ. Seules les ondes dont |Q| < k sont rayonnées (pro-
pagatives suivant y). Intéressons-nous a elles. En écrivant naturellement () = k sin(p),
on leur attribue une direction angulaire p € [—7/2,7/2].

R(Q) =i% (14 2)
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Moyennant d@ = kcos(p)dp, on peut poser R(Q)dQ = f(p)dp. La distribution de
puissance rayonnée par le systéme (en dehors de la réflectivité spéculaire), est donnée

par Uindicatrice angulaire | |f(p)|?|. Ainsi viennent les déductions :

e Prés de la résonance (-), 1/e_ gourverne la réflectivité et

f(P) ~ @(,0) : Sin(gp) avec @(p) — Sin(kd/Q - sin p) Cos(p)

S(el) cos(p) + Z

La représentation graphique de |©(p)|?, pour kd << 1, en coordonnées cylindriques,
est montrée sur la Figure 4.8. Elle indique deux lobes de diffusion, symétriques par rap-
port & I’axe p = 0, ayant les axes p =0 (ou z = 0) et p = £7/2 (ou y = 0) comme axes
nodaux. Cela évoque clairement le rayonnement, en champ lointain, d’un quadrupole.

e Prés de la résonance (+), 1/e; gourverne la réflectivité et

fe) ~ Ole)- Z‘(s)(se(f)) avec O(p) = COS(’“Z) 28(':’;1@2 cos(p)

Le rayonnement est, cette fois, décrit par un gros lobe de diffusion, centré et maxi-
mum en p = 0, et ayant pour axe nodal p = +m/2. A cette résonance est bien associé
un champ rayonné de signature typiquement dipolaire.!

09 f
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F1G. 4.8 — Lobes de rayonnement |O((p)|? selon que le systéme résonne symétriquement (dip6le) ou
antisymétriquement (quadrupole). Pour cet exemple, Z = —i0.025 (impédance de I’or & 1500cm 1) et
kd = 0.75. © est une fonction structurelle qui ne tient pas compte de I'amplitude de résonance.

UNotez une différence dans le cas du métal parfait (Z = 0) : les ondes radiées par les cavités &
la surface du systéme ne sont plus absorbées, de sorte que le plan y = 0, selon lequel les moments
dipolaires sont alignés, ne constitue plus un plan nodal.
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e Dans le cas du métal parfait (Z = 0), 'intégration sur ’ensemble de tous les
vecteurs rayonnés donne, pour kd << 1

(m/2)(kd/2)? si la résonance (-) domine largement
si c’est la résonance (+) qui domine

[ 10l -

—7/2

On pourrait penser ainsi que la puissance réfléchie lors de la résonance (-) est in-
férieure a celle de la résonance (+). C’est faux. N’oublions pas le role des quantités
cos(¢) /(e ) et sin(¢)/(e—) pour véritablement conclure.

Un calcul rapide montre que le rapport de la réflectivité lors de la résonance (-) sur
la réflectivité lors de la résonance (+) (hors rayon spéculaire) est en fait donné par

@ 2 S(es)
2 ) ‘%(6_)

Ce résultat remarquable conduit & une conclusion immédiate : la résonance antisy-
métrique rayonne moins que la résonance (+) si 6 < m/4 (du moins en métal parfait).
On a pourtant vu que le mode (-) était potentiellement trés intense, du fait d’une
moindre radiativité intrinséque. C’est donc une question de relativité : en excitant au
maximum (0 ~ 80 degrés) le mode antisymétrique, l'intensité localisée dans les fentes
est en effet trés grande comparée aux fuites radiatives, mais ces derniéres peuvent de-
venir supérieures a celles de la résonance symétrique (qui ne pourra jamais localiser,
donc perdre autant d’énergie).

1

5 tan(y)|* = 2sin?()

(

4.4 Extension de I’étude analytique

Nous avons mené, jusque la, une étude analytique approfondie dans le cas par-
ticulier du couplage en champ proche (kd << 1), afin d’expliquer physiquement les
observations tirées des simulations numériques. Néanmoins, I’étude peut étre étendue
pour une distance d quelconque. Nous allons caractériser de maniére plus générale les
résonances propres du systéme a deux fentes. Ces résultats rappelleront d’ailleurs forte-
ment ceux de Morawitz [5], dans un article ot il est question, 14 aussi, d’une interaction
dipdle-dipdle dans I'espace libre.

4.4.1 Caractérisation des largeurs de résonance

Toujours dans le cadre du métal parfait, les largeurs spectrales réduites (4.3),
peuvent s’exprimer plus simplement de la maniére suivante :

2 avec le signe (+) si kd << 1

Jx _ (14 Jo(kod)) = | (kod/2)* avec le signe (-) si kd << 1
7o

1+ /25 cos(kod — 7/4) sikd >>1
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Ces formules sont issue d’une approximation des expressions exactes (Annexe,
page 229). J,(x) représente la fonction de Bessel de premiére espéce, d’ordre n.

La Figure 4.9 montre le graphe d’évolution des largeurs spectrales, en fonction
de la distance de séparation d (donc de la force du couplage). Il a été établi a la
fréquence ko ~ 1500cm ™! (zone spectrale de la résonance fine, dans nos simulations
numériques). Il manifeste une sorte d’entremélement qui traduit 'inter-dépendance
continuelle des modes propres (+) et (-). Les comportements des v lorsque d — 0
rejoint exactement ce qu’on a établi dans la section du couplage fort en champ proche.
On assiste notamment a I'effondrement de la largeur de la résonance antisymétrique.

Largeurs spectrales réduites

0™ 2 4 5 g 10 12
d (en microns)

F1G. 4.9 — Evolution des largeurs de résonance v+ /7o en fonction de la distance d en um, pour
w = 200nm, & 1500cm~!. A d = lmm (non montré), les courbes oscillent entre 0.97 et 1.03.

Le facteur de qualité Q de chacune des résonances est donné respectivement par
w4t /v+. Des largeurs % petites traduisent donc d’intenses résonances (des exaltations
locales du champ). On le comprend physiquement puisqu’elles font intervenir unique-
ment la partie radiative de la sphére de diffusion (elles sont issues de 'intégrale (4.3) sur
toutes les ondes diffusées de vecteur k, = ku avec |u| < 1). Elles correspondent donc
aux pertes d’énergie par rayonnement (les seules pertes possibles en métal parfait). La
destruction des ordres radiatifs signifie donc une intégrale de faible valeur, donc une
résonance piquée.

On peut chercher a savoir quelles sont les conditions opto-géométriques générales
qui minimisent les largeurs de résonances. Considérant les formules analytiques intro-
duites plus haut, cela revient & chercher les racines de J,(x) = J; (), olt = kd.

Etant donné la différence de signe entre v, et v_, un minimum pour l’un est néces-
sairement un mazximum pour 'autre :

~_ est minimum pour les racines d’ordre pair : kd =0, 7.016,...

v+ est minimum pour les racines d’ordre impair : kd =3.832, 10.173,...
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Enfin, v, = v_ quand kd est racine de Jy(kd) : kd =2.405, 5.52, 8.654, ...12

4.4.2 Caractérisation du décalage fréquentiel A

L’écart fréquentiel A qui sépare les fréquences propres w, et w_ des modes symé-
triques et antisymétriques du doublet de fentes sub-)\, est défini en page 71. 1l est tel
que wi = woFA. 3En métal parfait, on peut raisonnablement simplifier son expression
sous la forme suivante!

A —(In(kod/2) + C)/2 sikd <1
= x—1/2 - Yylkod) =
0 RV gﬂiod sin(kod — 7/4) si kd > 1

L’intégrale donnant ce décalage (page 71) fait intervenir la partie inhomogéne de
la sphére de diffusion, 7.e. les ondes de surface, propagatives suivant = et évanescentes
suivant y.

0.81
0.6+
Delta /gamma0 \

0.44 \

0.2

0 2 : 6 8 10 12
d en microns

F1G. 4.10 — Evolution du décalage réduit A/v (expression exacte) en fonction de la distance de
séparation d, & 1/\g = 1500cm !, en métal parfait. La largeur des 2 fentes vaut w = 200nm et vy =
kowe/h équivaut & environ 190cm~!. NB : 4 la limite (non physique) ot d tend vers 0, A /vy — 1.044.

Comme le montre la Figure 4.10, A oscille avec d. Le mode antisymétrique n’est
donc pas toujours situé aux fréquences les plus hautes par rapport au mode symétrique.
Il peut méme s’annuler, prouvant par l1a que les 2 modes ne se "repoussent" pas sys-
tématiquement. Néanmoins, dans ces conditions particuliéres, I’'un des modes domine
obligatoirement 1’autre.

Retenons que le couplage fortement sub-longueur d’onde (kd << 1) conduit a la
"résolution" trés nette des fréquences propres, le décalage A devenant maximal, avec

2Exemple : kd = 2.405 4 1/\ = 1500cm ! donne d = 2.55um. On a bien v, = v_ sur la Figure 4.9.

13 A n’est donc pas le shift par rapport & la fréquence Fabry-Perot mais s’ajoute au shift d’une fente
sub-\ unique (pour laquelle on a déja koh =~ 7/2 — ’%“(3/2 — Cg — In(kw/2))).

4Voir Annexe C.1. La tendance asymptotique pour kd < 1 est limitée par le fait que 0 < w < d.
La divergence & kd = 0 n’est pas & propos.
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la hiérarchie w; < wyp < w_ (soit un arrangement du mode le plus large au mode le
plus fin, comportement que nous retrouverons d’ailleurs dans le systéme a 3 fentes).
Excepté le cas kd ~ 0, on observe que la différence des largeurs v, —v_ est maximale

quand A = 0. Inversement, I’écart des fréquences propres est maximal lorsque v, = v_.
Notons que A s’annule pour la 1lére fois quand kd = 0.9 (dans ce cas v, = 1.8 et

7- = 0.270).
Enfin, quand d — oo, les simulations montrent bien que A — 0 et v+ — 7o ™ : les
2 résonances ont convergé pour se confondre. Le couplage a disparu, on retrouve deux

fentes isolées, ce qu’illustre le spectre de la Figure 4.11.
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i 1y
¢ h
(‘ h‘rAV
40 ;,/‘ A
/ W
fﬁ W%
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1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000
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0
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F1G. 4.11 — Intensité |A|? pour d = 1 mm, & ’angle § = 30°. On retrouve exactement la résonance
forcée de la fente unique. Il reste toutefois de trés rapides oscillations dues aux multiples interférences
en champ lointain, ce qui révéle que méme pour des distances de séparation 5000 fois plus grandes

que la largeur w des fentes, le couplage se fait encore sentir.
4.4.3 Sub-radiance/Super-radiance

En dehors des deux cas limites kd << 1 et kd >> 1, il existe un régime transitoire

dans lequel on peut trouver une valeur particuliére de kd ou c’est la résonance symé-

trique (en phase) qui est sensiblement optimisée.
Parmi les minima de v, détaillés en fin de section 4.9, celui obtenu pour kd = 3.832,
retient 'attention. Dans ces conditions, en effet, le décalage A y est nul :

ie.|$=0.61

1571 suffit de voir que le terme cos(kdu) des intégrandes devient infiniment oscillant, ce qui rend sa
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Wy = w_ = wy. On retombe curieusement sur 2 cavités résonnant chacune a leur fré-
quence propre initiale, mais bien mieur que si elles étatent découplées. Par conséquent,
elles rayonnent (ou perdent) moins d’énergie. Le terme de configuration sub-radiante
est choisie. En effet, le phénomeéne opposé de super-radiance correspond & la mise en
phase d’un ensemble (dense) de dipoles, d’oul en résulte un moment dipolaire macrosco-
pique rayonnant trés efficacement (exaltation cohérente de la radiation spontanée) [6].
Revenant alors au systéme bifente, on peut dire que lorsque kd — 0, on a un effet de
super-radiance a la résonance symétrique, et de sub-radiance & la résonance (-). Par
un choix de distance adéquat, on peut avoir le cas inversé.

Le graphe de la Figure 4.9, calculé & 1/\ = 1500cm ™" (X = 6.6um), révéle en effet
qu’en prenant d &~ 4um, on a un rapport 1—: = 0.6, tandis qu’on a 1—; = 1.4. La simu-
lation (non-montrée ici) indique alors un facteur d’exaltation de 1200, au lieu de 450
pour une seule fente!S. Ce gain d'un facteur presque 3 en intensité locale est largement
appréciable, d’autant que cette configuration géométrique est technologiquement plus
facile a obtenir. Avec cette distance, la résonance antisymétrique est, au contraire, mau-
vaise (EF' ~ 350) comparée a ce qu’elle peut étre pour d petit. A titre de comparaison,
un réseau d-périodique de telles fentes donnerait un £'F' de 1600 pour le mode Fabry-
Perot fondamental (le premier plasmon de surface intervenant, lui, vers 2350cm™!).
Ce gain est associé & un maximum d’interférences destructives entre les ondes radiées
quand les cavités résonnent en phase, il n’est pas & attribuer aux plasmons du surface.

Le message est donc qu’en modifiant la distance de séparation d, on est capable
de jouer de maniére concommittante sur les lieux et les largeurs des modes propres du
systéme, et ce, de facon controlée!”.

Ajoutons qu’a distance d constante, le fait de diminuer, cette fois, h, entrainerait
automatiquement une augmentation générale des fréquences propres des modes de ca-
vité, donc des valeurs de k. Cela changerait la donne, mais d’une toute autre maniére,
sur le décalage et les largeurs de résonances. Remarquons également que dans le cas
ou les cavités ont des profondeurs un peu différentes, nous couplons deux oscillateurs
ayant des fréquences propres différentes. La symétrie du systéme est par conséquent
rompue, y compris en incidence normale. Ce qui s’apparente alors au mode quasiment
antisymétrique peut étre excité a # = 0. Mais I’étude analytique n’ira pas plus loin, ici,
bien qu’un certain nombre de choses puissent étre établies sans trop de difficulté. Enfin,
notons qu’étant donné le fort rapport d’aspect w/h des cavités sub-longueur d’onde,
I'influence de la largeur w sera toujours bien moindre que celle de h.

16Simulations en incidence normale, en tenant compte de I’impédance de surface.
17Cet ensemble d’observations n’ont pas été l’objet de ’article [3], faute de place, mais seront
publiées dans un futur proche.
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4.5 Controle de la localisation de la lumiére i I’échelle
sub-longueur d’onde

Nous nous intéressons maintenant aux conditions optimales d’exaltation de la lu-
miére au sein d’un systéme a deux cavités sub-longueur d’onde. Le mode propre an-
tisymétrique, on I’a vu, est celui dont la résonance est, de loin, la plus fine et la plus
intense, si les cavités sont fortement couplées en champ proche. Plagons-nous donc dans

le cadre ou .

On se rappelle que le mode U_ = [1,—1] :
1. est excité par une faible part du champ incident (~ (kd)* x |Hg|?).

2. est systématiquement pertubé par le mode symétrique (dont la largeur de réso-
nance est grande).

3. nécessite une incidence oblique (6 # 0) qui dissymétrise la réponse spectrale du
doublet de fentes.

Pour stabiliser le systéme et favoriser I’excitation du mode (-), l'idée consiste a
faire intervenir une deuxiéme onde incidente, polarisée TM et de méme fréquence que
la premiére, arrivant cette fois avec un angle — par rapport a la normale (onde conju-
guée), comme le montre la Figure 4.12. On introduit en outre une éventuelle différence
de phase entre les deux ondes incidentes. Cette différence de phase géométrique
constitue un nouveau parameétre libre qui va permettre de construire le champ excita-
teur désiré.

@

''''' (1) L -
4

F1G. 4.12 — Schéma du systéme soumis & I’excitation de deux ondes conjuguées, I'une arrivant avec
un angle 0, autre arrivant avec un angle —6 et un déphasage arbitraire ¢ par rapport a la premiére.

Par convention, ¢ est la différence de phase de la deuxiéme onde par rapport a la
premiére, et se trouve parfaitement définie au point d’origine O'8. Le systéme bifente
est alors soumis au champ incident total

18L,a définition de ¢ dépend de la représentation du triédre direct (k, £, H.) de ’onde conjuguée :
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}I;nc(m7 y) _ [ezksm@z + 62(¢—ksm9m)]6—zkcosd9y

Par linéarité des équations de Maxwell, les coefficients des champs internes aux
cavités deviennent!'®

cos(¢/2) sin(¢/2),  cos() i
Ap1o=[—"—+(—-1)"t . ikh+e/2) Y 4.7
=1,2 [ e + ( ) an(@) e ] sm(k:h) € 0 ( )
On rappelle que ¢ = £ sin§ (a différencier de ¢). Les valeurs propres e et e_ sont
restées inchangées. Seul le terme situé entre crochets nous intéresse ici.

L’analyse rapide des A,_; 5 confirme qu’il nous est désormais possible de jouer, via
¢, sur les combinaisons (excitations) des deux modes propres, pour générer de nou-
veaux arrangements dans la localisation de la lumiére. En faisant varier continiiment
la différence de phase géométrique sur tout l'intervalle [0; 27|, on peut rencontrer une
succession d’états dont certains se révelent remarquables.

4 états majeurs du systéme, que nous allons coder par (1,1), (1,-1), (1,0) et (0,-1),
vont retenir en particulier notre attention.

— (1,1) (respectivement (1,-1)) correspond au cas ou le systéme résonne ezclusive-
ment (ou purement) dans le mode propre symétrique (resp. antisymétrique).

- (1,0) (respectivement (0,-1)) correspond au cas ou seule la cavité 1 (resp. 2) est
allumée (i.e. résonne).

/\ ¢:¢(0’_1)
p=o(1,1)

¢(1,—1) \

b=¢(1,0) En guise d’illustration,
on peut représenter le diagramme
des états du systéme par le
cercle trigonométrique ci-contre.

4.5.1 Obtention de résonances symétrique et antisymétrique
pures

Considérons I’équation( 4.7) de la section précédente. On voit qu’en prenant ,
on obtient directement N Coséﬂ, quelle que soit la fréquence et les angles

+

si on avait pris, pour cette derniére, E dirigé vers les y > 0, un terme de phase 7 supplémentaire
interviendrait dans son expression (cela ne change pas fondamentalement le probléme)

1971 n’est pas nécessaire de refaire les calculs : il suffit d’additionner les coefficients obtenus en
page 65 pour une onde incidente & 6, et une onde & —6 déphasée de ¢.
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d’incidence 46 des ondes conjuguées. L’état symétrique est donc généralisé sur tout le
spectre?’, c’est-a-dire que les cavités sont toujours en phase. A la fréquence propre w,,
on obtiendra par conséquent une résonance (1,1) pure, ce qu'illustre la Figure 4.13.2!

Pour , on obtient exactement N —Siniﬁ, et ce, quelle que soit
la fréquence. On a alors un mode Fabry-Perot antisymétrique, généralisé sur tout le
spectre (pourvu, bien sir, que I’angle 0 soit non-nul). Les cartes de champ de la Fi-
gure 4.13 montrent ’obtention de la résonance pure (1,-1) a la fréquence propre w_.
Une excitation optimale de cette résonance peut étre obtenue a trés grand angle d’in-
cidence, puisqu’alors son excitation augmente, comme on I’a vu dans les simulations
numériques et dans 1’étude analytique (équation 4.6). A 6 ~ 80° par exemple, on ob-

tient un facteur d’exaltation | EF ~ 10%|.

E E
état (1,1) a 1374 cm-1 état (1,-1) 2 1484 cm-1
5000

F1G. 4.13 — (couleurs) Cartographie spatiale de l'intensité du champ électrique E, normalisé, dans
les états résonnants purs (1,1) et (1,-1), & § = 45°. Pour chaque paire de cartes : & droite, contraste de
luminosité avec I’échelle de I’exaltation ; & gauche, vision en nuances colorées (maximum en rouge).

Le procédé d’incidence & deux ondes conjuguées permet donc de "désolidariser"
I’excitation des modes propres sur toute la gamme fréquentielle qui nous intéresse. Les
spectres de réponse obtenus en Figure 4.14 pour ¢ = 0 et ¢ = 7 sont explicites :

- Lorsque ¢ = 0, on a parfaitement symétrisé le probléme. Les cavités "voient"
toujours le méme champ excitateur (V4 = V). Le mode (-) ne peut donc jamais étre
excité, et on obtient exclusivement la résonance en phase.

- Lorsque ¢ = m, une des cavités voit un champ excitateur qui est exactement
I'opposé de l'autre (V3 = —V3). Seule la résonance (-) peut apparaitre : on s’affranchi
ainsi du "bruit de fond" que constituait le large mode (+), pour n’avoir qu’une fine
résonance antisymétrique, rigoureusement identique pour les deux fentes (stabilisation).

20du moins, dans la gamme spectrale ot nos calculs sont valides.

2L N.B. : Etant donné que les champs incidents interférent en tout point de ’espace, la normalisation
des champs électriques E, sera faite par rapport au champ d’une seule onde incidente (la somme
des intensités des deux champs incidents vaut 2, mais l'intensité de la somme des amplitudes n’est,
elle, pas définie de maniére absolue ; notamment quand ¢ = 7, le flux incident, juste au niveau des
embouchures des cavités, est trés faible, si bien que la normalisation par rapport & ce flux conduirait &
des divergences). Les intensités obtenues suivant cette convention sont d’emblée plus fortes par rapport
au cas de l'incidence a 1 onde, car on envoie 2 fois plus plus de flux.
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F1G. 4.14 — Obtention de modes propres purs avec 2 ondes incidentes (# = 45°) : spectres du facteur
d’exaltation des cavités (EF; = EF») quand la différence de phase entre les deux ondes conjuguées
vaut ¢ = 0 (seul le mode [1,1] est excité) et ¢ = 7 (seul le mode [1, —1] est excité).

4.5.2 Allumage sélectif d’une cavité : commutateur optique

Reste a savoir s’il est possible, grace a l'incidence a deux ondes, de combiner les
modes propres du systéme de sorte que

A 1 0
[ oclo] ou [5]
Autrement dit, peut-on (et comment) éteindre une des cavités dans la zone méme de

résonance ? Pour annuler ( 4.7), on voit aisément que le paramétre ¢ doit répondre a
I’équation suivante :

{ le signe - pour I'état (A, Ay) = (1,0) (4.8)

B
cot(¢/2) = $(e Jtan(p)  avec le signe + pour l'état (A, A2) = (0, —1)

Une telle condition n’a de sens que si ’équation est réelle, ce qui est effectivement
possible, mais & une fréquence trés spécifique, qu’on conviendra d’appeler fréquence
d’extinction, notée w,,;. Cette fréquence est telle que :

() =0 <=> Wl — 1) = (e —7-w) 50it [weme = 0+ AZ
C’est donc une pulsation indépendante de I’angle d’incidence, et trés proche de w_ dans
le cas d’une configuration fortement sub-longueur d’onde (1—; << 1).
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A la fréquence d’extinction, I’équation ( 4.8) donne deux phases spéciales ¢, notées
b(1,0) €t ¢,—1), permettant d’obtenir les états (1,0) et (0, —1), c’est-a-dire d’éteindre
complétement une des deux cavités tandis que ’autre, pourtant trés voisine, reste
résonnante. On peut montrer en outre que ces phases vérifient ¢(; oy = —¢(,—1). Notons
que les phases d’extinction dépendent de ’angle 6.

Il s’agit donc de conditions d’incidence assez subtiles. La fente qui reste seule allu-
mée a alors un coefficient de champ

Al ~ | 2cos(¢/2)

A2+ iv/2 cos()

On peut montrer que pour kd << 1, en métal parfait, R(=+) ~ 2(2/kd)?, ce qui
donne la phase ¢ ~ F2 arctan( 4];‘;;!9). Cette formule approximative n’est pas a appliquer
(la meilleure fagon de trouver précisément les phases d’extinction est de faire appel a
une représentation graphique des facteurs d’exaltation en fonction de ¢), mais indique
son sens d’évolution en fonction de I'angle 6. On a donc plutodt intérét & travailler a
grand angle d’incidence, de facon a réduire la valeur des phases d’extinction et, par

conséquent, & maximiser 1'allumage de la cavité (| AJ?).

Dans notre exemple de référence, la fréquence d’extinction ou ’effet de commutation
(1,0) «— (0,—1) est opérationnel vaut we,; = 1489cm~! (on rappelle que w_ =
1484c¢m™"). Pour 6 = 45°, on trouve ¢(10) = —¢0,—1) = —33° (voir la détection sur le
graphe des phases en Figure 4.15).

4500

EF1 — —

4000

3500 v

3000

2500

2000

Facteur d’Exaltation

1500

theta=45

1000 lambda=1489 cm-1

./ o
500
| |

0

0 50 100 150 200 250 300 350
Difference de phase PHI (en degres)

F1G. 4.15 — Diagramme des facteurs d’exaltation EF;_; > du systéme bi-fente, en fonction de la
différence de phase ¢ entre les deux ondes incidentes, & la fréquence d’extinction 1/\.,; = 1489em !
et a 0 = 45 : les phases d’extinction ¢(; o) et ¢ 1) sont obtenues quand I'un ou l'autre des E'F;
s’annule (valeurs fléchées).
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Le controle de la localisation de la lumiére, a 1’échelle sub-longueur d’onde, est
clairement illustré par les cartes de champ de la Figure 4.16. Elles montrent la confi-
guration du systéme a la fréquence w.,;, pour 'une et ’autre phase ¢ d’extinction. On
peut éteindre la cavité de notre choix, bien que les fentes soient séparées d’une distance
ici 13 fois plus petite que la longueur d’onde d’excitation (A = 6.7um).

. | m— ‘ | mm—
Etat (0,-1) 0 1400 Etat (1,0) 0 1400
. ] | j |
1489 cm-1 Plo-1)=33° 1489 cm-1 Do) = -33°

F1G. 4.16 — Cartographie spatiale de ’intensité normalisée du champ électrique E,, dans les états
(1,0) et (0,-1), & 6 = 45° et a la fréquence d’extinction 1490cm . Pour chaque paire de cartes :
& droite, contraste de luminosité avec ’échelle de ’exaltation ; & gauche, vision en nuances colorées
(maximum en rouge).

Enfin, la Figure 4.17 illustre le spectre des facteurs d’exaltation E'F} et E'F, lorsque
les deux ondes incidentes sont déphasées de ¢ = ¢ 1) = 33°. Au passage de la
fréquence d’extinction 1489cm ™1, il arrive exactement ce qu’on prédit analytiquement,
a savoir I'extinction totale de la cavité 1. Du fait de son extinction, I'autre cavité est
automatiquement "libérée" d’un couplage radiatif : il n’y a alors plus qu’un moment
dipolaire résonnant, et on retrouve une exaltation soudainement plus grande, en fait,
du méme ordre de grandeur que celle d’une fente isolée??

Notons d’ailleurs que les champs H; et H, dans les cavités sont en quadrature de
phase (m/2) lorsque le systéme est dans les états (1,0) et (0,—1), comme si, effective-
ment les moments dipolaires effectifs était orthogonaux entre eux, I’'un d’eux devenant
d’amplitude obligatoirement nulle, étant donné la seule direction possible des moments
(=, ®) ou (@, <)).

A la différence des états (1,1) et (1,—1) pour lequels on a construit un champ
incident pair ou impair au niveau des fentes, 'extinction d’une cavité ne signifie pas
qu’on a créé un champ incident nul au niveau de son embouchure. C’est la résultante
du champ incident et du champ diffusé par la cavité voisine qui 'est.

Plus largement, il faut bien comprendre que 1’on peut projeter le systéme dans tout
un panel d’états, dans une zone ou il n’adopte normalement pas des comportements
aussi purs avec une seule onde incidente. On peut se trouver, par exemple, dans la zone

22A un facteur 4 prés du fait, ici, de I'incidence & deux ondes.
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F1G. 4.17 — Réponse spectrale du systéme lorsque la phase ¢ est calée sur la phase d’extinction de
la cavité 1. Il suffit d’intervertir les courbes quand on passe & ¢ = ¢(1,0) = —33°. En réalité, quand
EF, =0, EFy; = 1255 (il y a un léger décalage entre la cime du pic et le point d’annulation).

spectrale de la résonance (-), et néanmoins, induire d’autres réponses électromagné-
tiques (dont la "remise en phase") en réglant seulement la phase ¢, i.e. en créant un
champ excitateur approprié en surface.

4.5.3 Perspectives

La détermination des caractéristiques des modes propres du systéme bi-fente, et
I'introduction d’un parameétre libre astucieux (phase ¢) nous a permis de montrer qu’il
est (théoriquement) possible de sélectionner le résonateur métallique, quand bien méme
les cavités sont séparées d’une distance au moins 10 fois plus petite que la longueur
d’onde excitatrice. On travaille ainsi & une échelle bien en-deca de la classique limite
de diffraction, dépassant, d’une certaine maniére, le critére de Rayleigh.

L’effet de commutation fonctionne & une fréquence spécifique, pour tout angle d’in-
cidence fixé (sauf @ = 0 et § = 90°). Ce controle de la localisation de la lumiére s’opére
ici en champ lointain, mais a exigé au préalable une bonne connaissance de ce qui peut
se passer en champ proche. En pratique, la différence de phase géométrique entre les
deux ondes incidentes ¢ peut étre ajustée par I'introduction d’un chemin optique va-
riable pour I'une des deux ondes incidentes. Ce systéme est fonciérement une interface
entre les electrons du métal et la lumiére incidente ; outre les aspects physiques fonda-
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mentaux dégagés dans ce chapitre, le controle des exaltations locales du champ peut
amener a quelques applications directes pour I'opto-électronique (voir la Figure 4.18).

g _ \ */‘p (1,0) 2 \ ’/tp(o,—l)
alr

X metal | X

/ @

metal

résonance :>>
=

. : Silicium
separateur semi—conducteur

F1G. 4.18 — A) Adressage de la lumiére & travers I'une ou 'autre fente sub-longueur d’onde (ici, la
premiére), grace a Pexcitation par deux ondes déphasées. B) Passage controlé d’un courant électrique
entre deux portions métalliques adjacentes, & travers un substrat semi-conducteur : 'allumage sélectif
d’une des fentes (la deuxiéme ici) excite le silicium situé au juste fond (courant photo-induit).

Les conclusions issues de ’étude du systéme a deux cavités sont tout a fait transpo-
sables au probléme d’un couple de fentes en transmission. Des travaux complémentaires
ont été faits a ce sujet, mais ne figurent pas dans ce rapport afin d’en limiter le vo-
lume. Soulignons juste que la résonance du mode propre antisymétrique, du fait de
sa nature typiquement quadrupolaire (peu radiative), transmettra relativement peu de
lumiére. Une intense résonance, accompagnée de faibles transmission et réflexion, est
justement le signe d’'un piégeage efficace et quantitatif de la lumiére dans les motifs
sub-longueur d’onde. Par contre, la résonance en phase des fentes, couplées en champ
proche, conduira a une transmission maximale, I’autre probléme étant le caractére
non-directionnel du champ transmis. Il faut aussi noter que les études de systémes en
transmission, dans la littérature, sont trop souvent menées en incidence normale, alors
que l'incidence oblique révéle d’autres comportements, parfois plus riches (on pense a
Pexcitation de modes antisymétriques, par exemple).

4.6 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons étudié le comportement électromagnétique d’un
couple de rainures sub-longueur d’onde, en nous intéressant particulierement au cas ot
elles sont séparées d’une distance trés sub-longueur d’onde. A travers les simulations
numériques et une approche analytique approfondie, on a pu montrer que le couplage
en champ proche des deux cavités provoque la levée de dégénérescence du mode Fabry-
Perot de chaque cavité individuelle, en deux modes propres :
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- un mode Fabry-Perot symétrique, ou les champs des deux cavités sont en phase,
et qui conduit & une large résonance forcée.

- un mode Fabry-Perot antisymétrique oil les champs sont en oppositon phase, as-
socié & une fine et intense résonance. Ce mode n’est excité qu’en incidence oblique et
conduit & des facteurs d’exaltation de I'ordre de 103 typiquement.

L’analogie aux dipoles oscillants nous a permis de comprendre les propriétés spec-
trales de ces résonances :

- Le mode (+) symétrique est associé & un fort moment dipolaire, d’ou d’impor-
tantes pertes radiatives et une faible exaltation locale (couplage super-radiant)

- Le mode (-) antisymétrique, en revanche, posséde un moment effectif quadrupo-
laire, peu radiatif, et associé, par conséquent, a un piégeage efficace de la lumiére au
sein des cavités (couplage sub-radiant).

Nous avons également mis en évidence la haute susceptibilité fréquentielle du sys-
téme autour de la résonance fine, qui se traduit par de brutales variations dans la
localisation de la lumiére au niveau des fentes. Ce pourrait étre un point clef dans la
compréhension des phénoménes de hot spot sur des surfaces métalliques rugueuses.

Enfin, le recours & deux ondes incidentes, judicieusement déphasées, nous a permis
d’exciter préférentiellement le mode symétrique ou le mode antisymétrique, et donc
de controler quantitativement la localisation de la lumiére, a une échelle largement
sub-longueur d’onde (résonance pure du mode (+) ou (-), ou extinction de la cavité
de notre choix). Ainsi, en termes d’application, les différents états du couple de fentes,
notés (1,0), (1,1), (0,1) et (1,—1), obtenus par cette technique, aménent & penser le
systéme comme un vartateur optique sub-longueur d’onde de type binaire.

Les simulations théoriques ont été faites ici pour un métal noble ('or) dans U'infra-
rouge, en considérant que le couplage des cavités ne s’effectue que par I'intermédiaire
du champ externe. Néanmoins, sous un certain seuil de proximité (quelques épaisseurs
de peau, a plus forte raison quand ¢, est faible en module), il faut tenir compte d’un ef-
fet tunnel non-négligeable dans le matériau séparant deux cavités (il existe, en quelque
sorte, un "court-circuitage" des moments dipolaires effectifs). Pourvu qu’on diminue
I’échelle spatiale du systéme bifente, les phénoménes de localisation de la lumiére ont
toute raison d’avoir lieu dans le domaine visible, mais les exaltations attendues, en
particulier celle de la résonance en opposition de phase, seront contrecarrées par une
plus grande absorption du métal dans ce domaine.

Pour finir, la mise en réseau du systéme bifente (deux cavités voisines par période) ne
change pas fondamentalement les résonances de cavités, a ceci prés que ’excitation du
mode Fabry-Perot antisymétrique sera optimale & petit angle d’incidence (& plus grand
angle, en effet, le plasmon de surface intervient). En prenant une période suffisamment
grande, les simulations (non montrées) indiquent des pics d’exaltations supérieurs a
deux cavités couplées en champ proche. Le controle de la localisation de la lumiére
peut étre également envisageable, sous certaines conditions, j’en parle dans le chapitre
de généralisation qui suit.
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Chapitre 5

Effets de localisation dans des
structures plus complexes

En 1999, Grésillon et al [1] ont publié des résultats expérimentaux (relevés SNOM)
metant en évidence de brutales fluctuations dans l'intensité du champ électromagné-
tique a la surface d’un dépot d’or semi-continu sur substrat de verre (voir la Figure 5.1).
Ces fortes concentrations d’énergie, sur des zones largement sub-longueur d’onde, ont
été attribuées a la résonance de plasmons de surface trés localisés. Les chercheurs ont
également montré qu’en faisant varier la fréquence d’étude de seulement quelques na-
nométres (A ~ 700nm), la distribution spatiale du champ électromagnétique changeait
complétement (les pics d’exaltation apparaissaient a d’autres endroits), ce qui prouvait
la forte sensibilité du systéme aux paramétres d’excitation.

A=714nm A=738nm

I/lo
3

1.5
0
800

400

o goo 400

A=756 nm
I/lo

400

0 800

F1G. 5.1 — Images expérimentales par microscopie optique & champ proche (SNOM) d’une surface
de verre recouverte de particules d’or au seuil de percolation, pour différentes longueurs d’onde (les
coordonnées spatiales x, y sont en nm). On observe des pics d’exaltation du champ électromagnétique
("points chauds"), dont 'extension spatiale varie de quelques dizaines & quelques centaines de nm.
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L’idée, dans ce Chapitre, est de donner des éléments de réflexion quant a I’étude
du comportement électromagnétique d’un arrangement quelconque de N cavités sub-
longueur d’onde (toujours en polarisation TM, et dans le cadre de la méthode modale
restreinte). Il s’agit notamment de mettre en évidence [’émergence de nouveaur modes
de résonances quand on complexifie la corrugation métallique, et d’en expliquer les
raisons physiques. Autrement, dit, nous nous intéressons aux effets de confinement
(piégeage) de la lumiére liés au caractére désordonné, ou non-symétrique, de la struc-
ture prise dans son ensemble. Les observations théoriques trouveront un échos assez
familier avec les expériences de Grésillon et al (sans que ce soit un probléme équivalent).

Apreés une généralisation du formalisme modal, nous nous focaliserons sur I’exemple
du triplet de cavités, et dégagerons, analytiquement et numériquement, un certain
nombre de propriétés que ne posséde pas le systéme bifente étudié au chapitre précé-
dent. Cette étape étant franchie, nous aurons alors une vision plus approfondie de ce
qui peut se passer dans un systéme plus complexe (le controle des exaltations locales
de la lumiére sera d’ailleurs étendu).

I ne sera pas question d’analyser, au final, un vrai désordre de surface (ce qui consti-
tue tout un sujet en soi), mais nous nous pencherons seulement sur les effets d’exalta-
tions spécifiques aux réseaux "composés" (comprenant plusieurs cavités par période).
Ces réseaux, qui peuvent amener a des arrangements "quasi-périodiques", constituent
des modéles intermédiaires entre une structure périodique simple (parfaitement, ordon-
née) et une collection infinie de cavités réparties aléatoirement. Nous regarderons alors,
a partir d’exemples simples, le lien direct qui existe entre la brisure de symétrie et le
phénoméne de localisation spontanée de la lumiére. Enfin, nous donnerons la preuve
expérimentale que de nouvelles résonances électromagnétiques se produisent bien dans
les reseaux composés.

N.B. : Indépendamment de nous, une équipe de chercheurs argentins a étudié,
théoriquement, la réponse optique des réseaux composés en transmission, et fait part,
dans un article récent [2]|, de l'existence de "résonances de phase" trés fines, mais
I’origine physique du phénomeéne n’a pas été expliquée.

5.1 Equations modales pour une collection quelconque
de cavités sub-longueur d’onde

Soit une collection de N rainures & profil rectangulaire, toutes colinéaires, situées
et centrées respectivement aux abscisses x1, Ts, ..., Ty, de largeurs sub-longueur d’onde
Wi, Wy, ..., wy, et de profondeurs hy, ho, ..., hy. Le choix de 'origine des abscisses est
tout a fait quelconque. Le systéme est soumis & une onde plane propagative polarisée
TM, arrivant avec un angle d’incidence 6.

Dans le cadre des conditons aux limites déja employées dans les deux chapitres pré-
cédents (cf page 36), et reprenant les mémes notations des champs électromagnétiques
(page 63), on montre sans probléme que les coefficients complexes Ajcp ) des champs
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intra-cavités (approximation unimodale valide) sont donnés par :

VJ € [1,N], [1—|—Tj —G](O)]AJ :‘/]—FZGk(.CE] —.Tk)Ak (51)
Py
. 1+7Z _oun. 2cos® | kw;sin®. 0.
Ou rj:ﬁewm] ; vj:cosH—I—Zsmc( ]2 ) - ethsin(®)z;
) . +00 Gim 2 kw.u/2) .
et G](ZL’) — wj (1 4 Z)(]. _ 6—2zkh]-) Stnc ( w]u/ >6zkurdu

T —00 \/1—u2—i—Z

Si toutes les fentes sont identiques, alors Vj # i, G; = G,. Les termes G; sont des
fonctions de couplage entre les résonateurs métalliques sub-longueur d’onde (couplage
par l'intermédiaire du champ externe). Le couplage inter-cavités diminue quand la dis-
tance de séparation augmente : on a logiquement! lim, ., G;(x) = 0,Vj. D’autre part,
G(0) = G(x; —x;) correspond & la rétroaction du champ produit par chaque résonateur
de cavité avec lui-méme. L’équation ( 5.1) traduit notamment que chaque fente est une
source secondaire d’excitation pour ses voisines, en dehors du champ incident direct.

Le N-uplet {Ay, A, ..., Ay} vérifie un systéme d’équations linéaires, équivalent a

une équation matricielle du type MA =V |ott M est une matrice carrée, de rang NV,

caractéristique du systéme, et V le vecteur d’excitation (nul en ’absence d’onde inci-
dente). M est symétrique quels que soient les jeur de distances inter-cavités si toutes
les rainures sont identiques (Vj # i, G; = G;)>.

La distribution R((Q)) du champ réfléchi par la collection des N résonateurs vaut

sinc(Quw;/2)

R(Q) = R,y - 6(Q — ksin(6)) + Eij %(1 +2)

Avec ¢ = Vk? — Q% et Ry, = EZEZ;?

Si la collection de rainures, dans son ensemble, est itérée périodiquement, il suffit
de convoluer les intégrandes des G, par un peigne de Dirac approprié (cf Chapitre 3,
page 40), lequel traduit I’émission de la lumiére, non plus sous forme diffusive, mais sous
forme d’ordres diffractés discrets. Par exemple, pour un réseau D-périodique, ayant N
cavités par période, les coefficients de réflexion R,, du réseau seront donnés par :

N ) '
Rn = Rsp . 5n0 + (1 + Z) Z %A](l _ e—2zk:hj) .

=1

sinc(kw;jv,/2)
B+ 2

e—ik’ynxj

Avec, on le rappelle v,, = sin 6 + n% et B, = /1 —~2.

1On notera la propriété de parité G(z) = G(—z).

2Dans un triplet de fentes équidistantes 2 & 2, par exemple, si les cavités 1 et 3 sont identiques la
matrice M n’est pas symétrique diagonalement, mais posséde une symétrie centrale (la matrice a la
symétrie du systéme physique)
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Exemple d’un triplet de cavités sub-longueur d’onde

[1 +7ry — Gl(O)] — GQ(ZBQ — 33‘1) — G3(3§‘3 — :El) Ay i
-G (.7:2 — :L’l) [1 + 1o — GQ(O)] — Gg(mg — .7:2) - | Ag = Vs
-G (:Eg — 33‘1) — Gg(ﬂj‘g — :EQ) [1 “+r3 — Gg(O)] Asg V3

Si par exemple, la cavité d’indice 1 est éloignée & l'infini, on doit trouver
les valeurs propres du couple de fentes {2,3}, et celle de la fente 1 isolée. Or
justement, Vj,z1 — oo => Gj(x2 — x1) = 0 = G(x3 — 1) : I'étude conjointe
des 2 sous-sytémes (bifente-fente isolée) reviennent bien a I’équation matricielle

suivante :
[1 +7r— Gl(O)] 0 0 Aq Vi
0 [1 “+ro — GQ(O)] — Gg(&:g — :L’g) - | Ag = Vo
0 — Gy (:Eg — 33‘2) [1 +7r3 — Gg(O)] Az Vs

Revenons au cas général. Les cavités sub-longueur d’onde étant des résonateurs de
Fabry-Perot, notre collection finie de rainures est en fait un systéme & N oscillateurs
couplés, qui présente de maniére générale N modes propres collectifs, dont il n’est
pas permis, cependant, de dire qu’ils sont tous distincts (la dégénérescence éventuelle
dépendra de la symétrie du probléme). Si les cavités sont toutes identiques, il semble
qu’il soit toujours possible de diagonaliser la matrice M de rang N sous la forme :

1+7r—GO)-T, 0 0
0 0
0 0 (L+7—G(0)—Ty

Ou [1 + 7 — G(0)] est le terme propre a la cavité isolée, et chaque I';, directement
lié & une configuration de couplage, est ’agent générateur de ce qui devient I'un des
N modes collectifs (I' = 0 s’il n’y a qu’un résonateur). Chaque terme diagonal est une
valeur propre de M. En effectuant un développement asymtotique de chacun d’eux
autour de leur fréquence d’annulation (ou presque), on fait apparaitre I'ensemble des
poles pour lesquels le systéme entre en résonance.

On I’a trés bien vu dans le Chapitre 4 pour une paire de fentes (page 71), peu im-
porte la distance qui les séparait. Pour un nombre supérieur de cavités identiques, les
choses se compliquent trés sérieusement quand les jeux de distances sont quelconques.
Je suis quand méme arrivé a traiter, a la main, le cas n = 3, c’est-a-dire celui du triplet
de fentes. L’exposé figure en Annexe, page 235, et pourra peut-étre servir a 1’étude
de trois moments dipolaires en interaction (probléme calculatoire similaire), si on 1’on
veut étendre analytiquement ’analogie faite au Chapitre précédent (étude ne figurant
pas dans ce rapport).

Notons qu’aucune des valeurs propres ne dépend intrinséquement de ’angle d’inci-

dence (ce qui n’est pas le cas des réseaux périodiques a plusieurs cavités par période).
En revanche, I’excitation des différents modes dépendra fortement de 6.
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Il ne saurait étre question d’effectuer un catalogage exhaustif des différents cas
rencontrés lorsqu’on augmente progressivement le nombre de cavités en interaction.
Le but, ici, est de donner les clefs essentielles pour saisir les nouvelles possibilités de
localisation (et d’exaltation) de la lumiére dans les systémes & structures complexes. Si
le passage d’une cavité isolée a 2 cavités couplées en champ proche, demande de passer
un certain cap dans la compréhension des résonances électromagnétiques, le passage a
N = 3 cavités en exige également un. Par contre, une fois ce dernier probléme traité,
on imaginera beaucoup plus facilement ce qu’il peut se passer pour N > 3.

5.2 Le triplet de cavités équidistantes

Dans cette section, nous nous contenterons d’étudier un systéme symétrique a 3
cavités sub-longueur d’onde. Les gravures rectangulaires sont de mémes dimensions,
et équidistantes deux a deux : |Vj € [1,3],G; =G|, h; = h, w; = w et r; = 7.

Cette simplification allége nettement notre investigation. On notera |d | la distance qui
sépare deux a deux les trois fentes, comme le montre le schéma de la Figure 5.2.

L

o L T /

=~ = métal

F1G. 5.2 — Schéma du triplet de cavités sub-longueur d’onde (kw << 1), équidistantes deux & deux.
Le distance d est quelconque. Les cavités sont numérotées de 1 & 3 en allant vers les x croissants.

5.2.1 Modes propres du systéme

Reprenant le formalisme introduit précédemment, la matrice caractéristique M,
de rang N = 3, est relativement simple (elle a été prise en exemple dans la section
précédente) et on peut en chercher le spectre des wvaleurs propres, notées ,

associées aux vecteurs propres, notés |U;—; 23| Les expressions générales sont alors :

er = [1 47— G(0)] - 3[G(2d) + \/G(2d)* + 8G(d)?]
es = [1+7— G(0)] + G(2d)
es = [1 47— G(0)] - 3[G(2d) — \/G(2d)* + 8G(d)?]
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G(2d G(2d
= [1; _%[ ( (d)>2+8+ G((d))]; 1]
Malgré la symétrie du systéme matériel, le travail analytique est ardu (ne parlons pas
du probléme & 4 fentes ou plus...). Les formulations ci-dessus indiquent que les modes
propres ne sont pas dégénérés a priori, et dépendent sensiblement de la distance d.

Cas du couplage en champ proche

G(z) étant une intégrale complexe, il semble difficile de mettre en exergue les carac-
téristiques des 3 modes propres. On peut toutefois, dans le cas du couplage en champ
proche kd << 1, et en métal parfait, tenter d’estimer les parties imaginaires des valeurs
propres e;—. 3, ¢ est-a-dire les largeurs spectrales de chaque mode.

Cette estimation recourt a ’approximation suivante \/ G(2d)? + 8G(d)? ~ 3G(d).
On obtient alors :

Ur=[1L11 7 =3
U2 = [1;0; —1] Y2 ~ ’}/O(k‘d)2
Us=[1;-2;1] 3=~ 2(kd/2)?

Ou vy est 'amortissement radiatif d’une cavité isolée, lors de la résonance Fabry-
Perot. Ces résultats (approximatifs) sont trés parlants physiquement et, a la limite,
presque attendus. Pour les expliquer, reprenons, dans la lignée du Chapitre 4, la notion
de moment dipolaire effectif. On rappelle qu'un tel moment apparait au niveau des
embouchures de cavités lors des résonances de type Fabry-Perot.

1. Le premier mode propre U; = [1;1; 1] traduit une configuration symétrique, o
les moments effectifs dipolaires des 3 cavités rayonnent en phase (——— schéma-
tiquement), d’out une largeur spectrale 3 fois supérieures a 7. A cette résonance,
chaque cavité devrait engranger la méme quantité de lumiére.

2. Le deuxiéme mode propre, Us[1;0; —1], est antisymétriqgue (— 0 <), et corres-
pond a une configuration ou la cavité centrale est éteinte tandis que les cavités
extrémes résonnent en opposition de phase. On a alors un systéme bi-fente de
taille 2d, d’oul une largeur de (2kd/2)? = (kd)?. A la résonance, les cavités 1 et
3 contiendraient la méme quantité de lumiére, avec un déphasage . Ce mode ne
pourra étre excité en incidence normale, et sera mazrimum & grand angle 6.

3. Le 3éme mode Us = [1; —2; 1] est pseudo-symétrique («——+«—, ou vu autrement
—— + —« ), et s'apparenterait a P’apparition de 2 moments quadrupolaires
effectifs. La largeur de résonance devient moitié celle qu’on a pour un seul couple
de cavités résonnant antisymétriquement. En terme d’énergie, la cavité centrale
emmagazine presque 2 fois plus de lumiére que ses voisines, avec un déphasage m
par rapport a celles-ci. D’emblée, ce mode sera excité au mazrimum en incidence
normale.
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Les vecteurs propres U; ont été obtenus en prenant grossiérement % ~ 1, juste
pour I'image.? Seul le mode propre U, est exact (et fixe). Pour les simulations présen-
tées en section suivante, on reprendra les formules pratiques des U; ci-dessus, méme

approximatives, pour garder en téte une image visuelle de chaque mode propre.

Enfin, on voit que, par couplage en champ proche, il existe un mode propre (Us)
dont la résonance attendue serait encore plus fine que celle du mode (-) antisymétrique
rencontré dans le systéme bifente. Cette résonance correspond a des localisations de
la lumiére plus complexe & 1’échelle sub-longueur d’onde. C’est ce que nous allons
effectivement voir dans les simulations qui suivent.

3En fait, les simulations tendent & suggérer que lorsque kd << 1, U; ~ [1;v/2;1] et Us ~ [1; —/3; 1].
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5.2.2 Simulations pour le couplage en champ proche

Afin que le lecteur puisse faire des comparaisons aisées avec les simulations pré-
sentées dans le Chapitre 4 (section 4.2.3 page 66), les paramétres du systéme trifente
seront les suivants : h = 1.5umn, w = 200nm et d = 500nm (équidistance). Le mé-
tal sera encore une fois de l'or, et nous étudierons la réponse optique dans 'infrarouge
(A € [Bum, 10pum]). Les trois cavités sont donc couplées en champ proche. La Figure 5.3
montre les spectres des intensités du champ électrique E, (normalisé au champ élec-
trique total incident), & ’embouchure de chaque cavité du triplet, en incidence normale,
et en forte incidence oblique (f = 75°). Les calculs ont été faits dans le cadre de la
méthode modale restreinte exposée au Chapitre 3.

En incidence normale, on a I'excitation des modes symétriques U; = [1,1, 1] (trés
large, situé autour de 1350cm ™) et Uz = [1, —2,1] (pic trés fin situé a 1501cm ™1, large
de 12cm™1), ce dernier conduisant a des exaltations locales de l'intensité du champ
électrique avoisinant 1730 pour la cavité centrale, et 630 pour les 2 autres.

En incidence oblique, le mode antisymétrique Us = [1,0, —1] est excité. Il corres-
pond & une fréquence (1445cm™') et & une largeur spectrale (35cm™') intermédiaires
aux 2 autres résonances. Il conduit & des exaltations de 1300 a 1540 pour les cavités
extérieures (la dissymétrie provient de I'incidence oblique) et 95 pour la cavité centrale.

Alors que la résonance Us est presque pure en incidence normale, le mode U, est
perturbé par I'excitation des modes symétriques. On observe enfin que la résonance Us
perd en intensité a angle croissant : cela donne donc un effet de bascule entre les deux
modes fins.

Les cartographies locales du champ magnétique, en bas de la Figure 5.3, permettent
d’identifier clairement les résonances fines du systéme et confirment les répartitions
d’énergie que présupposaient les vecteurs propres écrits en section précédente. On a
une complexification évidente de la localisation de la lumiére, et ce, & une échelle
largement sub-longueur d’onde, puisque A > 6um. L’étude analytique détaillée en
section précédente est donc parfaitement illustrée par cet ensemble de simulations.*

“Remarque : Les largeurs +; des 3 modes propres, calculées analytiquement en page 98, correspon-
daient au cas du métal parfait. Ce sont des largeurs typiquement "structurelles" (indépendantes de la
constante diélectrique). Les simulations (avec I'impédance de surface) sont qualitativement en accord,
mais pas quantitativement pour les modes fins. La raison physique est simple : plus un mode est fin
en métal parfait, plus il sera sensible & la moindre absorption prise en compte en passant au métal
réel. Autrement dit, la finesse "structurelle" n’est pas une grandeur pertinente si elle est inférieure &
celle donnée par 'absorption du métal. Le mode trés large de type [1;1;1] est presque insensible au
caractére réel du métal, ce qui n’est évidemment pas le cas du mode Us (en métal parfait, ce dernier
a une largeur d’a peine 3cm !, avec un facteur d’exaltation dépassant les 23000). Par extension, dans
I’étude d’un systéme & N cavités fortement couplées, certaines résonances trop fines "structurelle-
ment", seront automatiquement "tuées" par ’absorption, ce qui explique qu’on ne trouvera pas de
résonances plus intenses dans un systéme & 5 fentes, par exemple, que dans un systéme & 2 fentes.
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5.2.3 Evolution des modes propres en fonction de la distance

Le diagramme de la Figure 5.4 montre 1’évolution des fréquences de chaque mode
propre du systéme trifente ainsi que leur amortissement respectif, en fonction de la
distance de séparation d (toujours dans le cadre de ’équidistance deux a deux).

Autant dire que, comme pour tout systéme & trois corps, le comportement collectif
devient trés difficile a intuiter. On voit cependant que le couplage fort en champ proche
(d < \/4) leve complétement la dégénérescence : I'écart fréquentiel entre les fréquences
propres w; est maximal. Qui plus est, on observe la hiérarchie suivante : ‘wl < wy < Ws ‘
et 5. Comme dans le cas d’une paire de cavités, ce type de couplage
peut entrainer Ieffondrement des largeurs spectrales, mais de certains modes (ici Us
et Us), ce qui traduit dans ce cas un couplage "sub-radiant" des résonateurs métalliques.

A plus grande distance, notamment vers d ~ 4.9um, c’est le mode symétrique U,
qui est le plus favorisé. D’ailleurs, I’expression numérique du vecteur U; ne se conserve
pas quand on modifie I’écartement des fentes. Le tableau numérique 5.1 vient donc en
complément du diagramme. Il montre notamment 1’expression exacte des trois vecteurs
propres complexes U; et leur évolution lorsque les cavités sont de plus en plus écartées.
Seul le mode U, est immuable. On comprend bien que si les cavités n’étaient pas équi-
distantes, le probléme électromagnétique serait encore plus compliqué.

d=0.5um d=32um d=49um d=6.9um

Uy [1, 1.11-0.14, 1] | [1, 1.81-i0.07, 1] | [L, 1.51+i0.34, 1] | [L, 1.08+i0.1, 1]
wi(em™1) 1344 1478 1430 1368

e 0.47 0.137 0.098 0.215

Us [1,0,-1] [1,0,-1] [1,0,-1] [1,0,-1]
wy(em™1) 1440 1472 1406 1458

€] 0.042 0.166 0.182 0.157

Us [1, -1.75-10.24, 1] | [1, -1.11-i0.10, 1] | [1, -1.31+10.317, 1] | [1, -1.82-i0.014, 1]
wz(em™1) 1502 1358 1488 1462

les] 0.011 0.209 0.254 0.142

TAB. 5.1 — Tableau donnant, en fonction de la distance d, I’évolution des vecteurs propres (com-
plexes) du systéme trifente, associés & leur fréquences propres w;—1 23 (en nombre d’onde) et & leurs
amortissements (donnés ici par le module minimal des valeurs propres e;—1 2 3). Le métal est I’or, les
dimensions des cavités sont h = 1.5um et w = 200nm. Remargue : pour une fente unique, le minimum
de |e| = 0.18 & 1440cm L.

5C’est typiquement le genre de comportement qui permet de faire un rapprochement (sans que
cela fasse office d’analogie) entre, d’une part, une cavité sub-longueur d’onde (avec ses modes propres
discrets), et d’autre part un "atome a potentiel carré" (avec des niveaux d’énergies quantifiés) couplé a
un continnum. L’ensemble & n cavités fait alors penser & un édifice moléculaire dont les liaisons (liantes
ou antiliantes) sont plus ou moins stabilisantes. Chaque cavité est auréolée d’un lobe de diffusion ca-
ractérisant la probabilité de présence des photons & son voisinage. L’interférence (le recouvrement)
des champs diffusés par les cavités en interaction font donc penser & des combinaisons linéaires d’or-
bitales. La dissymétrie de la structure du point de vue du champ incident serait méme assimilable &
une propriété de chiralité.
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F1G. 5.4 — Diagrammes donnant, en haut, les fréquences de résonance des trois modes propres, et, en
bas, les modules minimaux des trois valeurs propres |e;| associées (o< amortissement ou largeur spectrale
de chaque mode), dans un triplet de cavités identiques et équidistantes, en fonction de la distance
de séparation d, et sur la plage de fréquence [1300, 1550]cmn~! (lieu des résonances Fabry-Perot). Les
paramétres sont A~ = 1.5um et w = 200nm. Le métal est ’or. Ces diagrammes sont indépendants de
6. On observe, dans le cas du couplage en fort champ proche (d petit), une hiérarchisation des modes
propres : le plus fin spectralement est aussi celui qui a la fréquence de résonance la plus élevée.
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5.3 Généralisation & N cavités couplées

L’application au triplet de cavités permet maintenant d’imaginer la progression qui
s’effectue en multipliant le nombre d’oscillateurs couplés (nous nous sommes conten-
tés de considérer des cavités identiques). Leur multiplicité entraine une multiplicité de
résonances, chacune associée a une configuration plus ou moins complexe de la localisa-
tion de la lumiére. Ces modes collectifs sont issus des jeux de rétro-diffusion multiples
entre les champs générés (diffusés) par toutes les rainures en présence.

Aux résonances Fabry-Perot, les moments dipolaires effectifs de chaque cavité se
combinent suivant des arrangements qu’il est pratique de visualiser par des fléches
symboliques < et —. C’est ce que nous avons fait pour I’étude des systémes a deux
puis trois fentes. Selon le couplage "sub-radiant" ou "super-radiant" des moments ef-
fectifs, les modes propres auront des largeurs spectrales pouvant étre trés larges ou trés
fines. Comme les résonances fines sont particuliérement sensibles & la fréquence d’ex-
citation, on comprend la sensibilité spectrale d’un systéme & corrugation complexe. A
cela s’ajoute la compétition importante entre les différents modes excités dans un en-
semble de résonateurs nombreux, si bien qu’on arrive vite, & des spectres de résonance
présentant des profils presque chaotiques. A certains angles ou & certaines fréquences,
des phénoménes de hot spot peuvent apparaitre, ce qui rappellerait assez bien (sans
étre équivalent a ce probléme) les phénoménes physiques observés par Grésillon et al [1].

On a pu voir aussi que le fort couplage en champ proche implique systématique-
ment 'effondrement des largeurs spectrales de certains modes propres. Les plus petites
finesses de résonance s’obtiennent dans les systémes a cavités nombreuses. Cependant,
deux points s’opposent & cet effondrement :

1. ’amplitude des résonances est, en dernier ressort, bornée par 1’absorption du
matériau. La physique exposée ici rentre dans le cadre d’une approximation qui a
ses limites : les parois verticales des cavités sont considérées parfaitement conduc-
trices, et les conclusions sur de possibles modes hyper-fins sont a prendre avec des
pincettes.

2. D’autre part, comme pour le cas du systéme a 2 fentes (page 73), on s’attend a
ce que chaque mode propre soit excité par un champ excitateur "effectif", dont
le poids est d’autant plus faible que le mode correspond & une localisation de la
lumiére spatialement compliquée. La finesse d’une résonance donnée serait donc
contrecarrée par la faiblesse de son champ incident effectif.

Tout cela expliquerait qu’en métal réel, les facteurs d’exaltation obtenus pour le couple
de fentes sub-longueur d’onde soient indépassables.

Il n’y a que dans le cas ou les N cavités sont équidistantes et fortement couplées

en champ proche qu’on léve trés bien la dégénérescence des modes propres : ils se
dispatchent en un éventail trés bien hiérarchisé, le mode le plus fin étant celui qui a
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la fréquence propre la plus haute. C’est le cas pour les systémes a 2 et 3 cavités. Ce
devrait étre vrai en général, bien que la chose ne soit pas démontrée.

Toujours dans le cas des structures équidistantes, la symétrie du probléme implique
d’avoir : i) soit des modes propres symétriques (ou pseudo-symétriques), excités en
incidence normale, soit ii) des modes propres anti-symétriques, excités exclusivement
en incidence oblique®.

La bonne lévée de dégénérescence, et le caractére symétrique ou antisymétrique des
modes collectifs, sont deux ingrédients favorables au contréle de la localisation de la
lumiére dans une collection de N cavités couplées en champ proche. Ce controle est
cependant limité. La section suivante tente de démontrer de quoi il retourne.

5.4 Controle (limité) de la localisation de la lumiére
dans un quintuplet de cavités

Nous avons démontré dans le Chapitre précédent que le controle de la localisation
de la lumiére, a I’échelle sub-longueur d’onde, était théoriquement possible pour un
systéme de 2 cavités couplées en champ proche. Le fait que les modes propres d’un tel
systéme soient indépendants de la distance de séparation aide grandement la mise en
pratique de ce contrdle, puisqu’on peut jouer précisément sur I'excitation de I'un ou
I’autre pour localiser la lumiére dans telle ou telle fente.

En fait, si on augmente le nombre de cavités couplées, I’évolution est la suivante :

- Dans le systéme bifente, les 2 vecteurs propres sont fizes ([1,1] et [1, —1]) quelle
que soit la distance de séparation.

- Dans le systéme trifente, il n’y a plus qu’'un seul vecteur propre fixe (a savoir
Uy =[1,0,—1]), SI on est dans le cas de 1'équidistance.

- Pour 4 fentes et plus, il n’y a plus de vecteur propre fixe. Ils évoluent tous selon
le choix des distances.

Néanmoins, il est possible (mais pas toujours) de localiser la lumiére dans un en-
semble bien défini de cavités, en excitant préférentiellement tel ou tel mode propre
collectif du systéme sub-longueur d’onde. Pour cela, il faut avoir ciblé les différentes
fréquences de résonances, dans les incidences normale et oblique. A ces fréquences dé-
terminées, soit ’incidence normale suffit & exciter au maximum le mode collectif qui
nous intéresse (il ne peut alors s’agir que d’'un mode propre symétrique), soit on a
recours, comme dans le Chapitre 4, a deux ondes incidentes judicieusement déphasées
entre elles, dans le cas oul le mode collectif exige une incidence oblique (mode antisymé-
trique). La Figure 5.5 illustre bien ce controle des exaltations locales dans un quintuplet
de cavités sub-longueur d’onde, équidistantes 2 a 2.

Tout cela se passe dans une plage de fréquence trés réduite, sur des distances petites
devant la longueur d’onde (A > 6u m). Le point nouveau, quand méme, c’est qu’au-dela

6Rien ne dit qu’en cassant ’équidistance, les modes restent ou symétriques ou anti-symétriques
(intervention de nouveaux déphasages mutuels entre les champs de cavité).
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F1G. 5.5 — Systéme a 5 cavités équidistantes. Cartes d’intensité du champ magnétique, juste
au-dessus des fentes, pour différentes configurations d’incidence. Les cavités sont numérotées de 1 4 5
et paramétrées comme l'indique le schéma du systéme. Les EF; sont les facteurs d’exaltation précis
associés 4 chaque cavité. Les fréquences de travail (en cm 1) sont les fréquences oi1 se distinguent les 4
modes propres du systéme les plus résonants (le 5éme mode, extrémement large, pour lequel les cavités
résonnent toutes en phase, n’est pas illustré). Différentes combinaisons de cavités sont allumées selon
le choix de fréquence et les conditions d’incidence. On peut donc controler la distribution d’énergie
(reflétées par les E'F;) dans certains ensembles de cavités. N.B. : dans le cas ol on recourt 4 2 ondes
incidentes, les intensités ont été divisées par 4, pour une plus juste comparaison au cas 6 = 0.

de la simple localisation dans un certain jeu de cavités, c’est aussi la quantité d’énergie
injectée dans tel ou tel résonateur, que ’on controéle, puisque les vecteurs propres ne
sont pas & coefficients unitaires : on peut prédire, par exemple, qu’a une résonance
donnée, bien controlée, telle cavité concentrera x fois plus d’énergie que sa voisine. La
possibilité d’effectuer un adressage quantitatif de la lumiére a ’échelle sub-longueur
d’onde semble trouver 1a un exemple intéressant.

5.5 Considérations de symeétrie

Il est toujours utile d’analyser les propriétés de symétrie d’'un arrangement donné
de cavités (on suppose que toutes les cavités sont identiques). Il arrive que certaines
d’entre elles voient le méme environnement matériel, les autres étant dites singuliéres.

Par exemple, les cavités numérotées 1 et 3 du triplet équidistant sont potentielle-
ment équivalentes, mais, en général, ne seront pas dans le méme état. C’est encore plus
flagrant pour un grand nombre de cavités. La "brisure" de la symétrie provient de ce
que l'angle d’incidence du champ excitateur est (a priori) non-nul : la réponse de la
cavité 1, & ¢ donné, sera en fait celle de la cavité 3 & —6.

La cavité numéro 2 du triplet équidistant, quant a elle, est sur un centre de symétrie
de la structure, et le changement de signe de 1’angle ne doit rien changer.

Notons C, la classe des fentes dont la réponse spectrale est invariante par la trans-
formation angulaire § — —6, et C_ la classe des fentes dont ce n’est pas le cas. Cette
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derniére classe contient en fait des couples de cavités ou la réponse optique de I'une
est exactement celle de I’autre par la transformation § — —6. Il n’y a pas d’autre classe.

— triplet équidistant de cavités : le couple (1,3) € C_ et 2 € C,

— quadruplet équidistant de cavités : 2 couples (1,4) et (2,3) € C_
— quintuplet équidistant de cavités : (1,5) et (2,4) € C_, et 3 € Cy
— etc...

L’équidistance est un cas d’école. Prenons I’exemple plus compliqué d’un triplet de
fentes non-équidistantes. Un tel systéme ne contient pas de symétrie, ce qui rend la
prédiction (méme intuitive) des modes propres difficile. En revanche, la "périodisation"
de ce motif peut donner une symétrie a la structure d’ensemble, comme le montre le
dessin suivant :

période d période d
L1 Z L2 L1 L2 L3
-—— /

e U UL U UL
de symér
Triplet de cavités \/ Do : axes de symetrie

passage en réseau

SsiL3=Ll isil3=L2

F1G. 5.6 — Schéma, & gauhe, d’un triplet de cavités non-équidistantes 2 &4 2 (L # Ls), et, a droite,
son itération périodique (période complétée par L), faisant apparaitre des axes éventuels de symétrie
dans le nouveau réseau.

Nous venons de construire un réseau composé, a 3 cavités par période (L; # Lo).
Quand les trois distances L; du dessin sont différentes, les cavités ne sont équivalentes
qu’a leurs "homologues" dans les autres périodes. Si elles ne sont pas toutes différentes,
il apparait des axes de symétrie :

-Si Ly =L ,alors (2,3) e C_et 1 €C,.

- Si L3 = Lo, alors (1,3) € C_ et 2 € C,.

Il suffit alors de n’étudier que les champs de certaines cavités. Ce raisonnement
simple est bien siir extensible & un arrangement plus complexe.”.

Dans le réseau a 3 fentes de la Figure 5.6, les champs électromagnétiques de deux
cavités "homologues" (inter-période) sont déphasés d’une certaine puissance de e*4n¢
(coefficient de pseudo-périodicité). Par contre, au sein méme du motif, les champs de
deux cavités peuvent avoir entre eux des rapports a priori quelconques®. Autrement
dit, la non-symétrie de la structure autorise des interactions que ne permet pas un

"Dans le cas oi1 le nombre N de cavités est grand, on n’envisagerait pas d’analyser N spectres de
réponse. Tout au plus est-il plus pratique d’analyser le spectre de la moyenne des exaltations internes
aux cavités, le spectre de ’écart-type des exaltations, ainsi que celui des maxima et minima absolus,
obtenus sur tout ’ensemble du systéme.

8 Attention : ce n’est pas une de différence de phase spécifique qui implique la résonance, 'implication
va dans autre sens. Deux cavités peuvent étre en opposition de phase sans qu’il y ait d’exaltation
particuliére de leur champ interne; il suffit de considérer le réseau simple avec e?*¢sn0 = _1
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réseau simple (& 1 cavité par période). C’est le pont que nous faisons ici pour aborder
maintenant le cas des réseaux composés (a plusieurs cavités par période).

5.6 Etude de réseaux "quasi-périodiques"

Le réseau périodique simple peut étre per¢u comme un cristal d’oscillateurs "par-
faitement ordonné" (la phase est bloquée a I’échelle de tout le systéme). Le mode de
résonance Fabry-Perot de toutes les cavités sub-\ est infiniment dégénéré dans un tel
réseau. En cassant cet ordre parfait, c’est-a-dire, en sortant de la simple périodicité, il
apparait des degrés de liberté supplémentaires dans le couplage des oscillateurs de cavi-
tés : I'excitation (compétitive) des différents modes propres implique alors de nouvelles
possiblités de localisation de la lumiére au sein méme de la période.

Par opposition au réseau simple, les réseaux composés, a plusieurs cavités par pé-
riode, pourront étre qualifiés de "quasi-périodiques" puisqu’ils contiennent un "désordre
restreint" °. Nous allons voir comment obtenir, en brisant la symétrie du réseau, des
effets de localisations trés fortes, quelles sont les exaltations de champ qui les accom-
pagnent'?, et comment cela se répercute en champ lointain (puisqu’on a I'avantage, ici,
d’avoir un champ réflechi directionnel).

5.6.1 Deux facons de rompre la périodicité

Partant d’un réseau d-périodique simple, il y a deux moyens basiques de modéliser
un défaut de structure, i.e. de provoquer la levée de dégénerescence des modes de cavité :

a) Soit tous les oscillateurs (cavités) sont identiques, et alors on module 'ordre avec
au moins 2 distances Ly et Lo un peu différentes : c’est ce qu’illustre la Figure 5.7.

b) Soit on ne change rien aux distances de séparation, et alors on module ’arran-
gement avec 2 oscillateurs de fréquences propres un peu différentes (2 profondeurs #
notamment) : c’est ce qu’illustre la Figure 5.8.

A) Par des jeux de distances différentes

Le premier type de désordre peut étre introduit (c’est le procédé a) soit en effec-
tuant ce que j’appelle un "décroché périodique", comme dans les effets de moirés bien
connus (voir schéma en Figure 5.7), soit en ajoutant une seconde cavité au sein de
la période initiale (& condition de ne pas placer cette cavité en milieu de période).
Les résonateurs ne sont alors plus équivalents au sein de la nouvelle période obtenue

9Le terme quasi-périodique n’est pas approprié en toute rigueur puisque le réseau reste périodique
dans son ensemble (corrélation spatiale entre toutes les cavités homologues), d’ou I’'emploi des guille-
mets. Néanmoins, la complexification croissante du motif périodique peut étre compris comme un
désordre & courte portée (la distance fente-fente présentant une dispersion non-nulle autour de la
distance moyenne). Dans le cas ot la période est structurée avec un jeu de deux distances différentes
(gréace, par exemple, & un séquencage de Fibonacci), on peut qualifier le réseau de commensurable.
O]pcaliser ne signifie pas nécessairement exalter.
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(vis-a-vis du champ indident). Les cavités, toutes dans la classe C, initialement (réseau
simple), vont passer dans la classe C_ par ce procédé.

La Figure 5.7 montre les spectres des Facteurs d’exaltation du champ électrique
dans les cavités d’un réseau simple, et d’un réseau a 2 cavités par période (EF'1 pour
la premiére cavité, £ F'2 pour la seconde), selon le cas du "décroché périodique" ou le
cas d’une "cavité ajoutée". Ils font apparaitre, dans les réseaux composés, des pics de
champ que ne présente pas le réseau simple. Les résonances fines, de type Fabry-Perot,
n’apparaissent qu’en incidence oblique, et sont dues au couplage de type antisymé-
trique entre les résonateurs, couplage autorisé au sein d’une période a 2 cavités. Ces
résonances correspondent & des plongeons trés étroits de la réflectivité spéculaire, ce
qui indique bien le caractére peu radiatif des résonances antisymétriques. Sortir de
I’ordre parfait du réseau simple provoque donc des effets de localisation de la lumiére
a certaines fréquences.

En terme d’exaltation, le cas du "décroché périodique" est le plus intéressant car
brusquement, la période passe de d a 2d. Le rapport w/periode chute alors d’un facteur
2, ce qui méne a de trés fortes concentrations du champ, mais seulement en incidence
oblique (on a créé un mode antisymétrique). Une autre observation est 1’apparition
subite du premier plasmon de surface horizontal dans la méme zone de fréquence,
renvoyé de 3500 & 1750cm !, d’aprés le spectre de réflectivité spéculaire. En ce sens,
on provoque une localisation supplémentaire du champ, en surface cette fois, dans notre
domaine spectral.

Toujours en référence a la Figure 5.7, si on ajoute, au contraire, une cavité au sein
de la période initiale, les 2 résonateurs doivent se partager I’énergie incidente, d’ou de
moins bons facteurs d’exaltation, bien que la localisation reste efficace . La configuration
ol les deux cavités d’'une méme période sont tres proches I'une de ’autre, méne aux plus
grandes exaltations : c’est ’équivalent du systéme de deux fentes couplées en champ
proche, mais rendu périodique.
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F1G. 5.7 — voir A) page 108.
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B) Par des jeux de profondeurs différentes

La brisure de symétrie par le procédé b) consiste a changer légérement la profon-
deur d’une cavité toutes les deux périodes (voir le schéma sur la Figure 5.8). On obtient
de la sorte un réseau composé, a deux oscillateurs par période, de fréquences propres
respectives un peu différentes. La Figure 5.8 montre le spectre des facteurs d’exalta-
tion dans les deux cavités d’un tel réseau (simulations effectuées dans le cadre de la
méthode modale restreinte, avec I'impédance de surface). Au lieu d’avoir la réponse
typiquement lorentzienne d’une résonance de cavité, on observe un pic d’exaltation
supplémentaire, trés intense ici, y compris en incidence normale (ce qui n’est jamais
le cas dans le procédé a) exposé plus haut). On est donc conduit, pareillement, a des
effets importants de localisation de la lumiére.

2000 T T T T T
Sy
1800 | L
theta=0
1600 | 1
1400 | 1
s . .
o | |
S 1200 -
(3}
i
4 1000 F |
5 800 |
s h _ q -
s " d=4pm ' w=300 nm
600 hl=1.5pm ]
400 h2=14um -
200 N ]
0 ey e kI S - S o)
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Nombre d'onde 1/lambda (en cm-1)

FIG. 5.8 — Spectres des facteurs d’exaltation du champ électrique dans un réseau d-périodique & 2
résonateurs par période, en incidence normale (FF'1 pour la premiére cavité, FF2 pour la seconde).
Toutes les fentes sont équidistantes deux & deux. On observe une résonance trés fine des mode guidés,
qui n’apparait pas quand h; = ho. Ici les profondeurs sont légérement différentes, si bien qu’un
couplage quasi-antisymétrique, peu radiatif, est possible en incidence normale.

En combinant des choix de distances et de profondeurs différentes (mélange des
procédés a) et b)), on peut engendrer des systémes présentant une forte sensibilité
aux paramétres extérieurs d’excitation. On peut notamment construire un réseau mé-
tallique sub-longueur d’onde a deux cavités différentes par période, présentant des
facteurs d’exaltation pouvant atteindre facilement 4000 & 5000 en incidence normale
(& la fréquence d’occurrence de la résonance fine, la réflectivité tombe alors a zero).
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5.6.2 Extinction sélective dans un réseau a deux cavités par
période

A la lecture du Chapitre 4 sur le systéme bifente, on pouvait naturellement se
demander s’il était possible d’éteindre, cette fois, dans un réseau & deux cavités sub-
longueur d’onde par période, la cavité de notre choix. Les résultats de cette section y
répondent par D'affirmative. Contrairement au cas des deux fentes couplées en champ
proche, I'extinction sélective peut ici se faire sans recourir & une deuxiéme onde in-
cidente, en prenant avantage du fait que la périodicité du systéme joue déja un role
implicite (la pseudo-périodicité peut étre pergue comme une contrainte supplémentaire,
qui "frustre" Pexcitation du mode anti-symétrique a grand angle d’incidence).

Toutefois, ’effet de commutation illustré a la fin du Chapitre 4 ne s’applique, dans
le cas d’un réseau, que pour des géométries bien choisies. Je ne détaillerai pas la tech-
nique numérique de détection des "bons" paramétres de réseau, mais dirai juste qu’on
a intérét, contrairement a ce qu’on pourrait penser, & prendre des distances L; et Lo
relativement voisines, donc assez proches de la demi-période. Avec un jeu de distances
(L1, Ly) approprié, et une assez grande période (pour maximiser les exaltations des
résonances Fabry-Perot), on peut trouver un angle d’incidence 6, précis pour lequel
une des deux cavités de chaque période s’éteint complétement au passage d’un certaine
fréquence. Pour 'angle d’extinction —6,, on a exactement la configuration inverse (les
roles des cavités sont permutés).

Par conséquent, & 6. (ou —0.), la moitié des cavités du réseau ne résonne plus,
tandis que l'autre motié résonne fortement. Le controle du confinement de la lumiére
s’effectue simultanément sur toutes les cavités homologues, non plus & un échelle trés
localisée comme pour le systéme bifente.

La Figure 5.9 montre 'effet de commutation optique pour un "bon" exemple de
réseau en or dans l'infra-rouge. Notons la remarquable sélectivité spectrale du phéno-
méne en question. En outre, la fabrication du réseau illustré ici est tout a fait accessible
aux technologies actuelles. Ces résultats peuvent inspirer des applications pratiques et
directes pour des circuits opto-électroniques (adressage de la lumiére) ou en spectro-
scopie.
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F1G. 5.9 — En haut : spectre des facteurs d’exaltation des cavités 1 et 2 d’un réseau en or & deux
fentes par période, & I’angle d’extinction 6, = 13°. Les paraméters de réseau sont d = 4um, h = 1.5um,
w=0.3um, L1 = 1.8um et L2 = 2.2um. La cavité 1 s’éteint au passage de la fréquence 1355.5cm ™!,
tandis que I’autre est fortement excitée. En bas : cartographies de ’intensité du champ magnétique &
1355.5¢m ™1, quand 6 = 6. et § = —0,, illustrant I’effet de commutation & 1’échelle de tout le réseau.
Les coordonnées x et y sont en microns. Deux périodes consécutives sont représentées dans chaque
carte de champ.
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5.7 Preuve expérimentale des nouvelles localisations
de la lumiére dans des réseaux commensurables

Pour conclure ce Chapitre sur les localisations complexes de la lumiére, associées
a différents modes de couplage entre n résonateurs métalliques, nous apportons, dans
cette section, la preuve concréte que de nouvelles et fines résonances de type Fabry-
Perot ont bien été observées dans des réseaux périodiques composés, i.e. & plusieurs
cavités par période. Ce sera notamment I'occasion de valider un certain nombre de
points abordés au cours de 1’étude analytique du triplet de cavités sub-longueur d’onde.

5.7.1 Fabrication et description des échantillons

Le Laboratoire de Photonique et de Nanostructures (LPN) du CNRS a Marcoussis,
avec lequel nous avons collaboré ici, a pu réaliser des réseaux en or a 2 et 3 cavités par
période (arrangements quasi-périodiques les plus simples), de taille sub-micrométrique
(prévus pour étre étudiés dans 'infra-rouge). Le grand intérét de la structuration pé-
riodique est de rendre le champ réfléchi directionnel, et d’avoir un signal beaucoup plus
fort que pour un systéme a quelques cavités. En analysant le champ lointain (ici le
rayon réfléchi spéculaire), on peut remonter aux phénomeénes électromagnétiques qui
se déroulent a I’échelle locale, avec ’appui de la modélisation théorique.

La production des réseaux a exigé d’essayer deux protocoles de fabrication com-
plétement différents, pour obtenir un résultat finalement appréciable en début d’année
2006 (faible rugosité de surface, couche métallique suffisamment épaisse, etc...). Les
expériences se sont effectivement montrées concluantes.

Les échantillons obtenus suivant le deuxiéme protocole sont des réseaux lamellaires
en or massif, construits sur une couche d’or (réseaux en réflexion). La méthode de
fabrication se décompose chronologiquement ainsi'? :

1. dépot d’or sur substrat de silicium pour constituer le fond métallique du réseau.

2. dépdt d’une couche diélectrique de SizN, d’épaisseur 1um (profondeur attendue
des caviteés).

3. le film diélectrique est gravé pour constuire des piliers de SizNy (qui seront les
futures cavités), lesquels sont surplombés d’une casquette en TiAu.

4. métallisation de toute la surface avec de l'or.

5. dissolution des piliers dans I’acide HF.

Parmi les différents échantillons fabriqués, j’ai retenu, pour 'illustration expérimen-
tale du rapport de thése, ceux dont la réponse optique s’est révélée a la fois la plus
riche et la plus limpide :

" Fabrication réalisée par Stéphane COLLIN, Christophe SAUVAN et Nathalie BARDOU.
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— Un réseau a 3 rainures (identiques) par période, appelé réseau A. Sa structure,
illustrée en Figure 5.10, correspond en fait a un triplet de cavités équidistantes,
itéré périodiquement.

— Un réseau a 1 seule rainure par période, appelé réseau B, qui est 1'équivalent
"simple" du réseau A, i.e. exactement de méme période (et flanqué des mémes
cavités).

Le but des expériences est de montrer que le réseau complexe A présente d’intenses
résonances électromagnétiques, absentes chez son équivalent périodique B, et attribuées
a un effet de structure ("quasi-périodicité").

Dans le cas du réseau A, il est commode de numéroter les cavités d’un triplet donné,
par 1,2 et 3 dans le sens des x positif (de gauche a droite sur la Figure 5.10). On notera
L la distance qui sépare 2 a 2 les cavités d’un triplet. Le tableau 5.7.1 rassemble les
paramétres géométriques des deux échantillons, avec en derniére colonne les paramétres
nominaux, initialement prévus par le cahier des charges.

ny Y

F1G. 5.10 — Image du réseau d-périodique, en Or massif, & 3 cavités par période (réseau A). De
gauche & droite, on repére les cavités 1,2 et 3, chacune de méme dimension (w, h). Chaque triplet de
cavités est séparées d’une ligne métallique plus épaisse. Au sein d’'une méme période, les cavités sont
équidistantes 2 & 2 de L entre centres de fentes. Ces derniéres ont un profil évasé, et sont plus larges
a embouchure qu’au fond (voir tableau des paramétres 5.7.1).

Réseau A Réseau B Paramétres Nominaux
structure 3 rainures/période | 1 rainure/période pour les 2 types
période d (pm) 2.6 2.6 2.6
profondeur h (nm) 650 £ 50nm 650 £ 50nm 1.0
largeur w (nm) de 370 & 620 de 320 & 520 300
distance L (pm) 0.65 — 0.7

TAB. 5.2 — Paramétres géométriques des échantillons périodiques A et B.
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La surface totale d’un réseau est de 2 * 2 = 4mm?. Le fond des fentes est lisse et
la rugosité trés acceptable. Il faut noter que le profil des cavités n’est hélas pas rec-
tangulaire, mais évasé. Cela provient de la méthode de dépot métallique. L’épaisseur
de métal qui sépare notamment 2 cavités voisines, dans le réseau A, est de l'ordre
de la profondeur de peau au niveau des embouchures (une trentaine de nanométres).
Néanmoins, nous verrons que les 2 échantillons manifestent un comportement fidéle a
notre modéle de réseau rectangulaire traité par la méthode modale restreinte (modéle
ol les cavités ne sont pas couplées a travers le métal).

D’autre part, la profondeur des rainures obtenue est de seulement 650 nanométres.
On est donc exactement dans la configuration ot 4h = d, assez défavorable : les modes
de résonance Fabry-Perot seront sensiblement couplés aux plasmons de surface hori-
zontaux (d’autant plus si I'angle 6 est grand).

5.7.2 Mesures expérimentales - Comparaison a la théorie

Les mesures en champ lointain (ici, la réflectivité spéculaire du réseau) sont effec-
tuées dans l'infrarouge (A € [2u, 10um]) en utilisant un spectrométre a Transformée
de Fourier FTS60A DigiLab. Le rayon incident est polarisé Transverse Magnétique
(champ électrique paralléle au plan d’incidence). Les réflectivités spéculaires brutes
ont été normalisées par la réflectivité d’une couche d’or (plane) de référence, déposée
sur le méme support que les réseaux. Les spectres de réponse sont mesurés en fonction
de la fréquence des photons incidents, et peuvent étre obtenus pour divers angles d’in-
cidence afin d’obtenir la dispersion des modes excités.

Les Figures 5.11 et 5.12 présentent les spectres'? de la réflectivité spéculaire des
réseaux A et B a4 6 = 24°. Sur ces Figures ont été superposées les réponses optiques
théoriquement attendues étant donnés les paramétres des échantillons (calculs d’aprés
la méthode modale restreinte, moyennant un ajustement de parameétres, en particulier
sur la largeur de cavité). Chaque creux de réflectivité manifeste, grace a 1’absorption

qui 'accompagne, une résonance électromagnétique a 1’échelle du réseau'®.

En Figure 5.11 (réseau B), nous voyons la résonance fondamentale "classique" de
type Fabry-Perot (centrée vers 2500cm ') ainsi qu'une résonance hybride plasmon de
surface horizontal /mode guidé, trés large spectralement. Ce couplage repousse d’ailleurs
la résonance FP pure vers les basses fréquences.

Quand on passe au réseau A (3 cavités/période), la réponse optique est sensiblement
différente. On voit tout de suite poindre deux pics de réflectivité, trés fins et bien résolus,
attribués, comme on peut s’y attendre, & des résonances Fabry-Perot plus complexes.
La résonance FP '"classique" est assez prononcée pour le réseau B puisqu’il n’y a
qu'une seule cavité au sein d’une grande période. Pour le réseau A, en revanche, cette
résonance serait beaucoup plus large mais se trouve de toute fagon couplée au mode
plasmon (vers 4300cm 1) car elle se situe a plus haute fréquence.

12Mesures effectuées par Aude BARBARA.
13 Aux plus hautes fréquences, le bruit du signal provient d’une moins bonne efficacité du systéme
de détection.
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F1G. 5.12 — Idem Figure 5.11, mais pour le réseau A (3 cavités/période). Les paramétres de si-
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Nous avons donc la preuve expérimentale que de nouvelles localisations de la lumiére
apparaissent effectivement dans des structures métalliques périodiques composées. En
outre, les simulations théoriques s’accordent bien avec les expériences. Cela nous per-
met de calculer la distribution du champ proche pour en déduire un certain nombre de
choses, notamment que ces localisations sont bien associées a des exaltations du champ
assez intenses au fond des rainures.

Le petit tableau de la Figure 5.13 est relatif au spectre de la Figure 5.12 (6 = 24°). 11
veut indiquer, pour des fréquences spécifiques d’excitation, la répartition des intensités
du champ magnétique calculées dans chacune des rainures du triplet périodique. Cela
permet de situer clairement le type de résonance en jeu :

1. & 2342cm™!, nous avons une résonance Fabry-Perot "antisymétrique", i.e. un
mode collectif "du type" (1,0, —1) rencontré dans un triplet unique. Ce mode est
plus fort aux grands angles 6 et doit s’effondrer vers I'incidence normale.

2. 4 2910em~!, nous avons une résonance Fabry-Perot "symétrique", i.e. un mode
collectif "du type" (1, —2, 1) rencontré dans un triplet unique. Ce mode n’est fort
qu’aux petits angles d’incidence.

3. vers 4250cm ™!, nous avons une résonance "hybride" (plasmon horizontal couplé
au mode guide d’onde), dont la carte du champ proche (théorique) est indiquée
en Figure 5.13.

Bien str, la courte périodicité du systéme frustre les résonances de chaque mode
collectif, et 'angle d’incidence non-nul dissymétrise la distribution des intensités au
sein de la période. Ces commentaires sont corroborés par les relevés expérimentaux
présentés en Figure 5.14, correspondant aux réflectivités spéculaires des réseaux A et
B 4 un angle d’incidence plus faible § =~ 10°. En comparant les spectres des Figures 5.12
et 5.14, on voit trés bien l’effet de bascule qui existe entre les modes Fabry-Perot "sy-
métrique" et "antisymétrique" quand on passe de = 10° a # = 24°, exactement
comme dans un triplet isolé de cavités (voir I’étude en page 101). C’est ce qui permet
d’attribuer sans ambiguité le caractére "symétrique" ou "antisymétrique" aux modes
collectifs Fabry-Perot.

Enfin, en dépit du fait que le profil des cavités n’est pas tout a fait rectangulaire, les
simulations théoriques reflétent bien la réponse optique expérimentale, notamment les
fréquences de résonance et la forme des creux dans les spectres de réflectivité. Il a bien
str fallu ajuster le paramétre le plus flou, c’est-a-dire w, lequel reste compris entre les
largeurs maximale (& 'embouchure) et minimale (au fond) d’une cavité. Cela revient
a avoir, pour notre échantillon, un effet de moyenne sur la largeur. C’est donc un signe
positif pour les applications futures si de tels systémes présentent une robustesse de
comportement malgré les écarts de géométrie.
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Nbre d’onde (ecm-1) | Réfl. (%) | |H1|* | |Ha|* | |Hs|?
2342. 9.1 358 180 | 437
2910. 37.3 220 | 334 90
4250. 47.7 14.3 | 6.8 2.7

F1G. 5.13 — A gauche : tableau indiquant la réflectivité spéculaire (calculée) ainsi que les intensités
du champ magnétique dans les cavités 1,2 et 3 du réseau A, sous 6§ = 24°, pour quelques fréquences
caractéristiques (voir spectre en Figure 5.12). A droite : une cartographie de l'intensité normalisée
du champ magnétique dans le réseau A, & la fréquence 4250cm~! (§ = 24°). Deux périodes sont
représentées, les échelles spatiales sont en microns. Nous avons la mise en place d’un plasmon de
surface couplé au mode de cavité.
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F1G. 5.14 — (couleurs) Spectres expérimentaux de la réflectivité spéculaire normalisée (u.a.) des
réseaux A (en rouge) et B (en vert), & I’angle d’incidence § ~ 10°. a) vers 2760cm ™! résonance
Fabry-Perot classique (mode large). b) résonance "hybride" (plasmon horizontal couplé au mode
guide d’onde). ¢) 2517cm ™! résonance Fabry-Perot de type "anti-symétrique". d) 2881cm ! résonance
Fabry-Perot de type "symétrique".
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5.8 Conclusion

Une distribution quelconque de gravures profondes, sur une surface métallique, est
un agencement plus ou moins ordonné (déterminé) d’oscillateurs électromagnétiques
amortis. Chaque cavité est couplée avec toutes les autres (principalement avec ses voi-
sines), et ce couplage diminue naturellement quand la distance de séparation augmente.
Ainsi, 'interférence des champs diffusés par N résonateurs de cavités donnent créance
a N modes propres collectifs (éventuellement dégénérés) dont 1’excitation compétitive
conduisent & des distributions locales de I'intensité lumineuse plus ou moins compliquée
spatialement.

Connaissant la symétrie du probléme et les vecteurs propres de la matrice de dif-
fusion M (calculée au début du chapitre), 'excitation préférentielle de I'un ou I'autre
mode collectif, depuis le champ lointain, permet d’allumer certaines combinaisons (ou
classes) de cavités. Comme les vecteurs propres de ces modes ne sont pas a coefficients
unitaires, les quantités de lumiére confinées dans telle ou telle fente obéissent a des
rapports particuliers. La phase des champs est également déterminée, d’ou 'on peut
dire, littéralement, que I’étude algébrique de la matrice de diffusion M permet de "faire
de D’algébre" avec la lumiére. Cette perspective, plutét inattendue, conduit peut-étre
a la possibilité d’effectuer des opérations élémentaires avec des photons, du moins au
multiplexage de la lumiére a 1’échelle sub-longueur d’onde.

Dans le cas du réseau périodique simple, I'invariance par translation uniformise le
comportement des fentes & 1’échelle de tout le systéme. C’est en "désordonnant" la
périodicité que des effets de localisation spontanée apparaissent, puisqu’ont lieu des ré-
sonances électromagnétiques auparavant interdites : de nouveaux déphasages complexes
sont en effet autorisés entre les moments dipolaires effectifs générés aux embouchures
de fente (a la résonance Fabry-Perot). Des cavités pourtant trés proches comparative-
ment a la longueur d’onde, ne sont plus équivalentes au regard du champ excitateur, ce
qui implique des distribtutions de la lumiére plus ou moins disparates et intenses sur
une échelle spatiale extrémement réduite. Nous avons apporté la preuve expérimentale
de ce phénoméne dans un réseau composé de trois cavités par période.

La démarche future pourra étre de passer a des réseaux plus complexes, quasi-
périodiques ou a caractére fractal (voir article de revue [3]). Leur étude est un moyen
de tendre vers la modélisation d’une surface a rugosité aléatoire, laquelle nécessite un
traitement mathématique difficile puisque statistique. Si les effets ont les symétries
de la cause, on peut s’attendre a ce que les lois d’échelle engendrent des phénoménes
électromagnétiques nouveaux.
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Troisiéme partie

Méthode Modale Exacte
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Chapitre 6

Théorie Modale Exacte - Formalisme

6.1 Introduction

Le probléme de la diffraction par un réseau périodique peut étre rigoureusement,
résolu par diverses méthodes numeériques, notamment intégrales et différentielles [1]-
[2]. Ces techniques peuvent étre appliquées aux réseaux de profils quelconques, bien
qu’elles puissent manifester des instabilités lorsqu’il s’agit d’étudier des surfaces mé-
talliques & haute conductivité ou a corrugation profonde. On pourrait leur préférer des
méthodes de calculs numériques plus courantes comme le calcul par Transformée de
Fourier Rapide (FFT : Fast Fourier Transform), par la Fonction de Green (équations
différentielles), ou encore par la méthode des éléments finis (FDTD : Finite Domain
Time Difference). Malheureusement, ces méthodes ne permettent pas une exploration
simple des mécanismes physiques en jeu dans les réseaux. Au contraire, la Méthode
Modale consiste a rechercher le comportement "naturel" du champ électromagnétique
dans une structure donnée. On établit alors une base de modes propres (ou de fonc-
tions propres), physiquement explicites, dont le champ total est nécessairement une
combinaison. Moyennant les conditions aux bords et celles d’incidence, il n’y a plus
qu’a chercher le poids de chaque mode participant & la construction du champ. La
réponse optique du systéme (apparition de résonances, anomalies de diffraction, etc.),
peut alors s’expliquer en analysant les modes propres individuellement (le poids et 1’al-
lure spatiale de chacun d’eux).

Le traitement des réseaux de diffraction par la méthode modale n’est vraiment pra-
ticable que pour des géométries particuliéres, et les réseaux périodiques lamellaires en
sont l'exemple par excellence. Dans ce cadre restreint, la méthode converge efficace-
ment, aussi bien pour des diélectriques que pour des métaux faiblement ou fortement
conducteurs, et pour des profondeurs de corrugations quelconques.

Dans la littérature concernant l’application de la théorie modale a des réseaux
périodiques métalliques, I’article de Ping Sheng et al [3], publié en 1982, est trés souvent
cité comme référence en la matiére. Cet article eut l'intérét de proposer une approche
quelque peu différente, limpide, avec une confrontation (manifestement concluante)
avec l’expérience, mais on peut y noter un certain nombre d’erreurs et de zones d’ombre.
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D’autre part, les australiens Botten, Craig, McPhedran, Adams, et Andrewartha,
avaient publié, I’année précedénte, un ensemble de travaux théoriques trés avancés.
Ces derniers avaient en effet exposé le formalisme modal pour les réseaux lamellaires
diélectriques [4], les réseaux métalliques & pertes, faiblement et hautement conduc-
teurs [5]-]6], les réseaux & gravures semi-circulaires |7], et ont finalement proposé une
théorie modale générale pour des réseaux en réflexion, parfaitement conducteurs, de
profil arbitraire [8|!, tout cela en 1981. Des articles complémentaires, écrits par ces
mémes auteurs, sont apparus par la suite ( [9], [10]), conjointement aux travaux rap-
portés par Suratteau, Cadilhac et Petit [11], Tayeb et Petit [12], puis plus récemment,
par Lifeng Li [13] et Davidson [14] (pour ne citer qu’eux).

En 1993, justement, Lifeng Li [13] reprend les travaux établis par Botten et al, et
étend D'exploitation de la Méthode modale aux réseaux de diffraction diélectrique et
meétallique soumis a l'incidence dite "conique" (onde excitatrice arrivant avec un angle
polaire et un angle azimutal), ce qui nécessite alors de décomposer le champ électro-
magnétique, dans la région stratifiée, suivant 2 bases orthogonales.

En 2003, Davidson [14] propose un modéle modal généralisé, et flexible dans le
sens ou il pouvait s’appliquer & des réseaux lamellaires ayant un nombre quelconque
de cellules par période (matériaux au choix), en incidence conique ou non. Sa méthode
comprend quelques variantes et définit une nouvelle norme pour les modes propres. Il
souligne également que 1’étude de systémes & constante diélectrique élevée en module
ou ayant des structures a grande taille (comparativement a la longueur d’onde) exige
une précision numérique particuliérement poussée, probléme que je confirme pour ma
part.

Il n’en reste pas moins qu’a la lecture de ces diverses publications, quelque chose
manque de maniére marquante, & mon sens : c’est que les auteurs ne donnent jamais
de signification physique tant aux valeurs propres qu’aux modes propres du systéme
(la nature fondamentale et les courbes de dispersion des modes ne sont pas abordés),
un fait plutot paradoxal étant donné le choix de la méthode... On peut étre également
étonné par l'absence, dans ces articles, de cartographies spatiales du champ proche
électromagnétique (calculées par cette méthode), quand on sait qu’elles correspondent a
une reconstruction modale trés parlante physiquement, et permettent, non seulement de
constater les bonnes convergence et continuité des champs en tout endroit de I’espace,
mais aussi de valider un certain nombre de spéculations tirées des spectres de réflectivité
observés.

Au cours de la thése, j’ai mis au point 'utilisation numérique de la méthode mo-
dale exacte (MME) pour les réseaux métalliques a pertes (de constante diélectrique
complexe), avec la volonté de pallier, disons, le "vide" théorique mentionné au para-
graphe précédent (et qui fera ’objet du chapitre suivant). J’ai donc repris en détail le
formalisme général exposé dans les travaux de Botten et al [4] et de Sheng et al [3],

!Le développement modal exposé dans [8] incorporait une certaine condition d’impédance et a
été appliqué aux réseaux de gravures de forme triangulaire, sinusoidale et semi-circulaire, pour les
deux polarisations fondamentales, mais rencontrait vite des instabilités numériques pour des profils
profonds. Pour les profils quelconques, les méthodes classiques semblent préférables.
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avec des compléments plus personnels et une extension aux réseaux a deux cavités
par période. Au cours de ce Chapitre 6, je ferai une présentation assez exhaustive des
concepts mathématiques, discuterai des points souvent délicats qu’on peut rencontrer
et fournirai autant que possible des interprétations physiques sur les éléments avec
lesquels on travaille. Le Chapitre 7 portera sur I’exploitation numérique du formalisme
modal. De nombreux graphes et quelques cartographies de champ seront illustrés et
expliqués. Il faut préciser d’ailleurs que le programme informatique que j’ai écrit pour
la méthode modale a été testé (positivement) en comparant ce qu’il donne avec des
résultats obtenus via d’autres techniques et publiés dans la littérature [15]-[16] (voir
I’Annexe, page 242).

Qu’entend-on au juste par développement modal ? Partant d’une équation de Hel-
moltz sous la forme Au + k%c(x)u = 0, la technique consistant a décomposer le
champ électromagnétique u (dont on prouve d’abord qu’il est nécessairement pseudo-
périodique) et la constante diélectrique e(x) chacun en séries de Fourier, nous rameé-
nerait a un systéme d’équations linéaires homogénes (et finalement & un probléme aux
valeurs propres). Mais les modes propres trouvés par ce procédé sont purement mathé-
matiques et ne correspondent pas & des modes physiques, donnés, eux, par la méthode
modale eracte. La décomposition en séries de Fourier a certes ’avantage de pouvoir
s’appliquer a des profils périodiques quelconques, mais semble plus appropriée pour
des profils de structure ne présentant pas de discontinuités (marches, coins, etc), sans
quoi le rang du systéme d’équations doit étre élevé, étant donné la lente convergence
des séries. Les vrais modes propres du systéme sont directement issus des équations de
Maxwell appliquées au sein de la structure périodique, et s’expriment tous sous forme
analytique, comme nous allons le voir en détail.

6.2 Présentation générale de la théorie

6.2.1 Schéma et principe de la méthode

La méthode modale consiste & mettre en exergue I'existence et ’allure exacte des
différents modes propres d’un champ électromagnétique au sein d’une structure donnée
(en fait, d’une distribution spatiale de la constante diélectrique). Ces modes constituent
une base comportementale sur laquelle un champ quelconque peut alors se décomposer,
moyennant certaines conditions aux limites.

Dans I'approche modale du réseau unidimensionnel & profil rectangulaire (voir Fi-
gure 6.1), le sens de stratification prioritaire a considérer est donné par I’axe des x.
On est alors appelé, dans un premier temps, & connaitre les modes propres du champ
dans un empilement infini, mais régulier, de couches diélectriques et/ou métalliques,
en ignorant ce qui se trouve au-dessus et au-dessous du réseau. Il en sort toute une
base de fonctions d’onde de z (les futures X;(x)), trés significatives physiquement, sa-
chant que toute I'information nécessaire est contenue dans le seul motif périodique. Le
vecteur d’onde k, (que plus tard nous désignerons par A), se conservant au passage
de chaque interface horizontale (I/II et II/III), c’est lui qui caractérisera précisément
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F1G. 6.1 — Schéma annoté d’un réseau lamellaire d-périodique, soumis & la lumiére polarisée TM.
Il s’agit d’un empilement régulier de couches alternativement diélectriques (cavités) et métalliques
(il peut cependant s’agir de diélectriques partout, ce qui reviendrait & un cristal photonique 1D). La
région 11T est transmissive si €777 est positive (réseau de fentes).

chaque mode propre a I’échelle de tout le systéme stratifié. La recherche des modes
propres est indépendante de la profondeur h du réseau ou des constantes diélectriques
des régions I et III.

Une fois que la base modale du champ dans le réseau est établie, on peut considérer,
cette fois, la "stratification" dans le sens des y, c’est-a-dire de raccorder entre eux les
champs des régions supérieure (I), médiane (II) et inférieure (III) de notre systéme.
Les champs électromagnétiques des régions (I) et (III) (régions continues et homogénes)
seront exprimés par de classiques développements de Rayleigh (décomposition sur une
base d’ondes planes harmoniques). Les équations de raccord obtenues sont ensuite pro-
jetées de maniére rigoureuse, sur la base modale du réseau et/ou la base de Rayleigh,
afin d’obtenir un systéme d’équations modales, indépendant des variables d’espace. La
résolution du systéme nécessitera de tronquer le rang du systéme. Les solutions corres-
pondent alors aux poids de chaque mode participant au développement Modal et au
développement de Rayleigh.

Toute la difficulté de la méthode exacte repose sur la recherche de la base compléte
des modes propres du milieu stratifié. Les fonctions propres sont caractérisés par un
vecteur d’onde k, = A (cf Chapitre 2), qui doit vérifier obligatoirement une équation
transcendante (1’équation aux valeurs propres). Ce qui complique fortement le probléme
est la nature complexe de la constante diélectrique dans le cas des métaux a pertes.
L’équation transcendante est alors a racines complexes et la base des fonctions propres
n’est pas orthogonale. L’étape de projection, mentionnée dans le paragraphe précédent,
nécessitera une attention particuliére.
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6.2.2 Equations de Maxwell

En reprenant toutes les équations de Maxwell, on peut montrer que, dans un mi-
lieu décrit par une permittivité diélectrique relative (') et une perméabilité relative
(), en absence de source extérieure de charge électrique ou de courant, les champs

électromagnétiques H et E variant harmoniquement dans le temps en e it , vérifient
les équations de propagation suivantes :
oL N L1 .
AE + pu(Pe(f)k*E = grad (div E)(ﬁ(gmdu(ﬂ) Arol E (6.1)
(T

RH + p(Pe(@RH = grad (div H) — %(Wla(f’)) Aol B (6.2)

Ou |k = | est le module du vecteur d’onde, w la pulsation des champs et c la

0€0Q
unidimensionnels. Vu le systéme d’axes que 1’on s’est choisi, les champs sont invariants

suivant z. En polarisation TM, on a :

célérité de la lumiére dans le vide (c? = Ml ). Nous étudions des réseaux lamellaires

—

H = H,(z,y)e, et E = E.(z,y)é, + Ey(x,y)€,

Dans une structure non magnétique (u(7) = 1), caractérisée par une distribution
spatiale de la constante diélectrique relative (z), le champ magnétique polarisé vérifie :

0’H, 0*H, 1 de OH,
+ +e(x)k*H, = — - — 6.3
Ox? 0y? () e(x) dr Oz (6:3)
La seuleﬁconnaissgnce de H, résout entiérement le probléme électromagnétique
puisque rolE = wioH.

6.2.3 Champs dans les régions homogénes I et 111 : développe-
ment de Rayleigh

Dans les régions homogenes I et IIT (situées au-dessus et en-dessous du réseau), la
permittivité relative £(x) est constante. On est alors ramené & une classique équation de
Helmoltz. Les solutions générales sont de la forme e*»* ¥ avec k2+k = k*. Les modes
propres de ces régions, pris isolément, forment donc a priori un continuum d’ondes
planes, comme déja vu au Chapitre 2. Cependant, ces régions ont toutes les deux une
frontiére périodique (le réseau). En se donnant alors une onde source ¢/*Gin0z—cosy),
arrivant avec un angle d’incidence 6 sur la frontiére périodique, le continuum peut
d’emblée étre discrétisé en la base bien connue des modes de Rayleigh. Moyennant la
condition "d’ondes planes sortantes" (toute autre onde provient du réseau et ne diverge
pas en module), les champs réfléchis et transmis par le réseau s’écrivent comme une
somme d’ondes de Bloch, pseudo-périodiques.
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Les champs magnétiques des régions I (d’indice optique 1) et III (d’indice optique
quelconque nyrr) s’expriment alors comme suit : pour tout z,

Yy >0, Hl(z,y)=ekormm ) 5ot R eiklnatm v)

III)

Yy < —h, HZIH(;E’y) = T, € ik(ynz—nrr1(y+h)

TL_—OO
Ou d est la période du réseau.

2 L= \/1—72
vn:sin9+n—7r et { n In

d N =E

R, et T, sont les amplitudes (complexes) des ondes planes respectivement réfléchies
et transmises.
La base discréte d’ondes planes, commune aux régions (I) et (III), sera notée

(€n(7))nez ol |e,(x) = €| et appelée base de Rayleigh. Elle a I’avantage d’étre

orthonormale au sens du produit scalaire 5 [, (z).v(z)dz.

6.2.4 Champ dans le réseau périodique : développement modal

Dans la région II, cette fois, la constante diélectrique £(z) n’est pas constante mais
continue par morceaux. Etant donné le profil rectangulaire du milieu, on peut séparer

les variables d’espace et chercher la solution sous la forme | H,(x,y) = X(z) - Y(y) | 1l

vient, pour tout z, et pour tout y € [0, —h] :

1 d®°X 1 de 1 dX 1%

- 2 - e e =
X dz? +el) e(x) dr X dx Y dy?

Par conséquent, les 2 membres de 1’équation obtenue ne peuvent qu’étre égaux a
une méme constante. Notons-la A2, de sorte que :

1 d*Y : :
oy = —A = [Y(y) = AV 1 Be
Y

Cela veut donc dire que |A? = /{:5 et que le vecteur tangentiel k, se conserve au

passage des interfaces verticales du réseau. Il reste alors?

d, 1 dX

e(x) - [dx(g( )dx) +kX] = A"X (6.4)

En introduisant naturellement 'opérateur différentiel

d, 1 d

Ly =e(x)- [dx(g( )dx) + k7]

2Vu l’équation différentielle obtenue, si la constante diélectrique e(x) est & valeurs réelles, la
constante A? sera également réelle (mais A pourra étre imaginaire). Enfin, si (z) est & valeurs com-
plexes, A% et A le seront également.
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Il résulte que Vz, | £, X () = A2X | Autrement dit :

La fonction X (x), qui décrit le champ magnétique suivant le sens de stratification
du réseau, est une fonction propre de 'opérateur linéaire £, associée a la valeur
propre A? (i.e. le carré du vecteur d’onde k,, qui se conserve aux interfaces des strates).

La distribution €(x) étant constante par morceau (la ligne frontére n’appartient phy-
siquement ni a la zone métallique ni & cavité), ’équation (6.4) équivaut & une équation
de Helmoltz pour chaque strate (métallique ou diélectrique) du réseau lamellaire :

657)2( + (32X =0 dans le métal, avec (% = (g,k* — A?)

‘57)2( +a’?X =0 dans la cavité, ot o? = (Edk2 _ A2)

Ces équations étant implicitement liées, en polarisation TM, par les continuités de

X (z) et de —~2X. La fonction X (z) s’exprime donc sous une forme trés générale :
e(x) dz

X(x) = Cicos(ki(z — x;)) + D;sin(k;(x — z;))

Ou P’indice 7 dénote la strate diélectrique considérée (k; = « ou f3, et z; dépend du
choix d’origine).

A ce stade, la constante A? appartenant au spectre de 'opérateur £, est totale-
ment inconnue. C’est que nous n’avons pas encore fait appel a la propriété de pé-
riodicité de £(z). En raccordant par continuité, les expressions de X (x) et E(lx) % de
chaque strate d’une période donnée, et en usant de la propriété de pseudo-périodicité
X(x +d) = e*m%X (1), on obtient une équation auto-consistante sur A? : le

spectre de 'opérateur est figé par la périodicité.

La détermination exacte de ’amplitude complexe X (x) est un probléme mathéma-
tique difficile. Il existe en fait un ensemble infini dénombrable de valeurs propres A2,
toutes solutions d’une équation transcendante, fortement non-linéaire, que j’expliciterai
plus loin, et qu’il faut absolument résoudre (ceci est vrai pour les polarisations TM et
TE). Chaque racine A? caractérise un mode propre physique du réseau, a I’échelle de
toute la structure périodique. On obtient alors une base discréte (infinie) de fonctions
d’onde {X;(x)};>0 sur laquelle tout champ EM, dans le réseau, viendra se décomposer.
L’expression de cette base est indépendante de la profondeur h du réseau. Finalement
(on anticipe un peu sur le développement théorique qui va venir), I’expression scalaire
du champ magnétique dans la structure périodique s’écrira :

qu(xa y) = leo Xl(.%") . (Alemly + Ble—z‘Aly)

A et B; sont les amplitudes (complexes) relatives au [*“** mode propre du réseau.
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6.2.5 Raccords aux interfaces, projections et résolution

L’expression générale des champs électromagnétiques étant déterminée dans cha-
cune des 3 grandes régions de notre probléme, il n’y a plus qu’a user des conditions
de continuité aux interfaces horizontales, & savoir celles du champ magnétique Hz et

du champ électrique tangentiel F, oc =2 en 4y = 0 et y = —h. La dépendance en h

e(x) Oy
apparait seulement & ce stade du probléme.

Relations de passage (Polarisation TM)

I II
Hz|m,y:0 = Hx |m,y:0
Hz{l|z,y:—h = Hz{IILE,y:—h
or', 1 om!t
dy x,y:o—€($) oy '@v=0
1 oH" 1 oHM!

€(ZL’) ay |z,y:—h - EI11 ay |z,y:—h

Ces quatre équations® conservent une dépendance en z. Pour s’affranchir de cette
dépendance spatiale, la technique consiste a projeter convenablement chaque équation
sur une base modale bien choisie (base de Rayleigh ou base des modes propres du
réseau). On I'appelle aussi méthode des moments. Nous obtenons de la sorte un systéme
d’équations linéaires, reliant les coefficients inconnus des champs internes et externes
au réseau (en 'occurrence R, T,,, A; et B;). On verra que ce systéme est simplement
réductible a une équation matricielle globale, du type

MA=Y

oil A est le vecteur colonne des coefficients A et By, V le vecteur colonne d’excitation
(nul en I’absence d’onde incidente), et M la matrice de diffraction caractéristique du
systéme. Il restera alors & inverser M pour résoudre le probléme en sa totalité. La
matrice nécessitera bien siir d’étre tronquée, et son rang correspondra au nombre de
modes propres de réseau retenus (la bonne convergence des résultats numériques sera
donc paramétrée par ce rang).

6.3 Le probléme aux valeurs propres

6.3.1 Matrice de transfert du réseau

Pour déterminer le spectre de 'opérateur différentiel £, introduit en page 130, il
faut user de la propriété de pseudo-périodicité des champs magnétique et électrique a
la fois*. Cela étant dit, nous n’allons pas traiter la question avec de pures équations

3En polarisation TE, il suffit de remplacer H, par E. et d’0ter les termes fractionnels en 1 /€.
“La relation L, ¢ X (z +d) = A2X (z +d) = Loy q(e*?M0X (7)) = Fdsn0 A2 X () ne suffit pas &
obtenir la valeur propre.
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différentielles.

En effet, on peut prouver (voir démonstration en Annexe, page 237) que si, dans le

réseau, un mode propre | H,(z,y) = X (z) - Y(y) | alors| 3V (z)/ E,(z,y) =V(z)-Y(y)|

En polarisation TM, la fonction d’onde X (x) (respectivement V' (z)) représente la com-
posante du champ magnétique (respectivement électrique) tangentielle aux interfaces
verticales.

L’équation différentielle ( 6.4), assez complexe, posséde donc un équivalent matriciel
l X(x

ti 01 t
pratique : le vecteur Q) V(x

~—

] est solution d’une équation du premier ordre

0 e(x) -
Q()—zkll_ A2 0 ]Q(z)
k2e(x)

L’introduction du vecteur colonne @(x) n’est bien siir pas anodine. Notre réseau est
un milieu périodiquement stratifié, décrit par une permittivité relative £(z) constante
par morceau. Chaque couche diélectrique ou métallique est alors représentable [17] par
une matrice de transfert caractéristique M pouvant s’appliquer sur le vecteur () :

Si x; et x5 sont des coordonnées appartenant & une méme strate de constante
diélectrique €, on a : ~
Q(12) = M (5 — 11) - Q(m1)
Avec (en polarisation TM) :

cos( xg —xl)) z;—k sin(ky(zg — 1))

M (g — 1) [ ke gin(ky(xy — 21)) cos(ky (T2 — 1))

ou :
ke = (Re—k2)3 = &~ Veqk? — A% dans la cavité
‘ Y 0 =+vemk? — A2 dans le métal

Remarque : On peut facilement vérifier Det(M,) = 1 et M (zo—1x1) = M (21 —x2).

En généralisant, quelque soit la distance entre deux points d’abscisses © = a et b
d’un milieu stratifié, il existe une matrice T telle que Q(b) = T - Q(a) (et ce, quel que
soit y). T est le produit ordonné® d’autant de matrices caractéristiques qu'il y a de
strates entre ces points.

La relation matricielle entre les vecteurs () pris aux deux extrémités d’une période
du réseau contient donc toute l'information structurelle. La matrice de transfert de
toute une période sera appelée matrice de tranfert du réseau, et sera notée .

—=> Les coefficients explicites des matrices 7' d’un réseau d-périodique a 1 fente/période,

et d'un réseau D-périodique & 2 fentes/période, sont détaillés en Annexe, page 237.

5Les matrices ne sont pas commutables, donc il faut veiller & effectuer le produit matriciel correc-
tement. Notons bien que les conditions de continuité exigées aux interfaces verticales sont comprises
dans le produit matriciel.
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6.3.2 Equation aux valeurs propres
A) Formulation générale

Quand la matrice de tranfert d’un réseau est calculée, il n’y a plus qu’a effectuer
un "bouclage" entre les points extrémes de la période, en faisant appel aux propriétés
d’ondes de Bloch. Considérant un réseau de période d et un angle d’incidence 6, il vient
I’équation matricielle suivante® :

Q(d) =T - Q(0) = ™% . (0)

L’origine des abscisses est arbitraire. La fréquence spatiale A2, implicitement conte-
nue dans les coefficients de 7', et qui n’était toujours pas déterminée, trouve la une
relation contraignante : la condition de pseudo-périodicité vient "figer" le spectre de
lopérateur. On obtient une équation aux valeurs propres d’inconnue A? :

Det(T — etkdsinf1) =

(0)

On peut, sans perte de généralité, chercher les vecteurs propres de 1" associés a la valeur

= X . T
Q0) = [ V(O) ] est vecteur propre de 7', défini & une constante multiplicative preés.

ikdsin

propre e , sous la forme [ (cela revient a dire que toutes les fonctions propres

Vo
sont identiquement initialisées a l'origine : VI, X;(x = 0) = 1). Il vient alors :

6ikdsin€ o Tll
Vo=—7+—" 6.5
™ (6.5)
Les coefficients T; et T, sont en Annexe, page 237. Le calcul direct & la main de
Det (T — e*4sm0 ) requiert patience et vigilance, car les termes manipulés sont de taille
importante (voir Annexe). Cela se fait néanmoins. Une astuce permet de court-circuiter
une partie des difficultés, elle consiste en ceci :

T étant une matrice 2 X 2 de déterminant unitaire, la connaissance d’une de ses va-
leurs propres, en 'occurrence e*?*"? conduit directement a la seconde, i.e. e #4500 . g
A
0 X
la trace de T n’est autre que A\ + Ay = 2 cos(kdsin#). Le signe de I’angle d’incidence 6
se révéle indifférent dans I’équation aux valeurs propres A%, mais ce sont seulement les
vecteurs de T associés a e*?5"? qui nous intéresse. Pour des sous-structures périodiques
de plus grande complexité, on gagnera donc du temps a employer 1’égalité :

diagonalisation sous la forme < exige en effet que A, = A\;'. Par conséquent,

Tr(T) = 2cos(kdsin ) (6.6)

611 existe pareillement une matrice globale de transfert S = T telle que Q(0) = S - G(d) =
efikdsino . Q(d)
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B) Cas du réseau a 1 cavité par période

Considérons le réseau simple d—périodique déja schématisé sur la Figure 6.1. En
polarisation Magnétique Transverse, ’Equation aux Valeurs Propres (EVP) d’un tel
réseau (comprenant deux couches/période d) s’écrit :

1 ae,, €
_[_ + &
2 Beq aen,

On rappelle que o = k?cy — A? et 3 = k/k?e,, — A2

cos(aw) cos(B(d — w)) — | sin(aw) sin(B(d — w)) = cos(kdsinf) (6.7)

Le terme fractionnel peut se voir comme un rapport d’tmpédances de surface, & sa-
voir 24 + 2= (7). L’EVP peut aussi s’écrire comme suit :
cos(aw + B(d — w)) — $[%= + B _ 9] sin(aw) sin(B(d — w)) = cos(k,,d)

21 Beq aEm

Commentaires Généraux sur ’EVP :

e Notons, par commodité, F'(A?) le membre gauche de I’équation (6.7). Le membre
de droite, lui, est directement lié aux conditions d’incidence. On a donc de maniére

réduite | F'(A?) = cos(k,,d) |, notation que I’on réutilisera plus loin.

F(A?) est une fonction globalement oscillante, & ceci prés que les termes trigonomé-
triques peuvent prendre un caractére hyperbolique. Chaque fois que F(A?) prend la va-
leur cos(k;/d), on obtient une racine A? de PEVP (un mode propre pseudo-périodique).
On obtient ainsi un ensemble discret de solutions possibles. L’envoi d’'une onde plane
propagative implique nécessairement que le cos(k,,d) soit borné entre 1 et -1, tandis
que F(A?) peut prendre des valeurs trés grandes. Le terme angulaire définit alors des
bandes photoniques permises pour chaque mode propre.

e Si les constantes diélectriques étaient réelles, F/(A?) et A% seraient aussi a valeurs
réelles. Supposons ¢, < 0. On peut distinguer 3 grands régimes de variations de F'(A?) :

- (A/k)? > g4 : alors a et 3 € C et on a un comportement hyperbolique, avec une
divergence quand A? > 0.

-em < (AJk)? < g4 :alors a € R et 3 € C et on a un régime oscillatoire, mais avec
des amplitudes de variations pouvant étre extrémement grandes.

- (A/k)? < e, :alors @ € R B € R et on a des oscillations d’amplitudes modérées.
F(A?) ne diverge pas quand A? — —oc et va donc osciller autour de I’axe des réels un
nombre infini de fois.

"En polarisation TE, ’équation aux valeurs propres s’écrit
cos(aw) cos(B(d — w)) — %[% + g] sin(aw) sin(B(d — w)) = cos(kd sin(6))
équation encore compatible avec une formule en rapports d’'impédance. Il est intéressant de noter que
dans cette polarisation, 'EVP est identique & celle qu’on rencontre dans le modéle de Kronig-Penney
pour les électrons pris dans un potentiel d-périodique. En physique quantique, les fonctions d’onde

des électrons sont I’analogue du champ électrique des photons polarisés TE
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C’est ce que les simulations ultérieures vont montrer. On verra a quel mode physique
correspondent les racines appartenant 3 tel ou tel grand domaine de A%. Je renvoie le
lecteur a la Figure 2.4 du Chapitre 2 pour visualiser ’allure schématique des modes.

e D’autre part, si I'on fait tendre la largeur de fente w vers 0, on est conduit a 1’éga-
lité cos(3d) = cos(kdsin(6)), laquelle implique |3 = ksin(f) + n3F | : c’est la relation
"classique" du réseau de diffraction®.

L’intérét de cette remarque réside dans le fait simple qu’en augmentant la période
d du systéme, les modes propres auront des valeurs associées de plus en plus resserrées
entre elles (I’équation devient plus rapidement oscillante), ce qui se comprend phy-
siquement, puisqu’a la limite o d — oo, on perd la propriété de périodicité (donc
la discrétisation en bandes permises) pour retrouver un continuum d’ondes (propa-
gatives et évanescentes) pouvant potentiellement apparaitre dans le systéme (c’est le
probléme d’une cavité isolée dont j’ai parlé dans le Chapitre 2).

e Enfin, I’équation aux valeurs propres ne doit pas étre résolue en A mais en A2. Les
racines A% seront toutes réelles (positives ou négatives) si les constantes diélectriques
figurant dans 'EVP sont réelles. Si une des constantes diélectriques du réseau (g4 ou
€m), Posséde une partie imaginaire, alors les racines de 'EVP en auront également une.
Le spectre (discret et infini) des racines, {A?};>0, sera donc arrangé suivant la relation

d’ordre naturelle | —oo < R(A%) < ... < R(A?) < R(A2) < +oo|: A2 correspondra donc

au mode fondamental. Une solution A2, éventuellement complexe, correspondra a un
seul mode propre (le passage a la racine A est défini de maniére univoque®).

C) Cas du réseau a 2 cavités par période

Un réseau a deux fentes par période est, du point de vue structurel, un réseau a 4
couches par période. Afin de ne pas confondre ce cas avec celui du réseau simple, on
notera sa période D. Cette période comprend 2 fentes identiques, de largeur w, et de
constante diélectrique €4, ainsi que 2 strates métalliques de méme constante ¢, mais de
largeurs a prior: différentes, notées L, et Lo, comme l'illustre la Figure 6.2. La période
vaut donc D = L{ + Lo + 2w.

Apres calcul, j'établis que ’équation aux valeurs propres d’un tel réseau, en polari-
sation TM, est la suivante :

cos(2aw) cos(B(Ly + Lo)) — %[% + iﬁ] sin(20w) sin(B(Ly + L)) +

4—5[E — EP -sin®(aw) sin(BL;) sin(BLy) = cos(kD sin(6)) (6.8)

8En prenant €4 = &, i.e. @ = 3 (réseau "fantéome"), on est conduit pareillement & la relation
classique du réseau

90n convient que la racine d’un nombre complexe z est systématiquement : (2)Y/2 = | /|z[e?*"9(2)/2,
Si on considérait que A? formait une paire de racines A conjuguées, on verrait de toute facon que les
2 A donnerait exactement la méme fonction propre (I’expression des fonctions propres, en page 139,
dépend de A% et non de A).
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D : Réseau D—périodique a 2 cavités

v
X L1 w L2 <V_VN
z
..... M.
) h | ] em |5
i

F1G. 6.2 — Schéma du réseau & deux cavités (ou fentes, si la région III est transmissive) par période.

D’autres formulations sont possibles mais ’augmentation de la complexité intrin-
seque de I’équation va inévitablement de pair avec celle de la structure étudiée. On
remarquera la grande similitude du membre de gauche de (6.8) avec celui de I’équation
(6.7), en dehors d’un nouveau terme quadratique. Les commentaires généraux faits sur
(6.7) sont également valables ici. Les amplitudes de variation du membre gauche de 6.8
peuvent, cependant, étre beaucoup plus importantes que celles de (6.7) si les termes
trigonométries deviennent hyperboliques.

On peut vérifier qu’en prenant L; = 0 ou Ly = 0, on retombe logiquement sur le
cas du réseau simple (avec une fente de largeur 2w puisqu’une des strates métalliques
a disparu). De méme, en prenant L; = L, on doit retrouver les valeurs propres d’un
réseau simple, de période minimale d = D/2 cette fois'®

Si Ly = Lo, ’équation aux valeurs propres va fournir des racines quasiment dé-
générées. 11 faut donc s’attendre a trouver des paires de racines voisines dans ce
type de structure. La dégénérescence sera d’autant mieux levée que les largeurs des
2 strates métalliques seront différentes, autrement dit, quand il y aura un contraste
dans le jeu de distances (L, L) de la sous-structure périodique. Cette levée de dégé-
nérescence provient physiquement du couplage électromagnétique des 2 cavités au sein
de la période. Dans les réseaux métalliques tels que R(e,,) << 0, le couplage est plus
ou moins barré par la hauteur de potentiel qu’incarnent les épaisseurs de métal. Il est
donc recommandé de travailler sur des géométries ol une des longueurs L, et Lo soit
suffisamment petite, de sorte que les champs de cavités "se voient" un peu a travers
I'une des strates.

10 arrive en effet, & établir que, dans ce cas particulier, Evp? = (1 + Evpz)/2 ot Evp; et Evps
désignent respectivement les membres de gauche des équations (6.7) et (6.8) obtenues pour le réseau
simple de période d d’une part, et le réseau a 2 fentes de période D = 2d d’autre part. Par conséquent,
si on vérifie Fvpy = cos(kD sin6), on vérifie aussi Evp; = cos(kD sin(6)/2)
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6.3.3 Cas particulier de I'incidence normale

Des manipulations trés utiles sur les équations aux valeurs propres peuvent étre
faites dans le cas important de 'incidence normale : 'EVP (6.7) obtenue pour le ré-
seau simple peut se scinder en 2 sous-équations transcendantes plus simples. Le contenu
de cette sous-section vaudra non seulement quand 6 = 0, mais plus généralement quand
kdsin @ = 2pr, (Littrow d’ordre p).

Reprenons la notation pratique F(A?) introduite en page 135. On peut montrer
sans difficulté, en s’aidant des relations trigonométriques sin(t/2) cos(t/2) = sint/2 et
cost = 1 — 2sin?(t/2), que la quantité F(A?) — cos(kdsin ) se factorise ainsi :

(—=2—) x [Beqcos(B(d — w)/2) - sin(aw/2) + ae,, sin(B(d — w)/2) - cos(aw/2)]

aem-Beq

X [y, cos(B(d—w) /2)-sin(aw /2)+Beqsin(B(d—w) /2)-cos(aw/2)]—2 sin? (kd sin 6/2)

Cette expression est mathématiquement lourde mais on peut voir qu’en incidence
normale (0 = 0), elle nous conduit immédiatement & résoudre la paire d’équations
suivantes :

ey, cos(f(d —w)/2) - sin(aw/2) + Begsin(f(d — w)/2) - cos(aw/2) =0 (6.9)
cos(f(d — w)/2) - sin(aw/2) N sin(B(d — w)/2) - cos(aw/2)

QAEm Beq

J’ai volontairement écrit la deuxiéme égalité en somme de fractions, de sorte que

les 2 équations soient & valeurs reéelles si ¢,, € R (car alors, quelque soit A%, « et 3

sont purement réels ou purement imaginaires). Ce genre de réflexe a son intérét pour
le traitement numeérique & venir et permet une bonne représentation graphique'!.

=0 (6.10)

Les racines de I’équation (6.9), on va le voir, correspondent a des fonctions propres
strictement paires par rapport & I'un ou l'autre des axes de symétrie de la structure
périodique, tandis que 1’équation (6.10) donne les valeurs propres de fonctions stric-
tement impaires. C’est spécifique au cas I'incidence normale (ou du Littrow d’ordre p).

Les racines d’une sous-équation ne vérifient visiblement pas 'autre sous-équation
(sauf coincidence exceptionnelle dans les paramétres opto-géométriques). On peut alors
espérer qu’elles ne soient pas dégénérées mais simples, représentation graphique a I’ap-
pui. Nous voyons la le grand intérét de raisonner préférentiellement sur les 2 sous-
équations (6.9) et (6.10) plutot que sur I’équation globale (6.7) : en séparant les ra-
cines, on s’affranchit autant que possible de sérieux problémes de résolution numérique
dans le cas ot les valeurs propres se présenteraient sous la forme de doublets de racines
"paire/impaire" trés reserrés. On s’attend en effet a ce que les solutions "paires" et
"impaires" se succédent au fur et & mesure que ’on va chercher des valeurs de rang

1 Ta mise sous fraction n’introduit aucune divergence théorique car lim, .o sinx/x = 1 pour le cas
ol a ou 3 tendent vers 0.
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élevé, mais rien n’indique qu’il y ait une alternance systématique.

Malgré cette précaution, il se peut tout a fait que chaque sous-équation conserve
une complexité facheuse, méme pour &, réelle, ce & quoi on est justement confronté
dans le cas de réseaux métalliques a grande période.

Contrairement au cas du réseau a 1 fente/période, je n’ai trouvé aucune factorisation
pratique de ’'EVP globale (6.8) du réseau a 2 fentes, a # = 0, ce qui est dommage étant
donné le fort soupgon sur 'existence de paires de racines trés proches. Ce probléme
est néanmoins atténué par le fait que I’équation (6.8) est a variations de plus grande
amplitude, si bien que la technique de détection des racines (éventuellement complexes)
converge parfois plus rapidement que pour (6.7).

6.4 Fonctions propres du réseau

6.4.1 Formulation générale

Chaque fonction propre X;(z), associée a sa valeur propre A7, vérifie I’équation dif-
férentielle £, X;(r) = A?X;(z), [ > 0.

Reprenant le formalisme de la section 6.3.2, on a, pour une valeur propre A? don-
, = | X(0)
née, un vecteur Q(0) = V(0)
fonction d’onde du champ E, en polarisation TM). Les fonctions propres sont toutes
normalisées a l'unité en l'origine O du repére choisi'?, ¢’est-a-dire le long d’une fron-
tiére verticale délimitant le début d’une période : X (0) = 1. Enfin, V; est donnée par
I’équation ( 6.5). Par conséquent, de la relation de transfert Q(z) = M,(z) - Q(0) (voir
section 6.3.1 sur les matrices de transfert M,), on tire I’expression générale de chaque
fonction X;(z) dans la premiére strate du réseau, et chemin faisant, celle des fonctions
dans les strates suivantes de la période (d’ailleurs, on obtient également les champs
électriques V(x)).

parfaitement déterminé (on rappelle que V(x) est la

Les fonctions propre X;(z) s’expriment alors sous la forme générale

A, cos(ki(x — ;) + B;sin(ki(x — x;)) | ou l'indice ¢ indice la strate diélectrique consi-

déré (k; = aou 3, et z; est l'origine de la strate). Autrement dit, les fonctions vérifient
toute une équation de Helmoltz en x, adaptée & chaque strate du réseau.

12Cette initialisation n’est pas hasardeuse, je tiens 2 le souligner. Traiter avec des fonctions propres
précautionneusement normalisées au coin méme de la structure, 14 ot justement la convergence serait
a priori la plus délicate (voir les méthodes de décomposition en série de Fourier), permet de réduire
au maximum l’introduction d’éventuelles singularités aux bords. De plus, en choisissant cette norme,
les fonctions propres conservent des amplitudes du méme ordre de grandeur sur toute la période (ce
qui est loin d’étre le cas en normalisant & 1 en plein coeur du métal!). On fait ainsi de l'origine O un
point de jonction de toutes les bases (VI > 0,Vn, X;(0) =1 = e,(0)).
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6.4.2 Réseau i une cavité

Les fonctions propres (champs magnétiques), au sein d’une période d de référence,
se formulent comme suit'? :

cos(fz) + zkg—l’"vol sin(fz) si0<z<(d—w)
Xix) =
Ul cos(ay(x — (d — w))) + ikail"’\/ll sin(a(z — (d —w))) si(d—w)<z<d

Avec of = k?eq — A? et 32 = k%e,, — AL
Vi est donné par ’équation (6.5) page 134, et Ul = X;(d — w).

Cette formulation générale ne doit pas cacher le fait que les cos et sin peuvent de-
venir des cosh et sinh selon la valeur propre associée'*. Les X;(r) peuvent donc avoir
des allures respectives trés différentes.

Il est bon de noter (cela se vérifie & la main) qu’en incidence normale (6 = 0), si les
constantes diélectriques du réseau (e, et €4) sont purement réelles, alors, quelle que
soit A% (réelle elle aussi), « et 3 sont réels ou imaginaires purs et toutes les fonctions
propres sont également & valeurs réelles.

Enfin, chaque mode propre d’indice [ est également associé & un champ électrique :
les termes Vj(x) sont les fonctions d’ondes décrivant le comportement, suivant x, du
champ E, associé, et s’expriment comme :

Vi cos(Bix) + zkf—lm sin( () si0 <z < (d—w)
Vi(z) =
Vicos(ay(z — (d — w))) + zko‘—eldU{ sin(qq(z — (d —w))) si(d—w)<z<d

6.4.3 Reéseau a deux cavités

On notera préférentiellement D la période du réseau. Les fonctions propres sont
cette fois :

cos(fix) + zkg;nvol sin(fz) si0 <z < (D—w)
Ul cos(ay(x — 11)) + i%Vf sin(ay(z — 1)) sl <z <y

Xi(z) =
Ul cos(By(x — z5)) + zkg—:"\/zl sin(fy(x — xq)) sizy <x <3

Ul cos(ay(x — x3)) + Z%Vé sin(aq(z —x3)) sizg <z <d

130n peut facilement vérifier la continuité de X;() et E(lw) d)fjggz) au passage de linterface x = d—w,

ainsi que leur pseudo-périodiciteé.

141 e cas ot les termes hyperboliques sont trés grands en module peut entrainer des erreurs de calculs
fatales pour lexploitation de la méthode modale (fonctions propres discontinues aux bords, avec des
divergences dans le métal, etc.). Il s’avére d’ailleurs que la fonction propre du mode fondamental est
la plus susceptible aux écarts numériques, et exige donc une surveillance particuliére.
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Avec vy =Ly, 29 = L1 +w et x3 = L1 + Ly + w, et :

Ui = cos(BLy) + ’L—; Vy sin(BL) V= Z—kfl sin(BLy) + Vg cos(BiLq)
)

k
Us = Ul cos(aqw) + z'%vll sin(oqw) V)= i%U{ sin(oqw) + V{ cos(aqw)
l d
kem : :
Ut = Ul cos(BLs) + ZEV; sin (3, Ls) Vi = z%Ué sin(ByLy) + Vi cos(B1Ly)

6.4.4 Considérations de symétrie

Dans le cas du réseau périodique simple, c’est-a-dire & 1 cavité par période, la dis-
tribution diélectrique £(x) posséde toujours deux axes de symétrie (la médiatrice de la
fente et celle du cran métallique séparant 2 fentes adjacentes). Si l'origine du repére
est placée sur un de ces axes, 'opérateur L£(x) est symétrique en sa variable d’espace
x et les solutions de I’équation différentielle (6.4) sont soit paires, soit impaires par
rapport a ces axes (la parité d’une fonction donnée vaut nécessairement pour les 2 axes
a la fois). Pour une valeur propre A? donnée, la fonction propre générale est toujours
une combinaison de 2 solutions linéairement indépendantes (1 fonction paire, 1 fonction
impaire'®). C’est la condition de pseudo-périodicité qui vient fixer les coefficients de
cette combinaison.

Dans le cas de I'incidence normale, on le verra plus loin, les fonctions propres de-
viennent exclusivement paires ou impaires. D’aprés ces considérations de symétrie,
seuls les modes propres pairs pourront étre effectivement excités en incidence normale,
puisque le champ d’excitation sera pair. On le vérifie bien numériquement. Cette re-
marque peut servir dans le cas ol I’on veut travailler avec un nombre élevé de modes
propres (on peut "sauter" tous les intermédiaires impairs qui n’auront pas de poids
dans la réponse optique du sytéme).

Pour un réseau possédant 2 fentes (de méme largeur) par période, il existe égale-
ment 2 axes de symétrie (médiatrices des 2 strates métalliques). Comme ils ne sont pas
centrés sur les fentes mais entre elles, nous comprenons qu’au sein d’une méme période,
selon le mode propre en question, les 2 cavités peuvent étre le siege de champs électro-
magnétiques égaux ou opposés entre eux (de 13, '’émergence de nouvelles distributions
de la lumiére au sein du motif périodique...).

6.5 Espace vectoriel des modes propres et probléme
adjoint

On a montré que la condition de pseudo-périodicité sur les champs électromagné-
tiques fige le spectre de 'opérateur de champ £, (ou £) en un spectre discret, dont

50n peut s’en convaincre avec les X;(z) calculées précédemment, en plagant I’origine des abscisses
sur un des axes de symétrie. On distingue alors la composante paire de la composante impaire.
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les valeurs propres sont nécessairement racines d’une méme équation tanscendante. A
la suite des valeurs (A7)~ correspond la famille (X;(x));~o des fonctions propres du
champ dans le réseau (modes du champ magnétique, en polarisation TM). Cette famille
constitue en fait une base électromagnétique dénombrable, de dimension infinie'®. On
peut donner & ’ensemble des fonctions propres une structure d’espace vectoriel par
I’introduction d’un bon projecteur.

Cette étape théorique est cruciale. Comme expliqué en page 132, on doit effectuer
la projection des équations de raccords entre les régions I, IT et III, sur les différentes
bases du systéme (base de Rayleigh et base Modale du réseau). Cette technique doit
permettre d’extraire sans équivoque chacun des coefficients inconnus du probléme,
et doit opérer des projections orthogonales. Il est donc important, puisque le champ
magnétique ne posséde pas la méme décomposition modale dans les régions I, II et 111,
de caractériser I’orthogonalité des bases et leur projecteur adéquat dans chaque région
d’étude.

6.5.1 Définition du Projecteur

Le produit interne qui donne & ’ensemble des fonctions propres une structure d’es-
pace vectoriel, est application a valeurs complexes, définie par ([5],[11]) :

1 4 1
V(u,v), < ulv >= 8/0 %u(x) -v(z)dz

Ou d désigne la période du réseau. Le choix de la fonction de poids 8—196) découle na-
turellement de la forme de I'opérateur différentiel £, en polarisation Tl\/f. En I’absence
de cette fonction de poids (ce serait le cas pour la polarisation TE), on obtiendrait
certes un produit scalaire classique, mais non pertinent, qui ne permettrait pas de tra-
vailler avec 'opérateur pour établir les propriétés qui vont suivre!”. Avec le projecteur
défini ci-dessus, on peut démontrer des propriétés tout a fait générales sur la valeur
propre A% par exemple qu’en métal parfait, (A/k)? < g4 (voir Annexe, page 241).

Si e(x) est a valeurs réelles, on montre que 'opérateur £ est auto-adjoint au sens
du produit interne précédemment défini (voir démonstration en section suivante), c’est-
a-dire < Lu|u >=< u|Lu >, en conséquence de quoi les valeurs propres sont réelles, et
les fonctions propres associées orthogonales entre elles.

16La famille des fonctions propres X;(z) est évidemment "génératrice" du champ magnétique ; les
fonctions, non dégénérées, variant comme e**+® (k, = a ou (), le caractére "libre" de la famille
en découle. Il n’y a pas de fonction non-nulle, hormis celles caractérisées par 1’équation aux valeurs
propres, dont le champ magnétique puisse étre une combinaison, ce qui assure a priori la "complétude"
de la base. Seulement, dans le cas ou e(x) est complexe, on aura besoin de faire appel 4 une base
adjointe pour déterminer sans ambiguité chaque coefficient du développement modal.

1"Meme si ¢ est réelle, les fonctions X;(x) ne sont numériquement pas orthogonales en l’absence de
la fonction de poids 1/e(z) dans le produit interne (les simulations que j’ai faites donnent d’ailleurs des
spectres de réponse chaotiques). C’est spécifique a la polarisation TM. < u|v > n’est pas un produit
scalaire hermitien (on n’a pas < u|v >= < v|u >, ni forcément < u|u > positif ou nul), sauf si ¢ est
réelle et positive (cas des diélectriques sans perte) ou bien infinie (métal parfait).
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Mais dans le cas d’une constante diélectrique a priori complexe, la famille des
fonctions propres constitue une base modale dont il n’est plus permis de prouver qu’elle
soit orthogonale. Or notre démarche est d’exprimer le champ magnétique total, dans
le réseau, comme combinaison linéaire des fonctions propres X;(z) :

Vz € [0,d], H.(z,y=cte)=> ¢ Xi(z)
=1

Il nous faut pouvoir définir la suite des coefficients ¢; de maniére unique, donc rechercher
une base dénombrable judicieuse, qui soit rigoureusement orthogonale a la base (X;),
au sens du projecteur usité. C’est en cela que se pose un probléme de complétude dans
le traitement modal des systémes & pertes (a € complexe). Le développement théorique
qui suit y répond bien.

6.5.2 Cas ou ¢ est complexe : le probléme adjoint

Considérons I'opérateur linéaire LT = é(m).[%(é(lx) L)+ k] =L.

Soient u et v 2 fonctions de x, pseudo-périodiques (leurs dérivées le sont également).
En effectuant les bonnes intégrations par parties, on établit facilement que ®

< LTu|v >=< u|Lv >

Autrement dit, LT = L est 'opérateur adjoint de £ (auto-adjoint si £(z) est a
valeurs réelles).™

Comme L, l'opérateur £ posséde un spectre de valeurs propres | (A7)" |, associé

a une famille de fonctions propres pseudo-périodiques | (X;");|. Cette famille constitue

une base adjointe a la base des fonctions propres (X;);. Etant donné que la famille
adjointe correspond a &, cela signifie que les fonctions propres d’une part, et adjointes
d’autre part, ont des dépendances temporelles réciproques : e~™“' pour la premiére,

I'inverse pour la seconde (cette dépendance devient indifférente quand e est réelle).

On peut maintenant énoncer un certain nombre de propriétés importantes, dont je
donne juste quelques éléments de démonstraton en bas de page (se référer aussi a [13]),
sachant que chacune d’entre elles est, bien siir, vérifiée numériquement :

18

19Remarque : attention, on n’a pas < Lu|v >=< u|LTv >, sauf si e(z) est réelle
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a) Les valeurs propres (A?)" de l'opérateur adjoint £ sont exactement les conju-
guées? de celles de L :

Ve N, (A7) = A2

La bijection entre les deux ensembles de valeurs propres assure que les bases initiale
(X)); et adjointe (X;"); ont méme dénombrement 2*.

b) Il en découle immédiatement que la base propre est orthogonale a son adjointe??

V(p,l)GNxN,<X;\Xl>:O si p#l

Remarque : on pourrait procéder a la "bi-normalisation" des bases (X;); et (X;"); (telle
que < X l+ | X; >= 1 puisque les fonctions propres sont définies & une constante complexe mul-
tiplicative prés). Ce calcul supplémentaire n’est pas exigible et nous garderons les fonctions
propres sous leur forme primaire.

c¢) Toute fonction f(x) continue et dérivable par morceau peut étre développée, dans
le réseau périodique, en somme uniformément convergente des fonctions propres de
I'opérateur, de la maniére suivante :

< X[|f >
Vz, f(z) = el A A
J Zz:<Xl+|Xl>

Xi(z)

L’emploi des éléments (X;"); de la base adjointe permet donc de définir, de maniére
unique, les coefficiens ¢; du développement modal du champ magnétique dans le réseau :
Vo € [0,d], H,(z,y = cte) = 372, ¢ - Xi(x).

200n peut s’en persuader pratiquement d’un point de vue matriciel : si A est une matrice représen-
tant £, et \ une valeur propre associée, ’égalité det(A — M) = 0 = det(A — \I) = det(*(A — \I)) =
det(AT — XI) prouve I’assertion.

21 Attention ! Rien ne permet de dire que L+Xl+ =Lt XlJr et d’en conclure, puisque LT = L,
X l’L = X;. C’est en général faux, a cause justement de la pseudo-périodicité.

2(p,n) € N*?, < LYXF|X; >=< X}|LX; >, soit [(A2)T — A?] < XF[X; >= 0, d’ott le résultat
(dans ’hypothése ou les valeurs propres ne sont pas dégénérées. Si c’est exceptionnellement le cas, les
fonctions propres ont des parités différentes, d’ott découle 'orthogonalité mutuelle).
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6.5.3 Fonctions propres adjointes

L’obtention des fonctions propres adjointes (X;"(z)); ne s’impose que si &(z) est
complexe (sinon, la base modale est auto-ajointe). On raisonne comme pour (X;(z)),,
mais avec £(z) (la propriété de pseudo-périodicité est exactement la méme). Par consé-
quent, leurs expressions littérales sont en tout point analogues a celles des fonctions
propres (X;(x)); et 'on peut sans difficulté vérifier les correspondances suivantes?

base initiale — base adjointe?*

A2 — (AT = A2
oz—>oz+:§

B—pr=p

Tlll - (Tlll)+ = T_ll_l
Tll2 - (T1l2)+ = _T1l2

‘/Ol - (‘/Ol)-‘r _ _eikdsinG_Tlll # ‘/Ol

!
Tl 2

Il est donc en général faux d’avoir X;" = X, excepté en incidence normale ou plus
généralement quand kdsinf = 2n7 (*). Rien n’indique méme qu’il y ait une relation
générale et pratique entre une fonction propre et son adjointe®.

6.6 Equation matricielle modale et résolution

Les bases modales de toutes les régions du systéme et les projecteurs orthogonaux
étant clairement posés, on peut résoudre soigneusement le probléme modal. Le dévelop-
pement calculatoire qui suit vaut quelle que soient la constante diélectrique du réseau
et le nombre de cavités par période (l'information sur la sous-structure est implicite-
ment contenue dans les fonctions X;(x)). Il ne présuppose pas non plus qu’on étudie
une géométrie sub-longueur d’onde.

23 Rappel : définition convenue de la racine d’un complexe conjugué : (2)/2 = \/|z[e~1279(2)/2 = ;1/2

24 Attention : dans la programmation informatique, quand il s’agit d’écrire les termes "adjoints", il
faut veiller 4 ne pas poser directement @; et 3; mais conserver les expressions a;r = eqk? — (AT
et Bfr = /k?e,, — (A?)*, sinon, on n’obtient pas o™ = a ni S+ = (3 dans le cas ou ¢, deviendrait
réelle (donc quand les A7 = (A?)™ € R). Il est prudent de toujours travailler avec des quantités ou les
valeurs propres (complexes) apparaissent explicitement.

25En revanche, pour un nombre fini de fentes (non-soumises & la condition de pseudo-périodicité),
les modes "liés" (de cavité) sont bien décrits par des fonctions propres telles que X;" = X|.

26A ce sujet, Li Feng [13] prétend qu’en fixant convenablement les constantes de normalisation, on
obtient une relation du type X;" (z) = et*¢sn0 X, (—z), résultat que je ne confirme pas, car si () est

réelle partout et 6 = 0, les fonctions propres sont réelles et on est conduit & X;(—x) = X;(z) = X;(z),
soit des fonctions strictement paires...
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6.6.1 Expressions générales

Considérant une période d de référence, on a, pour tout = € [0,d] :

Vy >0, Hl(z,y)=312_ [Saoe %Y + R, e*m¥]e, (z)

n=—oo

vy < _h7 H;{I‘r(mu y) = oo Tne_iknlll(y+h)n£11 : €n(ZL’)

n=—oo

vy € [0, A, HzH(x’ Y) = Ziso Xz(éE).[AleiAly + Ble—iAzy]

On rapelle que v, = sinf +n%f, 9l = /1 —22 et piff = /1 — (=)
nrrr = /€117 est 'indice du milieu de transmission, a priori quelconque.

Pour des raisons pratiques pour la suite, on préférera poser :

HM(z,y) =" Xi(2).[A cos(Ay(y + Z)) + By sin(A(y + h/2))] (6.11)

>0

6.6.2 Connexion des champs des 3 régions

Les relations de passage, exposées en page 132, s’écrivent comme simples combi-
naisons des élements des bases (e,),, et (X;); (cette derniére étant éventuellement

auto-adjointe). En introduisant |a; = A4 cos(A%))| et [b = Bysin(A,2)) |, le raccorde-

ment au niveau des 2 interfaces horizontales (I/II et II/III) donne :

eo(x) + X, Ruen(x) = 3 [a + b)) - Xi(2)

Champ magnétique H, { S Toen(x) = Sylar — b - Xi()

( )
(z)

S 217,{[ - 5n0]en(x) (%)[—al tan(hT) + b, cot(HAr)

l 2 ]
() = (4o tan(290) + b cot(2p1)] - ZX

Champ électrique E, {

"nU

L’avantage d’avoir écrit le champ H!! sous la forme trigonométrique ( 6.11), se voit
déja ici puisque nous obtenons des termes en tan et cot, lesquels deviennent des tanh
et coth ne divergeant jamais quand A; sera complexe et grand en module (contraire-
ment aux exponentielles e**A" dont les additions/soustractions pourraient entrainer de
sérieuses erreurs numériques)?’.

2T0On peut tout & fait rétorquer que tan(Ah/2) est potentiellement divergente si A; est réelle, mais la
valeur propre A est indépendante de la profondeur du réseau, ce serait donc une malencontreuse coin-
cidence. En revanche, pour le cas du métal, il est certain que les modes d’ordre supérieur correpondent
4 des A imaginaires trés vite élevés en module, d’ou la précaution d’écriture.
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6.6.3 Projection des équations et résolution

Etant donné que la base de Rayleigh (e, (x)), est commune & celle du champ ma-
gnétique et du champ électrique dans les régions I et III, il est permis de projeter les
équations portant sur F,, sur cette base. Soit m un entier relatif et e,,(z) un élément
de la base orthonormale.

On pose alors

dx

1 rd
Yot = = [ ()

X représente physiquement le degré de similarité (ou de corrélation) entre les
distributions de e, et X;. Il vient :

Xl(l’)
e(x)

A hA hA;

iann[Rm — Om ] = Z(?)[—al tan(Tl) + b COt(T)]Xml (6.12)
_ZZZI T, = Z(%)[al tan(hTAl) +b cot(hTAl)]Xml (6.13)

Quant aux équations portant sur le champ magnétique, elles sont projetées, avec le
bon produit interne, sur la base adjointe a celle des fonctions propres du réseau (auto-
adjointe si ¢ est réelle). Soit p un entier > 0 et X" (x) un élément de la base adjointe.

En posant d’une part

1 a1
T n — 3 — X n
m= ), 25 Denle)da
Et d’autre part
1 pd XAH(z).X(x)
Q — P
& d/o e(z) d
On obtient :
Z[(Sno + R, Y, = [ap + b,y (6.14)

n

ZTHTW = [ap - bp]Qpp (6-15)

Les coefficients a; et b; relatifs aux modes propres sont donc clairement extraits,
isolément, par cette procédure. () est une matrice diagonale® (méthode de calcul en
Annexe page 240).

Nous obtenons par ces différentes projections des équations purement modales. On
élimine les coeffients inconnus R,, et T, en injectant les équations 6.12 et 6.13 dans

28¢ela provient de orthogonalité entre les bases modale et adjointe. Toutefois, cette matrice ne doit
pas étre définie a priori comme diagonale, dans le programme informatique. Sa diagonalité doit servir
de test de vérification.
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6.14 et 6.15. Il est alors commode de formuler les 2 équations résultantes, portant
uniquement sur les coefficients a; et b;, sous la forme d’un systéme matriciel.

Introduisons seulement les matrices diagonales A, II, K! et K7 telles que :

A hA A hA
Apl = ?l tan(Tl)épl le = ?l COt(Tl)(spl
Kgm = 1/(in1{b)5mn Kﬁé = nIII/(inill)amn
Alors .
Q—G—TKI)(A Q—TKIXH . a | 27V
Q+ TKTIYA —Q+ YKV b| | 0

a et b représentent les vecteurs colonnes contenant respectivement les coefficients
a; et b; qu’on cherche & déterminer.

V est un vecteur d’excitation dont les termes, dans la base de Rayleigh, s’expriment
par V,, = d,0. Le seul terme non-nul correspond ainsi a la présence de ’onde incidente,
qui varie comme eg(z). La matrice T venant pondérer le vecteur excitation refléte le
"recouvrement" des bases interne et externe au réseau (et donc le transfert d’énergie
entre les différentes régions).

Les éléments x et T, pour les réseaux a 1 et 2 fentes, sont indiqués en Annexe,
page 239. On notera que dans le cas ou ¢ est réelle, on a T =! y

L’équation matricielle modale finale peut s’écrire simplement sous la forme :

(8] [

Bien siir, les matrices nécessitent d’étre tronquées. On notera le nombre de
modes propres de réseau théoriquement pris en compte (suite ordonnée (X;)icjo,-1)),

et |2N 4 1|le nombre maximum de modes de Rayleigh (base restreinte (e, )necj—n,n1)-

M est une matrice carrée, de rang 2L x 2L (concaténation de 4 sous-matrices carrées
de rang L). Le fait d’augmenter le nombre de modes de Rayleigh ou de modes propres
internes au réseau ne semble pas poser de probléme d’instabilité. Du reste divisera-t-on
les 2 blocs inférieurs M par nj;; pour parer au cas ou £7;; serait trés grande (voire
infinie). Une fois le calcul des éléments des matrices y, 2 et T effectués, I'inversion de
M permet de trouver directement les coefficients a; et b;, puis les coefficients R,, et
T, : notre probléme est donc résolu.

6.6.4 Discussion sur la méthode de projection

Suratteau et. al. [11] ont qualifié de méthode "homogéne" la méthode consistant
a projeter toutes les équations sur une seule et méme base, par opposition a la mé-
thode "hybride", celle que j'ai employée ci-dessus. La méthode homogéne conduit a
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des matrices rectangulaires (la base de Rayleigh et la base propre n’ont pas le méme
dénombrement) et la solution du probléme ne peut étre déterminée qu’en prenant sys-
tématiquement 2N + 1 = L (puisqu’il faut procéder a une inversion de matrice carrée).
Cette méthode a notamment été appliquée par Sheng et. al. [3] mais ils ne donnent
aucune information sur les ordres de troncature 2°. Suratteau et. al. ont démontré,
dans le cas des réseaux diélectriques, que la méthode "hybride" satifaisait automati-
quement le critére de conservation de I’énergie ainsi que le théoréme de réciprocité,
quelque soit la troncature des matrices modales. Ce n’est en revanche pas le cas pour
la méthode homogeéne, et la conservation de I’énergie sert alors de preuve a posterior:
que ’ordre de troncature est raisonnable. Mais a partir du moment ot I'on traite avec
des matériaux a pertes, le critére de conservation de 1’énergie n’est de toute fagon plus
exploitable. Cet ensemble de remarques justifie donc mon choix de projection et ce
n’est pas chose évidente : la méthode homogéne a ’avantage de ne pas faire appel
a une base propre adjointe (en projetant tout sur la base de Rayleigh), et on aurait
pu facilement opter pour elle si on voulait faire abstraction des considérations ci-dessus.

L’autre point important, qui nous est favorable, c’est que nous avons beaucoup plus
d’informations sur la base de Rayleigh que sur la base propre puisque tous les éléments
e, sont connus. Il est donc aisé de prendre un rang N trés élevé (jusqu’a 1000 ordres
de diffraction dans le cas des simulations présentées ultérieurement). En revanche, la
connaissance des éléments de la base propre requiert de gros efforts. Il est donc justifié
d’avoir injecté les équations 6.12 et 6.13 dans 6.14 et 6.14, c’est-a-dire de résoudre
le probléme en ses inconnues q; et b; plutot qu’en R, et T,,. On fait ainsi ’économie de
manipuler une matrice M de rang 2N + 1 qui aurait nécessité de connaitre, pour étre
consistante, un grand nombre de fonctions propres X;. Contrairement & la méthode
homogéne, on peut se fixer définitivement un grand nombre N, de sorte que la conver-
gence soit uniquement paramétrée par le (faible) nombre L de modes propres pris en
compte.

On a dit plus haut que le critére de conservation de I’énergie n’était pas pertinent
pour savoir si la convergence des champs était atteinte (que ce soit pour des matériaux
avec ou sans perte). Il s’agit donc d’analyser, en augmentant L, la stabilisation effective
des spectres de réflectivité (et/ou de transmission) et des champs électromagnétiques
en des endroits du systéme ou leur convergence serait la plus délicate. En dernier lieu,
la cartographie spatiale & 1’échelle du réseau nous convaincra de la bonne continuité de
tel ou tel champ tangentiel aux interfaces matérielles.

2913, projection sur 2 bases différentes permet au contraire une "semi-inversion" du systéme d’équa-
tions modales, d’oil une relation matricielle finale parfaitement déterminée.
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Chapitre 7

Exploitation Numérique de la
Méthode Modale Exacte

Ce chapitre d’application fait suite au chapitre formel précedent. Il s’agit d’exposer,
de maniére détaillée, I’exploitation numérique du traitement modal exact d’un réseau
(lamellaire) métallique. Etant donné le compromis permanent qui existe entre une éco-
nomie de calculs (ou de temps) et une qualité optimale de simulation, la difficulté
d’exploiter la MME avec une relative souplesse réside dans le fait de travailler avec un
nombre forcément restreint, mais pertinent de valeurs propres. Pour I'illustration, nous
ne considérerons ici que des réseaux en or, a 1 ou bien 2 cavités par période, exclusi-
vement en polarisation TM, et dans une gamme spectrale ou la constante diélectrique
du métal R(e,,,) << 0, en I'occurrence dans I'infra-rouge (dans la littérature, les appli-
cations numériques n’ont souvent concerné que des métaux de constantes diélectriques
faibles en module (domaine visible), pour lesquels les calculs numériques sont moins
ardus, mais aucun spectre de réponse dans l'infra-rouge (avec |¢| >> 0) n’a été publié,
a ma connaissance). Le Chapitre 8 constituera une application intéressante de la mé-
thode, dans le domaine visible cette fois, afin d’expliquer les phénoménes d’absorption
optique anormale dans des structures métalliques trés fortement sub-longueur d’onde.

7.1 Résolution numérique de I’équation aux valeurs
propres

Tout d’abord, I’exploitation de la méthode modale exacte butte sur un écueil de
taille : la résolution de ’Equation aux Valeurs Propres (EVP). Cette équation est en
effet fortement non-linéaire, et a racines complexes dans le cas d’une permittivité com-
plexe (matériau & pertes). Ce probléme est bien connu et a pu décourager certaines
équipes a employer la modalisation par la méthode modale. Des techniques mathé-
matiques ont été proposées par Botten et al', Tayeb et Petit?. Je n’ai pas repris leur
méthode de résolution, mais ai mis au point une procédure en 2 temps, manifestement
fiable, qui recourt & une programmation simple, puis aux performances de MAPLE.

IL.C.Botten et al, Optica Acta, 28, 1103 (1981).
2G.Tayeb et R.Petit, Optica Acta, 31, 1361 (1984).
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J’en donne d’abord le principe (relativement évident), puis détaille la mise en pratique
sur le plan informatique.

Comme on cherche a simuler des spectres de réponse sur toute une plage de longueur
d’onde, il faut résoudre numériquement 'EVP a chaque fréquence d’étude. Cette étape
est de loin la plus longue et la plus exigeante du traitement modal, d’autant qu’elle
n’est pas sans surprise (probléme des solutions cachées)...Evidemment, toutes les ra-
cines A% évoluent plus ou moins sensiblement avec la fréquence : chacune décrit en
fait une courbe de dispersion spécifique a un mode propre. On dresse ainsi ce que
j’appellerai la Carte Modale du réseau. Notons que ces calculs sont indépendants de la
profondeur h de la structure périodique.

N.B. : les programmes informatiques ont été testés avec succés, en comparant,
dans ’exemple d'un réseau lamellaire de cavités sub-longueur d’onde, les résultats
obtenus via la méthode modale exacte, avec des calculs effectués par d’autres méthodes
numériques et publiés dans la littérature (méthode modale de Fourier ou RCW A,
et méthode des élements finis ou F'DT' D). L’étude comparative et les références en
question sont données en Annexe D.5.

7.1.1 Principe

Considérons un paramétre sans dimension ¢ € [0, 1] et une permittivité relative du
métal vérifiant ¢,,(t) = R(e,,) +t - iS(ey,). Les termes R(e,,) et S(e,,) sont réels et
fixés. Ce que nous pressentons raisonnablement tient en ceci :

En faisant varier ¢ de 0 & 1, les racines A? de I’équation transcendante vont déve-
lopper, sans discontinuité, une partie imaginaire, selon une loi du type

A2 = RA2)(E) +iS(AD)(H), avee S(A2)(0) =0

Malgré la forte non-linéarité de ’équation aux valeurs propres, on table a prior: sur
I’idée qu’on ne rencontre pas de saut dans les valeurs prises par les différentes racines,
quand on fait évoluer progressivement la constante diélectrique de sa valeur réelle a
son complément complexe.

L’équation aux valeurs propres (voir pages 135 et 136) doit étre écrite sous la forme
F(A?) — cos(kdsinf) = 0|. On cherche donc les racines A? de la fonction F(A?%) —

cos(kdsin@). Quand &, = &,,(t = 0), F(A?) — cos(kdsinf) est a valeurs réelles et la
recherche des valeurs propres (purement réelles) est aisée, via une méthode de résolution
graphique (voir Figure 7.1). On peut ensuite suivre le déplacement paramétré de chaque
racine dans le plan complexe quand ¢, développe sa partie imaginaire, certaines racines
évoluant alors plus sensiblement que d’autres (c’est ce qu’on voit numériquement). La
plupart du temps, on pourra passer directement de t = 0 & ¢t = 1. Il faudra néanmoins
se méfier de I'existence de racines complexes (Figure 7.1), indétectables graphiquement
a t = 0, mais physiquement pertinentes a t = 1 : c’est le délicat probléme des racines
cachées (voir section correspondante plus loin).
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(a fréquence et angle fixés) EVP
(eréelle)

racine complexe

racine réelle ;

Im¢¥e) ,

g=Re(e)+it Im(e) ‘ Egomplexe (t=1)

Re¢¥)

\
'
|

Py

A 4

€ réelle (t=0)

F1G. 7.1 — Schéma type de P’allure du membre de 'EVP, &4 paramétres opto-géométriques réels (fixés).
Les racines (réelles) sont obtenues par une méthode graphique. En développant "adiabatiquement"
la partie imaginaire de €, on obtient les racines complexes finales. Les zones éventuelles ot la courbe
de PEVP passe trés prés de ’axe des abscisses, sans le couper, contiennent des racines complexes
indétectables graphiquement.

7.1.2 Descriptif de la procédure informatique

En pratique, il est hautement préférable de résoudre 'EVP, non pas directement

en A?, mais en la variable normalisée | X = (A/k)?| Les racines X sont alors sans di-

mension et on évite d’avoir a chercher des racines sur une plage de valeurs démesurée
(k est trés grand). La procédure de résolution de 'EVP se déroule en 2 temps :

1) Premiére étape : on cherche d’abord 1’ensemble des racines pour des constantes
diélectriques sans partie imaginaire. La courbe représentative de F'(A?) — cos(kd sin 6)
est donc réelle. La détection par changement de signe (programme FORTRAN,C ou
autre) permet de trouver le nombre désiré de valeurs propres normalisées. Les solutions
(A/k)?) ainsi obtenues sont donc purement réelles. C’est ce que j’appelle les racines-
source (correspondant aux R(A?)(t = 0) décrits en section précédente). Si on étudie
des matériaux sans absorption, la résolution de I’'EVP s’arréte carrément a cette étape.

2) Seconde étape : on prend maintenant en compte la partie imaginaire de(s) constante(s)
diélectrique(s) du réseau et on cherche les solutions complexes autour de chaque solu-
tion réelle. Pour ce faire, j’ai directement exploité, aprées I’avoir testée, une procédure ef-
ficace que propose le logiciel MAPLE (version 7, en I'ocurrence) : la fonction FSOLVE?
est une variation de la méthode de Newton, permettant de résoudre numériquement, et

3Une fois tous les paramétres opto-géométriques déterminés, la commande se formule comme suit :
[> fsolve(EVP(X),X=Xj,complex) ; ot X est une des racines-source. EVP(X) est définie comme une
fonction, & valeurs dans C, de la variable complexe X = (A/k)?, et qui s’annule en ses racines.
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presque instantanément, des équations a racines a priori complexes, pourvu que l'on
précise le bassin complexe dans lequel on cherche la solution. FSOLVE doit donc étre
appliquée correctement pour chaque valeur propre réelle précédemment trouvée.

e La pré-détection des racines, en prenant d’abord e(x) sans partie imaginaire, doit
étre effectuée avec soin. La méthode graphique consiste a trouver les solutions lorsque
la courbe représentative de F(A?) — cos(kdsin(f) coupe 1’axe des abscisses et change
de signe), en balayant l’axe des réels depuis les valeurs positives (de quelques unités en
général) vers les valeurs négatives, avec un certain pas de résolution. Cette méthode
souffre cependant d’une marche & ’aveugle. Il ne faut absolument pas rater la racine
la plus positive (le mode fondamental), et le pas du balayage doit étre suffisamment
petit pour déceler tous les changements de signe éventuels. Cependant, plus les géomé-
tries sont sub-longueur d’onde, plus les racines sont espacées les unes des autres. Dans
le cas des réseaux meétalliques a 2 fentes par période, notamment pour une constante
diélectrique du métal tres élevée en module, il n’est pas rare de devoir résoudre en
X = (A/k)* a 107% pres, du fait de nombreuses paires de racines (d’ou un temps de
calcul assez long pour la premiére étape). Lorsqu’a une fréquence donnée, on a trouvé le
nombre de valeurs propres qui nous convient, il est bon de visualiser (parfois) [’allure
graphique de la courbe représentative de ’EVP pour s’assurer que certaines racines
ne nous ont pas échappé, ou que I'une d’elle n’est pas dégénérée (certains zooms gra-
phiques sont nécessaires).

e De maniére générale, lorsqu’on rajoute aux constantes diélectriques leurs par-
ties imaginaires, la partie réelle des racines obtenues ne bougent pas beaucoup; en
revanche, les parties imaginaires de telle et telle racine peuvent étre trés contrastées
(on en verra plus loin des exemples). Plus la partie imaginaire de €(x) est petite, moins
il y a de probléme pour ’obtention des racines complexes. Si FSOLVE ne converge pas
directement sur une solution complexe recherchée, il est nécessaire de faire une résolu-
tion complexe pas a pas, en développant trés progressivement la partie imaginaire des
constantes diélectriques pour suivre le déplacement "adiabatique" de la racine jusqu’a
son point final. Les solutions telles que R((A/k)?) est juste inférieur a e, nécessitent
souvent ce recours, a cause d’une convergence plus difficile dans cette zone. Si certaines
racines-source sont trop proches les unes des autres (ce qui est surtout dans le cas des
réseaux a 2 fentes par période), on doit également effectuer une résolution complexe
progressive. L’avantage de 'incidence normale pour un réseau simple, c’est qu’il est
possible de départager les racines d’'une paire reserrée par la sission de 'EVP en 2
sous-équations plus simples (cf page 138), a condition toutefois que chaque racine de
la paire soit respectivement solution d’une des équations secondaires (ce qui n’est pas
forcément le cas).

e Pour finir, insistons sur le fait que la racine du mode propre fondamental (ou de
la paire fondamentale dans le cas du réseau a 2 fentes par période) doit étre la plus
précise possible, car son impact est considérable dans la réponse finale du systéme.
Dans les travaux présentés ici, toutes les valeurs propres ont été calculées avec 8 chiffres
significatifs (incertitude relative de 'ordre de 1078).
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7.1.3 Courbes de dispersion des modes propres (carte modale)

Les valeurs propres correspondent a des points de fonctionnement du systéme. Les
lieux décrits par chacune d’elles, dans 'espace (k,,w) (on rappelle que A = k), consti-
tuent les courbes de dispersion des différents modes propres. Ces courbes sont continues,
par continuité de e(w). Tous les points d’une méme courbe doivent décrire une seule
fonction propre, de nature déterminée.

Pour les réseaux métalliques a pertes, le rang des modes propres, a fréquence don-
née, sera donné par la relation d’ordre —oo < R(A3) < ... < R(A}) < R(A]). En
réalité, tous les modes n’évoluent pas de la méme maniére, les courbes de dispersion
peuvant alors se chevaucher, voire se croiser, si bien que le rang mathématique d’une
racine ne correspond pas toujours au méme mode physique. A une certaine fréquence,
la 7éme racine peut renvoyer a un mode de cavité, et, & une autre fréquence, ren-
voyer & une mode type plasmon de surface. C’est pourquoi, en toute rigueur, le numéro
de la racine trouvée n’a aucun sens, alors que le numéro de la courbe de dispersion en a.

Si je fais cette remarque, c’est a cause de la nécessaire troncature des matrices de
projections dans le cacul final. Il ne faut surtout pas raisonner "naivement" en nombre
de valeurs propres retenues, mais plus stirement en modes physiques retenus. En effet,
certains modes de bas rang peuvent n’avoir aucun poids dans la réponse optique du
systéme (et on le comprend par I’analyse de leurs fonctions propres), alors que d’autres,
situés a des rangs plus élevés, en ont.

Dans le cas des réseaux métalliques, on repére 3 zones simples de 'espace ((A/k)?, w)
ou les courbes de dispersion peuvent s’inscrire. La Figure 7.2 donne l'illustration sché-
matique des trois zones, notées a), b) c).

(N IK)?

a) modes de cavité guidés/y frequence f

0 b) modes de cavité évanescents X

|
" Re(em)
m //u/ €d| €m
/ ¢) modes de surface y/ // /

guidés/x, évanescents/y

F1G. 7.2 — Schéma des 3 zones dans lesquelles s’inscrivent les courbes de dispersion des modes propres
du réseau.

a) La cavité fonctionne comme un guide d’onde suivant y pour tous les modes ap-
partenant & la zone (A/k)? > 0. Le mode fondamental appartient toujours & cette zone.
Sa courbe de valeurs propres doit étre calculée la plus précisément possible.
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b) La zone "intermédiaire" correspond a des modes de cavité évanescents suivant
Y, qui n’ont en général pas de poids dans la réponse optique du sytéme. Dans le cas
des géomeétries trés sub-longueur d’onde, cette zone est méme complétement désertée
et la zone a) n’est occupée que par le fondamental.

c) Enfin, la zone "inférieure", sous la courbe frontiére | (A/k)? = R(e,,) |, correspond

a l'ensemble (discret et infini) des modes surfaciques, dont on verra plus loin qu’ils cor-
respondent soit & des plasmons de surface horizontaux, soit & des modes de cavité
d’ordre supérieur. Les modes dont les valeurs propres sont situées juste sous la courbe
frontiére et qui décrivent les premiers plasmons horizontaur auront un poids particu-
lierement important (la convergence de la fonction numérique FSOLVE est également,
plus difficile dans cette zone).

Il n’est bien siir pas interdit qu'une courbe de dispersion franchisse une des délimi-
tations des 3 zones en question.

Ces propos sont illustrés en Figure 7.3, dans I’exemple d’un réseau simple en Or,
dans l'infra-rouge. La Figure montre les courbes de dispersion des 12 premiers modes
propres du réseau. En guise de premiére remarque, on constate que les valeurs propres
décrivent toutes des courbes globalement similaires, dont la tendance suit la courbe
frontiére (A/k)? = R(e,,) ; hormis la valeur fondamentale, qui ne bouge quasiment pas
ici (= 1.12). Ces courbes se ressérent donc en bloc en allant vers les grands nombres
d’onde. La zone c) inférieure connait notamment une densité de racines plus grande,
du fait d’un régime rapidement oscillatoire de 'EVP quand A << 0.

La Figure 7.4 donne deux zooms différents de la carte modale représentée dans la
Figure précédente. Le lecteur découvre que les courbes de dispersion peuvent se croiser
de multiples fois. Aux basses fréquences, par exemple, on voit que les 6éme et 7éme va-
leurs propres se baladent de part et d’aute de la courbe frontiére (A/k)% = R(g,,). Cest
ce genre de comportement qui rend la tache de la résolution de I’'EVP particuliérement
délicate, notamment quand 2 racines deviennent quasiment dégénérées alors qu’elles
sont associées a des fonctions propres de nature différente. Dans ces zones de croise-
ment ou de chevauchement, ’'EVP peut cacher des racines complexes, indétectables
graphiquement quand on travaille a ¢, réelle (la courbe représentative de PEVP frole
I'axe des abscisses sans le couper, comme une parabole ayant 2 racines complexes). Ce
probléme est abordé en détail dans la section suivante.

Dans le cas encore plus compliqué des réseaux métalliques & 2 fentes par période,
nous obtiendrons un ensemble de paires de courbes de dispersion resserrées. L’explica-
tion est détaillée en page 174. Ces paires de courbes décriront en fait les modes de
cavité du réseau. D’autres courbes, isolées cette fois, décriront les plasmons de surface
horizontaux du réseau. Dans ce type de structure, le probléme des valeurs propres ca-
chées peut devenir plus sérieux que prévu.
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F1G. 7.3 — Carte modale du réseau simple en Or paramétré par d = 1um et w = 400nm. Les valeurs
propres sont en ordonnée et normalisées ((A/k)?). La permittivité ¢,, est prise complexe mais seules
les parties réelles des racines sont représentées. En haut : lieux décrits par les 5 premiéres valeurs
propres (zones a) et b) de la Figure 7.2). En bas : lieux décrits par les 6 & 12émes valeurs propres
(zones ¢ de la Figure 7.2).
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Valeurs propres normalisees (parties reelles)

Valeurs propres normalisees (parties reelles)

F1G. 7.4 — (couleurs) Zooms de la carte modale de la Figure 7.3. Seules les 6éme & 12éme valeurs
propres (A/k)? sont considérées. En haut : dans le proche Infra-rouge. En bas : dans I'IR lointain. Le
coude observé sur certaines courbes de dispersion est directement da au coude de la fonction &, (w)
(voir Handbook). 11 se trouve que seules les courbes décrivant des plasmons de surface horizontaux
sont affectées par ce coude. On verra que les 6éme et 11éme mode sont typiquement des modes de

cavité.
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Pour savoir combien de valeurs propres il faut calculer au strict minimum afin d’ob-
tenir une réponse optique significative, il faut connaitre le rang s de la racine donnant
au moins le premier mode surfacique du réseau métallique. Cette racine s’obtient dans
la zone ol [ passe d’imaginaire pur & réel, c’est-a-dire quand § =~ 0. On trouve que

pour un bon métal | s ~ 22, /e,

% (il faut donc prendre I'entier supérieur).

7.1.4 Le probléme des racines "cachées"

Comme déja mentionné dans les sections précédentes, il arrive qu’a (z) réelle, la
courbe représentative et oscillante de ’'EVP décrive des creux frélant 1'axe des abs-
cisses, sans toutefois le couper. A certaines fréquences, cependant, la courbe peut avoir
varié assez pour couper ’axe et donner automatiquement une paire de racines réelles.
Ces doublets peuvent apparaitre sporadiquement et semer dans les tableaux de racines
calculées, un désordre déroutant. La Figure 7.5 montre un exemple significatif, dans le
cas d’un réseau simple, dont on cherche a dresser la carte modale avec 10 modes propres.

-55 T

T
9eme racine - epsilon reelle  +

60 [ 9eme racine - epsilon complexe -+
10eme racine - epsilon complexe

Valeurs propres normalisees (parties reelles)

-100 1 1 1 1
8000 8500 9000 9500

Nombre d’'onde (en cm-1)

F1G. 7.5 — Lieux décrits par les 9¢me et 10 éme racines normalisées (A/k)? de 'EVP, dans le cas
du réseau simple en Or paramétré par d = 1um et w = 400nm (comme en section précédente), en
prenant en compte, ou non, la partie imaginaire de ¢,,. Explication dans le texte.

Les spectres décrits par les 9émes et 10émes racines, obtenus pour ¢,, € R, pré-
sentent des discontinuités du fait d’une fusion-annihilation des 2 courbes (vers 8200cm !

“En faisant ’approximation A, /k ~ \/eq — (%)2 ce qui est vrai pour une cavité isolée dans le cas

d’un métal parfait, on obtient €, = g4 — ( %)2 Comme |e,,/eq4] >> 1, le résultat approximatif en
découle.
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et 9400cm ™) ou de ’émergence d’une "boucle furtive" (a 8300cm~!). L’explication est
a mettre en relation avec lallure graphique de 'EVP. Vers 8200cm ™!, dans la zone
ot (A/k)?> ~ —85, un creux convexe de la courbe représentative décroche compléte-
ment de ’axe réel : deux racines "sautent" conjointement ; par conséquent, la méthode
graphique, dont on exige qu’elle donne jusqu’a 10 racines, va aller chercher les deux
solutions suivantes détectables, c’est-a-dire, ici, les valeurs des 11émes et 12émes modes
propres qui se trouvent plus bas (d’ou les décrochés, en Figure 7.5).

Pourtant, les 9émes et 10émes racines existent toujours mais ont développé une
légére partie imaginaire, ce qui les rend fatalement absentes sur les zones spectrales en
question. A partir du moment ot ¢, est considérée complexe, ces 2 racines (complexes)
constituent d’authentiques solutions. Il faudra donc compléter les zones manquantes.

Etant donné le procédé décrit en section 7.1.1 (page 154), nous n’avons pas, dans
ces zones lacunaires, les racines-source réelles requises autour desquelles chercher les
racines complexes finales (via FSOLVE). L’on peut dire que les 9émes et 10émes ra-
cines sont "cachées". Il n’y a alors pas d’autre moyen que d’intuiter le bassin ou se
trouvent les valeurs cachées et de résoudre directement avec FSOLVE, ce qui demande
une assistance manuelle, longue et fastidieuse de la part du chercheur. La Figure 7.5
montre alors les courbes complétes, calculées pour ¢,, complexe, et révéle ’existence,
effectivement, de ces racines sur toute la plage de fréquence étudiée. Aucun décroché
n’apparait. Il se trouve d’ailleurs qu’aux endroits ou les 2 courbes de valeurs fusion-
naient (ou émergent) pour &, réelle, ces courbes sont clairement découplées en passant
& € complexe, et suivent une route continue, distincte.

Ce probléme de détection n’est pas lié & une mauvaise précision numérique au cours
de la premiére étape, ni un événement exceptionnel. Les exemples supplémentaires de

la Figure 7.6 évoquent des situations plus critiques encore®.

La résolution de I’équation aux valeurs propres nécessite donc une vigilance soute-
nue pour déceler et dénouer le genre de probléme illustré ici. En tout cas, c’est toujours
dans le domaine (A/k)*> < R(e,,) que la résolution est la plus délicate®, mais cela
dépend beaucoup des systémes étudiés. Les réseaux simples, fortement sub-longueur
d’onde, notamment en argent, ont I’avantage de ne pas présenter de difficulté.

5Le pire des cas, on l'imagine, serait d’avoir une courbe représentative de PEVP présentant, &
coté de franches intersections avec ’axe des abcsisses, un certain nombre d’oscillations passant prés
de l'axe sans le couper, et ce, sur toute la plage de fréquence qui nous intéresse. C’est pourquoi
la visualisation graphique de ’EVP s’impose afin de repérer les racines-source cachées. Mais si ces
derniéres ont 'inconvénient d’avoir, d’entrée de jeu, une forte partie imaginaire, peut-on encore penser
qu’elles doivent étre prises en compte ? Il faudrait alors calculer la réponse du réseau avec et sans ces
modes pour juger de leur pertinence physique.

611 peut arriver que ces problémes n’interviennent que vers les valeurs propres de rang élevé, alors,
si ’on peut s’en passer pour calculer la réponse du systéme, on s’en tiendra sagement la.
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F1G. 7.6 — Courbes de dispersion des 5éme et 6éme modes propres d’un réseau simple en Argent
paramétré par d = 30nm et w = 5nm (incidence normale), dans le visible (A € [400,500nm]). Le lieu
décrit par la paire de racines, dans la zone spectrale, change de maniére inattendue quand on prend
ou non en compte la partie imaginaire de ¢,,. Pour le cas complexe, les 5éme et 6éme racines ont bien
sir des parties imaginaires, non représentées ici.
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F1G. 7.7 — Réseau en Argent & 2 fentes/période, de période D = 300 nm, avec des fentes de largeur
w = 30nm, et 2 strates métalliques de largeurs repectives L; = 70nm et Lo = 170nm. Incidence &
6 = 25°. Contrairement aux autres racines de 'EVP, on observe une déviation étrange de la courbe
de dispersion décrite par la 8me valeur propre quand &, est réelle. Ceci est typiquement le signe
de l'existence de racines cachées, racines que ’on "branche" forcément en passant a ,, complexe. Le
calcul exact final montre effectivement l'intervention de 3 courbes de dispersion au lieu d’une!
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7.2 Application au réseau a 1 cavité/période

La Méthode Modale Exacte va maintenant étre appliquée pour un réseau d-périodique
a 1 fente (vide) par période, dont la constante diélectrique du métal est trés élevée en
module. Le métal considéré sera I'Or et ’étude sera menée dans l'infra-rouge. Les pa-
ramétres géométriques sont |d = 1um| et |w = 400nm [*. La profondeur h n’intervient
pas dans I’établissement des modes propres du réseau mais seulement dans le calcul de
la réponse optique finale, en section 7.2.4. On se restreindra a 'incidence normale, ce
qui facilitera la discussion des nombreux graphes qui vont suivre.

7.2.1 Courbe représentative de 'EVP

6e+10
1001 4e+10
reet+10
504 <40 30 P Mo
/\/\ 0
0 \786\_@ 140 _uvm/ 3 HLoer10
vp
—501 F4e+10
L 6e+10
-1001

F1G. 7.8 — Courbe représentative de ’'EVP (du terme total F'(A?) — cos(kdsin(f)) en fonction de
la variable normalisée (A/k)?, pour le réseau paramétré par d = lum et w = 400n, & la fréquence
de 7500cm =t (A = 1.33um) en incidence normale. La constante du métal est prise réelle pour la
représentation graphique : R(e,,) = —73.2 ici. Les racines de 1’équation aux valeurs propres sont &
I'intersection de la courbe avec I’axe des abscisses. A droite : variations sur le domaine ot (A/k)? > &,.
A gauche : comportement pour (A/k)% < &,,.

La Figure 7.8 montre les variations du membre complet de ’'EVP du réseau en fonc-
tion de la variable normalisée (A/k)?, & une fréquence d’excitation donnée (7500cm™1).
Partant des abscisses positives, vers les abscisses négatives, la courbe image de 'EVP
coupe l'axe des réels pour la premiére fois en un point qui correspond au mode fonda-
mental. La racine (A/k)? fondamentale est toujours de 1’ordre de I'unité ou plus. On
observe par la suite des oscillations de trés grandes amplitudes (~ 10°), comme évoqué
en page 135. Quand (A/k)? passe sous la barre R(e,, ), le régime oscillatoire devient plus
rapide et de moins grande amplitude. Les oscillations se poursuivent indéfiniment : les
intersections avec ’axe réel correspondent aux valeurs des modes propres de rang élevé.

7On trouvera alors une réponse optique comparable & celle que donne la méthode modale restreinte
(impédance de surface) puisque cette derniére peut s’appliquer a ce choix de paramétres ; ceci constitue
un bon test du programme informatique.
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Puisqu’on est en incidence normale, dans cet exemple, il est possible de scindre
I'EVP en 2 sous-équations transcendantes (voir section 6.3.3), dont les représentations
graphiques sont en Figure 7.9. Cette scission nous conduit a trouver sans ambiguité des
valeurs propres parfois trop voisines (vers —140 notamment). Vers —175, nous avons
typiquement 2 racines "cachées", quasiment dégénérées, mais nous n’aurons pas besoin
de prendre en compte ces racines de haut rang pour calculer la réponse du systéme
avec une excellente précision.
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~—100000

F1G. 7.9 — Courbes représentatives des 2 sous-équations ( 6.9) et ( 6.9) (voir page 138), obtenues par
factorisation de 'EVP en incidence normale, sur les mémes conditions qu’en Figure 7.8 (& 7500cm—1).
En rouge (resp. vert) est représenté le membre de I’équation ( 6.9) (resp. ( 6.10)) qui donne les fonctions
propres X;(z) paires du réseau (resp. impaires).

7.2.2 Caractérisation des valeurs propres

Le tableau ci-dessous indique les 12 premiéres valeurs propres normalisées, a la
méme fréquence qu’en section précédente (7500 cm™' ou A = 1.33um), lorsqu’on
prend en compte, ou non, la partie imaginaire de la constante relative du métal (ici,
Eor = —73.20 + i7.33). Se référer au graphe de la Figure 7.8.

En incidence normale, il n’y a aucun déphasage pseudo-périodique, c’est pourquoi
les fonctions propres X;(x) seront soit paires, soit impaires, par rapport aux axes de
symétrie de la structure (cf page 141), ce qu’indique le tableau ( on en verra les re-
présentations graphiques plus loin). Les racines (complexes) de 'EVP sont arrangées
suivant leurs parties réelles, de la plus positive a la plus négative.

On rappelle qu’en terme de vecteurs d’onde, A = k,, k, = a = v/k?c; — A? dans la
cavité, et k, = 3 = Vk?s,, — A? dans le métal.

— Les premiéres solutions, obtenues pour R[(A/k)?] > R(e,,), correspondent né-
cessairement & des modes de cavité, guidés ou non®. Ces racines sont d’ailleurs trés
proches de celles qu’on aurait en métal parfait, a savoir (A;/k)? = 1—(£)? =1;-1.76;

8L’onde X;(z) est confinée dans la fente puisque alors « est réel et 3 imaginaire.
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7500 cm™ | g, = =73.20 | &, = —73.20 + i7.33

N° racine (A/E)? R[(A/K)?] | S[(A/K)?] | nature du mode | parité (6 =0)
1 1.125 1.1292012 | .00680509 MC g paire
2 -1.52 -1.527774 | .01251779 MC e impaire
3 -9.87 -9.879883 | .00982387 MC e paire
4 -23.79 -23.79581 | .00536344 MC e impaire
5 -43.28 -43.28424 | -.0032708 MC e paire
6 -68.38 -68.36550 | -.0330241 MC e impaire
7 -74.43 -74.43393 | 7.332218 HSP paire
8 -78.11 -78.12722 | 7.343508 HSP impaire
9 -84.33 -84.33162 | 7.344798 HSP paire
10 -92.93 -92.94361 | 7.346831 HSP impaire
11 -99.19 -98.99917 | -.1637790 MC e paire
12 -103.80 -104.0045 | 7.459996 HSP paire

TAB. 7.1 — Tableau des 12 premiéres racines de ’EVP, obtenues & 7500 cm~t (A = 1.33um),
en prenant ou pas la partie imaginaire de &,,. Les modes seront soit des modes de cavitée (MC),
guidé (g) ou évanescent (e), soit des modes de plasmons de surface horizontaux (HSP). La parité des
fonctions propres associées est indiquée. La ligne frontiére, en milieu de tableau correspond & R(e,;).
Toutes les ondes de surface ont des valeurs propres inférieures & cette limite : les premiers plasmons
sont importants pour le calcul final, tandis que les modes de cavité numérotés 3 & 10 (évanescents)
n’auront pas de poids notable.

-10.04;-23.84; -43.16 ; -68 etc. ce qui est cohérent avec le fait que ’or est un bon métal
dans l'infrarouge.’

— Les solutions telles que R[(A/k)?] > R(e,,), constitue un ensemble d’ondes de
surface, propagatives le long de 'interface horizontale du réseau (mais coté interne au
réseau), dont la fréquence spatiale suivant = augmente avec le rang. Le caractére com-
plexe des racines impliquent nécessairement un amortissement des ondes de surface.
Certaines racines sont encore voisines du cas ‘'métal parfait’, mais un nouveau type de
modes apparait, non repérable par la formule du métal parfait. L’analyse des valeurs
propres complezes nous conduit en fait a distinguer, parmi ces modes de surface, 2
catégories :

1. Les plasmons de surface horizontaux, dont les valeurs propres sont trés sen-
sibles & la constante diélectrique du métal (elles développent notamment une
partie imaginaire ~ (g,,) au début, puis plus grande vers les ordres élevés).
Leurs fonctions propres possédent de fortes amplitudes dans la strate métallique,
comme nous allons le voir en Figure 7.12.

2. Les modes de cavité d’ordre élevé, qui diffusent sur toute la surface (trés
évanescents suivant y, propagatif suivant x, méme dans le métal; voir Figure
7.10). Leurs valeurs propres sont trés peu sensibles a la partie imaginaire de la

9En exploitant les formules approximées de a/k en page 221, on a, plus précisément la suite :
1.10; -1.53; -9.86 ; -23.74; -43.17 ; 68.16 ; 98.70
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constante diélectrique, et leurs fonctions propres sont de faible amplitude (typi-
quement bornée entre -1 et 1).

Remargue : j’al observé la régle suivante, systématique en incidence normale :

— 2 fonctions propres de rang successif et de méme parité, sont de nature différente (ob-
server notamment la partie imaginaire de leurs valeurs propres).

— 2 fonctions X;(x) dont les valeurs propres se succédent, a parties imaginaires similaires,
sont de parité différente.

7.2.3 Interprétation physique des fonctions propres

Dans la littérature sur la Méthode Modale Exacte, il n’y a quasiment aucune infor-
mation sur les fonctions propres en tant que telles. Seul I’article de P.Sheng et al [3]
donne quelques illustrations, mais sans leur attribuer de signification physique. Pour-
tant, I’analyse des modes propres de la structure est trés intéressante, on ne peut qu’étre
curieux de visualiser leurs formes afin de tirer des informations substantielles quant a

la réponse potentielle du systéme.!°.

A) Modes de Cavité
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F1G. 7.10 — Fonctions propres X;(r) (partie réelle) des 4 premiers modes du réseau & 7500cm !, en
incidence normale. Domaine métallique : = € [0,0.6um]. Cavité : = € [0.6, 1pum)]

D’aprés le tableau présenté en section précédente, nous observons sans surprise en
Figure 7.11 que les premiéres valeurs propres correspondent bien & des modes propres

10Peut-étre qu’une normalisation maladroite, chez tel ou tel auteur, a rendu la représentation de
leurs fonctions propres trop disproportionnée pour étre étudiée et interprétée.
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de cavité, trés semblables a ceux qu’on rencontrerait dans le cas du métal parfait (les
oscillations suivant x vérifient approximativement la condition de parois parfaitement
conductrices, qui implique a; - w = I7). On notera que I’évanescence des fonctions
propres a l'interface métallique donne directement la profondeur de pénétration du
champ dans l’or, ici de plusieurs dizaines de nanomeétres.

Le lecteur peut constater que les amplitudes des fonctions propres, initialement
normalisées & 1 en l'origine des abscisses x = 0 (origine située, on le rappelle, tout a
gauche d’une strate métallique d’une période de référence), restent strictement bornée
entre 1 et -1 sur toute la période. Il est aisé de conclure sur la rigoureuse parité ou
imparité de chacune d’elles, par rapport aux 2 axes de symétrie de la structure (axes
x = 0.3 et x = 0.8um). Ceci est un fait de I'incidence normale (en incidence oblique,
les fonctions se déphasent en s’éloignant de 1’origine).

Remarque : ces mémes modes propres existeraient également en 1’absence de pé-
riodicité, c’est-a-dire dans le cas d’une fente unique de largeur w = 400 nm ici. Ces
modes de cavité correspondent physiquement aux plasmons de parois couplés (et leurs
harmoniques), d’aprés ce qu’on a vu au Chapitre 2.
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F1G. 7.11 — Fonctions propres X;(x) des modes de cavité d’ordre plus élevé. La propagation (amortie)
dans le métal n’a en fait lieu qu’au niveau de la surface horizontale du réseau.

Les modes de cavité de rang encore supérieur sont, d’aprés ce qu'on a expliqué
en section précédente, les 5, 6 et 11™¢ modes propres, dont la description spatiale est
en Figure 7.11. On constate que la propagation, dans le métal, de ces composantes
modales du champ, n’apparait qu’aux rangs élevés; cette propagation interne est tou-
tefois cantonnée a 'interface horizontale du réseau (« et 5 € R, A € C) : on a affaire
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a des modes diffusés qui constituent un ensemble d’ondes "flottantes" a la surface du
systéme.

B) Plasmons Horizontaux

Les 7 & 10™¢ modes propres sont, eux, les premiers plasmons de surface horizontaux
du métal (’harmonique augmente avec le rang). Ces ondes, montrées en Figure 7.12,
présentent également des propriétés de parité spécifiques en incidence normale. On
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F1G. 7.12 — En haut : fonctions propres des modes de type plasmon de surface du réseau. Domaine
métallique : € [0,0.6um]. air : € [0.6,1um]. En bas : zoom des mémes modes au niveau de la
cavité uniquement (sur = € [0.6, 1um)).

retiendra surtout qu’elles possédent d’imposantes amplitudes au niveau de la strate

métallique, puis s’effondrent en passant continiment au-dessus des cavités avec des
ocillations plus rapides (zoom en bas de la Figure 7.12). Ce "pontage" du plasmon de
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surface au-dessus des fentes vérifie en fait une condition de transmission résonante a
travers les cavités du réseau, de période a période.

C) Coefficients d’excitation

Le Tableau suivant compléte ’étude modale et indique les poids a; et b, des 12
premiers modes propres du réseau, toujours a 7500cm ™! en incidence normale (les

coefficients a; et b; sont définis en pages 146 et 148).

Indice modal | | nature du mode | parité |ay by poids propres ||
0 MC g pair 2.31 2.25 0.371
1 MC e impair | 2.08E-08 | 1.52E-08 0.191
2 MC e pair 4.89E-4 | 4.56E-4 0.197
3 MC e impair | 3.95E-12 | 3.53E-12 0.198
4 MC e pair | 9.78E-08 | 8.77E-08 0.199
) MC e impair | 1.26E-14 | 1.24E-14 0.199
6 HPS pair | 4.05E-11 | 4.10E-11 5122.2
7 HPS impair | 1.36E-17 | 6.12E-18 167.7
8 HPS pair | 9.14E-12 | 1.16E-11 134.3
9 HPS impair | 8.77E-19 | 4.84E-18 526.6
10 MC e pair | 4.45E-11 | 3.99E-11 0.2
11 HPS pair | 1.04E-12 | 2.34E-12 12.7

MC : mode de cavité (g :guidé /e :évanescent) HPS : plasmon de surface horizontal

Les poids propres {); correspondent aux projections de chaque fonction propre X;(x)
sur son adjointe, et refléte donc I'importance de I’amplitude d’une fonction propre. On
constate plusieurs choses & la fois :

— Le mode fondamental domine trés largement les autres modes.

— Globalement, plus on va vers les ordres élevés, moins les coefficients d’excitation
a; et b; sont grands.

— Les fonctions propres dites impaires (que ce soit des modes MC ou PS), ne sont
effectivement pas excitées en incidence normale.

— A coefficients d’excitation comparables, ce sont les amplitudes des fonctions
propres qui vont faire la différence.!!

Les modes de cavité d’ordre | > 0 n’auront pas de poids significatif pour une
telle géométrie sub-longueur d’onde. En revanche, les premiers plasmons de surface
horizontaux sont essentiels. L’analyse de ce tableau justifie qu’il faille chercher un
nombre de valeurs propres suffisamment grand (pour inclure un certain nombre d’ondes
de surfaces, sans quoi le champ magnétique total serait discontinu aux interfaces) et
pertinent (pour inclure assez d’ondes dont on sait qu’elles auront de I'importance).

1Ppar exemple, le coefficient d’excitation |as| > |ar|, mais la comparaison des poids propres des
modes 5 et 7 suffit & comprendre que le 5éme contribue bien moins que le 7éme.
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7.2.4 Spectre de réflectivité et cartographies du champ

Nous allons maintenant simuler la réponse optique du réseau simple en Or para-
métré par d = lum et w = 400nm. Pour ’exemple, on a considéré une profondeur
et une région de transmission également métallique, en or, de sorte que le
réseau travaille purement en réflexion. L’étude est toujours faite en incidence normale,
dans l'infra-rouge (A € [bum, 830nm)).
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F1G. 7.13 — En haut : Spectre de la Réflectivité Spéculaire du réseau en or, paramétré par d = 1um,
w = 400nm et h = 1um, en incidence normale. En bas : Spectre correspondant de 'intensité du champ
magnétique (normalisé au champ incident), au fond des cavités (en y = —h, au milieu).

Le calcul a été mené entre 1900 et 12000cm !, avec 12 modes propres de réseau (i.e. 12
courbes de dispersion ont été préalablement établies, avec un pas spectral de 10 em 1), et 800
ordres de diffraction (modes de Rayleigh). Le calcul de la réponse optique finale ne nécessite
que quelques minutes et la convergence du développement modal est trés rapidement atteint.
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F1G. 7.14 — Résonance du plasmon de surface (couplé & un harmonique supérieur du mode guide
d’onde de la cavité), & 9790cm !, Cartographies du module du champ magnétique (normalisé), sur 2
périodes consécutives du réseau. Les coordonnées spatiales (x,y) sont en microns. A gauche : vision
originale en couleurs, avec I’échelle de |H,(x,y)|. A droite : I’équivalent en contraste de luminosité (le
blanc correspond au maximum d’amplitude). Le profil du réseau y apparait clairement.
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F1G. 7.15 — Résonance fondamentale de type Fabry-Perot & 2130cm™!. La Cartographie du
module du champ magnétique (normalisé) est faite sur 2 périodes consécutives (coordonnées (z, y) sont
en microns). A gauche : vision originale en couleurs, avec I’échelle de |H,(z,y)|. A droite : ’équivalent
en contraste de luminosité ; le blanc correspond & un maximum d’amplitude au fond des cavités.
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La Figure 7.13 montre le spectre de la réflectivié spéculaire du réseau. 1l fait claire-
ment apparaitre deux résonances de cavités de type Fabry-Perot (une résonance fonda-
mentale & 2310cm ™! et un harmonique a 8300cm '), ainsi qu’un pic di a la résonance
du plasmon de surface (& 10010cm™!). Les fréquences de ces résonances sont tout a
fait celles que I’on s’attendrait a trouver pour ce choix de dimensions. La distribution
de l'intensité du champ magnétique dans tout le réseau, lors de ces 3 résonances, est
clairement illustrée par les cartographies spatiales des Figures 7.14 et 7.15. Le champ
est quasiment inexistant & I'intérieur du métal, excepté sur une fine épaisseur de peau,
aux interfaces air/or.

7.3 Application au réseau a 2 cavités/période

La Théorie Modale a été étendue, dans la premiére moitié du Chapitre, aux réseaux
lamellaires périodiques & 2 fentes (identiques) par période (i.e. 4 couches par période
d’un point de vue plus général). Cette section sera donc pleinement consacrée a 'appli-
cation de cette extension sur un réseau D-périodique en Or & 2 fentes identiques (vide)
par période, de largeur w, et séparées par le jeu de distances (L;, Lo). Les paramétres
choisis sont | D = 1.5um |, [w = 350n |, = 700nm et L, = 100nm ‘ La profondeur A
n’intervient pas dans I’établissement des modes propres du réseau mais seulement dans
le calcul de la réponse optique finale, en section 7.3.4.

7.3.1 Courbe représentative de 'EVP

Pour Papproche modale du réseau, on fixe le nombre d’onde & 4500 cm ™! (soit A =
2.22pm). Du fait du choix des paramétres opto-géométriques, ’angle 6 n’a quasiment
aucune incidence sur les valeurs prises par 'EVP.

vp
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FI1G. 7.16 — Représentation graphique de 'EVP du réseau & 2 fentes, & la fréquence 4500cm ™!, en
fonction de la variable normalisée (A/k)2. La constante relative de I’or (prise réelle pour la représenta-
tion) vaut €, = —183. A droite : variations sur le domaine ot (A/k)? > ¢,,. A gauche : comportement
pour (A/k)? < ep,.

Les commentaires sur le changement de régime oscillatoire de 'EVP d’un réseau a
1 fente, sont également valables pour le réseau & 2 fentes. Néanmoins, 'EVP présente,

173



dans la structure a 2 fentes, de plus fortes amplitudes et une plus grande complexité
comportementale (voir Figure 7.16). L’exemple traité ici montre une courbe représen-
tative dont les intersections avec 1’axe réel font craindre le pire quant a la recherche
exacte des racines complexes. Si on regarde de prés ce qu’il se passe, on constate no-
tamment, en Figure 7.17, Pexistence d’intersections par doublets de valeurs propres (ce
qui avait été annoncé en page 136).

4e+09 4

2e+09 ]
115 ve 1152 115

1.1‘56

—2e+09 1
—4e+09
—6e+09 1

—8e+09

F1G. 7.17 — Détail de l'intersection de 'EVP avec I’axe des abscisses, dans la région (A/k)? > 0 :
mise en évidence d’un doublet de racines reserré. Il existe de nombreux autres doublets du méme genre
dans l'intervalle des valeurs négatives.

Ce type d’intersection n’est pas sytématique. L’existence de ces racines "jumelles"
n’est pas un artefact mathématique, liée par exemple & une mauvaise représentation
graphique. Elles proviennent en réalité du couplage inter-cavités au sein méme de la
période & 2 fentes. Ce couplage dépend a la fois de la distance qui sépare les fentes que
de la valeur de ¢, (laquelle joue le role d’une barriére de potentiel). Disons juste que
plus les cavités sont éloignées les unes des autres, ou plus la constante diélectrique du
métal est grande en module, plus on va vers la dégénérescence des racines dans chaque
paire, si bien que la précision calculatoire requise, pour séparer les racines, doit alors
étre trés grande. En fait, cet éclatement en doublets reserrés ne vaut que pour les modes
de cavité, pas pour les plasmons de surface horizontauz.

La nouveauté ici, c’est que I’équation aux valeurs propres d’un réseau a deux ca-
vités sub-longueur d’onde donne un doublet fondamental, c’est-a-dire deuxr modes de
gutde d’onde permanents (en polarisation TM) : un mode ou le champ est guidé
en phase dans les deux cavités, I’autre ot les cavités sont en opposition de phase (en
omettant 1’éventuel déphasage pseudo-périodique), comme on va le voir plus loin, sur la
Figure 7.18. Les deux modes quidés n’ont pas de fréquence de coupure et évoluent diffé-
remment quand on tend vers des cavités de largeur fortement sub-longueur d’onde. Le
comportement modal est alors plus complexe & analyser mais nous ne développerons
pas davantage la question dans ce rapport (j’ai mené des travaux a ce sujet, qui restent
a finaliser ; le chapitre 8 ne traitera donc que des réseaux simples).

Du fait de la grande valeur de R(e,,), 'EVP oscille selon de vertigineuses amplitudes, y
compris au niveau des paires de racines, ce qui n’empéche pas la procédure informatique de
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fonctionner sans probléme (la fonction FSOLVE converge trés bien), a condition de travailler
avec une résolution particuliérement poussée.

On comprend clairement que "travailler avec n valeurs propres", aussi nombreuses soient-
elles, ne signifie rien en soi. Certaines d’entre elles peuvent nous échapper par manque de
vigilance. Les simulations qui en découleraient ne seraient pas nécessairement aberrantes
(Pomission de certaines ondes électromagnétiques impliqueraient une distribution de ’énergie
différente sur les autres modes propres), mais seraient tout simplement fausses.

Il se trouve que pour ce choix de paramétres, de fréquence et de métal, le terme angulaire
cos(kdsin ) n’a aucun impact sur les valeurs propres (si ce n’est des variations relatives de
I'ordre de 107%), & cause des amplitudes extrémement grandes de 'EVP et de la forte pente
de sa courbe représentative aux intersections avec ’axe des abscisses. Le calcul des valeurs
propres & un angle vaudra pour tous les autres angles ici.

7.3.2 Caractérisation des valeurs propres

Le Tableau ci-dessous donne les 16 premiéres racines (complexes) de ’équation
aux valeurs propres pour notre réseau a deux cavités, a la fréquence de 4500 cm ™!
(A = 2.22um), pour laquelle ¢, = —183.91 + ¢21.27.

Ne° racine | R[(A/k)?] | S[(A/k)?] | nature du mode | parité de X,(x)
1 1.15373 .00977 MC g paire
2 1.14750 .00798 MC g impaire
3 -8.7796 .0181 MC e paire
4 -8.7929 .0142 MC e impaire
5 -39.0394 .0138 MC e paire
6 -39.0561 .0088 MC e impaire
7 -89.4743 .0056 MC e paire
8 -89.5002 -.0027 MC e impaire
9 -160.099 -.0152 MC e paire
10 -160.152 -.0356 MC e impaire
11 -186.431 21.276 HSP paire
12 -193.989 21.280 HSP impaire
13 -206.590 21.285 HSP paire
14 -224.240 21.297 HSP impaire
15 -246.920 21.344 HSP paire
16 -250.895 -.0912 MC e paire

TAB. 7.2 — Tableau des 16 premiéres racines (complexes) de 'EVP, obtenues & 4500 cm™! (A =
2.22um), fréquence pour laquelle €, = —183.91 + i21.27. Les modes sont soit des modes de cavité
(MC), guidé (g) ou évanescent (e), soit des modes plasmons de surface horizontaux (HSP). La parité
des fonctions propres associées est renseignée. Les modes de cavité se présentent par doublets tandis
que les plasmons de surface sont singuliers. La ligne frontiére, en milieu de tableau correspond a R(e,;.).
Toutes les ondes de surface ont des valeurs propres inférieures & cette limite : les premiers plasmons
sont importants pour le calcul final, tandis que les modes de cavité numérotés 3 & 10 (évanescents)
n’auront pas de poids notable.
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Il indique aussi la nature des fonctions propres, et leur parité par rapport aux axes de
symeétrie de la structure (I'une ou l'autre des deux médiatrices des strates métalliques)
dans le cas de l'incidence normale. Le lecteur se référera a la section suivante pour
en voir les illustrations. L’alternance des parités, dans chaque paire de racines, signifie
que deux cavités d’une période donnée voient un champ électromagnétique similaire,
tantot en phase, tantdt en opposition de phase!?.

7.3.3 Interprétation physique des fonctions propres

On reste toujours dans les conditions § = 0° et 1/\ = 4500cm ™. Le lecteur se
référera au tableau de la section précédente. L’ensemble des commentaires faits pour
le réseau simple vaut également pour le réseau a deux cavités. La Figure 7.18 permet,
de visualiser a quelles fonctions propres renvoient les fameux doublets de racines dont
on parlait dans I’étude de ’'EVP.

Chaque doublet modal est issu du couplage des modes de cavité qu’on aurait ini-
tialement dans un réseau simple : la structure a 2 fentes posséde un degré de liberté
supplémentaire et nous pouvons voir directement, ici, les nouveaux jeux de déphasages
qu’il peut exister entre les champs percus par les différentes fentes d’une méme période.
Notons qu’a travers les strates métalliques, les champs pairs peuvent tunneler, tandis
que les champs dits impairs passent par un noeud.

Dans le cas du métal réel, le fait que les 2 cavités d’une période puissent résonner
en phase ou en oppositon de phase apparait explicitement sur l’allure des modes propres
de la structure. Dans le cas du métal parfait, cette possiblité de résonance est implicite,
les fonctions propres de chaque doublet de racines se confondent, par dégénérescence,
en une seule et méme description spatiale (voir la Figure 7.19).

Enfin, la Figure 7.20 illustre les fonctions propres relatives a ce que nous avons
désigner comme les plasmons de surface horizontaux du systéme périodique. Contrai-
rement aux modes de cavité, elles sont caractérisées par de treés grandes amplitudes
dans la partie métallique. Elles vérifient cependant des propriétés de parité similaires
a celles des modes de cavité.

12 A titre de comparaison, la formule donnant les modes propres pour un métal parfait donnerait la
séquence de racines 1, -9.06, -39.23, -89.52, -160, -250.45 etc : le couplage des modes inter-cavités ne
pouvant pas avoir lieu en métal parfait, aucune levée de dégénérescence n’apparait (chaque fente de
la période est le siége de fonctions propres parfaitement identiques).
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F1G. 7.18 — Allure des fonctions propres relatives aux quatre premiéres valeurs propres du
tableau 7.2. A gauche : doublet fondamental (modes de cavité guidés). A droite : second doublet
(modes de cavité évanescents). On est en incidence normale. Chaque doublet contient une fonction

propre symétrique (paire) et antisymétrique (impaire).

Amplitude

fonction propre 1o Parfait

Métal Réel

profil de réseau

'oair métal

couplage inter—cavités
doublet de racines

fonction propre *paire’
fonction propre *impaire’ ——

cavités indépendantes
valeur propre unique

“distribution’——

F1G. 7.19 — Levée de dégénérescence du mode guide d’onde de deux cavités couplées, quand on
considére |e,,| finie (& gauche) ou infinie -pas de couplage interne- (& droite).
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15
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11eme mode (pair)
12eme mode (impair)
13eme mode (pair)
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Amplitude des fonctions propres (u.a.)

F1G. 7.20 — Fonctions propres des premiers plasmons de surface horizontaux, associés aux
11éme & 14éme valeurs propres du tableau 7.2, en incidence normale. A gauche : représentation &
Péchelle de toute la période D en fonction de x (en microns). A droite : zoom des mémes fonctions
dans la région des deux cavités, séparées par la strate métallique de largeur Ly = 100nm.
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7.3.4 Spectre de réflectivité et cartographies du champ

Le calcul final de la réponse optique du réseau a 2 fentes/période (paramétré par
D = 1.5um, w = 350nm, L; = 700nm et L, = 100nm), a été mené avec une pro-

fondeur |A = 400nm | et un milieu de transmission (III) également métallique, en or.

Sur la Figure 7.21, nous observons, comme attendu, la résonance classique du guide
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F1G. 7.21 — Spectres de réponse du réseau a 2 cavités, dans l'infra-rouge, en incidence normale
(6 = 0) et oblique (6 = 20°). Les champs magnétiques ont été relevés au fond de chaque cavités. 16
modes propres de réseau ont été pris en compte (pour donner une idée, le temps de calcul est d’environ
un quart d’heure avec la station de travail a disposition).

d’onde quand 0 = 0° (vers 4500cm 1), ainsi que celle du plasmon de surface horizontal
(& 6600cm ™). Le passage a 6 = 20° entraine un décalage du plasmon vers les basses
fréquences et ’émergence de la fine et intense résonance antisymétrique, ou les deux
cavités, au sein de chaque période, sont pratiquement en opposition de phase (et cou-
plées en champ proche). La brutale chute de la réflectivité spéculaire révéle la nature
faiblement radiative du mode et confirme ce qui a été dit au Chapitre 4.
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F1G. 7.22 — Résonance Fabry-Perot antisymétrique dans le réseau & 2 fentes /période, &
3780cm =1 et @ = 20°. Cartographies du module du champ magnétique (normalisé), sur 2 périodes
consécutives du réseau. Les coordonnées spatiales (x,y) sont en microns. A gauche : vision originale
en couleurs, avec 1’échelle de |H,(z,y)|. A droite : I’équivalent en contraste de luminosité (le blanc
correspond au maximum d’amplitude). Le profil du réseau y apparait clairement.

HzIl 35 MO

F1G. 7.23 — Idem cartographie précédente, mais & 5800 cm ! (6 = 20°) : résonance du plasmon
de surface horizontal, couplé aux modes guide d’onde des 2 fentes (on rappelle qu’il y a 2 modes
fondamentaux de guide d’onde dans un réseau & 2 cavités par période).
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7.3.5 Cas du réseau en transmission

Il est intéressant de regarder ce qu’il se passe si la région (III) du réseau a 2 fentes
par période n’est plus métallique, mais vide (¢;;; = 1). La question est notamment de
savoir si les résonances de cavité observées en section précédente sont transmissives ou
non. Le probléme est a mettre en relation avec les résonances symétrique et antisymé-
trique analysées au Chapitre 4 sur le systéme bifente.

Par commodité, on veut que les résonances Fabry-Perot du réseau en transmission
arrivent a peu prés dans la méme zone spectrale que celles du réseau en réflexion (sec-

tion précédente) ; il faut alors prendre une profondeur double|h = 800nm ['* (les autres
paramétres sont inchangés).

1
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F1G. 7.24 — Spectre de la transmission spéculaire (7p7() du réseau a 2 fentes, dans le cas d’une
transmission vers le vide (e; = e;77 = 1). Les paramétres latéraux sont les mémes qu’en Figure 7.21,
mais avec une profondeur A = 800nm cette fois. La réponse optique est toujours étudiée dans l'infra-
rouge, en incidence normale (§ = 0) et oblique (6 = 20°). 16 modes propres de réseau ont été pris en
compte pour ce calcul.

La Figure 7.24 montre deux spectres de la transmission spéculaire du réseau a 2
fentes. On voit qu’en incidence normale, on a une transmission qui peut étre quasi-
totale et qui est due a ’excitation du seul mode Fabry-Perot symétrique. La résonance
en phase des cavités est forcée, d’oiul le profil spectral lorentzien. En incidence oblique,
on excite, en plus, le mode Fabry-Perot antisymétrique, qui se traduit par une réso-
nance fine et plus intense située vers 3900cm~!. La transmission spéculaire chute alors
brutalement. Ce comportement montre que le caractére quadrupolaire du mode anti-
symeétrique se retrouve bien de 'autre coté du réseau (interface II/1IT).

130n rappelle que la résonance F-P fondamentale apparait quand kh ~ 7/2 pour un réseau en
réflexion, et kh ~ 7 pour un réseau en transmission vers le vide.
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Une transmission importante a travers des ouvertures sub-longueur d’onde n’est
donc pas nécessairement le signe d’une plus forte exaltation de la lumiére en surface.
D’ailleurs, dans le cas de I'incidence normale, on distingue bien ’excitation d’un plas-
mon de surface, vers 6600cm ™!, sur les deux interfaces horizontales du réseau, qui ne
conduit pas, cependant, a une transmission résonnante.

7.4 Conclusion des chapitres 6 et 7

La théorie modale des systémes a pertes est un probléme mathématique qui n’a
rien d’évident; on peut en dire tout autant sur ’exploitation numérique. Le traite-
ment modal du réseau périodique gravite autour de I'obtention puis de la résolution
d’une équation transcendante dont les racines (a priori complexes) donnent les modes
propres électromagnétiques du systéme. Le cas des matériaux a pertes (¢ complexe)
pose quand méme une problématique sérieuse : la nécessité de déterminer la base ad-
jointe des fonctions propres du réseau pour effectuer des projections rigoureusement,
orthogonales et écrire le développement modal du champ de maniére unique. Au final, la
masse de calculs analytiques qu’exige la méthode est assez conséquente (et fastidieuse).

Les programmations numériques mises en place ('une, spécifique a la résolution de
I’équation aux valeurs propres, une autre, pour le calcul des champs proches et loin-
tains) semble avoir montré une bonne efficacité et solidité. L exploitation numérique de
la méthode fut 'occasion de caractériser en détail les courbes de dispersion des modes
propres d’un réseau métallique a 1 ou 2 cavités par période, de donner une signification
physique & chacun d’eux et de visualiser leurs distributions de champ associées. L’al-
lure des spectres de réponse optique peut alors étre mise en relation avec I’existence et
I’excitation des différentes "fonctions d’onde" du réseau.

S’ils arrivent, les problémes d’instabilité apparaissent généralement lorsque les pa-
ramétres des réseaux métalliques, notamment la période, sont grands (de I'ordre de la
longueur d’onde) et que la constante diélectrique du métal est élevée en module (par
exemple, un réseau simple en or de période d > 1.5um dans l'infra-rouge). Ceci est di
au fait que le programme informatique utilise des relations faisant intervenir des cosh
et sinh de grande valeur, qui peuvent induisent des erreurs numériques, en particulier
dans le calcul des fonctions propres. Dans ce cas, le calcul avec 8 chiffres significatifs
n’est pas suffisant. Davidson!* a bien souligné que la mise en place d’un algorithme
avec une "double-double" précision peut étre nécessaire. C’est un probléme qui pourra
étre résolu de cette maniére ou d’une autre (reformulation adaptée du programme).

MM.P. Davidson, Journal of Modern Optics, 50, 1817 (2003).
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Chapitre 8

Absorption Optique Anormale et
Exaltations de Surface

8.1 Introduction

Une Absorption Optique dite Anormale (AOA) est systématiquement observée sur
des films métalliques déposés sur un substrat froid (7" < 200K), dans une gamme spec-
trale ou les métaux sont habituellement peu absorbants (le visible). De plus, on observe
expérimentalement une forte exaltation de la diffusion Raman des molécules déposées
sur ces films : c’est 'effet SERS (Surface Enhanced Raman Scattering). L’absorption
anormale s’expliquerait par un piégeage efficace de la lumiére dans les défauts de sur-
face, du fait de résonances électromagnétiques qui pourraient conduire conjointement
aux exaltations du signal Raman. L’idée a été avancée que ces résonances (exception-
nelles) avaient lieu, non pas en surface des films froids, mais dans les dislocations
superficielles (pores) d’échelle nanométrique. Cependant, on n’a jamais établi de calcul
confirmant cette hypothése.

Je me suis donc attaché & démontrer, et a expliquer, en me basant sur le modéle
simplifié du réseau périodique et grace a la Méthode Modale Exacte, que des surfaces
a rugosité fortement sub-longueur d’onde peuvent supporter des exaltations intenses
et trés localisées, et qu’en particulier des résonances de type Fabry-Perot efficaces
peuvent avoir lieu dans des rainures dont la profondeur peut étre plusieurs dizaines
de fois inférieures a la longueur d’onde. La physique des plasmons de surface au sein
de ces cavités tiendra un role central. Ce sera aussi ’occasion de détailler un certain
nombre de propriétés qui montrent quels sont les réseaux (nanométriques) présentant
les plus hauts facteurs d’exaltations.

8.1.1 Le phénoméne du Signal Raman Exalté en Surface

La diffusion Raman est un processus inélastique a 2 photons, au cours duquel une
molécule excitée d’un cristal absorbe ou émet un phonon (acoustique ou optique) [1].
La polarisabilité électronique de la molécule s’écrit comme une série de puissances de
I'amplitude des phonons en présence (les quanta de vibration du cristal). Sous I’action
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d’un champ électrique de pulsation w, le moment dipolaire alors induit dans la molé-
cule rayonne (entre autres) des photons de fréquence w + 2 ot €2 est la fréquence des
phonons en question. En ce sens, la spectroscopie Raman explore les fins niveaux de
vibration d’une molécule et fournit des informations sur sa structure chimique et son
interaction avec I’environnement local.

La diffusion Raman spontanée d’une molécule individuelle, non-fluorescente, vaut
environ 107! fois la diffusion de fluorescence d’une molécule de colorant. Pour obser-
ver la signature Raman d’une molécule unique, avec un bon rapport signal sur bruit,
il faut donc tenter de combler ces 14 ordres de grandeur. En 1974, FLEISCHMANN
et al 2] ont montré qu’'une ezaltation de la diffusion Raman de molécules pouvait étre
obtenue lorsque ces derniéres étaient déposées sur des surfaces métalliques rugueuses :
c'est l'effet SERS (Surface Enhanced Raman Scattering). Depuis cette date, et mal-
gré I’abondance des recherches, il n’y a toujours pas de théorie globale et définitive
permettant d’expliquer clairement les processus a l'origine de cet effet d’exaltation
extrinséque. Actuellement, deux types de mécanismes semblent étre relativement iden-

tifies ( [3] [4] [5]) :

1) ceux qui conduisent & des exaltations géantes et localisées du champ élec-
trique, en des endroits de la surface métallique communément appelés "points chauds",
véritables siéges de plamons-polaritons résonants, soumettant les molécules situées dans
leur voisinage & un processus amplifié

2) les mécanismes conduisant a une exaltation d’origine chimique, dont le role
est bien moindre, en tout cas plus obscur!, et qui serait responsable des phénomeénes
de sélectivité observés (il n’y a jamais de SERS pour certaines espéces; certains ions
renforcent ou annihilent 'effet d’exaltation).

Le signal Raman d’une molécule unique a été observé pour la premiére fois en 1997
par différentes équipes, sur des agrégats de colloides d’argent ( [6], [7]).
Le facteur d’exaltation G de l'intensité Raman est defini par

‘ Eloc(w) : Eloc(w)
Emc(u) + Q) . Ediff(w + Q)

G = |2 ~ |El06(w)|4

Ou Ej,. est le champ incident, de pulsation w, Eg; s le champ diffusé par le processus
Raman, Fj,. le champ électrique local (au niveau des molécules) et €2 la pulsation des
phonons en jeu (2 << w). Il dépend donc quadratiquement du champ électrique local
normalisé. Dans une expérience SERS type, G est de I'ordre de 10, les exaltations
électromagnétiques y contribuant (au moins) a hauteur de 10%, et I'effet chimique y
contribuant (tout au plus) & hauteur de 10%. Suivant ce qu’on a dit plus haut, G doit
valoir 10'* pour espérer avoir le signal Raman d’une molécule unique (107 en terme
d’intensité du champ).

11 se formerait d’une part un complexe entre le métal et la molécule adsorbée, et d’autre part, se
créerait un nouvel état de "transfert de charge résonant" entre les deux entités.
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8.1.2 Les films métalliques déposés a froid

Les couches minces fabriquées par dépot de métal noble ou alcalin sur des substrats
portés a basse température (150K), sont parfois appelées "films froids". Une propriété
caractéristique de ces films est qu’ils présentent toujours une bande d’absorption dans
des régions spectrales ou les métaux employés sont normalement de bons réflecteurs
(exemple de ’Argent dans le visible [8]). Cette Absorption Optique est alors qualifiée
d’Anormale (AOA) (voir Figure 8.1). Si nous avons introduit l'effet SERS dans le
paragraphe précédent, c’est qu’il y a justement une connexion des plus intéressantes :
les molécules déposées a la surface des films froids voient, en effet, leur signal Raman
exalté.
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F1G. 8.1 — A) Partie réelle de la conductivité optique (x absorption) d’un film opaque en argent [8] :
o mesuré immédiatement aprés évaporation sur un substrat de sapphire maintenu & 140K ; X mesuré
aprés réchauffement. La bande d’absorption anormale est centrée autour de 2.4 eV. B) Spectres de
réflectivité d’un film d’aluminium de 60nm déposé a froid (incidence normale de la lumiére) [?] :
e expérience; en traits pointillés, réflectivité d’une surface plane en Al (calculée); en trait plein,
réflectivité modélisée par un milieu effectif (composé Al/vide).

L’expérience montre que le SERS et 'AOA apparaissent sur les mémes échan-
tillons [9]. Lors du réchauffement, ’AOA se décale vers les hautes fréquences, avant
une disparition rapide et définitive, tandis que le signal SERS perd en intensité jusqu’a
disparition compléte a température ambiante (les surfaces ne sont plus SERS-actives).
L’absorption anormale et I’exaltation de la diffusion Raman auraient donc une origine
commune : expliquer le premier effet aiderait & comprendre 1’autre.

L’AOA est le signe manifeste qu'une partie de la lumiére incidente reste emmaga-
zinée en des endroits spécifiques a la surface de 1’échantillon (en fait sous la forme de
polaritons), du fait de résonances localisées. Une absorption due a une modification des
propriétés électroniques des couches minces (états de surface, etc.) parait peu probable.
I1 faut que le film soit métallique (role des plasmons a déterminer), et que la surface
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présente des dislocations ou des défauts de taille atomique (soit le métal est déposé a
froid, soit il est pauvrement cristallisé & température ambiante). De fait, on a cru, au
départ, que le SERS avait son origine a la surface externe des films froids, grace aux
plasmons excités par la rugosité. Mais I’excitation du plasmon de surface du métal est
trés bien identifiée, persiste sur des films réchauffés, et n’apparait pas dans le domaine
spectral ot se manifeste ’AOA . Tout ceci indique plutot que 'AOA et le SERS sont
liées par des exaltations ayant lieu dans les jonctions des microcristaux métalliques, ot
les molécules préalablement déposées sont piégées (voire agrégées) et soumises a des
résonances intersticielles.

La mise en évidence de ’absorption anormale par des surfaces rugueuses remonte
au début des années 1900. Ayant observé les propriétés optiques des films granulaires
en potassium et sodium, Robert WOOD affirmait, dans un article pour le moins vision-
naire [10], suite aux travaux de Rayleigh, que les "cavités entre les cristaux métalliques
agissaient comme des résonateurs sélectifs, absorbant les ondes lumineuses".

Plus tard, 'expérience ’ALBANO et al [11], publiée en 1983, faisait également état
du caractére "poreux" des films froids en Argent, soulignant I’existence de cannelures
de profil nanométrique en bordure de grains (Figure 8.2). Les auteurs ont montré que
le SERS n’avait lieu que lorsque I'essentiel des molécules déposées (pyridine en ’occur-
rence) occupait 1'intérieur des crevasses, pourvu que la température de 1’échantillon
soit suffisamment basse (pas trop basse, de sorte que les molécules déposées puissent
migrer dans les pores, du fait de ’agitation thermique, mais pas trop haute non plus,
pour ne pas refermer les creux). Un ensemble de relevés expérimentaux les avaient ainsi
amenés a penser a un profil de surface en forme de plateaux séparés de pores profonds
(Figure 8.2). Les interstices constituaient par déduction les "sites actifs" de I’exalta-
tion, et l'intensité électromagnétique interne a ceux-ci fut estimée (G ~ 10%, [11]).

Tan S 180K

Tan S 180K Tan > 250K
Tad S 50K Tad 2 80K ANY Tqag
WEAK SERS |STRONG SERS | NO SERS
= =5-15 &

©

F1G. 8.2 — Profil schématique de la structure géométrique du film d’Argent, pour des températures
croissantes (Tynnealing) [11]. L’adsorbtion des molécules de pyridine (o) dans des pores intercristalins
profonds (< 20A) conduit 3 une signal Raman fort.

La découverte du SERS a motivé d’importants travaux, a la fois théoriques et expé-
rimentaux, sur les propriétés optiques des réseaux métalliques et les résonances électro-
magnétiques pouvant s’y produire. Dans la lignée des travaux d’Albano, A.WIRGIN
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et T.LOPEZ-RIOS [12]| (1984) proposérent de traiter théoriquement le "film froid"
comme un réseau lamellaire (unidimensionnel) de gravures profondes. Ce modéle ren-
dait bien compte du fait que les espaces situés entre les crans métalliques (cavités)
étaient les lieux de fort champ électromagnétique (il s’agissait, bien siir, des résonances
de guide d’onde, lesquelles n’auront été mises en évidence expérimentalement, dans
I'infra-rouge, qu’en 1998 par T.Lopez-Rios et al [13|). Les auteurs montraient notam-
ment que 'intensité des résonances augmentait avec I’étroitesse des gravures, tandis
que la fréquence dépendaient essentiellement de la profondeur. Bien sur, la décomposi-
tion de Fourier d’'une véritable surface rugueuse serait une superposition de multiples
modulations périodiques. Enfin leur modéle considérait les parois de cavité parfaite-
ment conductrices, une approximation qui ne pouvait étre valide et rendre compte des
effets réels lorsqu’on tendait vers des motifs extrémement petits. Ils recouraient ainsi
a de grands rapports d’aspect (w = 50A, h = 1100A) et obtinrent un G ~ 10® qui ne
tenait pas compte de I’absorption dans les cavités résonantes.

Le calcul des exaltations électromagnétiques dont ces petites géométries peuvent
étre le siege est difficile, et nécessite le recours a une théorie plus précise. La Méthode
Modale Exacte que nous avons mise au point nous a permis de calculer rigoureusement,
les champs et la réflectivité des réseaux lamellaires.

8.1.3 Le réseau fortement sub-\ comme modéle d’approche

L’idée soutenue consiste a dire que les zones du film froid ou la lumiére est "natu-
rellement" localisée et exaltée, sont potentiellement celles qui conduisent & I'effet SERS
lorsqu’on y dépose des particules. Tout porte & croire que les défauts de surface de type
"cavités ultra sub-longueur d’onde", sont les sites actifs les plus prometteurs pour gé-
nérer le SERS. Encore faut-il démontrer la possibilité d’exaltations électromagnétiques
extrémement intenses & leur endroit. C’est pourquoi nous avons décidé d’étudier des
réseaux périodiques (unidimensionnels) de gravures nanométriques.

D’un point de vue essentiellement géométrique, on ne peut pas s’expliquer com-
ment une cavité métallique, dont la section transverse est trés fortement sub-longueur
d’onde, puisse résonner dans le domaine spectral observé. C’est qu’un phénoméne bien
particulier, non lié au désordre en surface, émerge peu a peu en allant vers les géomé-
tries miniatures. Nous allons tenter de cerner la physique qui entre en jeu et prouver
que les cavités miniatures peuvent étre le siége d’exaltations géantes (on parle 1a d’in-
tensités plusieurs dizaines de milliers de fois supérieures a celle du champ incident).

En pratique, le SERS a lieu dans le visible pour I’Argent et 1’Aluminium, mais
seulement dans le rouge pour le cuivre, et ’or. L’absorption de ces deux derniers métaux
(plus forte & haute fréquence) joue donc un role & quantifier. Les expériences ont montré
que ’argent est de loin le meilleur métal pour le SERS. Les spectres que je présenterai
porteront donc sur le cas du réseau en Argent dans le visible (réseaux en réflexion, bien
stir). Je m’occuperai uniquement de I’Absorption Anormale des réseaux nanométriques,
dont je simule la réflectivité, en relation avec les exaltations internes aux cavités.
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8.2 Reésultats obtenus par la méthode modale exacte

8.2.1 Comparaison de I’AOA observée sur des films d’argent
avec ’absorption calculée d’un réseau

Afin d’établir des paralléles entre les simulations effectuées sur le réseau fortement
sub-longueur d’onde, d’une part, et de réelles situations expérimentales d’autre part, je
me suis inspiré de deux relevés topographiques de film d’Argent déposé a froid (images
par microscopie a effet tunnel (STM)), présentés en Figure 8.3.

20 nm 20 nm

F1G. 8.3 — A) Image STM d’une surface d’argent initialement déposée & froid [14], puis réchauffée
(sous traitement de pyridine) a 300K. La lettre L désigne des cannaux étroits ou la reproduction
topographique est limitée par la pénétration de la pointe. B) Image STM d’une surface d’argent
déposée et imagée & 100K [15] (200nm? de surface imagée). Les plus petits granules ont une taille de
5 4 30 nm environ. D) Image STM d’une surface d’argent déposée et imagée a 300K [15]. Les motifs
font cette fois 50 & 100nm environ.

L’un des relevés fut obtenu par Gimzewski et al [14] en 1985, et fait état d’un profil
de surface présentant des craquelures de forme longilignes, larges de seulement quelques
nm (plus profondes que larges), et espacées de 200A en moyenne. Entre ces canaux, la
surface se révéle relativement plane.?.

L’autre relevé topographique, plus fiable (car obtenu in — situ dans 'ultra-vide),
fut obtenu par Douketis et al [15] en 1995, et révéle le caractére fractal du film froid,
avec une structure superficielle plutét en forme de "chou-fleur".

Les profils de surface déduits de ces deux expériences ne sont pas vraiment en
accord. Toutefois, on peut retenir qu’ils présentent des rugosités dont la taille caracté-
ristique est trés proche, de 5 4 30 nanométres.

Optons donc, dans notre approche théorique de ’absorption anormale, pour un
réseau simple en Argent de période d = 30nm, avec des cavités de largeur w = 5 nm
(celles-ci sont vides). On en étudiera la réponse optique pour différentes profondeurs
h. La région de transmission est également du méme métal que le réseau, ce qui fait
de notre systéme un modéle de surface métallique finement gravée. Les valeurs de la

2L’expérience de Gimzewski est discutable : pour la nécessité du relevé STM, a I’époque, le film
devait étre réchauffé. L’astuce consistait & déposer de la pyridine avant rechauffement : les molécules
inscrustées dans les rugosités du film devaient bloquer la fermeture des défauts lors du réchauffement.
Ainsi, le film gardait une empreinte structurelle que n’ont pas les films déposés & chaud.
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constante relative £, sont prises dans le Handbook [16]. Quelques spectres de réponse
en champ lointain, pour diverses profondeurs de cavité, et en incidence normale, sont
figurés ci-dessous.

La Figure 8.4 montre les spectres de réflectivité du réseau d’Argent dans le visible,
pour les profondeurs de cavités h = 8,15 et 30nm. Ces spectres montrent sans am-
biguité qu'un réseau métallique dont les motifs périodiques sont de taille largement
sub-longueur d’onde (A ~ qques 100nm) présente bien une grande bande d’absorption
dans le wvisible. Ceci témoigne de résonances excitées par des longueurs d’onde beau-
coup plus grandes que la profondeur des cavités.
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F1G. 8.4 — Spectres de Réflectivité d’un réseau de gravures fortement sub-longueur d’onde, en
Argent, dans le visible (A : 1um — 400nm), pour différentes profondeurs de cavité. Incidence normale.
d = 30nm et w = 5nm. Calculs par la Méthode Modale Exacte avec 16 modes propres.

Si on compare maintenant ces simulations avec le spectre d’absorption du film froid
en Argent présenté en Figure 8.1, le lien avec le phénoméne d’AOA devient flagrant :
on obtient pour les deux cas une bande d’absorption dans la méme gamme d’énergie
(autour de 2.5¢V), avec des largeurs spectrales du méme ordre de grandeur (~ leV').
Remarquons du reste que le creux de réflectivité du réseau et celui de I'absorption du
film froid ont une forme spectrale assez voisine.
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Qu’en est-il maintenant des exaltations locales du champ électromagnétique? La
Figure 8.5 y répond.3
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F1G. 8.5 — Spectres des intensité des champs magnétique (en haut) et électrique (en bas) pour
différentes profondeurs de cavités (f = 0). Les intensités respectives sont normalisées par rapport
aux champs incidents. Le champ magnétique H, est, comme d’habitude, évalué au fond des fentes
(y = —h); le champ électrique E, est calculé juste en dessous de 'embouchure, en y = —h/10.

3NB : Le champ électrique FE, présente un désagrément dans son développement modal, & la
résonance. Il peine & se "stabiliser" définitivement au niveau y = 0 des cavités, quand on change le
nombre de modes propres. Or c’est la zone spatiale ou il est justement maximum. Bien que continu
en permanence, F, est trés sensible aux moindres variations du champ magnétique a cet endroit :
chaque mode propre d’ordre supérieur est une onde surfacique prise en compte, d’ou les variations
(certes limitées) au niveau de 'embouchure quand on change le nombre de modes propres. J’ai donc
calculé tous les spectres d’intensité du champ FE, de préférence en-dessous de ’embouchure de cavité,
en y = —h/10. A cet endroit, les spectres sont toujours trés bien stabilisés. Les facteurs d’exaltation
annoncés seront donc calculés en y = —h/10 et seront suffisamment représentatifs des maxima obtenus.
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On observe d’emblée que I'exaltation du champ électrique est beaucoup plus forte
que celle du champ magnétique, et n’évolue pas de la méme maniére spectralement?.
On marque la une différence par rapport aux géométries plus grandes, pour lesquelles
ces deux grandeurs avaient des comportements et des maxima relativement similaires.
Les pics de H, et E, ne se situent pas exactement aux mémes fréquences ; c’est le champ
électrique qui impose a la réflectivité le comportement essentiel (notamment le lieu et
la profondeur du creux). Par conséquent, nous nous intéresserons principalement aux
spectres d’exaltation du champ électrique, dans la miniaturisation des surfaces métal-
liques.

Comme la période n’est que de 30 nanométres, aucun plasmon de surface ne peut
étre excité sur l’interface horizontale du réseau, dans le domaine visible, et ce, & quelque
angle 6 que ce soit (le plasmon usuel de I’argent se situant aux alentours des 3.65¢V
soit 29500cm™!). La cartographie spatiale du champ magnétique, Figure 8.6, montre
clairement que ce sont exclusivement les cavités nanométriques qui résonnent, et révéle
par la méme occasion une pénétration notable du champ a I'intérieur du métal, le fond
des fentes étant auréolé d’un lobe magnétique de 5 & 10 nm de rayon. Il n’y a rien en
surface.

F1G. 8.6 — Cartographie spatiale du module du champ magnétique |H,(z,y)| (normalisé¢) pour
d = 30nm, w = 5nm et h = 15nm, & la résonance ~ 2.6V (21000cm !, bleu). A gauche : vision en
couleurs graduées. A droite : vision en contraste de luminosité. L’échelle spatiale est en nanométres.
La géométrie est mise en relief & droite, en traits pleins. Une vingtaine de modes propres de réseau
ont été pris en compte pour la reconstruction modale du champ.

4Le spectre du champ H. posséde d’ailleurs un profil qui rappelle fortement un profil de Fano.
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Tous ces résulats concordent donc avec les faits énoncés dans la partie introduc-
tive. Pour finir, on peut noter, dans notre exemple de simulation, I'existence d’une
profondeur optimale (A = 15 nm) pour laquelle la réflectivité tombe littéralement a
zéro (Figure 8.4). Cela veut donc dire que la totalité de I’énergie incidente est "pom-
pée", et absorbée, dans les rainures. Par conséquent, bien que w, h << A, on n’est pas
en droit de considérer théoriquement que la lumiére "ne voit pas" les perturbations
géométriques du réseau (nano-sillons). A cause de leurs modes de résonance électroma-
gnétique, les trés petits défauts de surface peuvent avoir une influence macroscopique
considérable sur les propriétés de reflexion des films métalliques rugueux.

8.2.2 Le couplage des plasmons de parois

Pour comprendre comment la résonance d’une cavité fortement sub-longueur d’onde
est possible, il faut revenir aux interactions qui entrent en jeu au sein des motifs. Dans
le Chapitre 2 (section 2.4), j’ai expliqué qu’au sein d’une cavité isolée, le mode fon-
damental est construit par le recouvrement des plasmons de surface des deux parois
verticales (couplage "antisymétrique"), ce qui en fait un mode guide d’onde sans fré-
quence de coupure. Le vecteur d’onde k, = Ay de ce mode augmente avec la force du
couplage, i.e. avec le rapprochement des parois, mais aussi avec la diminution du |e,,|.
Le fondamental étant seul propagatif dans une cavité sub-longueur d’onde, il est alors
pratique de considérer le rapport normalisé Ag/k comme ’indice effectif de la cavité.

Si le métal est parfaitement conducteur, on a basiquement n.sr = ng quel que soit
w, ol ng est I'indice optique du milieu remplissant la fente. Le métal réel, par contre,
implique toujours n.rr > ngq, et plus la cavité est étroite, plus grand est n.rs. Cepen-
dant, l'indice effectif est indépendant de la profondeur h de cavité. La méme chose a
bien siir lieu dans le cas du réseau de fentes, mais je compléte davantage I’analyse en
prenant en compte, maintenant, I'influence de la périodicité. On verra alors quelles sont
les conséquences directes de cet indice sur la fréquence de la résonance Fabry-Perot et
sur les exaltations locales du champ.

A) L’indice effectif de cavité

[’équation aux valeurs propres du réseau (a 1 fente par période) peut se factoriser,
en incidence normale, en deux "sous-équations" transcendantes (voir page 138). Seule
I’équation

gy, tan(aw/2) 4+ Begtan(B(d — w)/2) = 0 (8.1)
donne le mode fondamental (i.e. la valeur propre A32), lequel gouverne trés largement le
comportement du champ a l'intérieur des gravures sub-longueur d’onde. Nous ne nous
intéressons qu’a lui.

Sauf choix extréme de paramétres opto-géométriques, la valeur propre Ay/k du

mode fondamental est en général de 1’ordre de 1'unité, on I’a vu. a(Ag) est imaginaire,
et dans le cas d’'un bon métal (Re(e,,) << 0), on peut approximer (3 = \/k?c,,, — A2 ~

iky\/|em|. Avec w << A, 'équation (8.1) donne® :

5En considérant apw << 1, ce qui suppose un couplage miminal des plasmons de parois.
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(CeIIy2 14— 2 tanh(kyJenl(d — w)/2) (8.2)
Nd kwy/|em|

Ce calcul ® est valide tant que (nes;)? < |eml.

Tant que d > w (ce qui est toujours notre cas), le tanh dans (8.2) est proche de

1 car y/|e,,| est grand. De ce fait, on obtient | n.sr =ng, /1 + m : c’est la méme

formule que dans le cas d’une cavité unique (isolée), I'influence de la périodicité ne se
faisant pas sentir. On voit donc clairement que l'indice effectif n sy ~ \/% et augmente

avec I'étroitesse des cavités’.

Par contre, quand la période d devient suffisamment petite (de 'ordre de I’épais-
seur de peau), les résonances se modifient a cause du couplage des plasmons de parois
a travers la strate métallique (tunneling). Comme on le voit dans ’équation (8.2), nyy
diminue quand la période d diminue.

Bilan : si a fréquence fixée, 'indice effectif augmente quand w diminue, il diminue
quand la période d diminue. C’est ce qui expliquera, dans la discussion & venir, pour-
quoi il est préférable de travailler avec des grandes périodes.

La Figure 8.7 illustre les courbes de valeurs de n.ss dans le proche infrarouge et
le visible, pour divers jeux de paramétres (w, d). Il s’agit des courbes de dispersion du
plasmon de paroi, & ceci prés que le vecteur d’onde, en abscisse, est normalisé.®

1. De maniére générale, I'indice effectif augmente quand la fréquence augmente, car
la constante du métal ¢,, diminue en module (n.s; ~ \/i*m)

2. A période constante (prendre le cas d = 100nm), le rapprochement des parois
verticales (passage de w = 50nm & w = 5nm) "plie" la courbe vers les grands
indices.

3. A largeur w constante, I'indice est globalement plus fort pour les grandes périodes.
Au-dessus d’une certaine valeur de d, cependant, I'indice est stabilisé (cela vient
du fait qu’il n’y a plus couplage entre les cavités a travers le métal du réseau).

60n peut tout aussi bien partir de I’équation aux valeurs propres globale en posant

a?e? +e2p?
20 qem

cos(kod sin(6)
cos(aw) cos(B(d — w)))

1- Jtan(aw) tan(B(d — w)) =
le membre de droite étant alors quasiment nul pour ¢, << 0, quel que soit 0 (sauf si d ~ w).)

"Des parois verticales parfaitement réflectrices n’intégre pas l’existence potentielle du plas-
mon/guide d’onde de grand k,, d’ou la limite majeure de la méthode restreinte par rapport a la
MME ici.

8La pente de la courbe 1/\ = f(nesf) = f(Ao/k) est plus faible aux hautes fréquences, ce qui
traduit une baisse de la vitesse de groupe Z—X suivant y du plasmon couplé. En découlent des fluctuations
trés localisées du plasma électronique et une forte concentration du champ aux interfaces air/métal.
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Indice Effectif (partie reelle)

FiG. 8.7 — (couleurs) Variations de 'indice effectif n.rs = Ag/k dans le domaine visible, pour un
réseau simple en Argent, en fonction de divers jeux de paramétres géométriques (w, d) (calcul exact).
Seule la partie réelle ness est représentée (la partie imaginaire, issue du caractére complexe de &,
étant beaucoup plus faible ici - S(ners)/R(nesr) ~ qques %).

4. Enfin, a rapport w/d constant (prendre le cas w/d = 1/10), I'indice est plus
grand pour les plus petites dimensions géométriques.

Pour modifier franchement la courbe de dispersion des plasmons de parois (i.e. I'in-
dice effectif), il faut aller chercher des cavités de taille fortement sub-longueur d’onde
(nous pousserons plus tard jusqu’a 'étude de fentes larges de 10 A). Les parois ver-
ticales des cavités peuvent donc supporter des plasmons de surface de nature bien
différente de ceux qu’on rencontre sur les surfaces horizontales.

En conclusion de ce paragraphe, n.s; devient grand quand les dimensions de-
viennent nanométriques. Ainsi, a énergie constante, on peut aller exciter efficacement
des plasmons de parois dont le vecteur de propagation est de plus en plus grand.

B) Conséquence sur la fréquence de résonance Fabry-Perot

Si la résonance du mode de guide d’onde est possible dans le visible, pour de tres
petites profondeurs de cavité, c’est di au fait que I'indice effectif n.;, est devenu trés
supérieur a celui du diélectrique qui remplit la fente (& celui de I’air, en I'occurrence).
La résonance de type Fabry-Perot, vérifiant "habituellement" la relation kh ~ 7/2,

aura désormais lieu quand |khnesr = 7/2|: plus n.rs augmente, plus la profondeur h

doit étre faible afin de conserver une telle résonance dans le domaine spectral voulu
(les choses vont donc dans le "bon" sens).
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Preuve analytique : je démontre (voir Annexe, page 244) qu’en se restreignant au
mode fondamental, les amplitudes aq et by du champ dans le réseau (avec d << \) ont
un déterminant donné par

Negpkw 27w C Nefrw
cot(ng ) — (" 32 (2T Mot

L’annulation de la partie réelle donne la condition de résonance des cavités :

T Nerrkw 2mw
= _A LeffMT (379 _In(2i2
Nefrkh 5 retan| — (3/ n( g )]
soit 5
w Tw T
ko~ ko[l — 2 —In(—— ko =
oL (372 - )] ave by = 5 T

Donc pour un rapport d’aspect w/h assez fort (w/h << 1), la fréquence de réso-
nance est bien renseignée par khneyy = 7. Ici, n.yy dépend implicitement de A. Dans
le cas ou ¢, est assez négative, et w << d, on peut reprendre la formule de 'indice
effectif d’une cavité unique. La condition de résonance conduit alors (cf page 245 de
I’Annexe) a

T 1

kpos ~2 —
res 27’th w |€m|

C’est le résultat que j’avais annoncé en section 3.4.1-E. On avait vu, en outre, que si
les parois étaient considérées parfaitement conductrices (n.rr = ng quel que soit w), la
fréquence de résonance était conditionnée par des facteurs purement géométriques :

k ~ —O(w/h
S (w/h)
Le décalage O(w/h), lié a Deffet d’ouverture s’estompait lorsque w tendait vers
0 et la fréquence se calait sur la fréquence Fabry-Perot exacte (% = ﬁ), tandis que

I’exaltation du champ tendait singuliérement vers I’infini. On voit donc qu’aux échelles
géométriques de 'ordre de la profondeur de peau du métal, ce comportement n’a plus
rien & voir avec le décalage réel : on passe d’une dépendance en w & une dépendance
en 1/w.

On a désormais tous les éléments pour comprendre la progression qui se fait en rap-
prochant les parois délimitant la cavité : partant d’une largeur de fente "modérément"
sub-longueur d’onde, c’est l'effet géométrique qui va d’abord jouer (tendance du "mé-
tal parfait"), donc entrainer un décalage (de la résonance) vers les hautes fréquences.
Mais en dessous d’un certain seuil de w, c’est le coulage fort des plasmons de surface
qui va ’emporter, et retourner la situation : 'augmentation spontanée de 'indice
effectif entraine dés lors un décalage vers les basses fréquences, décalage qui d’ailleurs
peut étre trés grand.

En conclusion de ce paragraphe, nous avons compris que les longueurs d’onde d’ex-
citation des résonances pouvaient étre beaucoup plus grandes que la hauteur h des
cavités. Cela explique bien pourquoi on observe dans nos spectres, une absorption op-
tique anormale aux alentours des 2.5eV/, alors que h ~ 10nm.
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C) Conséquence sur les nouvelles amplitudes de résonance

™

2neprh
cot(neprkh) &= —nesrh(kyes—k). Par conséquent, toujours dans le cadre de 'approxima-
tion unimodale, les coefficients pondérant le mode fondamental sont tels que ag = —by
(voir Annexe, page 244), avec :

Autour du mode Fabry-Perot, si la condition k,., ~ est bien vérifiée, on a

1 1

neffh k),«es —k— Z.zs;lljzd

ag ~

Et, dans les cavités, | H (y = —h) ~ 2ag | et | EX(y = 0) ~ nesp - 2a9

em (donc n.sr) est supposée réelle dans ce calcul. Ainsi, I'amplitude de la résonance

_w_
d-eg

une exaltation des champs plus prononcée pour un ratio w/d << 1 (%).

est approrimativement bornée par la quantité neffd%d pour H._, et pour E,, d’ou

I1 faut cependant souligner que I'augmentation de n.ss va dans le sens d’une plus
faible exaltation pour le champ magnétique : c’est le caractére électrique de la résonance
qui prédomine. En effet, nous excitons ici des plasmons de parois ayant un grand vecteur
d’onde k,, d’ou le changement de nature de la résonance : ce n’est plus vraiment de la
lumiére qui est confinée au sein des cavités, mais un champ davantage "électronique".

L’exaltation de 'intensité du champ électrique dans ces petites cavités est finale-
ment du méme ordre ~ W que dans les cavités traitées avec des parois parfaitement
conductrices. Cependant, du fait qu’ici w/d ~ 0.01 (voire plus petits, dans ce Cha-
pitre), cela conduit a des exaltations géantes.

Pourquoi une telle intensité du champ électrique 7 Dans une cavité fortement sub-
longueur d’onde, les constantes de propagation du plasmon de surface changent radi-
calement par rapport a 'extérieur, on I’a vu. En entrant dans la rainure, on a une
croissance brutale du vecteur d’onde k, (et, si on veut, un ralentissement net de la
vitesse de la lumiére, alors combinée au plasma sous forme de polaritons). La réso-
nance des ondes stationnaires supportées par le mode guidé, s’accompagne d’une forte
localisation des charges aux bords des ouvertures de cavité, avec un signe opposé d’une
paroi a l'autre!’. Par conséquent, étant donné la largeur trés sub-longueur d’onde de
l’embouchure, on a apparition d’un gradient de potentiel particuliérement fort a cet
endroit. Or E, dérive justement de ce gradient.

90n a donc intérét & prendre d grand devant w. Par contre, il semble que la largeur spectrale de
la résonance ne soit pas trés influencée par n.y;.

En complément : ’analyse du rapport n.rs/eq montre que lorsque l'indice diélectrique interne aux
cavités ng > 1, la fréquence de résonance est divisée par ng, 'intensité des champs est multipliée par
n? et la largeur spectrale sensiblement réduite. C’est une tendance, bien sdr, il faudrait tenir compte
des autres modes propres et de ’absorption du métal pour savoir ce qu’il en est au final. Remplir les
fentes d’un diélectrigue conduit globalement a de plus fortes exaltations, de meilleure qualité. Il faut y
voir 'influence du contraste des contantes diélectriques. Si on se rappelle ’analogie entre le modéle de
Kronig-Penney pour les électrons, et le cas du réseau de diffraction pour les photons en Polarisation
TE, on peut percevoir les cavités d’indice ng >> 1 comme de bons "attracteurs" de lumiére.

OLa capacité de la cavité, percue comme un condensateur, est plus grande aux petits w.
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D) Réle de ’absorption du métal

Il nous reste maintenant a mettre en exergue I’effet de 'absorption métallique dans
notre étude analytique (en dehors de I’absorption due & la diffusion des ondes d’interface
horizontale du systéme). Sans elle, nous ne verrions pas de creux dans la réflectivité
spéculaire du réseau, au moment des exaltations locales. Reconsidérons le dénominateur
du coefficient ag, approximé sous la forme établie plus haut :

Nefy kw 3 MNefrw

w
Eq T [ln(zﬂ'g) B 5] ! d- Ed

aal ~ COt(?’Lefkah) —

On peut montrer que si |R(e,,)| >> S(ey), alors nepp = ng + ing, avec ny << ny.
Un développement limité simple autour de nokh = /2, conduit alors a isoler la partie
imaginaire totale du déterminant de ao (partie qui borne 'amplitude de résonance) :

NoW 1 kw3 w
. 22 p(on—
d-Ed m [kh+€d m (2 n( ﬂ—d))]

On voit apparaitre explicitement I'influence de nq, i.e. de ’absorption du matériau.
nes¢ développe en réalité une partie imaginaire qui est d’autant plus importante que le
rapport R(e,,)/S(e.,) est petit. Cela pourrait expliquer que certains métaux ne soient
pas "SERS-actifs" aux hautes fréquences; ou encore qu’il existe une profondeur h
optimale de résonance (I’augmentation de n.ss, quand on monte en fréquence, conduit
a de plus fortes exaltations, jusqu’au moment ol la partie imaginaire de I’indice effectif
deviendrait trop importante).

D’autre part, I’absorption, via n;, aura un impact négligeable sur une résonance
déja large en soi, mais pas sur une résonance struturellement!! fine. C’est pourquoi,
dans le visible, on ne verra généralement pas de résonances piquées comme celles qu’on
peut observer dans l'infra-rouge, sur les réseaux a plusieurs fentes par période (Partie
IT).

E) Conclusion

Les microcristaux métalliques (dont la taille est typiquement de quelques dizaines
de nanométres) présentent entre eux des joints de grains pouvant étre le siége de plas-
mons de parois couplés. Les constantes de propagation de ces plasmons sont sensibles a
I'étroitesse des interstices (et a la constante diélectrique). Dans le cas des sillons rectan-
gulaires du réseau périodique, le plasmon couplé antisymétrique forme un guide d’onde
unique dont le vecteur k, augmente avec la diminution de la largeur w. Cela revient a
dire que le milieu interne a la cavité développe un indice effectif n.;; de plus en plus
positif (avec une certaine partie imaginaire due a ’absorption). La période d du réseau
doit étre préférentiellement grande, et le métal noble (peu absorbant), comme ’argent.
La résonance fondamentale de type Fabry-Perot, supportée par le mode fondamental,
apparait alors quand khn.sr = m/2, ce qui explique la possibilité de son existence dans
des cavités de profondeur fortement sub-longueur d’onde, dans un domaine spectral

1 Ce que j'appelle la finesse "structurelle" est celle qu'on calcule quand on prend le métal parfait,
et qui ne dépend que des paramétres géométriques.
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(le visible) ou elles n’auraient pas lieu si on ne tenait pas compte du couplage réel
des plamons de parois. A la résonance, le champ électrique est fortement exalté au
niveau des embouchures de fente, du fait d’un puissant gradient de potentiel entre les
parois verticales (puisqu’elles ont des charges opposées et sont séparées d’une distance
trés sub-longueur d’onde). Ce phénoméne s’accompagne d’une chute de la réflectivité
parfois spectaculaire. L’absorption des métaux est un facteur limitant, surtout vers les
hautes fréquences.
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8.3 Discussion générale

L’absorption anormale des films froids semble trouver une bonne explication dans
les phénomeénes de résonances du type de celles rencontrées dans les réseaux de rainures
sub-longueur d’onde. On peut néanmoins entamer une discussion plus approfondie sur
I’influence des paramétres sur les exaltations locales du champ, ainsi que sur I’influence
d’éventuels plasmons horizontaux de surface. La grandeur physique qui fait le lien entre
le lieu de résonance Fabry-Perot, la force du couplage plasmonique interne a la cavité,
et I'amplitude des exaltations, c’est notre indice effectif. En jouant sur lui, on peut
démontrer deux choses :

— En partant d’une certaine géométrie sub-longueur d’onde, il est possible d’en cher-
cher une autre, plus petite, pour laquelle les cavités résonnent encore a la méme
fréquence. On verra cependant que les amplifications de champ sont totalement
différentes.

— Maximiser I'indice effectif accroit, indirectement, I’amplitude du champ électrique
(si résonance il y a) : pour ce faire, on a intérét a considérer des réseaux de cavités
trés sub-longueur d’onde, dont la période d est grande devant w.

Ce sont ces deux points qui structurent notre discussion.

8.3.1 Effet du couple (w, k) sur la résonance

Cette section a pour but de montrer qu’il est possible de réduire la taille des réso-
nateurs de cavité sans changer la fréquence de résonance. Pour cela, il faut travailler
grossomodo a neysh fixé. Etant donné que n.sp ~ \/%, on constate d’emblée qu’il n’est
pas possible de réduire w et h proportionnellement : si on veut réduire la profondeur
d’un certain facteur, il faut réduire w d’un facteur bien plus grand ; par conséquent, on
peut vite arriver a des rapports d’aspect extravagants. C’est en cela que la recherche de
possibles résonances Fabry-Perot dans des cavités miniatures, et dans le domaine spec-
tral qui nous intéresse (visible), ne doit pas passer par des choix d’échelles arbitraires.
La question sera ensuite de savoir ce que deviennent les amplitudes de résonance des
champs magnétiques et électriques au fur et & mesure qu’on avance dans cette minia-
turisation contrélée. C’est tout le propos des travaux qui vont suivre. Nous tendrons,
en derniére section du Chapitre, vers des rugosités de surface d’échelle quasiment ang-
strométrique et montrerons qu’elles s’accompagnent de résonances exceptionelles.

Avant cela, démontrons que 2 fentes métalliques isolées, dont les sections rectan-
gulaires sont trés différentes, peuvent tout & fait résonner & la méme fréquence (sans
faire intervenir le role d’harmoniques d’ordre supérieur). En jouant continiiment sur
la distance w séparant les parois verticales, on joue continiiment sur l'indice effectif
de la cavité, de sorte qu’il suffit d’ajuster la profondeur h pour conserver inchangé
le lieu de la résonance du mode Fabry-Perot. Les spectres qui suivent permettent de
visualiser clairement comment les réponses évoluent, par modification des dimensions
géométriques.
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On considére un réseau d’argent de période fixée d = 300 nm. L’étude se fait dans
le visible, en incidence propagative normale (aucun Plasmon Horizontal excité).

- Partant d’une cavité paramétrée par h = 30 nm et w = 30 nm, le fait de réduire
la largeur & 5 nm augmente l’indice effectif du mode fondamental et décale, comme at-
tendu, le lieu de la résonance vers les bas nombres d’onde (on passe du bleu au rouge).

- Si, au contraire, on ne touchait pas a w, il faudrait augmenter la profondeur h
jusqu’a environ 70nm pour avoir la résonance dans la méme zone rouge.

La Figure 8.8 montre 1’évolution de ce raisonnement. On a donc obtenu directement
deux géométries distinctes résonnant toutes les deux a la méme fréquence.
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F1G. 8.8 — Spectres de 'intensité (normalisée) du champ magnétique dans un réseau en Argent, en
incidence normale (§ = 0), pour différentes dimensions de cavités, & période constante (d = 300nm).
Le réseau de gravures (w = 30, h = 70nm) et celui de gravures (w = 5, h = 30nm) résonnent presque
4 la méme fréquence. Calculs effectués avec 16 valeurs propres.

Qui plus est, les amplitudes de résonance de chaque cavité sont loin d’étre iden-
tiques : ici la géométrie la plus petite résonne mieux. Du co6té des champs électriques,
les comparaisons sont encore plus éloquentes (spectres non figurés ici) : alors que 'in-
tensité normalisée de F, tourne autour de 350 pour w = 30 nm (et ce, pour les deux
profondeurs / de notre exemple), elle avoisine les 5400 quand on prend w = 5 nm, ce
qui est logique puisque le rapport w/d a chuté d’un facteur six '2.

12Cependant, le creux de réflectivité est maximal pour le jeu (w = 30,h = 30) : il tombe carrément
a0, alors qu’on a une réflectivité minimale de 9% pour le jeu (w = 5,h = 30). La cavité la plus grande
est le siége d’une moins grande exaltation mais, en volume, stocke (absorbe) probablement autant
d’énergie que la plus petite. C’est la densité d’énergie qui change.
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On comprend en fait qu'il existe théoriquement une infinité de jeux (w, h) condui-
sant a un méme lieu de résonance. Le tout est de savoir avec quels rapports d’aspects on
souhaite travailler... Si, & profondeur A fixée, la diminution de w entraine un décalage
de la résonance de cavité vers les basses énergies, la réduction proportionnelle de w et
de h ne conserve pas le lieu de la résonance, mais entraine un décalage vers les hautes
fréquences, donc vers un domaine ot I’absorption (croissante) finit par faire s’effondrer
la résonance. La variation de h a toujours un impact prépondérant comparé a celle de
la largeur w. Cette tendance va dans le bon sens : le réchauffement des films froids
entraine une plus grande mobilité des atomes déposés en surface, d’oil une réduction
des défauts et une réduction de 'espace entre les joints de grain (formation de joints
compacts). L’applanissement du profil de surface peut expliquer ainsi la disparition
conjointe de ’AOA, et du SERS [11] par augmentation de la température.

8.3.2 Effet de la période sur amplitude des exaltations
A) De I'importance d’une grande période

D’aprés la discussion détaillée sur I'indice effectif en page 196, le fait de prendre un
grand d a l'intérét d’améliorer le facteur de qualité de la résonance Fabry-Perot. En ré-
férence aux expériences SERS, on pourra comprendre que les meilleures exaltations du
champ électromagnétique ne sont pas nécessairement obtenues en densifiant les "sites
actifs" (i.e. le nombre de cavité par micron, dans le cas du réseau).

Pour illustrer clairement ce point, nous allons comparer les réponses optiques du
réseau d’Argent (w = bnm, d = 30nm), déja montrées en Figures 8.4 et 8.5 (on 'appel-
lera réseau A), avec celle du réseau (w = bnm,d = 300nm), appelé réseau B (période
10 fois plus grande), et ce, pour différentes profondeurs h. La réponse du dernier sys-
téme, en incidence normale, est représentée!® en Figure 8.9.

Les longueurs d’onde d’excitation sont de quelques centaines de nanométres (vi-
sible). La Figure 8.9 montre des exaltations de l'intensité du champ E, de plusieurs
milliers. Evidemment, le jeu de paramétres (w = 5 nm,h = 45 nm) correspond a un
rapport d’aspect des fentes sans doute difficile & obtenir avec les technologies actuelles,
mais il permet néanmoins de voir qu’on a encore une profondeur h optimale de ré-
sonance (plus grande que dans le cas d = 30 nm), et correspondant a une fréquence
située dans le proche infra-rouge (la réflectivité tombe a 0). Cet exemple peut étre mis
en paralléle avec le cas d’une surface métallique présentant des fissures profondes.

13La simulation a nécessité de travailler avec un plus grand nombre de modes propres (d’ondes de
surface), puisque la partie métallique occupe nettement plus d’espace. En incidence normale, dans le
visible, nous n’aurons toujours pas de plasmons horizontaux en jeu. La courbe représentant 1’équation
aux valeurs propres a le bon gott d’étre réguliérement oscillante dans tout le visible, avec des racines
toujours bien séparées. Leur détection est donc trés aisée et I’on peut en caluler un nombre conséquent
(32 valeurs tous les 10 em ™! ici).
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F1G. 8.9 — Spectres de la Réflectivité Spéculaire (en haut) et de I'intensité du champ électrique (en
bas) pour un réseau en Argent, avec w = 5nm et une période d = 300nm, selon différentes profondeurs
de cavités (§ = 0). On rappelle que E, est normalisé par rapport au champ électrique total incident.
11 est calculé juste en dessous de ’embouchure, en y = —h/10.

Si on compare notamment les exaltations du champ électrique des réseaux A et B
pour les profondeurs h = 15 ou 30 nm, on voit que le réseau B, a seulement 3 cavités
par micron, présente des intensités 10 fois plus importantes que le réseau A qui a 33
cavités par micron, avec en outre des résonances de plus petites largeurs spectrales.

B) Role des plasmons horizontaux

On peut trés légitimement se demander ce qu’il se passe si ’on fait intervenir, en
plus, des plasmons de surface au niveau des interfaces horizontales ( Horizontal Surface
Plasmons). Reprenons '’exemple précédent. Avec une période de 300 nanométres, il est
possible, en incidence oblique, d’exciter un HSP dans le domaine visible.
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Ce qu’on obtient pour un angle § = 40° est montré en Figure 8.10.

Reflectivite Speculaire Normalisee (u.a.)
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F1G. 8.10 — Excitation du réseau d’argent paramétré par (w = 5nm, d = 300nm) avec un angle = 40
degrés, pour 2 profondeurs h = 15 et 30nm. En haut : Spectre de réflectivité spéculaire pour A = 30nm
(en vert) et h = 15nm (en rouge). En bas : A gauche : Cartographie, sur 2 périodes consécutives,
du module du champ magnétique a 2.44eV (19720 em~1) quand h = 30 nm : résonance HSP pure.
Le profil de cavité est signalé en trait fin noir. Les échelles spatiales sont indiquées en nanométres.
A droite : cartographie, sur 2 périodes consécutives, du module de H, & 2.48¢V (20030cm~—!) quand
h = 15nm : résonance hybride HSP /Fabry-Perot (N.B. : vers 2.3V, on a une distribution de l'intensité
similaire, le plasmon hybride horizontal étant, cette fois, centré sur la "gauche" du motif périodique).
Pour information, 32 modes propres ont été pris en compte.
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Pour h = 30 nm, les résonances HSP et Fabry-Perot sont bien séparées. Pour h = 15
nm, les résonances HSP et Fabry-Perot sont couplées, entrainant des distributions spa-
tiales du champ plus complexes, mais pas de meilleures exaltations des intensités. Les
simulations montrent que les nouvelles localisations de la lumiére (en surface et/ou
dans les cavités) ne sont manifestement pas plus fortes que celles obtenues en inci-
dence normale (en 'absence de HSP). Dans le cas oi h = 15 nm, les résonances de
cavité et du HSP ont tendance a se perturber a la défaveur du dernier. On remarquera
aussi que le mode de cavité résonne un peu moins en incidence oblique. Prenant acte
de cette observation, nous persisterons préférentiellement en incidence normale dans la
suite du Chapitre.

En conclusion : une grande période devant w, oui, mais pas trop, pour ne pas faire
intervenir les plasmons de surface horizontaux dans la zone de résonance Fabry-Perot.

8.3.3 Résonateur nanométrique : exaltations extrémes
Indice effectif extraordinaire

Pris par le jeu de la miniaturisation, et dans 'optique de s’approcher autant que
possible d’une surface de faible rugosité, j’ai poussé 1’étude jusqu’'au cas d’un réseau de
gravures larges de w = 10A. On touche 14 aux échelles ultimes (le rayon atomique de
I’Argent est de 1.5A environ). La période étant, dans cet exemple, 200 fois plus grande
que la largeur des cavités, on a presque affaire & une collection de cavités individuelles.

3.2 T T T T T T

28

24

22

Energie (eV)

18

1.6 |

1.4

1.2 1 1 1 1 1 1
0 5 10 15 20 25 30 35

Indice Effectif (u.a.)

F1G. 8.11 — Variations, dans le domaine visible, de I'indice effectif (complexe) n.ss dans une cavité
de largeur w = 1nm, au sein d’un réseau d’Argent de période d = 200nm (cavité presque isolée). En
rouge : partie réelle de l'indice effectif. En vert : sa partie imaginaire.
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La courbe de dispersion de la Figure 8.11 révéle une valeur tout a fait spectaculaire
de l'indice effectif du mode guidé (i.e. du vecteur d’onde k, du plasmon de paroi) dans
une cavité large de Inm (10A). L’indice est en effet de 'ordre de plusieurs dizaines.

On notera en contrepartie que n.f; développe une partie imaginaire plus élevée
aux hautes fréquences'*, terme qui contrecarrera certainement I’amplification des ré-
sonances dans cette zone spectrale (les métaux comme ’or sont trop absorbants dans
le visible pour que les cavités nanométriques résonnent efficacement). Néanmoins, la
longueur d’atténuation du plasmon de paroi, liée & la partie imaginaire de ¢,,, res-
tera bien plus grande que la profondeur des cavités, d’oui la persistance des résonances
Fabry-Perot.

Il faut également souligner que la formule de I'indice effectif (8.2), établie plus haut,
n’est valable que tant que nsz << |em|, ce qui n’est plus le cas ici : on est passé dans

la gamme des Ey trés supérieurs aux vecteurs d’onde k de la lumiére, c’est-a-dire dans
un régime bien plus électrostatique qu’optique. C’est le couplage extréme des plasmons
de parois, au sein des nano-cavités, qui permet un tel changement de nature dans le
domaine visible. Il faut alors reprendre I’équation aux valeurs propres (8.1) pour obte-
nir une autre formule analytique de n.s;.

Dans ce nouveau régime ou (A/k)? >> |e,,|, on a simultanément 3 ~ a ~ A (1%),
si bien que I’équation 8.1, quand d >> w, se réduit simplement 4 :

tan(iAw/2) + @j—i =0, soit AT“) ~ Arctanh(_‘fg—dm).

Comme |e4/e,,| << 1ici, il vient directement : |n ;s ~ ﬁ

Ezemple avec w = Inm : a 1.48¢V (12000cm ™), e4, &~ —31 (en négligeant la partie
imaginaire), donc n.s; ~ 8.55. La Figure 8.11 indique n.fy = 10 (exact). La formule
approximée est donc en bon accord. On note que nsz est bien supérieur & |e4,|.

Vers une Surface Faiblement Rugueuse

Une surface métallique rugueuse serait mieux représentée en prenant une modu-
lation périodique de quelques nanométres seulement. Considérons encore w = 1nm,
et prenons plutot d = 30nm. Les spectres de réponse du réseau d’Argent ayant ces
parameétres sont insérés en Figure 8.12. Plusieurs profondeurs h, de seulement quelques
nanométres, servent a ’exemple.!®.

14Cela vient du fait que le rapport relatif |3(e,,)/R(em)| augmente dans les hautes fréquences du
visible (on rappelle que n.ss ~ 1/,/2,, & paramétres géométriques fixés).

151’ approximation 8 = Vk2e,,, — A2 & A, aux grands vecteurs d’onde k,, traduit, pour le plasmon
de paroi de la cavité, une profondeur de pénétration § = 1/3(5) dans le métal, qui n’est plus
"classique" (elle devient méme trés faible). Cette longueur caractéristique s’applique également a
Pintérieur de la cavité puisque o = iA. Cela dit, le recouvrement antisymétrique des plasmons est
largement maintenu & cette échelle puisque aw << 1.

16Le calcul a été effectué avec 32 modes propres (convergence atteinte). Les valeurs propres nor-
malisées (A/k)?, de rang 30, par exemple, sont de I’ordre de —10°, d’oti 'importance de chercher
efficacement les racines de I’équation transcendante.
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On fleurte ici avec les dimensions angstrométriques d’une rugosité de surface, et pour-
tant, d’intenses exaltations peuvent avoir lieu. L’exemple de la résonance, dans le bleu
(2.7¢V ou A = 450nm), du réseau dont les cavités sont de section transverse 1 x 2 nm?
est particuliérement étonnant. A cette énergie, n.r; = 22.94 + i2.68.

9000

8000 [ k

7000

h=5 nm

6000

5000

4000

3000

2000

1000

Intensite Normalisee du Champ Electrique Ex (u.a.)

1.8 2 2.2 24 2.6 2.8
Energie (eV)

09

08 |

i h=2 nm
0.7 + hy
0.6 N N
05 |
0.4

h=5 nm
03 r

Reflectivite Speculaire (u.a.)

0.2 r

+
+
+
+
+
+
+
+

0.1F

oy .

0 1 1 1 1 1 1
1.8 2 2.2 2.4 2.6 2.8

Energie (eV)

F1G. 8.12 — Spectres de I'intensité normalisée du champ électrique E, (en haut) et de la réflectivité
spéculaire (en bas) pour un réseau en Argent paramétré par w = 10Aet d = 300A, en incidence
normale, pour différentes profondeurs de cavités (h = 2,5 et 9nm).

Dans les fentes, le champ magnétique est trés faible (intensité de 4 seulement), tandis
que le champ électrique a une intensité normalisée de 1’ordre du millier et décroit trés
rapidement au sortir du résonateur de cavité. Les distributions des champs correspon-
dant a cette géométrie, lors de la résonance, sont présentées en Figure 8.13.
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F1G. 8.13 — Cartographies spatiales des modules des champs E, et H, (normalisés) lors de la
résonance Fabry-Perot & 2.7¢V (ou 22000 em™1!), pour le réseau d = 30nm, w = lnm et h = 2nm.
6 = 0. 36 modes propres de réseau ont été pris en compte. Les échelles spatiales sont en nanométres.
Le profil géométrique du réseau est superposé en trait noir. Pour le champ magnétique, 2 périodes
sont représentées. Pour le champ électrique E,, il s’agit d’un zoom autour d’une cavité.

Jusqu’ou peut-on aller ?

Toujours dans 'optique d’améliorer le facteur de qualité des exaltations internes

aux cavités, on peut encore considérer un réseau de fentes larges de |w = 10 Al dont

la période d serait cette fois bien plus grande que précédemment. J’ai poussé 1’étude

juqu’au cas |d = 200 nm | (autrement dit, w/d = 0.005). L’indice effectif de cavité a

justement été donné en début de section, Figure 8.11.

=> Pour pouvoir simuler la réponse optique d’une telle structure, je me suis volontaire-
ment placé en incidence normale de sorte a ne travailler qu’avec les valeurs propres données
par la "sous-équation" donnant les modes pairs. En effet, les dimensions choisies ici imposent
d’aller chercher un grand nombre de racines significatives, & chaque fréquence d’étude, pour
avoir un spectre de réponse bien stablisé. Jusque 14, les spectres ont tous été calculés en pre-
nant en compte, pour la rigueur informatique, aussi bien les fonctions paires que les fonctions
impaires (bien que ces derniéres n’aient pas de poids en incidence normale). Ici, § = 0, je
me suis permis de court-circuiter toutes les racines "impaires" intermédiaires pour atteindre
au moins 32 modes propres pairs (i.e. au-dela du rang 70 dans I’arrangement total des racines).

Les spectres de réponse de ce systéme sont tout a fait similaires & ceux présentés
tout au long de ce Chapitre. Donnons juste les chiffres essentiels.

J’ai obtenu des intensités du champ E, avoisinant les :
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31000 a 1.14eV (11400cm™!, proche infrarouge), pour une profondeur A = 15 nm
19000 & 1.69¢V (13650cm ™!, rouge visible), pour A = 10 nm.

Le cas de période encore plus grandes (par exemple d = 400nm) n’a pu étre traité
en raison de I’émergence d’instabilités dans le programme principal de simulation.
Cela dit, les ordres de grandeur obtenus pour d = 200 nm suffisent amplement pour
notre discussion. La section efficace du signal Raman variant comme la puissance
quatre du champ électrique normalisé, on a donc un facteur d’exaltation typique :

G ~ |E,/Eo|* ~ 10°]

A ma connaissance, en théorie, de telles exaltations du champ électromagnétique
n’ont jamais été atteintes ou simulées pour des structures-réseaux sub-longueur d’onde
(en métal réel). Gardons d’ailleurs dans un coin de notre téte que, trés localement, au
niveau de I’embouchure des fentes, le champ électrique total est encore plus fort. On le
doit au "lightning rod effect", selon lequel les charges vont naturellemnt se concentrer au
niveau des arétes métalliques, sous I'effet du champ électromagnétique (voir page 75).
Les coins supérieurs de cavités sont ainsi auréolés d’un puissant gradient de champ a
la résonance, et constituent les vrais "points chauds" du systéme. L’intensité (module
au carré) environnante peut étre 2 a 3 fois supérieure a celle du seul champ E,. On
imagine ainsi que I’ensemble des molécules sujettes a de telles excitations puissent subir
un processus Raman amplifié.

Sur la validité des résultats - questions ouvertes

Les simulations effectuées sur les réseaux nanométriques sont évidemment soumises
a la validité de la constante diélectrique réguliérement employée, au niveau de gravures
aussi fines.

Par exemple, & 1’échelle d’ouvertures extrémement sub-longueur d’onde, on ne peut
plus considérer que le gaz d’électrons est délimité par le profil purement géométrique
de la structure : la densité électronique varie continument & la traversée des parois
métalliques, et le modéle lamellaire ne peut plus étre correct. Un autre point est que
si le vecteur d’onde A du mode fondamental (ou I'indice effectif) devient trés grand, la
permittivité relative du métal ne dépend plus uniquement de la fréquence w, mais aussi
du vecteur d’onde local : ¢ = e(w, E) Il faut alors revenir a une théorie plus générale
de la fonction diélectrique (théorie de Lindhard), et inclure e(w, k) dans ’équation aux
valeurs propres si sa formule analytique est physiquement pertinente.

En tout cas, les résultats présentés ici ne devraient pas étre transposables aux ré-
seaux nanométriques en transmission, car la permittivité de trés minces lamelles de
métal n’est plus celle du matériau massif, ce qui peut conduire a des effets d’exaltation
nouveaux, voire exotiques, notamment plus forts si le |¢,,| local diminue'”. On aurait
en outre le couplage supplémentaire des plasmsons de surface entre les interfaces hori-
zontales du systéme.

"La question se poserait surtout pour des nanoparticules métalliques (agrégats ou colloides).
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Il faut donc étre prudent sur la définition de la constante diélectrique de trés pe-
tits objets matériels, c¢’est pourquoi on n’a considéré dans ce chapitre, que des cavités
vides, plutot que remplies d'un quelconque diélectrique. On peut toutefois penser que
si des molécules sont déposées sur la surface métallique et se comportent comme des di-
poles orientables, elles pourraient contribuer, du simple fait de leur présence (et pourvu
qu’elles soient suffisamment nombreuses), & 'augmentation de 'indice purement "di-
électrique”" du mileu interne a la cavité, chose qui irait en faveur d’une résonance
Fabry-Perot accrue.

Nous supposons également que les fortes amplitudes des champs, dans les cavités,
n’impliquent jamais de phénoménes non-linéaires.

Le probléme électromagnétique devient plus délicat si le vecteur A, qui caractérise
le mode plasmon de cavité, est de I’ordre de (ou dépasse) le vecteur d’onde de Fermi kp
du gaz d’électrons. Si le vecteur des plasmons-polaritons de surface devient suffisam-
ment grand, le moment communiqué a ’électron peut provoquer, a énergie constante,
la création d’une paire électron-trou. Ces excitations individuelles peuvent détério-
rer le comportement collectif des électrons (on a alors un amortissement de Landau
de Toscillation plasma), mais 1’émission de lumiére due & la recombinaison des paires
électron-trou pourrait rendre compte du fond inélastique généralement observé sur le
signal Raman [17).

Que ce soit pour 'argent ou l'or, on a kp = 1,2.10%cm ™! [1] a température am-
biante!®. Considérons maintenant le cas de la fente nanométrique, de largeur w = 104,
traité plus haut. Le vecteur d’onde du mode fondamental est plus grand vers les hautes
fréquences du visible. Pour une énergie £ = 2.5¢V (20500cm 1), on trouve (d’aprés
la Figure 8.11) A = ngsrk = 20 - 2 - 20500cm ™! = 2.5710%m ™! << kp. Les résultats
numériques du paragraphe précédent devraient donc étre physiquement pertinents!®.

Enfin, ce qu’on a obtenu dans le rouge et I'infrarouge pour I’Argent est tout a fait
transposable aux réseaux en Or, puisque les constantes diélectriques de ces métaux
sont, dans ce domaine spectral, assez semblables. On devrait s’attendre a des effets
moins prononcés avec I’Aluminium car celui-ci est plus absorbant.

18Pour 'argent, le libre parcours moyen d’un électron vaut l,, = 5,23.107%m (~ 50nm) (3 tempé-
rature ambiante) et son temps de relaxation est 7,, = 3,76.10~4s. Vitesse de Fermi vp = [/7.

9En toute rigueur, le calcul & effectuer doit étre le suivant : le moment minimum p que le polariton
d’énergie E,, = hw doit communiquer & un électron du niveau de Fermi (de moment kr) pour créer une

’ ’ ! 2 2 . . ~
paire électron-trou de moment k , est tel que : K = p+ kp avec (hk—m) =E,+ (h;fl) , ce qui conduit &

'équation : E, = hw = (hp)?/(2m) + vphp, ot vy = likp/m est lzi vitesse de Fermi. Pour une énergie
E, = 2.5¢V, on trouve p = 2,48-107 em ™! (soit A = 2.53nm) avec I’argent. j est le vecteur d’onde de
coupure au-deld duquel les excitations de particules individuelles ont lieu, au détriment des excitations
collectives du plasma (amortissement de Landau). Le vecteur d’onde A du plasmon-polariton excité
dans la cavité de largeur w = 10A est bien inférieur (d’un ordre de grandeur) a p.

Cela étant dit, on voir poindre la possibilité d’exciter des paires électron-trou dans la gamme du
visible, grace & des plasmons-polaritons de trés grand vecteur d’onde, dont ’existence provient du
caractére typiquement "angstrométrique" de la structure (en ’occurence des cavités).
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8.4 En Guise de conclusion

Les défauts de surface tels que les cavités rectangulaires a profil nanométrique, ex-
citables par des longueurs d’onde qui sont plusieurs centaines de fois leur taille, sont
d’excellents candidats pour expliquer les phénoménes de réflexion anormale observés, et
incarner les fameux sites actifs conduisant au SERS lorsqu’on y dépose des molécules.
La clef de I'explication réside dans 'augmentation exceptionnelle du vecteur d’onde des
plasmons de surface responsables du guidage de la lumiére le long des parois de cavité,
si bien que des résonances Fabry-Perot sont possibles pour des profondeurs extraordi-
nairement petites. On a d’ailleurs intérét a prendre une grande période de réseau pour
favoriser cet effet. Nous avons aussi vérifié que le role d’éventuels plasmons horizon-
taux n’était pas ceux qui rendaient compte de I’absorption anormale d’une part, et des
exaltations géantes annoncées d’autre part. C’est juste qu’a quelques nanométres prés,
quand on passe de I'intérieur des cavités a l'extérieur du systéme, la physique change
complétement.

Il faut bien rappeler que les simulations faites dans ce chapitre portent sur des
structures unidimensionnelles, et que la généralisation des conclusions a des géométries
2D (trous de largeur sub-longueur d’onde) n’est pas permise. Il ne faut pas exclure
que des défauts de géométries bien différentes peuvent entrer en résonance. En réalité,
les substrats employés pour ’effet SERS sont trés hétérogénes, avec une répartition
aléatoire des sites potentiellement actifs. De plus, il faut tenir compte d’un effet de
moyenne [5] : le signal Raman enregistré correspond en effet a la moyenne des signaux
non exaltés, produits sur la majeure partie de 1’échantillon, et des signaux fortement
exaltés produits précisément au niveau des points chauds.

La grande différence, dans le cas d’une surface métallique type réseau de rainures,
c’est que tous les sites actifs (cavités) sont de géométrie simple, parfaitement connue.
Les exaltations locales et les gradients de champs sont maintenant prédictibles. Qui
plus est, la répartition des sites est périodique. Il serait alors possible de jouer sur la
"densité" et le rapport d’aspect des sites "chauds", sans réduire la qualité des réso-
nances, en vue d’optimiser la réponse Raman. Grice aux nombreux éléments d’étude
que contient ce rapport, on sait sur quot on peut jouer, pourquoi on a tel ou tel effet,
et dans quelle mesure cela change quantitativement. L’enjeu est important car ces ré-
seaux nanométriques constitueraient, de ce point de vue, des surfaces reproductibles,
ajustables spectralement, a fort facteur d’ezaltation.
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Chapitre 9

Conclusion Générale

Alors que dans un milieu diélectrique classique, le guidage ou le confinement de la
lumiére propagative est limité a des motifs dont la taille minimale est de 1'ordre de la
longueur d’onde A (limite de diffraction), il peut étre réalisé dans des motifs largement
sub-longueur d’onde dans le cas des métaux. Cette possiblilité exige que la lumiére soit
supportée par des modes électromagnétiques qui sont, par nature, confinés a un plan,
a savoir les plasmons de surface. Pour cela, la polarisation TM (définie par rapport a
la direction utile de propagation des plasmons) est fondamentalement nécessaire.

Dans le cas d'une gravure de profil rectangulaire et de largeur w << A, les plasmons
de parois se couplent et construisent un guide d’onde permanent (sans fréquence de
coupure). Comme la profondeur h de la cavité est finie, on peut avoir, a des fréquences
spécifiques, une mise en place d’ondes stationnaires qui conduisent & des résonances
(amorties) de type Fabry-Perot. Ces résonances traduisent physiquement des ezalta-
tions du champ lumineuz (sous forme de plasmons-polaritons) au sein de la cavité,
d’autant plus fortes que le rapport d’aspect h/w est grand (d’ou I'intérét d’aller cher-
cher de trés petites géométries).

Lors des résonances Fabry-Perot, il apparait un moment dipolaire effectif a I’em-
bouchure des fentes sub-longueur d’onde. C’est cette vision qui a permis d’appréhender
une collection quelconque de cavités résonnantes comme autant de moments dipolaires
en interaction (couplés par les champs diffusés par chacun d’eux), et de comprendre
alors les phénomenes de localisation de la lumiére liée a la symétrie de I’arrangement.
En effet, chaque cavité, en tant que dipdle rayonnant, est une source secondaire d’exci-
tation pour ses voisines, si bien qu’elle renforce ou atténue, selon 1’éloignement mutuel,
la résonance du champ dans telle ou telle autre cavité.

Dans le cas d’une simple paire de gravures sub-longueur d’onde, séparées par une
distance également sub-longueur d’onde, la résonance en phase (respectivement en op-
position de phase) des cavités, au cours de laquelle les deux moments dipolaires s’ad-
ditionent (resp. s’annihilent presque), s’accompagne de fortes (resp. de faibles) pertes
radiatives. Il en résulte alors une concentration de la lumiére relativement faible (resp.
trés intense) au sein du systéme. D’ailleurs, les effets retardés jouent un role dans la
largeur spectrale des résonances, ce qui est plutdt inattendu étant donné le couplage
en champ proche.
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On comprend maintenant que plusieurs cavités en présence réagissent collective-
ment, comme un ensemble d’oscillateurs couplés, possédant un certain nombre de
modes propres associés a des fréquences propres distinctes. L’existence et ’excitation
compétitive de tous ces modes, plus ou moins larges spectralement, expliquent que
des fentes, pourtant séparées d’une distance sub-longueur d’onde, ne recueillent pas la
méme quantité de lumiéere. La haute susceptibilité fréquentielle de la surface corruguée
rendrait compte assez justement des phénoménes de hot spot observés sur des surfaces
métalliques & caractére désordonné.

Si les arrangements de sillons possédent des propriétés de symétrie simples (triplet
de cavités équidistantes, par exemple), on peut expliciter les modes propres du sys-
téme. On a notamment vu que le couplage en champ proche de N cavités, identiques
et équidistantes deux a deux, léve fortement la dégénérescence de leur mode Fabry-
Perot commun pour donner N modes collectifs bien hiérarchisés : celui qui a la largeur
de résonance la plus grande est aussi celui qui a la fréquence propre la plus basse.

Dans un doublet de fentes séparées par une distance sub-longueur d’onde, on obtient
deux modes Fabry-Perot dont les expressions analytiques et les facteurs d’excitation
sont parfaitement connus. En excitant alors préférentiellement I'un ou ’autre, on peut
controler, depuis le champ lointain, la localisation de la lumiére dans la cavité de notre
choix, ou les faire résonner toutes les deux de maniére optimale. Ce controle peut étre
extensible, mais de maniére limitée, dans un n-uplet de fentes, ce qui ouvrirait peut-
étre la voie a l'adressage de la lumiére a I’échelle sub-longueur d’onde. Il n’y a pas
encore eu d’illustration expérimentale a ce sujet, mais la preuve a été donnée que de
nouveaux modes Fabry-Perot existent dans des réseaux a plusieurs cavités par période.
Les prédictions théoriques (faites grace a la méthode modale restreinte) et les mesures
expérimentales se sont trouvées en trés bon accord.

En prenant comme modéle de surface le réseau périodique de cavités fortement
sub-longueur d’onde, nous avons pu montré, également, que de trés petits défauts de
surface, méme faiblement denses, pouvaient avoir un impact considérable sur la réponse
optique macroscopique du systéme, du fait de leur résonance électromagnétique (ici,
des modes de cavités). On a notamment rencontré le cas ou toute ’énergie incidente
était absorbée par un réseau de sillons dont les dimensions transverses sont plusieurs
centaines de fois inférieures a la longueur d’onde d’excitation. Ces résultats théoriques
ont été mis en paralléle avec les phénoménes d’absorption optique anormale observés
sur certaines surfaces métalliques dans le visible, comme les films déposés a froid, dont
les rugosités sont justement de taille nanométrique. L’absorption anormale serait ainsi
conjointe a des exaltations géantes de la lumiére au sein d’interstices profonds, qui
constituent par la méme occasion de véritables piéges pour les molécules déposées en
surface. Le fait que les films métalliques rugueux puissent étre SERS-actifs trouvent la
un argument théorique fondamental.

La raison physique de ce comportement, c¢’est qu’a I'intérieur de cavités métalliques
extrémement étroites, le plasmon de paroi (mode fondamental) posséde un moment
vectoriel beaucoup plus grand que celui de la lumiére, si bien que les conditions de
résonance Fabry-Perot peuvent étre réunies pour de trés petites profondeurs de cavité,
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dans une zone spectrale ol on ne les obtiendrait pas si les canaux étaient plus larges.
Les progrés technologiques pour graver des surfaces & des échelles nanométriques de-
vraient amener de nouvelles opportunités pour obtenir des surfaces métalliques ayant
un pouvoir d’exaltation électromagnétique prédéfini (i.e. avec une absorption optique
"anormale" prédéfinie).

Ces derniéres conclusions découlent de calculs réalisés avec la méthode modale
exacte. En effet, la quantification des résonances électromagnétiques en jeu, si elle
se veut réaliste, doit pleinement tenir compte du caractére réel (absorbant) du métal.
La méthode présente manifestement une grande stabilité et une convergence rapide
pour des géométies sub-longueur d’onde et pas trop disproportionnées. Elle est parti-
culierement adaptée pour I’étude de motifs périodiques extrémement petits. Cela dit,
un nombre conséquent de tableaux de valeurs propres doit étre établi pour obtenir des
spectres de réponse probants.

Les phénomeénes physiques dont il est question dans ce rapport ne sont pas auto-
matiquement transposables aux géoméries a deux dimensions dans la mesure ou des
trous (circulaires ou rectangulaires) de taille sub-longueur d’onde ne possédent pas de
mode guidé, quelle que soit la polarisation. Toutefois, des travaux relativement récents
semblent indiquer que des ouvertures annulaires (en I'occurrence des trous circulaires
remplis en leur centre d’un cylindre matériel coaxial, comme si on "bouclait" une
rainure sur elle-méme) supportent un mode électromagnétique guidé!, mais dont le
comportement n’a pas été clairement défini.

Enfin, ces travaux de thése supposent que le matériau structuré soit de constante
diélectrique négative (et méme fortement négative) dans le domaine spectral considéré.
Ce peut étre un métal a basses fréquences (métaux de Drude), mais aussi un cristal
ionique dans la bande de restsrahlen (région des micro-ondes ou infrarouge lointain, en
général). Dans le premier cas, c’est le couplage photon/électron qui intervient, dans le
deuxiéme, c’est le couplage photon/phonon optique. On devrait s’attendre a des exal-
tations du champ électrique particuliérement élevées avec les composés ioniques. Les
semi-conducteurs devraient manifester des comportements optiques aussi intéressants?.
Enfin, 'emploi de matériaux non-linéaires (c’est-a-dire dont les propriétés optiques
dépendent implicitement de I’amplitude locale du champ), comme les milieux a effet
Kerr, devrait conduire, 1a aussi, a ’étude de phénomeénes électromagnétiques nouveaux.

!Baida et Van Labeke, Phys.Rev.B, 67, 155314 (2003).

211 est bon de mentionner I’existence (moins connue) de modes surfaciques de Brewster-Zenneck,
dans le cas d’une interface entre deux milieux diélectriques dont ’'un devient absorbant (par apparition
d’une partie imaginaire dans la permittivité), ou entre un diélectrique et un métal si (e,,) passe par
des valeurs positives & certaines fréquences. Les modes de Brewster-Zenneck (BZ) peuvent en effet

apparaitre si 0 < R(e,,) < €4 et S(em) > Riem) %

le role significatif qu’ils pouvaient avoir dans la transmission de la lumiére & travers des ouvertures
sub-longueur d’onde d’un réseau métallique (en chrome, en 'occurrence) dont la partie réelle de la
constante diélectrique devenait parfois positive dans le domaine infra-rouge. La transition entre modes
de plasmons de surface et modes BZ serait continue. Phys.Rev.B 71, 075404 (2005).

. Des chercheurs ont récemment souligné
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Annexe A

Permittivité d’'un Métal et Tables

L’équation de Maxwell-Ampére, traduisant I’émergence d’un champ magnétique H
par un champ électrique variable E est : rot(H) = j + 50&?,«%—?

goe, est la permittivité du matériau dans lequel se propage le champ électroma-
gnétique. ¢,, appelée permittivité relative ou constante diélectrique relative, est une
quantité réelle, sans dimension. Le terme 6057«%—? correspond aux "courants de déplace-
ment". Nous traiterons toujours avec des champs dont la dépedance temporelle est en
. Si nous considérons alors un métal de conductivité o(w), la loi ’Ohm j = o E
implique (en 'absence de source de courant extérieure) : rot(H) = (o — iweoe, ) E
On écrit alors I’équation de Maxwell-Ampére sous la forme réduite :

rot(H) 5Oé%—§ avec : |E(w) =&, + Zzg_‘;’) =1+ igy

£(w) est la permittivité diélectrique relative généralisée.

Pour un métal de Drude, ¢, = 1 et o(w) = 0¢/(1 — iwT) avec o9 = Ner/m.

Si wr << 1 (micro-ondes et infra-rouge lointains pour Iargent ou l’or), la partie
réelle de £, £1, comprend le role des courants de déplacements (responsables du rayonne-
ment), et la partie imaginaire €, intégre les courants ohmiques (pertes par conduction®).
Aux fréquences optiques, la conductivité devient complexe.

Dans la thése, lorsque nous considérons la constante d’un métal, nous sous-
entendons systématiquement la constante généralisée £(w), qui est donc compleze (sans
dimension). /¢ définit I'indice optique du matériau. L’onde électromagnétique se pro-
page donc suivant une loi ~ Ve ~ ¢*R(VE)T=kS(VE)z T amortissement spatial k3 (1/2)
définit une longueur de pénétration, appelée profondeur de peau du métal § = 1/Im(k+/c).

Dans les domaines infrarouge et visible (voir Table page 219), les métaux comme
l'or, Pargent ou 'aluminium sont tels que Re(e) < 0 et Im(e) > 0 avec en général
|Im(e)/Re(e)| << 1. De plus, |e(w)| décroit quand la pulsation w augmente.

Un "bon métal" est tel que Re(e) << 0 (bon réflecteur). Par "métal parfait", nous
entendrons € = —o0.

1Si les courants de déplacement sont négligeables (|e2/e1| >> 1), on obtient une équation de
diffusion : AE = a%—lf. La conductivité o, c’est-a-dire la partie imaginaire de € aux basses fréquences,
est responsable de ’absorption du champ électromagnétique par le métal (effet Joule).
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Nombre d’onde 1/\ en cm™' | Longueur d’onde A en um | énergie en eV

500. Infrarouge| 20. 0.062
1000. 10. 0.124
1250. 8. 0.155
1500. 6.66 0.186
1750. 5.71 0.217
2000. 5. 0.248
2500. 4. 0.310
3000. 3.33 0.372
3500. 2.85 0.434
4000. 2.5 0.496
4500. 2.22 0.558
5000. 2. 0.620
5500. 1.81 0.682
6000. 1.66 0.744
6500. 1.53 0.806
7000. 1.428 0.868
7500. 1.33 0.930
8000. 1.25 0.992
8500. 1.17 1.054
9000. 1.11 1.116
9500. 1.05 1.178
10000. 1. 1.240
11000. 0.909 1.364
12000. 0.833 1.488
13000. 0.769 1.612
13500. Visible| 0.740 1.674
14000. 0.714 1.737
15000. 0.666 1.861
16000. 0.625 1.985
17000. 0.588 2.109
18000. 0.555 2.233
19000. 0.526 2.357
20000. 0.5 2.481
21000. 0.476 2.605
22000. 0.454 2.7295
23000. 0.434 2.853
24000. 0.416 2977
25000. 04 3.101
26000. Ultra-violet | 0.384 3.225
27000. 0.370 3.349
28000. 0.357 3.473
29000. 0.344 3.598
30000. 0.333 3.722
35000. 0.285 4.34
40000. 0.25 4.962

Rappels : k = 2% en m~! = 2007 (nbre d’onde en cm™'). Energie (eV)= 12398.5/A(A).
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Nombre d’onde 1/ en cm™" Re(eor) Im(eor) d en nm
1000. -2810.7 1318.7 29.2
2000. -961.5 248.8 25.4
3000. -435.5 84.49 25.3
4000. -246.0 39.15 25.2
5000. -157.6 21.43 25.3
6000. -111.5 13.40 25.1
7000. -82.63 8.89 25.
8000. -73.47 6.51 23.2
9000. -60.65 4.76 22.7
10000. -46.60 3.52 23.3
12000. -29.59 2.08 24.3
14000. -17.22 1.348 27.3
16000. -9.11 1.149 32.9
18000. -7.60 1.867 31.8
20000. -2.92 3.26 41.6
22000. -1.31 5.45 38.8
24000. -1.15 6.37 33.9

Nombre d’onde 1/\ en em™ | Re(earcent) | Im(carcenT) | 0 en nm
1000. -2738.1 1432.7 29.5
2000. -909.0 212.8 26.2
3000. -408.7 65.61 26.15
4000. -231.1 29.07 26.1
5000. -151.2 16.59 25.8
6000. -103.8 11.17 26.0
7000. -70.02 7.15 27.1
8000. -59.33 5.59 25.8
9000. -57.26 3.76 23.3
10000. -45.72 2.90 23.5
12000. -30.92 1.687 23.8
14000. -21.43 1.354 24.5
16000. -15.51 1.050 25.2
18000. -11.50 0.829 26.0
20000. -8.57 0.780 27.1
22000. -6.31 0.740 28.7
24000. -4.56 0.717 30.9

Nombre d’onde 1/ en em™" | Re(& atuminium) | 1M Atuminium) | 0 €n nm
1000. -7423.9 4543.8 17.72
5000. -424.3 89.14 15.36
10000. -90.22 25.83 16.58
20000. -36.36 9.347 13.09
25000. -23.38 4.76 13.09

d désigne la profondeur de peau du métal (définie comme 1/Im(k+/c)). Ces Tables ont

été calculées a partir des données référencées dans le Handbook de E.Palik.
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Annexe B

Démonstrations et Compléments pour
la Partie 1

B.1 Equation aux valeurs propres d’une fente isolée

Obtention de I’équation aux valeurs propres dans le probléme d’une fente unique,
relative a la section 2.4. Pour cela, ré-écrivons les champs magnétiques de la page 17
(avec A} = 0 = Bj car (J imaginaire) de la maniére suivante :

[{Z(l)(x7 y) — Ble—z’ﬁ(m—&-w/Q)‘(CleiAy + Dle—z’Ay)
H® (z,9) = (A3 + By) cos(ax) + i(Ay + By) sin(ax).(Cae™Y + Dye™ )

HO) (2,y) = A3eP@/2) (Cye™™ + Dye™™)

Les conditions de continuité de H,(z,y) et de Eif’a_% au passage des interfaces ver-

ticales (w = £w/2), Yy, nous conduit & résoudre le systéme d’équations :

By = (A + Bs) cos(aw/2) — i(Ay — Bs) sin(aw/2)
As = (Ag + Bs) cos(aw/2) + i(As — Bs) sin(aw/2)
—i%Bl 2[(A2 + Bs) sin(aw/2) + i(As — Bs) cos(aw/2)]

i%Ag, = 2[—(A2 + Bs)sin(aw/2) + i(As — Bs) cos(aw/2)]

€d

qui peut se réduire au systéme suivant :

{ (A + By)[ £ sin(aw/2) + Z% cos(aw/2)] + (A2 — By)[iZ cos(aw/2) + % sin(aw/2)] =0
— (A2 + By)[ £ sin(aw/2) + z% cos(aw/2)] + (A2 — By)[i 2 cos(aw/2) + 5 sin(aw/2)] =0

Em

Il existe des solutions non-nulles (modes propres) si et seulement si le déterminant
du systéme est nul, soit :

[6% sin(aw/2) + i% cos(aw/2)] - [z’;d cos(aw/2) + % sin(aw/2)] = 0

Les deux quantités entre crochets donne directement les deux équations transcen-
dantes (2.5) et (2.6), associées respectivement aux modes pairs et impairs (page 18).
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Le produit des deux crochets donne 1’équation aux valeurs propres globale (2.4).

Une manipulation astucieuse permet de résumer les deux sous-équations transcen-
dantes sous une autre forme? :

A? — ke,
tan®[w/2\/k2eq — A2 — mg] = W_; . (2)2 m >0 (B.1)

Em

En polarisation TE, il suffit d’6ter la fraction comportant les constantes diélec-
triques quadratiques. Cette équation, on le rappelle, ne donne que les modes "liés" a
la cavité (pas d’onde d’interfaces horizontales).

Dans le probléme du guide métallique, les modes ne se propagent pas dans la cavité
si A? < 0, soit A imaginaire 2. En prenant A = 0, le plus grand entier m possible donne
le nombre de modes guidés : il y en a m + 1.

knqw/m — %arctg(—sd/em) = m en polarisation TM.
knqw/m — %arctg(—sm/ad) = m en polarisation TE.

Supposons le métal parfaitement réflecteur (¢,, = —o0). Pour la polarisation TM,
on voit que, quelque soit w, m > 0 : on a toujours au moins un mode guidé. En re-
vanche, en polarisation TE, on obtient 2n,w/\ — 1 = m, donc si la largeur de fente est
plus petite que A/(2ny), il n’y a aucun mode guidé. Cette coupure n’existe pas en TE
pour des guides d’ondes diélectriques.

dw

T du mode

Enfin, si A2 > 0, comme w = ck, on peut définir la vitesse de groupe
guidé le long des parois verticales.

B.2 Ecart au cas de parois parfaitement réflectrices

On cherche a résoudre I’équation (2.4) page 18, avec g, << 0, c’est-a-dire en te-
nant compte du caractére fini de ¢,,, trés élevée en module (métal presque parfait). On
considére 'approximation Sv/e,,k? — A? ~ ik,/|e,,| (justifiée a posteriori).

En métal parfait o = 2~. En passant au métal réel, a = 2= + o, avec kda << 1.

Cas p =0 : On part de I’équation donnant les modes propres pairs (dont le mode
fondamental) : tan(aw/2) + i = 0 (voir page 19). En métal parfait a = 0. En métal

QEm

réel, a = da et tan(daw/2) ~ daw/2. On obtient immédiatement :

1Si on suppose que €,, < 0, alors selon le domaine d’appartenance de A2, a et 3 seront réels ou
imaginaires purs, et ’équation doit étre réelle oubien imaginaire pour avoir une solution. Le cas «
imaginaire n’est a priori possible que si m = 0 : c’est le mode fondamental.

2Pour des guides purement diélectriques, ot 0 < ¢,, < £4, la coupure des modes correspond plutét
au fait qu’ils rayonnent dans le milieu de constante &,,, donc & la condition A% < ¢, k2.
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2&5d

kwy/|em|
On note que le résultat est bien compatible avec aw < 1.

Cas ol p # 0 : cette fois, on part de ’équation générale (2.4). Par un développement,
limité autour des valeurs prises par a en métal parfait, on a cos(aw) ~= (—1) et
sin(aw) & sin(pm) + cos(pm) - daw. 1l vient alors :

(—1)p — L PEm ik\/mgd] Saw(~1)P =0

2"k /|emled PTEm
En négligeant raisonnablement le second terme situé entre les crochets, on obtient :

b _
o

9 €d

P/ |Eml]

B.3 Commentaire annexe sur les impédances

L’impédance de surface Z est définie comme le rapport g—g des composantes des

champs électrique et magnétique qui sont tangentielles & la surface délimitant 2 milieux.
Elle n’est pas identique du point de vue de I'un ou 'autre co6té du dioptre. Au niveau

des parois verticales du réseau, Z = % en polarisation TM. On trouve alors :
o A LA
7 _ | Fem coté caviteé
- B coté métal
ceQE

Il existe une condition pour laquelle les impédances de chaque strate du réseau
peuvent s’égaler (en dehors du cas trivial 5 = ¢,,,). Cela revient & considérer I’égalité
ag, = €40. En élevant chaque membe au carré, on est conduit & établir la relation
dispersive A? = k? - eqen /(e + €4)-

e S’agissant d’'un métal, c’est la relation des plasmons de surface (ceux d’une
paroi libre de cavité en I'occurrence). Avec ¢, < 0 et ¢4 = 1, les plasmons de surface
sont tels que A/k > 1.

e S’agissant de diélectriques, on aurait ¢,, 4 > 0. Prenons ¢; = 1. Alors |[A/k| < 1,
et en posant arbitrairement A = sin(¢) (¢ n’est qu’un angle fictif), on obtient tan(¢) =
VEm @ C’est exactement une condition d’incidence de Brewster (qui n’existe qu’en
polarisation TM).

Dans le domaine acoustique, le coefficient de réflexion a I'interface de 2 milieux

d’impédances Z; et Z, est donné par r = %;2 (pour des ondes planes, Z est propor-

tionnelle au rapport de la pression acoustique sur la vitesse d’élongation des particules
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matérielles, et vaut Z = pc ou p est la masse volumique du milieu considéré). Par
conséquent, si nous rencontrons des conditions pour lesquelles les 2 milieux, dont les
propriétés de propagation sont différentes, ont méme impédance acoustique, la réflexion
devient nulle et I’onde sonore est intégralement transmise.

On y voit 'analogie avec ce qui se passe en optique en polarisation TM. A I'angle
de Brewster, pour une interface entre diélectriques (si le milieu 1 a un indice optique
plus faible que le milieu 2), 'onde est totalement transmise sans changement de po-
larisation. Si le milieu 2 est un métal massif (¢, < 0), 'onde ne peut étre transmise
et ’énergie est "stockée" en surface (c’est le plasmon de surface, & condition qu’il soit
excité par une onde électromagnétique de moment k;; >k ).

B.4 Détails sur la technique de projection

1) les équations de continuité du champ magnétique sont projetées sur la base des
modes propres du champ magnétique de la cavité (ici, la base est unimodale).

2) les équations de raccord par I'impédance de surface sont projetées sur la base
d’ondes planes (dite de Rayleigh, dans le cas du réseau), qui est commune aux champs
électrique et magnétique.

e Le procédé 1) donne
I +oo )
Vo € [—w/2,w/2], e*sin? —1—/ R(Q)e'"dQ = (1 +1)A

La projection sur un élément de la base propre du champ dans la cavité consite a
intégrer I'équation © Jicw oz () cos(mm(z/w+1/2))dz. Comme seul le mode fonda-
mental m = 0 est pris en compte ici, il vient simplement :

sine(Qu/2) + [ :’O R(Q)sinc(Qu/2)dQ = (1 + 1) A

e Le procédé 2) donne
+00 , .
i(—kcosd + kZ) + i / (q+ kZ)R(Q)e¥dQ = ik(1 + Z)(1 — e M)A . 1,
On effectue cette fois la projection [*2° (...)e‘iQ/de. Ce qui conduit directement?
a lextraction du coefficient de réflexion R(Q) :

, w o sinc(Qw/2)
R =R, - 6(Q —ksinf)+ —(1+ 2)(1 — e 2Myg—= 172
(@)= Ry 8(Q ~ ksind) + L (1+ Z)(1 — o2 A0
Ou Ry, = gg:g;g est la réflectivité spéculaire d’une surface métallique plane.

En injectant R(Q) dans 1’équation donnée par 1), on obtient le coefficient A.

3 Attention : fj;’:’ el(@=Q)r gy — 276(Q — Q') ou & désigne classiquement le pic de Dirac. On
rappelle en passant que si ¢>0, §(ct) = (1/¢)d(¢). Il faut également noter que si 'impédance Z n’avait
pas été prise approximée comme constante (= 1/+/) mais sous la forme générale Z(k,) (voir section
3.2.1), le calcul des projections aurait été sensiblement compliqué.
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B.5 Convolution par un peigne de Dirac

Démontrons juste que le raccord par I'impédance de surface approximée conduirait,
pour un arrangement infiniment périodique de cavités, ayant chacune un coefficient de
champ noté A™ (seul le mode de guide d’onde est pris en compte), a ’équation :

(Z — cosf)e*sin? 4 /_ " /k + DRQ)E¥dQ = (1+ Z)(1 — ) Z Alm

Ou M) (z) est toujours la distribution "porte" centrée sur la cavité d’indice m
(égale & quand 1 dans la cavité, 0 ailleurs).

Du fait de la pseudo-périodicité, 3, A™ M (z) = 3, eimksin0)d 4O)O) (1 4-md).

En effectuant alors la projection sur la base du continuum de Rayleigh (€797) gej— o0 4oo[s
a savoir [T2°(...)e™@ #dQ’, il vient :

cosfh — 7 1— e‘mh

R(Q) = P (Q—Fksin )+ (1+Z) Z mksind)d gine(Qu /2) e~

q/k+Z -

Or une propriété du peigne de Dirac est que Y, e2™™(@/9) = ¢ 3" §(x — ma).
En prenant a = 27/d, et en changeant d’indice n = —m, on obtient bien le peigne qui
participera a la convolution appropriée dans 'intégrale de diffusion.

B.6 Comportements des champs électromagnétiques
a la surface

On considére une cavité centrée en x = 0, d’ouverture sub-longueur d’onde, gravée
dans une surface parfaitement conductrice. En faisant abstraction des champs incident
et spéculaire, le champ magnétique auréolant la cavité, dans la région I, est donné par
la relation :

+oo ginc(kwu/2)

—00 \/1—U2

Le coefficient A est lié a la réactivité de la cavité selon la longueur d’onde d’exci-
tation. Dans le cadre théorique ici fixé, il est parfois possible de simplifier considéra-
blement 1’expression des champs électromagnétiques. Nous allons en I'occurrence faire
ressortir analytiquement leur comportement général juste a la surface du systéme, soit
en y = 0, et ce quel que soit x. Pour y parvenir, il faut d’abord ramener toute I'intégra-
tion sur l'intervalle u > 0, grace au changement de variable approprié (attention aux
signes). Ensuite, il faut séparer les contributions dues aux ondes évanescentes, telles
que |u| > 1, de celles dues aux ondes propagatives, correspondant a |u| < 1.

Les champs électriques et magnétiques, a la surface du systéme, sont calculés en
y = 0, pour tout . On peut alors en déduire les comportements asymptotiques, quand

H,(x,y) = Rt gy ot u? + 02 =1 (B.2)
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kr << 1et kx >> 1. Les calculs sont trop longs pour étre détaillés dans cette annexe.
Je donne les résultats essentiels.

Le lecteur trouvera dans ’article "Homogeneous and evanescent contributions in
scalar near-field diffraction" de M.W.Kowarz (Applied Optics 34, 3055 (1995)) d’autres
informations encore, sur les intensités des ondes diffractées par une fente rectangulaire.

B.6.1 Champ FE,

En polarisation TM, on a, dans la région I (voir page 16) :

é OH,
ik Ox

L,

Avec H. donné par ’équation B.2. Suivant la technique précédemment détaillée,
on décompose le champ sous la forme E,(v,y = 0) = E;*(z,y = 0) + EI'P(x,y =
0), puis on développe le sin(kwu/2) en exponentielles de maniére a faire apparaitre
des intégrales remarquables, notamment des représentations intégrales de fonctions de
Bessel de premiére ou de deuxiéme espéce.

A) Contribution des ondes évanescentes a E,

La contribution des ondes telles que |u| > 1 donne :

(Ar/kw) - [Yo(k(x +w/2)) — Yo(k(x — w/2))] six>w/2
B (r,y=0) = (A /kw) - [Yo(k(x + w/2)) — Yo(—k(z —w/2))] i |z| < w/2
(Ar/kw) - [Yo(=k(z +w/2)) — Yo(—=k(z —w/2))] siz < —w/2
On rappelle en effet que [ %du = —%5 - Yy(a) (ou Ny(a) selon la notation
convenue), au sens ot a > 0 (d’ou les 3 cas détaillé ci-dessus).

Les comportements asymptotiques de Yy(a) sont :

Yo(a) — +/2/(wa)sin(a — 7/4) quand a >> 0
et Yy(a) — (2/7)[In(a/2) + 0.5772...] quand a ~ 0.

On obtient finalement que la part évanescente du £, se comportent précisément
ainsi :

Eg(z) = () - n[Z2) i || < w/2

E;”a(l’) ~ A - i_; -sin(kx +7/4) pour z >> w/2
Avec E,(—z) = —E,(x).

Le champ E, posséde ainsi une singularité aux points © = tw/2 avec le mé-
tal parfait. C’est intrinséque a la géométrie étudiée, et ce n’est pas lié au développement
modal du champ interne a la cavité.
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B) Contribution des ondes propagatives a E,

La contribution des ondes telles que |u| < 1 donne :

EPrP(xz,y =0) = (—iAn/kw) - [Jo(k(z +w/2)) — Jo(k(z —w/2))] pour tout x

)

puisque on a fol %du = 7 - Jo(a) quel que soit a. Jy est une fonction paire.

Les comportements asymptotiques sont :

Jo(a) — 1/2/(ma) cos(a — w/4) quand a >> 0

et Jo(a) — 1 — (a/2)* quand a = 0.

EPor(z) = iATkr  si x| < w/2
Par conséquent,
Egrop(m) = —iA- i_g . COS(/{?ZE + 7r/4) pour x >> w/2

On concluera sur le fait que le champ total E,(z) est impair par rapport a z.

B.6.2 Champ F,
On rappelle que :

iA OH,
E, ~—-
kE 0Oy
Il en résulte directement que :
2A/(kw) - [Si(k(x + w/2)) — Si(k(x —w/2))] si|z| > w/2

EX(r,y =0) = } —2A/(kw) - [1 — Si(k(z +w/2)) + Si(k(z — w/2))] si|z| <w/2

et EV"P(z,y =0) = —2A/(kw) - [Si(k(z +w/2)) — Si(k(xr —w/2))] pour tout x
Ou Si(a) désigne le sinus intégral, défini, on le rappelle, par :

agint

Si(a) :/0 Tdt avec Si(00) = 7/2 et Si(—a) = —Si(a)

Le résultat est obtenu en faisant bien attention d’employer 1’égalité conditionnelle :

/00 S’m(au)d ‘ Si(o0) — Si(a)  sia>0

u ~ | =Si(o0) — Sia) sia<0

On obtient un champ E, total pair en la variable z, au niveau de la surface.
Avec une excellente approximation (kw < 1), on trouve les comportemnts asymtotiques
suivants :

@ . cos(kx 4 7/2) six>w/2
Si(k(z +w/2)) — Si(k(x —w/2)) =
kw — (kw)? - [(%)2 + %]/3! si|z| < w/2
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B.6.3 Champ H,
Le champ magnétique total (B.2) s’écrit :

+oo sinc(kwu/2)

vV1—u?

H.(x,y=0) = 2A/ cos(kzu)du
0

Soit*
+oo sin(k(w/2 4 x)u) — sin(k(z —w/2)u)

d
uyv'1 — u? “

Ha(z,y = 0) = (2A4/kw) /0

A) Contribution des ondes propagatives a H,

Il s’agit d’évaluer la contribution des ondes telles que |u| < 1. Or :

1 sin(au) du=T
w = —

[ du = Slai(a) — 5 Jo(@)Hi(a) — Ji(a)Ho(a)]

2
T T T T
Namoo T \/gcos(a + Z)\/l/a +O0(1/a) et ~a0 Zat O(a®)
Par conséquent, on obtient les comportemnts asymptotiques suivants :

A2 - sin(kz + 7/4) pour x >> w/2

HP™ (1, = 0) =
v @y =0 {ﬂ'A si x| < w/2

Une estimation plus rapide peut étre faite en approximant sinc(x) = z, valable si

kw << 1, ce qui conduit, pour tout x, a :

HPP(x,y =0) = Am - Jo(kx)

A) Contribution des ondes évanescentes a H,

Il s’agit d’évaluer la contribution des ondes telles que |u| > 1. On a :

©  gin(au) [ sin(a/u)

1 uv1—u? 0 1 —u?

na1 U(1/2+n) —2¥(14+n) —U(3/2+n) —2In(2) + 21In(a)|(a/2)*"
(1/2+n)T'(1 4+ n)?

du

—ia/1Y(-1)
n=0
(B.3)
Dans le sens ot a est pris positif (faire la distinction z > ou < w/2).

(B.3) ~40 (1—1In(a/2)—Cg)-a+O(a®)
On obtient finalement que :

2m | g 3
H;va(x’y:()):{ A\/; sin(kr 4 °F) pour x >> w/2

2A[1+2In(2) — In(kw) — Cg] pour |z| < w/2

“En se rappelant que limg_,o S22 — 276(u), 'intégration sur [0; 00] (enlever le facteur 2 si

l'intégration se fait sur | — oo; 0o[), donne immeédiatement H, = 0 pour = >> 0.
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B.7 Une analogie aux miroirs plans

Pourquoi la mise en place des ondes stationnaires, dans la cavité, conduit-elle & de
si grandes exaltations (du moins en polarisation TM) ? Il parait en effet contradictoire
que 'amplitude des résonances puisse augmenter lorsque 'embouchure w se réduit.
La lumiére, méme guidée, ne semble plus pouvoir pénétrer quantitativement dans la
rainure, la section transverse de la cavité devenant trés inférieure a \2.

Un point de vue d’opticien consisterait a dire que les interfaces métalliques horizon-
tales du systéme (I/IT et IT/III) font office de miroirs plans (cela vaut pour une cavité ou
une fente). Ces deux mirois paralléles, presque parfaitement réflecteurs, séparés d’une
distance h, matérialiseraient un résonateur de Fabry-Perot : la cavité sub-longueur
d’onde. Or dans un interférométre de Fabry-Perot, le facteur de qualité des résonances
et la sélectivité spectrale sont d’autant meilleurs que les miroirs sont bons réflecteurs
(les limitations sont dues a I’absorption des matériaux ou aux pertes radiatives).

Ainsi, U'interface métallique (I/IT) bombardée par la lumiére incidente, jouerait le
role d’un miroir de taille caractéristique d dans le cas du réseau (avec d < A), et de
I’ordre de A dans le cas d'un fente isolée. En renvoyant la majeure partie de I’éner-
gie incidente, I'interface (I/II) laisserait entrer trés peu de lumiére dans la petite zone
d’interférence (c’est-a-dire la cavité), ce qui irait, de ce pont de vue, en faveur d’une
résonance & haut facteur de qualité et d’une plus grande sélectivité spectrale, quand
kh ~ 2”2—+17T (ou kh = nm pour une fente en transmission). Par construction, I'ouverture
w est aussi la porte de sortie des pertes par rayonnement de I'interférométre.

Cette interprétation peut refléter assez fidéelement le fait que les largeurs de réso-
nance soient gouvernées par un rapport dynamique 2w/ dans le cas d’une fente, et
un rapport géométrique w/d dans le cas du réseau d-périodique.
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Annexe C

Compléments de la Partie 11

C.1 Calcul exact de I'intégrale de diffusion en métal
parfait
Dans le cas du systéme a deux cavités (identiques) sub-longueur d’onde, l'intégrale

de diffusion (qui intervient dans le dénominateur des coefficients de champs internes
aux rainures) vaut :

I — /OO sinc? (kwu/2) - (1 + cos(kdu))
0 VIi—w?+Z

Le terme d’interférence =+ cos(kdu) traduit le couplage entre les deux cavités, par
I'intermédiaire du champ diffusé a I'extérieur, et n’apparait simplement pas dans le
probléme d’une fente isolée. Effectivement, si on fait tendre d vers l'infini, le terme
cos(Qd) oscille tellement rapidement que sa contribution a 'intégrale devient nulle : on
est ramené au double cas d’une fente isolée. Il est naturel, avant toute discussion plus
poussée, de scinder 'intervalle d’intégration en [0;1] (vecteurs d’ondes radiatives), et
[1; +00[ (vecteurs d’ondes évanescentes) :

du

_ tsine®(kwu/2) - (1 + cos(kdu)) o sinc®(kwu/2) - (1 % cos(kdu))
=), v e 1vz "

R(I) correspondra physiquement auz pertes par radiation, donc quantifiera ce
qui va limiter la résonance de cavité.

(1) correspondra physiquement a ’effet des ondes de surface sur la valeur
prise par la fréquence propre, et plus précisément au décalage fréquentiel qu’il y
aura par rapport a la fréquence Fabry-Perot (kh = 7 /2).

Dans le cas du métal parfait, Z = 0. Les valeurs u = +1 sont par conséquent des

poles réels de 'intégrande, qui pourrait mettre & mal la convergence de I'intégrale. Il
s 2 s 2

n’en n’est rien. Les intégrales [ %\/%ﬁ)du et [ %du sont toujours définies si

a # 0, les critéres de base d’intégrabilité, sur [0; 1] d’une part, et [1; +oo[ d’autre part,
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permettent de s’en convaincre sur le champ.

Dans le cas du métal réel, Z est un nombre complexe, par conséquent le pole de
I'intégrande sort de l’axe réel, il n’y a pas de probléme de divergence quel que soit
u. Une intégration numérique par la méthode de Simpson & haute résolution suffira a
trouver la valeur de I avec une précision trés satisfaisante.

Cela étant dit, il est possible, quand Z = 0, de calculer 'intégrale de diffusion de
maniére exacte, c’est-a-dire d’en obtenir une formule analytique parfaitement détermi-
née. Je propose I’astuce consistant a écrire

sin®(a)(1 £ cos(b)) = sin®(a) F sin®(b/2) & 1/2(sin®(24E2) + sin®(242))  (¥)

1 sinc (au
Vi—u?

et [7° Smc (au) *—du (celles qu'on rencontre dans le probléme d'une fente unique) peuvent
s’ exprlmer comme combinaison de fonctions spéciales.

En faisant appel aux performances de MAPLE 7, les deux intégrales |,

1 cime2

0 %du - %[4@10(2@) — 2J1(2a) — 2amJy(2a) - H;(2a) — Jy(2a) - Ho(2a)]

Ou J, désigne la fonction de Bessel de premiére espéce d’ordre v, et H, I'une des
fonctions spéciales de Struve d’indice v [voir Tables of Integrals de Ryjik et Gradstein
(Academic Press, New York, 1965), p. 982|. Le comportement asymptotique, en régime
sub-longueur d’onde (a = kw/2 < 1), est alors!

_ 1 sinc®(au) s 5
a— L = — 1 —_
limg_o AViper du 2( a”/6)

Quant a l'intégration sur [1,+oo[, c’est en effectuant le changement de variable
u— > 1/u que j’ai pu obtenir le résultat :

+o0 sincz(k:wu/Q)du Ly sin?(a/u)

_ 7 ——L Zdu
1 vuz -1 0 a?v1 —u?

i n+1 —U(1+n)+9(1/2+n) —V(2+n)—¥(3/2+n)+2In(a)] - a®"
o 41/24+n)T'(1 +n)(2+n)

Notons que la fonction I'(z) vérifie la propriété I'(n) = (n—1)! pour n entier positif.
U(z) est la fonction "Digamma", égale a la dérivée dIn(I'(x))/dz, telle que, pour tout
entier n > 1, ¥(n) + C est un nombre rationnel (¥(0) = —C'%).

¢ = 0.55721... est la constante d’Euler.

Dans le cas ot @ = kw/2 < 1, les 2 premiers termes de la somme suffisent amplement
a déterminer la valeur de l'intégrale avec une excellente approximation, puisque les
termes successifs sont en puissance de a. Cela donne :

! Remarque : Un moyen d’évaluer rapidement la contribution sur [0,1] est de faire le développe-
ment limité sinc?(ax) ~ 1 — (ax)?/3 pour ax << 1 et d’intégrer : on obtient exactement le méme
comportement asymptotique.
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(12C% + 121n(a) — 19)a®
72

=3/2 - C% —In(a) +

Il ne sera méme pas la peine de retenir le terme en a? pour a << 1.

BILAN :
I=D() F 5P - D) & (T2 Dlbw -+ d)2) £ (2P - Dlbd = w)/2)
Avec
D(x) = Dy () — iDs(z)
Di(w) = +-[dao(20) — 2J1(20) — 20w Jo(20) - H (20) — J1(22) - Ho(20)
D5 = (- R E B2 ) U ) 082 ) ) 2

Notons que Di(—x) = D;(x), et que Do(z) est définie au sens ou = > 0.

—=> Par le procédé de décomposition (*) page précédente, il apparait que l'intégrale
de diffusion est la somme de contributions de 4 fentes "virtuelles", de largeurs diffé-
rentes (w, w + d,d — w et d), pondérées par un facteur de normalisation.

1 fente :

On vérifie que lorsque d — oo, I se résume & D(X2), seule intégrale intervenant

effectivement dans le probléme d’une fente unique.

La fréquence du mode fondamental de la cavité isolée est décalée, par rapport a la
fréquence Fabry-Perot, d’un terme proportionnel & Dg(%“’). La largeur ~, de la réso-
nance associée est proportionnelle & Dl(%w).

2 fentes :

Le décalage 2A qui sépare les fréquences des 2 modes propres du couple de fentes
sub-longueur d’onde est proportionnel a

0 ginc? :
/ sinc*(kwu/2) - cos(kdu) , 3(1) - Dy(22)
1 u? —1 ’

Les largeurs totales v, et v_ de ces 2 résonances sont données par R([).
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Evaluation rapide :

Des expressions plus pratiques (et moins barbares) de v, et _ peuvent étre rapi-
dement obtenues si on approxime sinc?(a) ~ 1 dans l'intégrale de diffusion de départ.
Cette approximation est pertinente pour le domaine d’intégration [0; 1].

Usinc®(kwu/2) - [1 £ cos(kdu)] L1 L cos(kdu)
| ———dut | ———=
/0 u?—1 ! /ox/uQ—lu 0 \/u2—1u

On montre facilement que les largeurs "réduites" s’expriment comme 2 /7 fois cette
intégrale totale :

2 avec (+) si kd << 1
Jx _ (1+ Jo(kd)) = | (kd/2)* avec (-) si kd << 1
"o 1+ /= cos(kd —w/4) sikd>>1

En revanche, si 'approximation du sinc est moins rigoureuse sur le domaine u €
[0; oo, elle donne quand méme une dépendance extrémement fidéle en posant seulement

/00 sinc?(kwu/2) - [1 % cos(kdu)] /00 sinc? kwu/2)d L[ cos(kdu)
1 u?—1 1 vVut—1

Le décalage A réduit s’exprime comme

% cos( k:du —(In(kd/2) + Cg)/2 sikd <<1
Y% _/ \/u27 = ~1/2-Yolkd) = ’ —\/ 5o sin(kd — 7 /4) si kd >>1

Retenons qu’au final, pour kw < kd << 1, on a asymptotiquement :

3/2 —2CE — In(kw/2) — In(kd/2) avec le signe (+)
du =
uf—1 3/2 —In(kw/2) + In(kd/2) avec le signe (-)

/00 sinc?(kwu/2) - [1 + cos(kdu)]
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C.2 Analogie a l'interaction dipole-dipdle

Considérons 2 dipoles oscillants P, et P, alignés dans une direction commune,

donnée par le vecteur @, dont les centres respectifs sont fixés et distants de R (@ = £).

Susceptibilité du dipdle oscillant

Notre moment dipdlaire provient de l’oscillation d'une certaine charge ¢ dans le
temps, induite par un champ electromagnétique (radiatif) incident.

On pose P(t) = ¢F(t) ou 7(t) = roe~™'@ (par analogie, ro correspond a la largeur
d’une fente métallique sub-)).

La charge o est soumise a une force de rappel de constante mw? ainsi qu’a une
force de freinage de coefficient —m~yy (70 > 0). Le dipdle isolé est ainsi assimilé a
un oscillateur harmonique amorti vérifiant 1’équation du mouvement (on néglige tout
moment de "recul" des émetteurs dipolaires dii & I’émission de photons, les dipoles sont

fixés a leur place) :

d*7(t)
dt?

dr(t)
dt

+qE  => [—mw? 4+ mw} — imw)F(t) = oE

m = —mwor(t) — my

La susceptibilité est définie par la relation P = yE (en unité CGS).

2
=>X(W) = sz 5y

66—

2q2w(2) 2
3mc3

Prés de la résonance, on a wi — w? & 2wy(wy — w). En posant v = ,ona:

X(w) = %ﬁfm/g (k=w/c)

La pulsation propre du dipdle isolé est wy et la résonance associée a pour largeur 7.
Remarque : En unité SI, on aurait P= eoxﬁ avec xs;r = 4Txcas-

Nos deux dipdles ayant des susceptibilités supposées identiques, voyons ce qu’il se
passe lorsqu’ils sont mis en présence 1'un de I'autre.

Champ électrique avec effets retardés

Le champ électrique généré par un dipole oscillant en un point qui lui est distant
de d s’exprime (en unité CGS) comme :

oo d. 0 37 (i-Pe)—Pe, 1 ., _ 0Py
E(t)—{(l—l——)-a[ pE ]‘i‘%anX o }

Cc

2(C’est un rapport conventionnellement usité dans la théorie classique de ’amortissement radiatif ;
cf H.Morawitz, Phys.Rev. 187, number 5, 1792 (1969).
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Ou Poy(t) = P(t — d/c) = Pemiwttikd — P(p)eikd of i = dJd.
Il s’agit d’une expression vectorielle tout a fait générale, prenant en compte, et c’est
un point crucial, les effets retardés(®) :

Le champ électrique créé par le dipole 1 a 'endroit du deuxiéme dipéle est alors

(on prend 77 = i, vecteur colinéaire aux 2 axes des dipoles, si bien que 77 x P = 0)

Eiso(t)| =1 — &) 2P _u(t) = | = 2[5 — ] Pi(t)

Le champ électrique créé par le dipole 2 & 'endroit du premier dipéle (avec cette
fois 7 = —R/R) a exactement la méme expression, en remplagant P, par P,.

Modes propres du systéme

— —

Etotal—en—j = Pj = Eincident—en—j + Ek—>j

= |

(I’égalité porte sur les composantes des champs paralléles aux axes dipolaires)

En posant [k = 2]{:3[@ — W]eim On obtient le systéme matriciel :

X_l —K . Pl _ E//incident—en—l
—K X_l P2 E//incident—en—?
La matrice carrée a pour vecteurs propres (P;; P,) = (1;1) et (1; —1). Les fréquences
propres du systéme dipole-dipdle sont obtenues par ’annulation du déterminant :

XK = +1|=> Wy — W — 270/2 =+ 3%eikR[(]4;1‘1%)3 - (k’;%)Q] =0

Couplage en champ proche

On se place maintenant dans le régime sub-longueur d’onde kR << 1. En effectuant
un développement limité a ’ordre 5 en kR, on a :

¢ikR kR 1 i (kR)?
(kR)3 Z(kR)Q — 2R + (kR)3 + 5(]‘ ~ 10 )

Donc les conditions sont |wy — w + 370[5i5 + ﬁ] + 21 F(1- (kﬁ))Q)] =0

Nos deux résonances sont finalement caractérisées par ce qui suit :

- mode (1,1) (xx = 1) => wi ~ wo— 5 ka7 et 1 = 2%

2
-mode (1,-1) (yk = —1) => wy A wy + %ﬁ% et v, = —(kﬁ) Y

Ceci concorde parfaitement avec la publication de Lyuboshitz, sauf qu’ici les 2
dipoles sont obligatoriement colinéaires & leur axe de "liaison".

3J.D. Jackson, Classical Electrodynamics, pp.451 (3rd edn, New York, 1999).
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Autres aspects

Les solutions générales de notre systéme matriciel sont :

o Fi1+xkE _ Fo+xkE
P = aomiom | €2 = T

Si le champ électrique incident est tel que Ey = e*$"?RE, comme c’est le cas pour
2 fentes métalliques couplées, on a notre compléte analogie.

x ! correspond au déterminant du coefficient A du champ interne a une cavité iso-
. 2
lée, soit cot(kh) — & [ wdu tandis que k correspond au terme de couplage

p Ve
par diffusion Rayleigh entre deux fentes distantes de R : %% [ sznc%%m cos(kRu)]du.
Autre formulation : P, + P, = [M]XEl et P,— P, = [%]X& (P et Py

vus comme combinaison d’un dipole equlvalent double et d'un "anti-dipole"). On voit
tout de suite que si E; = Fy (kRsinf = 27), le mode antiphase ne peut avoir lieu.

C.3 Triplet de cavités identiques : modes propres

Cette partie compléte la section théorique du Chapitre 5 sur le triplet de cavités
sub-longueur d’onde (cavités identiques), séparées de distances quelconques. J’expose
ici la recherche analytique des modes propres du systéme.

Valeurs propres

Il s’agit de calculer les solutions e de 1’équation-déterminant |M —e - Id| = 0 (Id
est la matrice identité). Utilisant la méthode de Sarrus, on a :

A3 — [G((L’Q — ZL’1)2 + G(fL’g — ZL’2)2 + G(fL’g — 5131)2]/\ — QG(IQ — (L’l)G(Zﬁg — (L’Q)G((L’g — (L’l)

=0

O a été effectué le changement de variable pratique A = [1 +r — G(0)] — e.

L’astuce consiste a reformuler cette équation aux valeurs propres ainsi :

= —1[G(zg — 11)* + G(x3 — 12)® + G(x3 — 71)?]
A4+ 3pA+2¢=0 avec! 3G ! 3 2 3 !
P q v q=—G(xy — 21)G(x3 — 29)G(x3 — 1)
Le discriminant du polynoéme de degré 3 vaut A = p3 + ¢? et les solutions A, au
nombre de trois, sont [cf Aide-mémoire de Mathématiques, de I.N. Bronstein et K.A.
Semendiaev, pp.199 (Ed. Eyrolles, Paris, 1990)] :

AN =u+v, Ny =By 4 e¥/3y | Ny = e¥7/3y + e2™/3y

Ot u = [—q + VA" et v =[—q — VA]'/3
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Bilan : |e; = [1 +7r — G(0)] — A;|*

Vecteurs Propres

Ils sont donnés par la relation : M - A = ¢;A soit par la résolution du systéme :

AiAl —G(.CEQ — xl)Ag —G(.ﬁEg — xl)Ag
—G(.CEQ — xl)Al AZAQ —G(.ﬁEg — .732)/13 = [O]
—G(Zﬁg - (L’l)Al —G(Zﬁg - (L’Q)AQ AZAg

Son déterminant est forcément nul, il existe une infinité de solutions. Les 2 pre-
miéres équations du systéme ci-dessus donnent (la 3éme sert de vérification) :

_ G(z2—21)G(z3—21)+ AN G(x3—22)
A2(AZ) - G(:cz—zi)G(zi—z;)—l—AiG(zi—xi)

o A2—G(za—w1)?
AS(AZ) - G((EQ—xl)G($3—$2)+AiG($3—(E1)Al
Pour chaque e; (ou A;), on obtient un vecteur propre U; = (1, f‘—f, ’j—f).

4On a par ailleurs les propiétés suivantes pour ces racines :
Det(/\/l) = Hizl,,gei 21 Al = 0 et HiAi = 2G($2 — (El)G((E3 — $2)G((E3 — $1).
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Annexe D

Compléments de la Partie 111

D.1 Séparation des variables et équations de Maxwell

Démonstration concernant la sous-section 6.3.1. Par séparation des variables, on
avait posé H = X (z) - Y (y) et on avait obtenu &Y (y) = —A? (voir section 6.2.4).

e De I'équation Maxwell-Ampére, on tire :

X'(x) - Y(y) = ickeoe(z)Ey(x, y)
V(x,y),( X(z) - Y'(y) = —ickege(x)E(z,y)

WV(x)/ |E,=V(z)-Y(y)| et |Va,X'(z)=ike(z)V(x)
Ui = gy X (@Y7 (y) = — 325 - X (2)Y (y)

Oy ckeoe(x) " ckeoe(x)

La continuité de £, implique celle de _5X'(x).

e De I’équation Maxwell-Faraday, il en découle :

V(z) = ilk? — L] X (x)

D.2 Coefficients de la matrice de tranfert T du réseau
Q(d) = M., (w)M,,, ((d — w) - Q(0) = e™***"°Q(0)

(L1) - M,

€d

(w) M., (L) - Q(0) = €*7*?Q(0)

D.2.1 Réseau d-périodique a 1 cavité

Pour une structure d-périodique comprenant : 1 fente de largeur w et de constante
diélectrique ¢4, et 1 couche métallique de largeur d — w, de constante ¢,,. La matrice
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de transfert du réseau est 7' = M., ,(w)M., (d — w), avec :

Ty, = cos(f(d — w)) cos(aw) — af sin(f(d — w)) sin(aw)

Em

Ty = il{:{% sin(aw) cos(G(d — w)) + %n sin(f(d — w)) cos(aw)}

Toy = (i/k) - {— sin(aw) cos(B(d — w)) + % sin(f(d — w)) cos(aw)}

Ty = cos(f(d — w)) cos(aw) — Z—g sin(f(d — w)) sin(aw)

D.2.2 Réseau D-périodique & 2 cavités

Pour une structure D-périodique comprenant : 2 fentes identiques, de largeur w
et de constante diélectrique €4, et 2 strates (métalliques) de largeurs éventuellement
différentes L, et Lo, de méme constante ¢,,. La période vaut donc D = Ly + Ly + 2w,
et ' = M., (w)M,, (L) M., (w)M.,, (L)

T = cos(B(Ly + Ly)) - cos?(aw)
+((2 Bea 1)2sin(3Ly) sin(BLy) — cos(BLy) cos(BLs)) - sin?(aw)

(2 6in(B(Ly + La)) + 22 cos(BLy) sin(BLy) + 254 sin(BLy) cos(BLs)) - sin(aw) cos(aw)

Tho/(ik) = =gsin(B(Ly + L)) - cos*(aw)
—%d(o%‘i cos(BLy)sin(SLs) + o sm(ﬁL ) cos(BLy)) - sin?(aw)

+£4(2 cos(BLy) cos(BLy) — [1 —I— (O‘ﬁi’;) | sin(BLy) sin(BLs)) - sin(aw) cos(aw)

Tgl'(é): L sin(B(Ly + L)) - cos?(aw)

ia(aam cos(FLy) sin(FLs) + £ sin(BLy) cos(BLy)) - sin®(aw)
+a(2 cos(ﬁL )cos(BLg) — [1+ (ﬁgd )] sin(BLy) sin(BLsy)) - sin(aw) cos(aw)

Tyy = cos(B(Ly + L)) - cos?(aw)
+((222)2sin(BL1) sin(BLy) — cos(BL1) cos(BLy)) - sin®(aw)

— (22§ sin(B(L1 + L»)) + i% cos(BL1)sin(BLz2) + <2 sin(BL1) cos(BLz)) - sin(aw) cos(aw)

On vérifie qu’en prenant L, = 0, on retrouve' les formules d’un réseau simple avec
des cavités larges de 2w . On voit aussi qu’en prenant w = 0, on retombe sur les coef-
ficients de la matrice de transfert d’une strate purement métallique, d’épaisseur L;+ Lo.

!Prendre L, = 0 ne peut pas marcher ici, puisque les cavités resteraient "séparées" par la strate
Lo au sein de la période (le choix de V'origine importe dans ’agencement du produit des matices de
transfert, non commutables, donc dans le calcul des coefficients de T'!)
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D.3 Eléments des matrices y et T

1 d—Xl(JI d—w 1 w
: = - — 2 (1) X (2)d
Ona: xu d/o en(x) g(x) d/ dx—l—dgd/d e ()X (x)dx
1 pd—— X/
Et d’autre part : Yy, = 8/0 en(x) g_l(x()x>dx

D.3.1 Réseau d-périodique a 1 cavité

(I + 1) n (I3 + 14)
Em &d

1
Xnl = g[ | pour 1 cavité

Les quantités I; a I, dépendent implicitement des indices [ et n, et s’expriment de
la maniére suivante :

I = @eiw—kw(dzw L+ %VO] - sinc(B — kv,)(d — w) /2]

I = (d =) iy, a5 - Mvo] - sincl(B + kvyn)(d — w) /2]

2 g
. w k .
I3 = %el(a_k“’”b - [Uy + ﬁVl] - sincl(a — ky,)w/2] - e~k d—w)
. i keg .
I, = %e_’(oﬁk% 2 [U — iVl] sincl(a + kyn)w/2] - e~ *n(d=w)

J’ai omis l'indice [ portant sur les termes «, 3, Vo, U; et Vi, pour plus de clarté.

I+ 1 N I+ 1

— — | pour 1 cavité
Em &d

1
:>Tln:g[

Ou I, ..., I contiennent cette fois A2, les &, a™, 5+, Vi, U et V;'.
Bien entendu, le calcul de ces derniers termes n’a pas lieu d’étre si £(z) est réelle
(puisqu’alors on a directement Y, = Xp)-

D.3.2 Réseau D-périodique & 2 cavités

1 ([1+IQ+I5+]6) (]3+I4+]7+]8)
_[ +
D Em €d

]

Dans le méme genre : x,; =

Ly mk :
Avecici: I = 7162(5—1%)&/2 1+ %VO] - sinc[(B — kyn)L1/2]
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L .
Iy = e b2 1 — %vo] - sinc(B + kyn) L1/2]

’ ) keg ,
I3 = %e’(o‘_k% 2 - [Up + —Vl] sinc|(a — kyp)w/2] - e~ *min

w keg

Iy = 56_“0‘%“’”)% Uy — —Vl] sincl(a + ky,)w/2] - e~ Fmb

Ly . Emk _ ,

I; = 22l kme/2 (17, 4 —Vg] - sinc|(B — k) Ly /2)e”HFmTrtw)
2 g

L, —i(B+kvn)L2/2 Emk : —ikryn (L1 +w)
Is = 9 —e€ n)2fe [UQ — 7‘/2] . Sfénc[(ﬁ + k?’}/n)LQ/Q]e Tnifa

w i(a—kyn)% k . —ikyn (L1+w+La)
I, = 7€ M™% L [Us + —Vg] sincl(a — ky,)w/2] - e

w k ,

]8 ;U —z(a—s—kvn)g . [U3 _ ﬁVg] sinc[(a + k?’Yn)w/Q] . e—zk«/n(L1+w+L2)

Enfin, T,n:%[(h + I jLI5++IG++(I;+IijI7++I;
Em €d

]

D.3.3 Calcul des éléments de

Dans le cas du réseau simple d-périodique a 1 cavité, on a :

_ EAdX;(x))?((;;)dx: gmid Od XX )dx+— [ @)

Contrairement au cas du calcul des termes de y et T, j’ai opté ici pour une intégra-
tion numérique directe, par 'emploi de la méthode de Simpson haute résolution (dite
méthode des paraboles, qui ne peut qu’étre bien adaptée pour des fonctions propres de
type trigonométrique). On rappelle qu’elle consiste a évaluer I'intégrale d’une fonction
continue f donnée, sur un intervalle [a, b], par une somme finie telle que :

b

[ sy = (1 Zc] fla+ 375 + £

4 sij est impair

Ou N est un entier pair, et ¢; = 2 i j est pair

N doit étre pris suffisament grand pour que la convergence vers la vraie valeur de
I’intégrale soit bien assurée. Afin d’optimiser la résolution et la rapidité du calcul, & N
fixé, la discrétisation et la sommation est appliquée simultanément sur chaque strate
de la structure (i.e. sur [0,d — w] et sur [d — w, d]) et non sur la période prise dans son
ensemble, de sorte que :

Q= X;7(0)X,(0) - 22 + X7 (d — w)Xy(d — w) - 2
+X e XU 00X 6) - 2+ X (d = w + G- 00) Xy(d — w4 j - 5) - 2]
+X7(d — w) Xy (d — w) - 2 + XF(d) X, (d) - 2
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avec d; = 3Nd = et 0y = 3.

Prendre N de I'ordre de quelques centaines suffit largement et le calcul informatique
est quasi-immeédiat. Le procédé est surtout avantageux pour le réseau a 2 cavités.

D.4 Considérations annexes sur les valeurs propres A2

La démonstration pour la polarisation TE provient de Suratteau et al (2). Je I'ai
complétée en polarisation TM. Considérons 1'égalité £,u = A?u et effectuons-en la
projection suivante :

<ullu>=A*<uju> ol < |> désigne le produit interne défini en page 142

Si on a affaire a un réseau simple d-périodique, une intégration par parties conduit
alors aux relations générales :

d 1 d A2
/0 @‘u’(@@dm = /0 (k* — %)\u( )|%dz  en polarisation TM

d d
/ ! (2)|2da = / (e(x)k? — AD)|u(z)|?dz  en polarisation TE
0 0

Notons I; I'intervalle pour lequel e(x) = ¢ et 5 U'intervalle pour lequel e(x) = £,.
1 1 A2
= P = =) [l >/\u\2 en pol. TM
5m I 5d I

/ u')? = (emk® — A2)/ |ul® + (kzﬁd—/\2)/ |u|> en pol. TE
LUl I Ip)

Comme g4 > 0, on en déduit le résultat général suivant (un raisonnement par 1’ab-
surde permet de s’en convaincre) :

En polarisation TE, ou quand ¢,, > 0 en polarisation TM, | (A/k)? < maz(eq, em)

En revanche, rien ne permet de dire qu’en TM avec £ < 0, la valeur A? soit bornée
par une valeur supérieure déterminée (ce qui est cohérent avec le fait que A peut étre
n’importe quel vecteur d’onde appartenant a la courbe de dispersion des plasmons de
surface des parois verticales). Toutefois, dans le cas du métal parfait (¢, = —c0), on
peut établir, puisque le champ électromagnétique est nécessairement nul sur Iy, que

A2 (ndk:)

2J.Optics (Paris), 14, 273 (1983).
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D.5 Comparaison de simulations obtenues via diffé-
rentes méthodes numériques

Cette section complémentaire se propose de confronter ce que I'exploitation de la
méthode modale exacte donne par rapport & ce qu’on obtient & travers une autre mé-
thode numérique. J’ai choisi un exemple de simulation publié¢ dans la littérature par
Astilean et al3. Dans cet article, les auteurs ont calculé le spectre de transmission d’un
réseau lamellaire en argent ayant des cavités de largeur sub-longueur d’onde, via la
méthode ROCWA (pour Rigourous Coupled-Wave Analysis*), qui requiert le dévelope-
ment des champs, et de la fonction diélectrique, en séries de Fourier. Cette simulation a
d’ailleurs été confrontée avec succés a ce que donne la méthode FDTD (Finite Domain
Time Différence), exploitée par Baida et Van Labeke®.

La Figure suivante permet de comparer les spectres de réponse du réseau en argent,
calculés, en haut, par la méthode RCWA dans 'article d’Astilean et al, et, au milieu,
par la méthode modale. Les pics de transmission sont due aux résonances Fabry-Perot.
Les spectres obtenus par les deux méthodes se trouvent en trés bon accord.

Toutefois, Astilean et al ont pris la permittivité de I'argent tabulée dans un pa-
pier de Johnson et Christy® datant de 1972. Pour comparer précisément ce que donne
la méthode modale, il m’a fallu reprendre cette table de valeurs. Cependant, tout au
long de la thése, nous nous référons systématiquement aux données plus récentes du
Handbook de Palik’. Or la partie imaginaire de la permittivité relative ¢ Ag €st presque
4 fois plus grande dans le Handbook que dans les tables de Johnson et Christy, ce qui
n’est pas sans impact. Afin de voir la différence que cela implique, j’ai calculé (toujours
par la méthode modale) le spectre de transmission avec la permittivité du Handbook.
Ce spectre est en bas de la Figure; il a été calculé avec, et sans absorption.

On constate : i) d’une part, une moins bonne transmission en métal réel, liée & une
plus forte conductivité du métal (ici la profondeur des cavités est relativement grande
h = 1.8um, ce qui implique un amortissement notable de I'onde guidée le long des
parois verticales.), ii) d’autre part, un léger décalage fréquentiel des résonances vers les
basses fréquences (grandes longueurs d’onde), qui provient de ce que |R(c,)| est un
peu plus petit dans le Handbook.

Le choix des sources de valeurs des constantes diélectriques peut donc avoir des
conséquences importantes quand il s’agit d’étudier avec exactitude des phénomeénes
sensibles a I’absorption des matériaux.

3S.Astilean, Ph.Lalanne, M.Palamaru, Optics Communications, 175, 265-273 (2000).

4P. Lalanne et G.M. Morris, J.Opt.Soc.Am. A 13, 779 (1996). "Highly improved convergence of
the coupled-wave method for TM polarization".

F.I. Baida et D. Van Labeke, Phys.Rev.B, 67, 155314 (2003). "Three-dimensional structures for
enhanced tansmission through a metallic film : annular aperture arrays".

6Johnson et Christy, Phys.Rev.B, 6, 4370 (1972). "Optical Constants of the Noble Metals".

"E.D. Palik, Handbook of Optical Constants of Solids (Academic Press, New York, 1985).
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F1G. D.1 — Spectres de la transmission spéculaire (To7;) d’un réseau d’argent & cavités ouvertes,
paramétré par d = 900nm, w = 90nm et h = 1.8um, & 6 = 0. En haut : simulation par RCWA
(voir texte), avec les valeurs de €4, établies par Johnson et Christy. Au milieu : par la méthode
modale, avec le méme €4,. En bas : encore par la méthode modale, mais avec la permittivité de
Pargent référencée dans le Handbook de E.Palik : en rouge sans absorption (e réelle) et en vert avec
absorption (¢ complexe).
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D.6 Restriction unimodale & partir de la méthode
exacte

Le but de cette section est d’expliciter analytiquement les coefficients d’amplitude ag
et by du mode fondamental d’un réseau d-périodique simple, & une cavité sub-longueur
d’onde par période (%), en ne retenant, dans le développement modal exact, que les
termes liés au fondamental (approximation unimodale). Les coefficients d’excitation
(ay, b;) de chaque mode propre [ du réseau sont définis en page 146 et vérifient I’équation
matricielle globale de la page 148. Considérons la constante diélectrique €(x) du réseau
purement réelle (positive ou négative). Alors le caractére auto-adjoint de la base des
fonctions propres X;(x) implique que T =' Y, et il vient :

Qoo + XnO( )XnOAOO Qoo — Xno( )XnOHOO _
[ Qo 1 o l 2X00 ]

b
Qoo/nrrr + Xno(; III)XnOAOO —Qoo /111 + Xno(; 111)Xn0H00 0

Avec Agy = B¢ tan(242) et Iy = 22 cot(22)

S’agissant d’un réseau purement en réflexion, on peut supposer que £;;;7 — —o0,
c’est-a-dire que le milieu de transmission (région IIT) est complétement opaque. Ainsi,
Qoo/nrrr = 0 et il en découle immédiatement by = — tan (hAO)aO Il reste alors la rela-
tion suivante :

[Qoo(1 — tan?(220)) + (2A¢/k) tan(24e) - ¥, by g0 = 240

ink

Or tan(2z) = 2 tan(z)/(1 — tan?(z)), d’ou :

n hA _
[cot(hAg) + Nesy - Z Z‘é 07|] “ap taﬂ(TO) = Xoo/00 (D.1)

Avec n.sr = Ao/k U'indice effectif du mode fondamental.
Cas du Métal

e Si le réseau a cavités sub-longueur d’onde est constitué d’un métal parfait, Ag =
ngk et la fonction propre du mode fondamental se réduit & une simple distribution
"porte" (unitaire dans la cavité, nulle dans le métal). On montre alors sans difficulté
que Qoo = w/(d - eq) et xno = Qoo - sinc(kwy,/2). On retrouve dans (D.1) la réponse
habituelle d’une cavité a parois parfaitement réflectrices, dans le cadre de la restriction
unimodale®.

80n rappelle qu’il y a deux modes guidés (symétrique et antisymétrique) dans un réseau a 2
cavités/période, comme on I’a vu au Chapitre 7. La restriction, cette fois, bi-modale, pour ce systéme,
reste encore difficile & traiter analytiquement. Chaque mode guidé étant associé & un vecteur de
propagation Ey différent, 'indice effectif de cavité ne serait donc plus défini.

9A ceci prés que cette formule ne tient évidemment pas compte de la contribution des ondes
de surface horizontale, contribution habituellement incluse dans le terme d’impédance Z, d’aprés la
méthode modale restreinte.
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e Revenons au métal réel, avec ¢, << 0 (réelle), et faisons I’hypothése que la
fonction propre du fondamental reste trés proche de la distribution porte évoquée au
paragraphe précédent, de sorte que le terme Qg ~ w/(dey). En incidence normale
(pour simplifier), on trouve :

400 T 2
C Meff W sinc? (nrw/d)
ag - tan(nerrkh/2 ~ cot(nerskh) — i - E —_—_—
[ 0 ( If / )] ( If ) ( iy )d e (n)\/d)2

Avec ’]’l,eff:Ao/k‘% 1+mp0urd>> w.

On voit apparaitre la différence essentielle qui existe entre le cas de parois de cavité
en métal parfait et le cas de parois verticales en métal réel (&, finie), & fonction propre
similaire : la présence d’un indice effectif sensible au caractére sub-longueur d’onde
(kw << 1) dans les coefficients de champ électromagnétique.

La résonance de cavité apparait quand la partie réelle du dénominateur de aq (donc
aussi de by) vaut zéro. Dans le régime A >> d, cette condition correspond & ’annulation
du terme

ismc ””w/d)wcot(neffkh) negs w —(In(2rw/d) - 3/2)

Ce qui conduit a 'égalité : n.srkh = Z — arctan[szsz (3 — In(222))]

COt(neffkh) — 2 neff

Comme limy,_o(nefrw) = 0, et limy,_onesrw In(w) = 0, le lieu de la résonance est
approximativement donné par cot(n.rrkh) =~ 0 (attention, n.rs dépend implicitement

de A\). On en tire parallélement . Dans I’hypothése ou kw,/|e,,(w)] >> 1

(kw est assez petit devant 1 mais &, relativement grand en module), la condition de
résonance Fabry-Perot est donnée par :

T
avec kpp

kFPw /5m N Zhnd

en développant au premier ordre la racine de n.yy.

= W/(theff) ~ kFP 1-—

PRES , P .
D’oui le résultat plus explicite : [k =~ 2hnd o

L’amplitude de la résonance est bornée par la partie imaginaire du dénominateur
de ag, soit (wneysf)/(deq). Tous ces calculs sont corrects tant que nZ;; << |ep,|.

Autour de la résonance, cot(nesrkh) & nesrh(k —kpes) avec kyes = et donc :

1 1
neffh (k),«es — k}) — Z'hsjsd

apg ~
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Enfin, d’aprés les équations de raccord écrites en sous-section 6.6.2, on trouve que,
dans la cavité,
E.(y=0) X ness - [—agtan(hknesr/2) + bg cot(hkness/2)] = =2 nesrao,

soit E,(y = 0) = —2 n.ss ap et, d’autre part, H,(y =5) =~ 2ao.
Cas du Diélectrique

Dans le cas d’un réseau lamellaire diélectrique (ou cristal photonique 1D), il est
difficile de trancher, car le mode fondamental n’est pas aussi prédominant par rapport
aux autres modes, sa fonction propre n’a rien d’une distribution porte (elle est oscil-
lante partout) et une estimation de 2oy ou des x,o est donc hasardeuse.

On sait en tout cas que n.ss est borné, en valeur supérieure, par la plus grande
constante diélectrique ¢ (de I'une ou de l'autre strate du réseau, toutes supérieures a
1 ici). L’existence de résonance du type Fabry-Perot est possible, avec un champ fort
dans les portions diélectriques de plus grand indice optique.

X X Xk
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(ATR) 13, 53-54
C
cavité 3, 14, 16

N-uplet 94-96

résonance de 3, 44-46, 186

sub-longueur d’onde 22
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Localization and enhancement of light
in sub-wavelength metallic structures.

This thesis presents theoretical works based on a modal approach, about the optical
properties of metallic surfaces with rectangular grooves whose dimensions are smaller
than the wavelength of the incident light. These surfaces show reflection anomalies rela-
ted to local enhancements of the electromagnetic field, due to, in particular, Fabry-Pérot
like resonances inside the grooves.

The problem of two near-field coupled sub-wavelength cavities is analysed. Hot spot
phenomena occur, and we show how to control the localization of light at sub-wavelength
scales. The results could find important applications : optical switching, quantitative
light addressing, surface enhanced Raman scattering (SERS)... We also study the lo-
calization effects due to structural disorder : breaking the symmetry of periodic arran-
gements, different lighting configurations may appear, very sensitive to the excitation
frequency. Some theoretical predictions are evidenced experimentally.

Finally, we deal with the case of very sub-wavelength lamellar gratings, in connec-
tion with the Abnormal Optical Absorption and the SERS effect observed for some rough
metallic films. Giant enhancements of the electric field, calculated inside nano-cavities
with the exact modal method, in the visible region, are explained by the excitation of
surface plasmons-polaritons whose wave vectors are much larger than those of light.

Ce travail de theése, essentiellement théorique et basé sur une approche modale,
porte sur les propriétés optiques de surfaces métalliques comportant un certain nombre
de gravures de profil rectangulaire dont les dimensions sont inférieures a la longueur
d’onde de la lumiére incidente. Ces surfaces présentent des anomalies de réflexion liées a
des exaltations locales du champ électromagnétique, dues notamment a des résonances
de type Fabry-Pérot a l'intérieur des sillons.

L’analyse du probléme d’un couple de cavités sub-longueur d’onde, couplées en
champ proche, montre comment on peut générer des "points chauds" et contréler la
localisation de la lumiére a 1’échelle sub-longueur d’onde. Les applications sont de pre-
miére importance : commutation optique, adressage quantitatif de la lumiére, diffusion
Raman exaltée en surface (SERS)... On s’intéresse également aux effets de localisa-
tions liés au désordre structurel : la rupture de symétrie d’'un arrangement périodique
génére différents jeux d’allumage des cavités, trés sensibles a la fréquence d’excitation.
Certaines prédictions théoriques sont étayées expérimentalement.

Enfin, le cas des réseaux lamellaires trés fortement sub-longueur d’onde est exa-
miné, en lien avec I’Absorption Optique Anormale et 'effet SERS observés sur certains
films métalliques rugueux. Les exaltations géantes du champ électrique, calculées dans
les nano-cavités par la méthode modale exacte, dans le domaine visible, s’expliquent
par lexcitation de plasmons-polaritons de surface dont les vecteurs d’onde sont trés
supérieurs a ceux de la lumiére.

Mots-clés : optronique, surface métallique, cavité sub-longueur d’onde, plasmon de
surface, résonance Fabry-Pérot, méthode modale.
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