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Introduction générale

Le développement des nanotechnologies au cours des 20 dernieres années a permis
I’émergence de nouveaux matériaux pour la nanophotonique, tels que les cristaux
photoniques, les nanostructures métalliques ou plus récemment les méta-matériaux.
La réalisation de ces composants repose sur une structuration sub-longueur d’onde
de matériaux diélectriques ou métalliques. Cette structuration offre de nouvelles
possibilités pour contrdler la propagation des ondes électromagnétiques (direction,
vitesse de groupe, pertes), et permet par exemple la réalisation de guides d’onde de
tres faibles dimensions latérales, ou le confinement de la lumiere dans des volumes
extrémement faibles. Il est également possible d’obtenir avec les méta-matériaux des
indices optiques “effectifs” qui n’existent pas dans la nature. D’une maniere générale,
les nanostructures permettent une augmentation des interactions lumiére-matiere,
avec de nombreuses applications en photonique et en opto-électronique dans les
domaines de I’émission, de la détection, de I'imagerie ou du guidage optique.

Ces dernieres années, I’étude de I'interaction de la lumiere avec les nanostructures
métalliques, la plasmonique, a connu un vif intérét. La raison vient de la particu-
larité des plasmons de surface, qui permettent la propagation de la lumiére non
pas dans le volume d’un matériau diélectrique, mais le long d’une interface. Plus
précisément, ce sont des ondes évanescentes qui se propagent a l'interface entre un
métal et un diélectrique, et qui sont couplées aux oscillations des électrons libres du
métal. Dans le milieu diélectrique, la longueur d’atténuation transversale du champ
¢lectromagnétique est de 'ordre de grandeur de la longueur d’onde pour 'or, tandis
que dans le métal elle est de I'ordre de I’épaisseur de peau optique (25 nm).

Depuis leur mise en évidence, les plasmons de surface ont permis de proposer des
solutions nouvelles pour des dispositifs de détection, de guidage ou d’émission de
lumiere. Ainsi, les plasmons de surface sont tres sensibles a I’environnement proche
des métaux. Une petite modification de I'indice optique pres de l'interface change

leur condition de résonance sur un film métallique. En mesurant ce décalage, il est
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possible de détecter la présence de seulement quelques molécules au voisinage d’un
film métallique, et de réaliser ainsi des détecteurs treés sensibles par exemple pour
I’analyse de molécules isolées en biologie ou en chimie.

La propriété principale des plasmons de surface est de guider la lumiere le long
d’une interface entre un métal et un diélectrique. Contrairement aux guides d’onde
diélectriques, la lumiere est naturellement confinée pres d’une interface. De nom-

Y
breuses recherches se sont concentrés récemment sur 'optimisation des pertes de
propagation, et sur les possibilités d’ajouter un confinement latéral (dans le plan de
'interface) au confinement vertical naturel des ondes évanescentes.

Les guides plasmoniques ont d’ores et déja été intégrés dans des émetteurs. En
effet, ’apparition des lasers a cascades quantiques a permis la réalisation de sources
de lumiere qui émettent dans le moyen et lointain infrarouge (typiquement entre 2 et
100 pm). Mais aux grandes longueurs d’onde, la fabrication de guides diélectriques

)
(semiconducteurs) devient tres délicate, & cause des grandes épaisseurs mises en
jeu. Les guides plasmoniques ont permis de résoudre simplement ce probleme et
d’optimiser le recouvrement des ondes électromagnétiques avec la zone active des
lasers. Plusieurs inconvénients subsistent néanmoins : 'absorption de la lumiere par
le métal, et la difficulté de concevoir un laser a cascades quantiques a émission
)
verticale. Ajoutons qu’il serait intéressant pour le fonctionnement de ces sources

d’intégrer aux guides plasmoniques des propriétés de sélectivité spectrale.

Ces différents exemples illustrent I'intérét grandissant pour 1'utilisation des plas-
mons de surface dans des dispositifs actifs. Pour cela, il est nécessaire de controler
les propriétés des plasmons de surface, ce que 'on peut espérer faire en structurant
périodiquement les interfaces métalliques. L’objectif est évidemment de modifier les
propriétés dispersives, le couplage radiatif ou encore le guidage des plasmons de
surface. A ce titre, les travaux d’Ebbessen sur la transmission “extraordinaire” de
la lumiére a travers un film métallique percé périodiquement de trous sub-longueur
d’onde sont certainement marquants. Ils ont suscité de nombreuses études théoriques
et expérimentales, qui ont permis de mieux comprendre les mécanismes mis en jeu.
Elles ont également mis en évidence la richesse de ces structures, en particulier sur la
position et le facteur de qualité des résonances plasmoniques. Néanmoins, 1'ingénie-
rie des plasmons de surface par des nanostructures métalliques est encore loin d’étre
maitrisée. Nous pensons que c’est en particulier dii au fait que les caractérisations
optiques ont été essentiellement réalisées dans les domaines visible ou proche infra-
rouge. La forte absorption dans les métaux a ces fréquences rendent par exemple
délicate 'interprétation des diagrammes de dispersion obtenus par des mesures de
transmission. Par ailleurs, les études de films métalliques percés de trous se sont
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essentiellement focalisées sur la question de la transmission, et encore assez peu sur

la question du guidage des plasmons de surface sur les interfaces structurées.

Cette étude a pour objectif de rejoindre a la question de base suivante : “Com-
ment, d’'une maniere générale, une structuration périodique permet de modifier les
propriétés de guidage des plasmons de surface”. Notre point de départ est un des
guides plasmoniques les plus simples, constitué d’'un film métallique déposé sur un
substrat diélectrique (en GaAs dans notre cas). La réalisation d’ouvertures pério-
diques de taille nanométrique dans ce film métallique conduira a I'obtention d'un
guide plasmonique nanostructuré 1D ou 2D (fentes ou trous), qui pourra également
étre considéré comme un cristal plasmonique 1D ou 2D. Ces structures sont repré-
sentées dans la Fig. 1.

Nous cherchons a comprendre comment les effets de couplage entre plasmons de
surface, non seulement sur une interface, mais également entre les deux interfaces
(plasmons de surface air/métal et substrat/métal), permettent de modifier leurs
propriétés de guidage, en particulier : leur vitesse de groupe, et leurs pertes radiatives
et non radiative (absorption, couplage avec 'espace libre,...).

Dans les guides plasmoniques nanostructurés 1D, nous étudierons les moyens
pour moduler les pertes, notamment celles liées au couplage radiatif, et d’apporter
si possible des fonctionnalités supplémentaires comme la sélectivité spectrale. Pour
obtenir de tels effets dans ces guides, nous exploiterons le mécanisme de couplage
entre les plasmons de surface air/métal et substrat/métal.

Par ailleurs, nous chercherons a comprendre comment les plasmons de surface se
propageant sur une interface dans différentes directions peuvent se coupler via les
trous d’un réseau 2D. Pour mieux différencier les phénomenes, nous étudierons un
réseau anisotrope, 7.e. un cristal plasmonique 2D ayant une maille rectangulaire, et
nous réaliserons des mesures optiques sur une large gamme spectrale.

L’étude de ces phénomenes est avant tout basée sur des résultats expérimentaux.
Nous avons développé a cet effet un procédé de fabrication qui permet la réalisation
de ces structures sur de grandes surfaces, avec une attention particuliere a la rugo-
sité et a ’homogénéité. Par ailleurs, I’étude des cristaux plasmoniques a été menée
a l’aide de mesures en réflexion /transmission faites sur un banc optique, construit a
cet effet et dont les performances (résolutions spectrale et angulaire) ont été adap-
tées aux besoins de cette étude. En effet, la mesure des diagrammes de transmission
est un moyen pour déterminer expérimentalement les diagrammes de dispersion des
cristaux plasmoniques étudiés. Nous verrons que la position des résonances permet
évidemment de déterminer la dispersion des modes de surface, mais que les modula-
tions de I'amplitude permettent également de mettre en évidence de maniere précise
les modulations des pertes radiatives des plasmons de surface.
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)
Métal //

Diélectrique

(a (b)

Diélectrique

Fi1G. 1 — Films métalliques déposés sur un substrat diélectrique et structurés pério-
diquement (a) dans une direction (fentes) et (b) dans deux directions (trous).

Dans le chapitre 1 nous présenterons les propriétés générales des plasmons de
surface ainsi que leurs applications courantes dans les domaines de 1’émission, de la
détection et du guidage de la lumiere. Ce dernier point fera ’objet d’une description
plus détaillée avec un état de I'art des guides plasmoniques.

Dans le chapitre 2, nous présenterons une premiere description, approchée, de
I'effet de la structuration périodique d’une interface métallique sur la dispersion
des plasmons de surface. Nous présenterons également le modele électromagnétique
utilisé dans le chapitre 4, et le procédé de fabrication mis au point pour la réalisation
des échantillons étudiés au cours de cette these.

Le banc de caractérisation optique développé pour I’étude expérimentale des ré-
seaux métalliques et de leurs propriétés dispersives est présenté dans le chapitre 3.
Il permet les mesures résolues angulairement et spectralement de réflexion et de
transmission de la lumiere sur des films métalliques perforés. L’emploi d’un spec-
trometre infrarouge a transformée de Fourier permet alors de caractériser les guides
plasmoniques nanostructurés sur une large gamme spectrale (A = 1 — 12 um). Ces
mesures seront présentées dans les chapitres 4 et 5.

Le chapitre 4 est consacré a ’étude des guides plasmoniques nanostructurés 1D
(figure 1(a)). Nous mettrons en évidence deux régimes de propagation sur ces struc-
tures. Le couplage entre les plasmons de surface se propageant sur les interfaces
air/métal et substrat/métal permet soit d’augmenter I’émission de lumieére dans
un régime radiatif, soit de diminuer le couplage avec I'espace libre dans un régime
de propagation a faibles pertes. On montrera que I'on peut controler le régime de
propagation en changeant l'indice du substrat. Cet effet ouvre de nouvelles perspec-
tives pour le controle de I’émission et de la propagation de la lumiere. On discutera
notamment de I'application de ces structures aux lasers a cascades quantiques.

Le chapitre 5 est dédié a la description des modes de surface excités dans un
cristal plasmonique 2D anisotrope, i.e. avec des périodes différentes dans les deux
axes principaux du réseau. Dans un cristal plasmonique 2D épais (figure 1(b)), nous

mettrons en évidence un couplage entre plusieurs plasmons de surface se propageant
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dans des directions quasi-orthogonales. L’un des modes couplés montre un fort cou-
plage radiatif et une bande plate dans les diagrammes de dispersion traduisant une
faible vitesse de groupe. La position de ces modes couplés dans le diagramme de
dispersion (k,o) peut étre ajustée a I'aide des périodes de cette structure. Nous
étudierons également le cas des guides plasmoniques 2D anisotropes minces. Nous
mettrons en évidence une modification des pertes radiatives comme c’est le cas pour
les guides plasmoniques 1D de faibles épaisseurs.

L’ensemble des résultats présentés dans ce manuscrit montrera ainsi comment
la structuration 1D et 2D de films métalliques permet de modifier non seulement
la dispersion des modes de plasmons de surface, mais également leurs pertes (cou-
plages radiatifs et non radiatifs). Ces propriétés offrent de nouvelles possibilités pour
la conception de guides plasmoniques et leur intégration dans des dispositifs opto-

électroniques.
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Chapitre 1

Guides plasmoniques

L’objet de ce chapitre est de présenter les activités liées a la plasmonique. Sans
étre exhaustif, nous allons décrire les domaines d’application les plus courants met-
tant en jeu des plasmons de surface dans les structures métalliques.

Nous commencerons par présenter les polaritons-plasmons de surface excités sur
une interface plane entre un métal et un diélectrique. Apres quoi, nous décrirons les
applications des plasmons de surface dans les domaines de la détection, de I’émission
et du guidage optique. Ce dernier point fera 1’objet d’une présentation plus détaillée
avec une description des guides plasmoniques classiquement étudiés dans la littéra-
ture et notamment l'intérét et les limitations de ces structures. Nous terminerons ce

chapitre par une présentation des objectifs de la these.

1.1 Polaritons-plasmons de surface

Depuis 'antiquité, les nanoparticules métalliques sont utilisées pour leurs pro-
priétés optiques particulieres. La coupe de Lycurgus (début de 'empire Byzantin)
est restée célebre parce que sa couleur est différente selon qu’elle est éclairée de I'in-
térieur ou de l'extérieur : en lumiere diffusée en réflexion elle est de couleur verte,
alors qu’en transmission elle apparait rouge (Fig. 1.1). Les procédés de fabrication
de ces verres, qui étaient empiriques, n’ont été compris que trés récemment [1]. Un
autre exemple marquant est celui de certains vitraux d’églises : en incorporant des
nanoparticules métalliques (or, argent, ...) dans les matrices de verre, les maitres ver-
riers du Moyen-Age donnaient & leurs vitraux des couleurs treés intenses (Fig. 1.1).
Bien que l'or et I'argent apparaissent jaune et gris lorsqu’ils sont massifs, leurs cou-
leurs different lorsqu’ils sont sous forme de particules métalliques de dimensions

inférieures a la longueur d’onde. On sait désormais que cette propriété résulte de



1.1. Polaritons-plasmons de surface

I’excitation de résonances plasmons dans les nanoparticules métalliques. Ces réso-
nances dépendent de la nature du métal utilisé mais aussi de la taille et de la forme

des nanoparticules.

Fic. 1.1 — (En haut) Coupe de Lycurgus : le verre apparait de couleur verte a la
lumiere du jour (la lumiere est alors réfléchie par la coupe), mais de couleur rouge
lorsque la lumiére est transmise depuis l'intérieur de la coupe. (En bas) Exemples de
vitraux : contrairement a ce que ’'on pourrait croire sur ces deux photographies la
couleur jaune or est en réalité obtenue par I'excitation de nanoparticules d’argent.
C’est le jaune d’argent.

Pour décrire les propriétés électroniques d’un métal, on considere les électrons de
conduction en premiere approximation comme quasi-libres, 7.e. le mouvement d’un
électron est indépendant du mouvement individuel d’un autre électron. Ces électrons
libres, formant un gaz d’électrons sont responsables des propriétés électriques et
optiques des métaux. Dans un métal, le gaz d’électrons libres peut se mettre a
osciller collectivement et ce déplacement longitudinal de la densité de charge est
un plasmon dont le quantum d’énergie est hw, ou w, est la fréquence plasma qui

s’exprime en fonction du matériau comme :

N, e? (1.1)
Wy = .
P €ome’
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ou N, représente la densité d’électrons, e la charge de 1’électron, ¢, la constante
diélectrique du vide et m, la masse de 1’électron.

On distingue deux types de plasmons. Dans un métal massif, 1’oscillation collec-
tive du gaz d’électrons est appelée plasmon de volume, tandis qu’a 'interface entre
un métal et un diélectrique elle est appelée plasmon de surface. Dans le reste de ce
manuscrit nous traiterons uniquement le cas des plasmons de surface.

Nous pouvons désormais introduire la notion de polariton-plasmon de surface.
Un polariton désigne un mode couplé entre un photon et une autre particule (élec-
tron, plasmon, phonon, ...). Un polariton-plasmon de surface est le mode couplé
entre une onde électromagnétique et une oscillation des électrons libres a la surface
d’un métal. La fréquence d’oscillation de ces modes est alors donnée par sa relation
de dispersion pour un vecteur d’onde donné. Les polaritons-plasmons de surface,
également appelés plus brievement plasmons de surface, sont des phénomenes d’in-
terface : le champ est évanescent dans chacun des milieux. L’énergie des plasmons
de surface est tres fortement localisée au niveau de l'interface entre le métal et le
diélectrique.

‘Diélectrique (5 > 0)

YN N4
Métal (Re(en) < —1)

Fi1G. 1.2 — Lignes de champ électrique et vue schématique de 'amplitude du plasmon
de surface (en rouge) a l'interface d’'un métal et d'un diélectrique.

Il existe différents moyens pour exciter un polariton-plasmon de surface a 1’in-
terface d’un métal, par exemple avec un électron de haute énergie ou avec une onde
électromagnétique. Seul ce dernier cas sera considéré ici. Par ailleurs, le caractere
évanescent de I'onde associée au plasmon de surface empéche toute excitation directe
par une onde plane. Les techniques classiques pour exciter un plasmon de surface
utilisent la réflexion totale interne ou la diffraction de la lumiére par un réseau.

Nous reviendrons sur les propriétés des plasmons de surface se propageant a
I'interface plane entre un métal et un diélectrique au § 1.3. Dans la section qui
suit, nous présentons les applications les plus courantes en plasmonique dans les
domaines de la détection, I’émission et le guidage optique. Ce dernier sera décrit

plus précisemment au § 1.4.
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1.2 Plasmonique : intéréts et applications

Durant la derniere décennie, I’étude des nanostructures métalliques a mis en évi-
dence des phénomenes surprenants et des applications trés prometteuses comme la
transmission extraordinaire [2,3], les guides a plasmons de surface [1] et plus récem-
ment les méta-matériaux [5,0]. L’intérét porté a I’étude des dispositifs plasmoniques
s’explique par les propriétés inhabituelles de confinement et d’exaltation du champ
électromagnétique au voisinage d’une interface métallique.

Depuis la mise en évidence de l'existence de mode de plasmon de surface au
voisinage de la surface d'un métal en 1957 [7], la plasmonique connait un intérét
croissant. Les premieres études ont montré comment exciter optiquement les plas-
mons de surface en réflexion totale interne sur un prisme [8]. Trés rapidement, les
chercheurs ont su exploiter les propriétés des plasmons de surface pour exalter la
diffusion Raman (SERS) [9]. Au début des années 90, 'étude des dispositifs plas-
moniques est stimulée par le développement et la commercialisation du premier
détecteur biologique fonctionnant sous le principe de la résonance de plasmon de
surface. Le développement d’outils de modélisation électromagnétique combiné aux
progres des techniques de nanofabrication ont été exploités pour réaliser des guides
métalliques avec un confinement optique sub-longueur d’onde ou encore pour exalter
la transmission de la lumiere dans les réseau métalliques de trous. Les applications
majeures en plasmonique dans les domaines de la détection, de I’émission et du
guidage sont présentées ici.

Détection

Détection SPR

De nombreux senseurs biologiques reposent sur le principe de la résonance de
plasmon de surface [10,11]. Prenons le cas d’un film métallique déposé sur un prisme
(Fig. 1.3). Le milieu étudié circule au dessus du film métallique, éventuellement en
interagissant avec des molécules greffées sur celui-ci. L’objectif de la détection SPR
est de mesurer d’infimes variations de I'indice de réfraction a la surface du film. La
réflexion spéculaire sur le film & travers le prisme est proche de 100 % sauf lorsque
I'on excite le polariton-plasmon de surface, qui dissipe 1’énergie incidente dans le
métal. En variant I'indice a longueur d’onde fixe, ou en variant la longueur d’onde
a incidence fixe, on observe un fin pic correspondant & un minimum de réflexion, et
la position de ce pic est directement liée a 'indice de réfraction que 1’on souhaite
mesurer.

Cette technique est tres efficace car les plasmons de surface sont des ondes éva-
nescentes tres sensibles a l’environnement proche de l'interface, ce qui en fait de

tres bons détecteurs (détecteurs de gaz, senseurs biologiques,..). A titre d’exemple,
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Milieu étudié

Métal
Prisme

Fi1G. 1.3 — Schéma de principe d’un détecteur SPR. : la réflexion spéculaire d'une
onde monochromatique est mesurée en fonction de ’angle d’incidence . L’excitation
d’un plasmon de surface se traduit sur les spectres par un minimum de réflexion qui
dépend des propriétés du métal et du milieu étudié.

les limites de sensibilité de ces détecteurs ont été récemment repoussés grace a une
diode superluminescente et 'excitation de “long range surface plasmon” (Cf. gui-
dage § 1.4) [12]. Les auteurs montrent alors que des performances excellentes sont
atteintes avec une sensibilité sur I'indice optique de 2.5 x 1078.

Aujourd’hui, les détecteurs basés sur la résonance de plasmon de surface sont des
outils trés appréciés en biologie du fait de leur simplicité d’utilisation. Ils permettent
aussi bien I'étude des interactions entre protéines et ADN [13] que la détection d’an-
ticorps et d’antigenes [14]. Enfin, ces dispositifs peuvent fonctionner en temps réel

pour suivre I’évolution d’espéces chimiques ou biologiques au cours de réactions [15].

Diffusion Raman ezaltée de surface

Il existe également une technique différente pour la détection et ’analyse de mo-
lécules sans qu’une pré-fonctionnalisation des détecteurs soit nécessaire. Il s’agit de
la technique SERS (Surface-Enhanced Raman Scattering) [9]. Elle repose sur effet
Raman [16] (ou diffusion Raman) issu de l'interaction lumiere-matiere : la lumiere
incidente est diffusée de fagon inélastique dans un processus mettant en jeu 1’émis-
sion (processus Stokes) ou ’absorption (processus anti-Stockes) d’un phonon. Le
spectre de la lumiere diffusée comprend une raie intense a la fréquence d’excitation
w, et deux autres raies satellites de plus faible intensité centrées sur w, + Qp. La
fréquence Qi est celle du phonon mis en jeu, elle est donc spécifique du matériau
diffuseur ce qui permet son étude (modes de vibration, analyse chimique). Malheu-
reusement la probabilité de ce processus est tres faible en particulier dans le cas

de molécules individuelles. Un grand nombre de molécules est alors nécessaire pour
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augmenter l'intensité des raies. Cela peut poser un probleme en pratique, si leur
nombre est limité dans les échantillons donnés a l’expérimentateur. Une solution
élégante consiste a augmenter I'intensité du champ a la surface de I’échantillon pour
augmenter 'effet Raman. Les molécules étudiées sont placées sur un film métallique
et en excitant un plasmon de surface a l'interface du métal, on peut augmenter
lefficacité de cette technique.

La question du mécanisme d’exaltation de la diffusion Raman par les plasmons
de surface est encore ouverte. Deux hypotheses sont actuellement avancées : I'aug-
mentation du champ électromagnétique ou I'augmentation de la polarisation de la

molécule étudiée.

Spectroscopie de fluorescence

La microscopie de fluorescence est une technique largement utilisée pour I’étude
des systemes biologiques, en particulier pour la détection de molécules. La fluo-
rescence est un processus d’émission de lumiere résultant de la désexcitation de
molécules. Pour cela, on place des marqueurs, les fluorophores, sur la molécule a
étudier et on I’éclaire. L’absorption des photons incidents permet de peupler les ni-
veau d’énergies supérieures. Ces états excités se relaxent de deux manieres possibles :
soit directement par émission d’un photon (c’est le phénomene de fluorescence) ou
soit indirectement par des mécanismes non-radiatifs et par émission d’un photon
(on parle alors de phosphorescence).

La microscopie de fluorescence est tres utile pour I’étude des molécules uniques.
Cependant l'intensité mesurée est parfois trop faible pour étre détectée. Pour ré-
soudre ce probleme, les molécules fluorescentes peuvent étre placées au voisinage
d’un objet métallique. L’excitation de plasmons de surface permet d’exalter le champ
électromagnétique au niveau du fluorophore et d’améliorer I'efficacité de cette tech-
nique. L’émission d’une molécule fluorescente unique, exaltée par ’excitation d’un
plasmons de surface sur un film métallique, est alors détectable avec un bon rapport
signal sur bruit [17].

Un autre approche a été proposée pour augmenter 1’émission des molécules fluo-
rescentes en les déposant dans un trou circulaire sub-longueur d’onde d’un film
métallique [18]. Cette expérience a démontré que la présence de la nanostructure
permet d’augmenter le taux de fluorescence par molécule jusqu’a un facteur 6 selon
le diametre du trou. Cela laisse des perspectives intéressantes pour I'étude des mo-
lécules uniques car le trou percé dans le film métallique permet de limiter le volume

d’observation en deca de la limite de diffraction.
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Emission

La faible consommation et I'excellente fiabilité des diodes électrominescentes sont
a l'origine de leur grande popularité dans les applications courantes (éclairages pour
vélo, affichages électroniques ou feux de circulation). A terme, on peut espérer géné-
raliser ces composants en tant que sources de lumiere pour I’éclairage domestique. Il
est utile d’améliorer les performances de ces structures, en particulier ’extraction de
lumiere et les pertes optiques. Une des limitations actuelles des diodes organiques
ou inorganiques est due a l'excitation de plasmons de surface a l'interface de la
couche active et du contact métallique [19]. Une solution pour récupérer une partie
de cette énergie consiste a coupler radiativement les modes de plasmon de surface
aux ondes planes. Il s’agit par exemple de réaliser un réseau au dessus de ’électrode
métallique [20,21] ou bien de coupler les plasmons de surface créés a I'interface du
milieu actif dans un milieu d’indice plus faible [22,23,24].

D’autre part, la réalisation de sources cohérentes mettant en jeu des plasmons
de surface a été proposée. Citons deux exemples : la source thermique cohérente et
le spaser.

En gravant un réseau a la surface d'un métal, il est possible de réaliser des
sources thermiques cohérentes pouvant émettre avec une directivité pouvant at-
teindre 15 mrad, i.e. proche des performances atteintes par les lasers & COq [25].
Le principe de ces sources repose sur l'excitation thermique de plasmons de surface,
qui sont couplés aux ondes planes par un réseau de diffraction. La directivité de
ces sources est assurée par la grande cohérence spatiale des plasmons de surface
en champ proche. La méme équipe avait mis en évidence la réalisation de sources
thermiques cohérentes, non pas avec des plasmons de surface dans une réseau mé-
talliques, mais avec des phonons de surface dans un réseau en SiC [20].

Le concept du SPASER (Surface Plasmon Amplification by Stimulated Emis-
sion of Radiation) proposé par Bergman et Stockman est similaire au laser, sauf
qu’il n’émet pas de lumiere [27]. Au lieu de cela, il géneére un champ optique localisé
de grande intensité et temporellement cohérent. Les spaser sont constitués de nano-
particules métalliques jouant le role de résonateur dans un milieu actif contenant des
émetteurs a deux niveaux comme des boites quantiques. L’énergie d’excitation des
émetteurs est transformée en champ électrique quasi-statique de modes de plasmons
de surface qui sont alors amplifiés.

En 2005, Seidel et al. ont franchi un premier pas vers la réalisation des spasers, en
démontrant I’amplification des plasmons de surface a 'interface d’un film métallique
et d’un milieu & gain (constitué de colorants organiques) [28]. Un pompage optique
permet l'inversion de population de ces molécules, qui se désexcitent en cédant une

partie de leur énergie aux plasmons de surface par émission stimulée.
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Guidage

Les plasmons de surface sont avant tout des ondes électromagnétiques qui se
propagent a l'interface d’un métal avec un confinement de la lumiére a une échelle
de l'ordre de la longueur d’onde. De nombreuses géométries ont été étudiées (films
et rubans métalliques, guides métal/diélectrique/métal, ...) et feront 1'objet d’une
description détaillée au § 1.4.

C’est au sein de cette thématique que se situe ce travail de recherche. Contraire-
ment aux guides plasmoniques “classiques”; nous souhaitons apporter de nouvelles
fonctionnalités pour contrdler la propagation de la lumiere en structurant les guides
plasmoniques. Les objectifs et la description de ces guides sont donnés a la fin du
chapitre (§ 1.5).

Les lasers a cascades quantiques

Les lasers a cascades quantiques sont de nouvelles sources optiques capables
d’émettre dans le moyen et lointain infrarouge (A = 2 — 100 pm) [29]. Ce sont
des dispositifs unipolaires : contrairement aux lasers a semiconducteurs classiques,
I’émission de photons ne résulte pas de la recombinaison d’un électron de la bande
de conduction avec un trou de la bande de valence, mais de la désexcitation radiative
d’un électron au sein de niveaux d’énergie situés dans la bande de conduction d’une
hétérostructure. En effet, en empilant de fines couches de semiconducteurs (de 'ordre
du nm), on peut créer grace au confinement quantique des niveaux d’énergies au sein
méme de la bande de conduction (ou de valence). L’onde électromagnétique associée
aux photons émis est polarisée TM (le champ magnétique est parallele aux couches
epitaxiées).

Deux contraintes limitent le développement des lasers a cascades quantiques. La
premiere est liée a ’épitaxie. Pour émettre suffisamment de lumiére, il est nécessaire
de répéter un grand nombre de structures élémentaires, afin de maximiser le recou-
vrement de 'onde électromagnétique et de la structure électronique. Cela impose de
tres longues heures d’épitaxie pour réaliser la couche active. La deuxieme contrainte
est liée aux longueurs d’onde d’émission des lasers a cascades quantiques comprises
entre A = 2 — 100 um. Cela signifie que les guides d’onde diélectriques utilisés pour
guider la lumiére dans la structure doivent étre suffisamment épais (jusqu’a plu-
sieurs dizaines de pm). Une solution, pour réaliser des guides d’ondes plus fins, est
d’utiliser les ondes de surface.

L’emploi des plasmons de surface pour guider la lumiere dans les lasers a cascades
quantiques a été proposé peu de temps apres les premieres démonstrations [30,31].
Les plasmons de surface présentent une polarisation compatible avec les photons

émis par les lasers a cascades quantiques et un fort confinement du champ sous
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le métal. Par ailleurs, leur emploi est d’autant plus justifié aux grandes longueurs
d’onde car les pertes dans le métal diminuent quand A augmente.

L’étude des guides plasmoniques pour les lasers a cascades quantiques vise en
priorité a optimiser le recouvrement du champ électromagnétique avec la structure
active en minimisant les pertes (absorption ou désexcitation non-radiatives). Un
autre enjeu pour les guides est d’apporter une solution a l'extraction de la lumiere
du laser. En effet, du fait de l'indice de réfraction élevé des semiconducteurs, la
lumiere émise dans le laser est tres mal transmise par la tranche de la zone active.
Une solution pourrait étre I’émission de la lumiere dans la direction normale a la

zone active avec une structure diffractive (Cf. chapitre 4).

1.3 Plasmons de surface sur une interface plane

Nous venons de présenter les principales applications potentielles des plasmons
de surface. L’étude présentée dans cette theése porte sur les guides plasmoniques.
Nous présentons dans cette section une introduction aux propriétés générales des
plasmons de surface se propageant a l'interface entre un métal et un diélectrique.

L’étude détaillée des guides nanostructurés est reportée aux chapitres 4 et 5

1.3.1 Relation de dispersion

Un plasmon de surface est une onde électromagnétique qui se propage a 'interface
entre un métal et un diélectrique, couplée a l’oscillation des électrons libres du métal.
L’existence de ces modes est directement liée au signe négatif de la partie réelle de
la constante diélectrique du métal.

Ces modes obéissent a la relation de dispersion kp,(w), ot kg, est la composante
du vecteur d’onde du plasmon de surface dans la direction de propagation et w est
la fréquence de 'onde. Le calcul de la relation de dispersion des plasmons de surface
se propageant le long d’une interface plane est donné dans 'annexe A. A Pinterface
entre deux milieux semi-infinis diélectrique et métallique, de permittivité diélectrique
€1 et €9, représentée sur la Fig. 1.4, la relation de dispersion des plasmons de surface

s’écrit :
ko

kspp = 1 1’
= + =
Ve €9

avec kg = w/c = 2w/ le vecteur d’onde de la lumiére dans le vide.

(1.2)
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uz

Diélectrique (€1> kspp
Ux

Métal ()

Fi1G. 1.4 — Représentation schématique d’'un plasmon de surface se propageant a
I'interface entre deux milieux semi-infinis diélectrique et métallique.

Le métal est un milieu absorbant qui se traduit par une fonction diélectrique
complexe. Pour les métaux dits nobles (or, argent, platine), la fonction diélectrique
est assez bien décrite dans 'infrarouge par le modele de Drude :

“p

=1-— 1.3
“ w? + iwy (1)

ol w,, est la fréquence plasma et v = 1/7. ol 7. est le temps moyen entre deux col-
lisions d’électrons. Une description du modele de Drude est donnée en annexe B.1.
Dans I’éq. 1.3, I’'absorption dans le métal est induite par les collisions électroniques
(7). Les solutions w et kg, satisfaisant la relation de dispersion sont a priori com-
plexes. Pour rechercher les modes de plasmons de surface, deux points de vue peuvent
étre adoptés. On fixe la fréquence w a une valeur réelle, et on détermine la solution
complexe ks, qui satisfait I’éq. 1.2. La relation de dispersion (Re(kspp).w) est repré-
sentée sur la Fig. 1.5(a). L’autre point de vue consiste a imposer une valeur réelle
pour kg, et rechercher la solution complexe pour la fréquence w, comme le montre
la Fig. 1.5(b). On vérifie que les solutions sont identiques pour les fréquences les
plus faibles, car les parties imaginaires de w ou kj,, sont petites devant les parties
réelles. Néanmoins pour les hautes fréquences, le comportement differe autour de
w=ws =wy/vI+e.

Si la résonance a bien lieu pour une valeur complexe de kg, et w, les conditions
d’expérience obligent a mesurer des quantités réelles. Ainsi, les résonances se ma-
nifestent par des pics de largeur finie traduisant les pertes. Imaginons I'expérience
suivante : on excite un plasmon de surface a 'interface d’'un métal en réflexion totale
interne [3]. La mesure de la réflexion de la lumiére met en évidence 1'excitation des
plasmons de surface par une résonance centrée sur la fréquence Re(w) et pour une
incidence vérifiant Re(ksp,) = w/csinf. La largeur de la résonance n’est pas la méme
en fonction de la fréquence et du vecteur d’onde. En gardant constante 'incidence

mais en changeant la fréquence, on obtient pour le signal mesuré une résonance
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Re(kspp) Kspp

Fi1G. 1.5 — Relation de dispersion d’un plasmon de surface le long d’une interface
métal/diélectrique : (a) calcul avec un vecteur d’onde complexe et une fréquence
réelle (b) calcul avec un vecteur d’onde réel et une fréquence complexe.

dont la largeur est proportionnelle a Im(w). En mesurant la réflexion autour de
la direction de la résonance pour une fréquence fixe, la largeur de la résonance est
proportionelle & I'm(ksp,p).

Les résonances de plasmon de surface sont des modes qui perdent de ’énergie
au cours du temps. En fonction du point de vue adopté, les pertes sont quantifiées
par le temps de vie de la résonance 7 = 1/|2Im(w)| (avec la fréquence complexe) ou
par la longueur de propagation A = 1/|2Im(k,,)| du plasmon de surface le long de
I'interface (avec le vecteur d’onde complexe).

Pour les fréquences petites devant wy, la relation de dispersion se situe sous la
ligne de lumiere w = koc/\/€q (en pointillé sur les Fig. 1.5(a) et (b)). Le plasmon
de surface est un mode non-radiatif, ¢’est-a-dire qu’il ne peut pas se coupler direc-
tement a une onde plane. Son champ électromagnétique est évanescent : il décroit
exponentiellement en s’écartant de U'interface. A cause des pertes dans le métal, le
champ décroit aussi exponentiellement lors de sa propagation. On caractérise I'atté-
nuation du champ parallelement et perpendiculairement a 'interface par la longueur

de propagation et le confinement.

1.3.2 Longueur de propagation et confinement

Le plasmon de surface est une onde électromagnétique polarisée TM, i.e. le
champ magnétique H; dans le milieu i est parallele a Uinterface métal/diélectrique

et s’écrit dans le repere de la Fig. 1.4 :

H; = Hy; exp [i(ksppr + k22 — wit)] uy. (1.4)
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Le vecteur d’onde k;,, dans la direction de propagation uy est un complexe s’écrivant
kspp = k. 41k

spp spp*

et d’apres 1'éq. 1.2 :

Dans un métal, la constante diélectrique est a partie réelle négative

|kspp| > Ko- (1.5)

Les composantes du vecteur d’onde kg, et k,; sont liées par :

kzi = \/Eik’g — ]{ngp. (16)

Comme kg, et ko sont complexes, il en est de méme pour k,; qui sécrit k,; =
k., + ik”.. Le signe de la racine carrée doit étre choisi avec précaution dans chaque
milieu en tenant compte de I'atténuation de 'amplitude du champ en s’écartant de
la surface. On a kY, > 0 pour z > 0 et k), < 0 pour z < 0. L’intensité du champ

magnétique d’un plasmon de surface [, dans le milieu ¢ s’écrit donc :

Lyppi(2, 2) = Inexp(—2kY x)exp(—2k.2). (1.7)

Spp

L’éq. 1.7 permet de dégager deux caractéristiques d’un plasmon de surface repré-
sentées schématiquement sur la Fig. 1.6 : sa longueur de propagation A et son
confinement perpendiculairement a 'interface d,; définis comme :

1
A = (1.8)
Zk;’pp
1 1
— t Gg= — 1.9
AT (1.9)

521

La longueur de propagation dépend du couple métal/diélectrique choisi, et
augmente avec la longueur d’onde. En effet, les pertes du plasmon de surface sur
une interface plane sont exclusivement non-radiatives, i.e. liées a ’absorption du
métal qui diminue aux grandes longueurs d’ondes. Le confinement §,; du plasmon
de surface n’est pas le méme dans le métal et dans le diélectrique. Le champ élec-
tromagnétique d’un plasmon de surface pénetre davantage du coté du diélectrique.
A titre d’exemple, la longueur de propagation (A) et le confinement (8,;) pour un
plasmon de surface se propageant le long d’une interface air/or sont représentés sur
la Fig. 1.7.

Ces deux caractéristiques, longueur de propagation et confinement, vont nous

intéresser tout particulierement dans la suite de ce travail. Nous montrerons en par-
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Longueur de propagation Confinement

F1G. 1.6 — Représentation schématique de la longueur de propagation A et le confi-
nement o, du plasmon de surface se propageant a l'interface entre un métal et un
diélectrique.
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Fic. 1.7 — Longueur de propagation A et confinement ¢, d’un plasmon de surface le
long d’une interface or/air.

ticulier comment des ouvertures nanométriques dans un film métallique permettent
de les modifier (Cf. chapitre 4).

Excitation optique d’un plasmon de surface sur une interface plane

Comme le montre la Fig. 1.5, la relation de dispersion d’un plasmon de surface
est située sous le cone de lumiere défini par w = cky//e1 pour w < wy. Elle ne peut
donc pas croiser la relation de dispersion d’une onde plane quelque soit son angle
d’incidence 6. Cela signifie que I'on ne peut pas exciter un plasmon de surface en
éclairant une interface métallique par une onde plane. Bien siir, cette propriété est
propre aux ondes évanescentes. Heureusement pour l'opticien, il existe différentes
solutions afin de coupler un photon et un plasmon de surface : la réflexion totale
atténuée (ATR en anglais), par exemple dans les configurations dites “Otto” et
“Kretschmann-Reather” [3], ou le couplage par réseau de diffraction (Cf. chapitre 2).
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1.4 (uides plasmoniques : développements ré-

cents

Les guides plasmoniques permettent un confinement de la lumiére en deca de la
limite de diffraction. Afin de maximiser ce confinement et la propagation des plas-
mons de surface le long de ces dispositifs, de nombreuses structures ont été proposées.
Nous présentons ici les guides plasmoniques les plus étudiés dans la littérature et
discutons de leurs principales propriétés.

Dans la suite, la notion de confinement du champ correspond a la longueur d’at-
ténuation du plasmon de surface perpendiculairement a la direction de propagation.
On parlera de confinement vertical de 'onde dans la direction normale a la sur-
face métallique (il s’agit de 0, au §1.3.2), et de confinement latéral de la lumiere

parallelement a U'interface du métal.

Film métallique

La longueur de propagation d'un plasmon de surface sur une interface plane
est trop faible pour envisager leur intégration dans les circuits optoélectroniques.
En effet, le fort confinement du champ électromagnétique crée une forte absorption
dans le métal. Pour diminuer les pertes dans les guides plasmoniques, il est nécessaire
de déplacer la distribution du champ plutét dans le diélectrique.

La solution la plus simple pour modifier la propagation d’un plasmon de surface
est d’utiliser un film métallique pris en sandwich entre deux milieux diélectriques
(Fig. 1.8). Les études de ces guides d’ondes ont mis en évidence des modes se propa-
geant avec de tres faibles pertes le long du film métallique [32,33]. Nous rappelons ici
leurs propriétés. L’annexe C donne une description du calcul des modes en fonction

de I'épaisseur du métal.

Diélectrique
Métal—
Diélectrique

Fic. 1.8 — Film métallique : les plasmons de surface, représentés schématiquement
en rouge, se propagent le long du métal entre les deux milieux diélectriques.

Si le film métallique est suffisamment épais devant I’épaisseur de peau dans le mé-
tal, les champs associés aux plasmons de surface de chaque interface ne se recouvrent

pas et se propagent indépendamment I'un de 'autre. En diminuant 1’épaisseur du
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film, les modes supportés par chaque interface se couplent. Deux cas se présentent
a nous : la structure symétrique et la structure asymétrique.

Cas d’une structure symétrique (e, = €3) :

Dans le cas d’'un film métallique mince entouré de matériaux diélectriques, de
permittivités diélectriques €; et €3 identiques, les deux modes de plasmons de surface
se couplent a travers le métal pour donner lieu a deux nouveaux modes avec des fré-
quences et symétries du champ différentes (Fig. 1.9). Ces modes couplés présentent
les mémes symétries pour les composantes de champ magnétique H,, et électrique E,
respectivement parallele et perpendiculaire a la surface du métal. L'un des modes est
antisymétrique, i.e. E, et H, s’annulent dans ’épaisseur du métal. L’autre mode est
symétrique car il résulte de 'interférence constructive des deux plasmons de surface
dans le métal. Les champs F, et H, ne s’annulent pas dans le métal ce qui augmente
les pertes par absorption.

Au contraire, le champ électrique du mode antisymétrique s’étale davantage dans
le diélectrique et les pertes par absorption dans le métal diminuent. Ce mode antisy-
métrique est généralement nommé dans la littérature "Long-Range Surface Plasmon
Polariton" (LRSPP) car sa longueur de propagation peut devenir treés grande. Au
contraire le mode symétrique qui s’attenue beaucoup plus vite au cours de la pro-
pagation est nommé "Short-Range Surface Plasmon Polariton".

Mode symétrique ~ Mode antisymétrique

G b

F1G. 1.9 — Allure du champ magnétique H, pour les modes symétrique et antisymé-
trique du film métallique.

En diminuant I’épaisseur du métal, on augmente la longueur de propagation
du mode antisymétrique alors que les pertes augmentent pour le mode symétrique.
Pour des faibles épaisseurs de métal (=~ 10 nm), les distances de propagation peuvent
atteindre plusieurs cm dans le visible pour le mode LRSPP, i.e. 1000 fois mieux que
le plasmon de surface d’une interface plane.

Cependant 'augmentation des distances de propagation se fait au détriment du
confinement du champ. En diminuant ’épaisseur du métal, on tend vers une onde
plane propagative dans le milieu diélectrique plutét que vers un mode guidé a proxi-
mité du métal. Un compromis est donc nécessaire entre longueur de propagation
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et confinement du mode : la diminution des pertes de propagation est liée a 'aug-
mentation de la pénétration du champ électrique dans le milieu diélectrique. Ces

propriétés sont détaillées dans I'annexe C.3.1.

Cas d’une structure asymétrique (e; < €3) :

Dans ce cas, les modes se propageant sur chaque interface ont des vitesses de
groupe et des atténuations différentes. Comme dans le cas symétrique, en diminuant
I’épaisseur du métal, les modes de chaque interface se recouvrent et donnent lieu a
deux modes couplés guidés par le film métallique : un mode non-radiatif (“bound
mode”) qui reste confiné le long du film métallique et un mode radiatif (“leaky
mode”) dont ’énergie s’échappe du film dans le milieu diélectrique de plus fort
indice [33]. Le champ électrique de I'un de ces modes peut s’annuler dans 1’épaisseur
du métal. On parle donc de mode antisymétrique et symétrique par analogie avec
les modes de la structure symétrique.

Les modes radiatifs et non-radiatifs présentent des relations de dispersion dif-
férentes en fonction de I'épaisseur du film et du choix des diélectriques. Le champ
des modes non-radiatifs décroit exponentiellement en s’écartant de la surface et les
pertes sont dues a I'absorption dans le métal. Les modes radiatifs correspondent a
des plasmons de surface qui se propagent le long de I'interface de plus faible indice
(diélectrique 1/métal), avec une décroissance du champ exponentielle a travers le
film métallique et une fuite dans le milieu de fort indice (diélectrique 3). Les pertes de
ce mode sont de deux natures : par absorption dans le métal et par couplage radiatif
dans I'un des diélectriques. Si le film métallique n’est pas trop mince, alors le mode
radiatif se propage avec moins de pertes que le mode non-radiatif, car ’absorption
est plus faible et le couplage radiatif peu élevé C.3.2.

Ruban métallique

Les films métalliques offrent un intérét assez limité en pratique puisque le confi-
nement du champ n’a lieu que dans la direction perpendiculaire a la propagation. Il
faut donc limiter la largeur du film pour confiner le champ latéralement.

Considérons le cas d'un guide plasmonique composé d’un ruban métallique de
largeur et d’épaisseur finie représenté schématiquement sur la Fig. 1.10. Le confine-
ment 2D des plasmons de surface est assuré dans le plan transverse a la direction de
propagation. Cette géométrie est tres utile car en principe elle permet aussi bien de
transmettre des signaux optiques sur des courtes distances, ou de faire du démulti-
plexage en longueur d’onde. De plus en combinant plusieurs rubans métalliques, il
est possible de réaliser des composants passifs comme des coupleurs ou séparateurs

d’ondes [34]. Enfin, la réalisation de composants actifs & base de rubans métalliques
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entourés de polymere, comme un interférometre de Mach-Zender ou un interrupteur
optique, a déja été démontrée [35] : grace a leffet joule créé par le passage d'un
courant dans le métal, il est possible de controler thermiquement 'indice optique du

polymere et le mode qui se propage le long du ruban.

Fi1G. 1.10 — Ruban métallique déposé sur un substrat diélectrique. Il constitue un
guide pour les modes de plasmons de surface couplés se propageant sur les interfaces
du ruban.

L’étude théorique des modes fondamentaux des rubans métalliques ainsi que leurs
relations de dispersion sont décrits dans les références [36,37,38]. Considérons le cas
d’un ruban métallique entouré d’un méme milieu diélectrique (€; = €3). 11 existe 2
plans de symétrie de la structure. Les modes de chaque interface se recouvrent dans
les guides de faibles dimensions et se recombinent symétriquement ou antisymétri-
quement par rapport aux 2 plans de symétrie. Il existe 4 configurations différentes
de recombinaison des modes se propageant aux interfaces du ruban, avec a chaque
fois un mode fondamental et une série de modes d’ordres plus élevés. L’existence de
ces différents modes dépend de la géométrie de la structure : ainsi on retrouve les
notions de largeur et d’épaisseur de coupure en dega desquelles les modes n’existent
plus.

Le confinement de ces modes est proportionnel a I’épaisseur du ruban et comporte
un optimum en fonction de la largeur du ruban [39]. L'un des modes fondamentaux
supportés par la structure présente un intérét tout particulier car il ne présente ni
fréquence ni épaisseur de coupure : comme le mode LRSPP dans les films minces,
il tend vers un mode transverse électromagnétique (TEM) pour des épaisseurs et
largeurs de rubans décroissantes. Par ailleurs, la symétrie de ce champ permet de
I'exciter simplement en focalisant la lumiere & 'entrée du ruban métallique [30].
En jouant sur les dimensions du ruban, il peut méme étre le seul mode se pro-
pageant sur de grandes distances. Aux longueurs d’onde des télécommunications
optiques (A = 1.5 pum), atténuation de la puissance de ce mode peut atteindre de
10 & 0.1 dB/em [36]. Ainsi, les rubans métalliques peuvent propager efficacement la
lumiére avec un confinement 2D et peu de pertes dans le métal.

Les modes supportés par le guide asymétrique (e; # €3) different significati-
vement du cas précédent [10]. En particulier, I’évolution de ces modes montre un
caractere oscillant inhabituel avec 1’épaisseur.
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Les modes plasmoniques des rubans métalliques ont été étudiés expérimentale-
ment a I’aide de mesures en champ proche [11,12,43 44 45]. Un tres fort confinement
latéral peut étre obtenu. A titre d’exemple, des fils nanométriques d’argent ayant
un diametre de l'ordre de 100 nm ont été fabriqués chimiquement et déposés sur
un substrat en verre [10]. Les mesures optiques ont permis de démontrer que ces
fils jouent le role de guides plasmoniques, et peuvent constituer des résonateurs de
quelques microns de long pour les plasmons de surface.

Les rubans métalliques présentent encore un gros potentiel pour guider effica-
cement la lumiere. Cependant les études théoriques de ces systemes sont encore
assez récentes et reposent sur des structures idéales (surfaces parfaitement planes
et coins des rubans parfaitement perpendiculaires). Les études a venir dans ce do-
maines devront prendre en compte les limitations technologiques afin d’optimiser

leur performances.

Ruban diélectrique sur un film métallique

Le confinement a la fois vertical et latéral d’une onde de surface peut également
étre obtenu avec une structure inverse a la précédente : un ruban diélectrique déposé
sur un substrat métallique massif joue le role de guide d’onde (Cf. Fig. 1.11) [47].
La largeur et ’épaisseur du ruban diélectrique permettent en particulier de modifier
la vitesse de groupe du mode [13].

Diélectrique
€3

| Métal

Fi1G. 1.11 — Ruban diélectrique d’indice €3 dans un milieu d’indice €; < €3 déposé
sur une surface métallique. Les plasmons de surface restent confinés sous le guide
d’onde diélectrique.

Guide métal/diélectrique/métal

Une autre solution pour confiner tres fortement les modes est de placer un di-
électrique entre deux films métalliques épais (Fig. 1.12). Le mode fondamental de la
structure métal-diélectrique-métal est un mode couplé constitué des deux plasmons
de surface de chaque interface [19,50]. Si les deux films métalliques sont suffisam-
ment éloignés, U'indice effectif du guide n.fr = k,/ko est tres proche de l'indice

effectif du plasmon de surface d’une interface métal/diélectrique unique. A mesure
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que les films métalliques se rapprochent, 'indice effectif et le confinement du mode
augmentent. Cependant, I’augmentation du confinement se fait au détriment de la
propagation du mode. En effet, le champ électrique pénétre de plus en plus dans le

métal, et donc les pertes par absorption augmentent.

€m

Fi1G. 1.12 — Couche diélectrique entre deux couches métalliques. Les plasmons de
surface se propagent aux interfaces du diélectrique et des métaux avec un excellent
confinement et une augmentation de l'indice effectif.

Récemment, Miyazaki et al. ont fabriqué des guides Au/SiOs/Au ayant une épais-
seur de diélectrique de seulement 3.3 nm [51,52]. Un indice effectif de 13 pour une
longueur d’onde de 650 nm a été démontré pour ces guides. Ces résultats démontrent
le confinement extréme de la lumiere qu’il est possible d’atteindre dans ces struc-
tures, et la possibilité de concevoir des résonateurs optiques de tres petites dimen-
sions.

Par ailleurs, la structure guide d’onde métal/diélectrique/métal permet égale-

Y ]

ment d’obtenir des indices de réfraction négatifs pour les plasmons de surface |

Canal en forme de sillon métallique

Récemment, Bozhevolnyi et al. ont réalisé un guide d’onde en forme de sillon dans
une couche épaisse de métal (ou channel metal grooves) [55]. Ce type de structure
avait déja été proposé théoriquement dans la littérature [56]. Une photographie et
une vue simplifiée du guide sont représentées dans la Fig. 1.13. Comme dans le cas du
guide métal/diélectrique/métal, le rétrécissement du guide induit une augmentation
de T'indice effectif [50]. Ce guide peut étre vu comme un guide a gradient d’indice,
qui permet de confiner le mode fondamental au fond du sillon.

Il faut néanmoins nuancer ce résultat. Le champ électromagnétique du mode fon-
damental est repoussé en dehors du guide lorsque la longueur d’onde augmente [57].

Par ailleurs, un compromis doit étre établi entre le confinement du mode et
les pertes. En effet, au fond du sillon, le mode s’étend aussi dans le métal, ce qui
augmente ’absorption. Une alternative a ce probleme est alors de considérer la
structure inverse (représentée dans la Fig. 1.14). Cette nouvelle structure permet
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de confiner fortement le mode le long de 'aréte avec moins de pertes que dans les

sillons [58].

(b)

(a)

Fi1G. 1.13 — Un guide plasmonique en forme de sillon métallique permet de guider
I'énergie du mode avec un tres fort confinement de la lumiere : (& gauche) vue
schématique, (a droite) photographie prise au microscope électronique a balayage
(référence [55])

7\

€m

F1G. 1.14 — Structure inversée du sillon métalliques (“Wedge channel plasmon po-
lariton”). Le plasmons de surface se propage le long de I'aréte métallique.

Chaines de nanoparticules métalliques

L’interaction forte entre les nanostructures métalliques individuelles et la lu-
miere permet de transférer de I’énergie de proche en proche et de réaliser des guides
d’ondes. En effet, la lumiere permet d’exciter des plasmons de volume dans les na-
nostructures métalliques qui se comportent alors comme des dipoles. En placant de
maniere ordonnée les nanoparticules métalliques a quelques dizaines de nanometres
les unes des autres (Fig. 1.15), les particules métalliques ont alors un comporte-
ment collectif, et la lumiére peut se propager le long du guide [59,60]. 11 s’agit d’un
des rares guides plasmoniques rapportés dans la littérature ayant une structuration
périodique. Néanmoins, le faible couplage entre les particules ainsi que les pertes
radiatives trop importantes limitent fortement ce systéme pour guider efficacement

la lumiere.
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Fi1G. 1.15 — Chaine de nanoparticules métalliques déposées sur un substrat diélec-
trique.

Composants optiques pour plasmons de surface

De nombreux composants optiques passifs ont été réalisés a partir des différents
types de guides plasmoniques que nous venons de présenter. On trouve ainsi des
guides plasmoniques courbes [(1], miroirs & plasmons de surface [62, 03, 61], des
séparateurs d’ondes (beamsplitters) [62,05], des coupleurs [66], des résonateurs [67]...
Signalons également la démonstration tres récente d’'un modulateur “tout optique”
utilisant un guide plasmonique [67].

Tous ces composants montrent le potentiel des guides plasmoniques pour la réa-
lisation d’applications optiques et électro-optiques. Ils sont néanmoins limités par
les difficultés de couplage en entrée et en sortie des guides, et surtout par les lon-
gueurs de propagation des modes plasmoniques limitées a quelques microns dans le
domaine visible.

Conway et al. ont récemment publié une étude comparative entre les intercon-
nexions plasmoniques et classiques [63]. Quelque soit la solution envisagée pour relier
les différents éléments d’un circuit intégré, elle devra minimiser les temps d’acces, les
pertes d’énergie et les interactions entre les différentes connexions. Les auteurs sont
trés prudents concernant le remplacement des interconnexions électriques par des
guides plasmoniques, car un compromis est nécessaire entre la densité des connexions
et les pertes de ces systemes. Néanmoins, les guides plasmoniques peuvent jouer un
role important pour d’autres applications de circuits intégrés. En effet les guides di-
électriques conventionnels sont encore loin de satisfaire aux exigences technologiques
dans les régions actives des circuits intégrés. La diffraction de la lumiére empéche
une miniaturisation en deca la longueur d’onde. Les guides plasmoniques pourraient
ainsi faire le lien entre la technologie optique et électronique.
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1.5 Bilan et objectif de la these

L’état de 'art sur les guides plasmoniques a permis de dresser un bilan des ca-
pacités de propagation et de confinement de la lumiere. Un compromis entre minia-
turisation et pertes est nécessaire pour optimiser les performances de ces dispositifs.
L’amélioration des techniques de fabrication (meilleur contrdle des parameétres géo-
métriques des guides, structures encore plus uniformes, diminution de la rugosité)
devrait permettre d’améliorer les performances des guides et de les intégrer dans les
futurs dispositifs optoélectroniques.

Cependant, deux points treés importants n’ont pas été suffisamment développés
a nos yeux. Le premier concerne la sélectivité spectrale. La plupart des guides
plasmoniques décrits dans la littérature présentent des performances qui changent
tres peu avec la fréquence (ou bien de manieére monotone). Il serait intéressant, no-
tamment pour la conception de sources de lumiere (lasers a cascades quantiques,...)
de développer des structures capables de jouer le réle de filtre spectral.

Un deuxieme point concerne le couplage des guides aux autres composants de
son environnement. En effet, de nombreuses structures présentent des performances
tres intéressantes en terme de propagation, pertes ou confinement mais sont tres mal
couplées avec l'extérieur. Controler le couplage radiatif des guides plasmoniques
permet d’améliorer 'interfacage avec d’autres composants, et d’ouvrir de nouvelles
perspectives pour la conception de lasers a cascades quantiques a émission par la
surface.

Pour répondre a ces besoins il est important d’apporter une solution nouvelle au
controle de la sélectivité spectrale et du couplage radiatif dans les guides plasmo-
niques. L’approche choisie dans cette these est un guide plasmonique nanostructuré,
qui consiste en un film métallique mince percé périodiquement par des fentes na-
nométriques (schématiquement représenté sur la Fig. 1.16(a)). La propagation des
plasmons de surface est perpendiculaire a la structuration du guide, alors que dans
les guides plasmoniques déja proposés dans la littérature, la propagation se fait le
long de la structuration du métal. De plus, nous avons étudié la propagation de
plasmons de surface le long d’un film métallique structuré dans les deux directions
du plan (Fig. 1.16(b)). La variation périodique de I'indice optique dans le film métal-
lique rappelle alors celle des cristaux photoniques. Dans chaque cas, la structuration
de film permet de fagonner les relations de dispersion des modes. C’est pourquoi
par analogie avec les cristaux photoniques, nous désignerons de cristaux plasmo-
niques 1D ou 2D les structures de la Fig. 1.16.

Les propriétés générales et la fabrication des cristaux plasmoniques sont détaillées

dans le chapitre 2. Ces structures sont étudiées par des mesures en champ lointain
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résolues angulairement et spectralement. La technique de mesure développée sera
décrite dans le chapitre 3.

Dans le chapitre 4, I’étude expérimentale et numérique des guides plasmoniques
nanostructurés 1D révelent une modification des propriétés d’émission et de propa-
gation des ondes de surface. L’existence de plusieurs modes de plasmons de surface
se propageant sur différentes interfaces et interagissant les uns avec les autres est a
l'origine de différents régimes de propagation. Le guide plasmonique nanostructuré
1D laisse entrevoir des perspectives prometteuses pour le controle des plasmons de
surface.

Les mécanismes d’excitation et de couplage entre plasmons de surface sur les in-
terfaces d'un cristal plasmonique 2D sont présentés dans le chapitre 5. L’étude expé-
rimentale et numérique mettra ainsi en évidence l'interaction de plusieurs plasmons

de surface se propageant sur une méme interface dans des directions de propagations

différentes.
(a) (b)
. = O
Meétal o A o
o A A
Métal

Diélectrique

Diélectrique

F1a. 1.16 — Vue schématique de films métalliques nanostructurés : (a) film métal-
lique percé avec des fentes périodiques 1D, (b) film métallique percé de trous carrés
périodiques 2D.
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Dans le cadre de cette these, les objectifs principaux sont :

— Développer un procédé de fabrication des cristaux plasmoniques avec
un bon contrdle des parametres géométriques de la structure sur des
surfaces suffisamment grandes (2 x 2 mm?) et homogenes pour leurs
caractérisations.

— Développer un banc de caractérisation pour I’étude des propriétés dis-
persives d'un cristal plasmonique 1D ou 2D. Un effort important a été
apporté sur les résolutions spectrale et angulaire griace a un spectro-
metre a transformée de Fourier et une optique de focalisation.

— Mettre en évidence la possibilité de controler ’émission de lumiere et
la propagation des plasmons de surface dans les guides plasmoniques
nanostructurés.

— Etudier les propriétés générales des cristaux plasmoniques 1D et 2D
et montrer comment la structuration des films métalliques permet de
controler les relations de dispersion et le couplage entre plasmons de

surface.
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Cristaux plasmoniques : propriétés

générales et fabrication

L’étude menée au cours de cette theése porte sur les propriétés des plasmons de
surface se propageant le long d’une interface métallique structurée. On s’intéresse
plus particulierement a l'influence de la structuration périodique sur les relations de
dispersion des cristaux plasmoniques 1D.

Le chapitre précédent a permis de dresser un bilan des propriétés des plas-
mons de surface le long d’une interface plane entre deux milieux semi-infinis
(métal/diélectrique), ainsi que pour plusieurs guides plasmoniques permettant un
meilleur confinement latéral du mode. Dans ce chapitre nous décrivons les proprié-
tés générales des plasmons de surface dans deux cas :

— un métal semi-infini percé périodiquement de fentes

— un film métallique fin percé de fentes et déposé sur un substrat.

Nous présenterons tout d’abord les travaux expérimentaux de Wood qui fut le pre-
mier a observer, sans pouvoir les interpréter, un phénomene qui résulte en fait des
relations de dispersion des plasmons de surface dans les réseaux métalliques. On
décrira alors les diagrammes de dispersion des plasmons de surface dans les réseaux
métalliques 1D de faible épaisseur (§ 2.1). La recherche des modes et la modélisa-
tion électromagnétique des réseaux métalliques 1D seront ensuite présentées (§ 2.2).
Enfin, les développements des procédés de fabrication des cristaux plasmoniques
étudiés au cours de cette these seront donnés a la fin du chapitre (§ 2.3).
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2.1 Plasmons de surface sur une interface nano-

structurée périodiquement

Depuis plus d’'un siecle, les propriétés des réseaux métalliques ont suscité un
grand nombre d’études théoriques et expérimentales. Les différentes études ont per-
mis de mettre en évidence l'existence de plasmons de surface le long des réseaux
métalliques. Dans cette section, nous discuterons tout d’abord des anomalies de
Wood, puis des relations de dispersion des plasmons de surface sur les surfaces mé-

talliques nanostructurées.

2.1.1 Anomalies de Wood

C’est en étudiant la diffraction d’une source de lumiere polychromatique par des
réseaux métalliques que Wood a mis en évidence pour la premiere fois des ano-
malies dans les spectres mesurés [09]. Il observa de brusques changements d’inten-
sité pour des petites variations de la longueur d’onde de la lumiere. Ces anomalies
se manifestaient par des bandes sombres et claires dans les spectres de diffraction
(Fig. 2.1). Wood fut le premier a signaler que ces anomalies se manifestaient unique-
ment lorsque le champ magnétique incident était parallele a I'interface (polarisation
TM). Il nota de plus que ces anomalies se décalaient spectralement avec 1’angle
d’incidence de la lumiere.

En 1907, Rayleigh expliqua la position des anomalies en polarisation TM. Il
suggéra que les anomalies de Wood sont dues a I'apparition ou a la disparition d'un

ordre diffracté par le réseau aux longueurs d’onde de Rayleigh A [70] lorsque :
2
nky = |kosiné +pcﬂ (2.1)
n n . P
2= [ Lsing+ 2 2.2
<:>)\R ’)\Rsm —|—d‘ (2.2)

ou p est 'ordre de diffraction d’un réseau de période d et n est I'indice de réfraction
du milieu incident. Malheureusement, ¢’était insuffisant pour décrire ’ensemble des
résultats obtenues par Wood en 1902 et par la suite [71,72], notamment la forme
des spectres de réflexion (minima et maxima).

En 1941, Fano montra que ces phénoménes mettent en jeu des ondes de sur-
face [73]. Plus tard en 1965, Hessel et Oliner modélisent les anomalies de Wood et
distinguent deux causes [71] : les phénomenes liés a I'apparition/disparition d’un
ordre diffracté et des effets de résonances. Ces derniers sont liés a un couplage avec
des modes propres associés au réseau dont les plasmons de surface. Ils montrérent

32



Chapitre 2. Cristaux plasmoniques : propriétés générales et fabrication

Angle of

Incidence.
o

4 12

F1G. 2.1 — Premiers spectres de réflexion de la lumiere obtenus sur des réseaux
métalliques pour différents angles d’incidence, publiés par Wood en 1902 [69]. On
constate de brusques variations de la réflexion lorsque I'on change la longueur d’onde
(bandes sombres et claires). On remarque par ailleurs le décalage spectral des creux
de réflexion avec ’angle d’incidence de la lumiere.

que ces deux types d’anomalies peuvent se manifester séparément et indépendam-
ment 'une de 'autre et a des longueurs d’ondes voisines des longueurs d’ondes de
Rayleigh.

A partir des années 70, le développement de l'informatique facilita les calculs
électromagnétiques et les explications de ces “anomalies”. En particulier, Neviere et
Maystre [75] étudierent les anomalies de Wood en calculant les poles et zéros des
coefficients de réflexion et de transmission. Ils confirmerent théoriquement ’existence
des anomalies ainsi que leurs origines.

En étudiant la réflexion de la lumiére pour différentes incidences (Fig. 2.1), Wood
présenta la premiere détermination expérimentale des relations de dispersion des
plasmons de surface. Aujourd’hui, les spectres observés par Wood peuvent étre re-
produits expérimentalement et numériquement avec une résolution spectrale et an-
gulaire bien meilleure. C’est la démarche que nous suivrons pour I’étude des cristaux
plasmoniques 1D et 2D présentée aux chapitres 4 et 5. Les mesures optiques résolues
angulairement et spectralement auront comme objectif de révéler précisemment les
relations de dispersion des plasmons de surface se propageant a 'interface d’un film
métallique nanostructuré, et ainsi mettre en évidence des interactions fines entre
plasmons de surface.

Les relations de dispersion observées par Wood (Fig. 2.1) montrent un caractere
plus complexe que celles présentées sur la Fig. 1.5 du chapitre 1. Dans la suite
I'impact de la structuration périodique sur la relation de dispersion des plasmons
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de surface est décrit d'un point de vue simplifié, avant une étude plus précise aux

chapitres 4 et 5.

2.1.2 Relation de dispersion des réseaux métalliques

Contrairement au cas de l'interface plane, il est possible d’exciter des plasmons
de surface le long d’un réseau métallique au moyen d’une onde plane d’incidence 6

des lors que :
kespp = kP (2.3)

oi1 k) est la composante du vecteur d’onde paralléle & 'interface de I'onde diffractée
d’ordre p, qui pour un réseau de période d éclairé par une onde plane d’incidence 6

s’écrit :

2T

kP = kysin 4 p 7

(p=0,+£1,£2,...) (2.4)

La Fig. 2.2 symbolise le cas d’un plasmon de surface excité par I'ordre p = +1.
La condition de I’éq. 2.3 est une approche perturbative : c¢’est une approximation
satisfaisante des lors que la relation de dispersion du plasmon de surface est suffisam-
ment proche de la droite de lumiere et que la surface des réseaux ne présentent pas
une structuration trop importante (en particulier on ne considere pas de résonance
verticale dans les fentes du réseau).

7 |
1 |
X ' +1

F1G. 2.2 — Réseau métallique éclairé par une onde plane d’incidence 6 : la lumiere est
diffractée dans plusieurs directions dans le milieu incident et le long de l'interface.
Le réseau de diffraction permet de coupler la lumiere incidente avec le plasmon de
surface (symbolisé en rouge) si I’éq. 2.3 est vérifiée.

Nous ne considérerons que des réseaux métalliques possédant un plan de symétrie
parallele & (uy, u,). La relation de dispersion est donc symétrique par rapport a l’axe
k. = 0. De plus, la périodicité de la structure dans I'espace réel entraine celle de la
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relation de dispersion dans ’espace réciproque. Cela se traduit graphiquement par
une translation de la courbe de dispersion de multiples de K = %’r. Dans le cas de
réseaux métalliques, la relation de dispersion est représentée schématiquement sur
la Fig. 2.3. On peut finalement restreindre I'étude de la relation de dispersion entre
k., =0 et k, = m/d. Dans l'espace réciproque, la zone entre k, = —7/d et k, = 7/d
est appelée premiere zone de Brillouin.

On a représenté en jaune sur la Fig. 2.3 le cone de lumiere, i.e. 'ensemble des
fréquences et des vecteurs d’onde des ondes planes se propageant dans le diélectrique.
Etant donné que les courbes de dispersion traversent le cone de lumidre, il est possible
d’exciter les plasmons de surface par une onde plane dans les réseaux métalliques.
Remarquons également qu’autour de l'incidence normale (k, = 0), le croisement
des relations de dispersion est similaire aux mesures de Wood représentées sur la
Fig. 2.1.

Le croisement des courbes de dispersion induit également des modes couplés et
I'ouverture de “gaps” au centre et au bord de la zone de Brillouin qui ne sont pas
représentés ici par souci de simplicité.

symétrie du réseau périodicité du réseau

Fi1G. 2.3 — Courbes de dispersion des plasmons de surface dans le cas d’un réseau
métallique de période d. L’influence de la symétrie et de la périodicité du réseau
sur les courbes de dispersion est illustrée respectivement a gauche et a droite sur la
figure. La structuration périodique du métal permet de se coupler aux plasmons de
surface avec une onde plane éclairant le réseau (zone en jaune).
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2.1.3 Dispersion des plasmons de surface d’un réseau mé-

tallique 1D

Considérons désormais le cas d’un réseau métallique d’épaisseur finie. Des modes
de plasmons de surface peuvent étre excités sur chaque interface du réseau métal-
lique. Nous supposons que la structure est asymétrique, i.e. les milieux diélectriques
situés de part et d’autre du réseau sont différents, par exemple de I'air et un substrat
diélectrique d’indice optique élevé (n = 3.5).

Les courbes de dispersion d’une interface métallique percée périodiquement par
des fentes sont tracées a nouveau sur la Fig. 2.4(a) dans le cas de faibles fréquences
(w < ws). Dans le cas d'un réseau métallique 1D suffisamment épais, il existe des
plasmons de surface sur chaque interface du métal. Il peut également exister des
résonances de cavités dans les fentes du réseaux [76,77], nous les négligeons dans
cette description schématique. Par un raisonnement analogue a celui du paragraphe
§ 2.1.2, on retrouve deux séries de relations de dispersion associées aux plasmons
de surface se propageant le long de chaque interface (Fig. 2.4(b)). Les pentes des
relations de dispersion augmentent avec la vitesse de groupe v, = g% du plasmon
de surface. Ainsi sur la Fig. 2.4(b) les relations de dispersion en bleu (resp. rouge)
correspondent a un plasmon de surface se propageant du coté ou l'indice optique du
diélectrique est le plus faible (resp. le plus fort).

(a) Interface métallique (b) Réseau métallique
percée de fentes déposé sur un substrat
W W
i J
t > kx kX
m/d m/d

F1G. 2.4 — Représentation des relations de dispersion de plasmons de surface excités
le long d’une interface métallique nanostructurée (a) ou aux interfaces d’un réseau
métallique déposé sur un substrat (b).
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En diminuant 1’épaisseur du métal, les plasmons de surface excités aux différentes
interfaces du réseau métallique peuvent alors interagir et se coupler. Cela se produit
au croisement des relations de dispersion des plasmons de surface se propageant de
part et d’autre du réseau. Nous verrons au chapitre 4 comment I’étude des relations
de dispersion des modes d'un cristal plasmonique permet d’étudier ces interactions.

Les relations de dispersion des plasmons de surface dans les réseaux métalliques
ont été schématiquement décrits en négligeant I'impact de la structuration du film
métallique (forme et taille). Contrairement au cas de 'interface plane, il n’existe pas
d’expression analytique pour les relations de dispersion des modes. On s’affranchit
de ce probleme en modélisant la réponse électromagnétique des réseaux métalliques

et I’ensemble des ondes pouvant s’y propager.
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2.2 Modélisation électromagnétique

Notre calcul du champ électromagnétique et des modes des réseaux métalliques
est basé sur la méthode modale. Le principe de la méthode est succinctement pré-
senté dans cette section pour la polarisation TM. Mais pour plus de précisions, le
lecteur pourra se référer aux travaux de Sheng et al. [78] et de Collin et al. [77]. En
complément, il faut également citer les travaux de Botten et al. [79] qui ont démon-
tré que la base modale utilisée pour décrire les champs électromagnétiques dans les
réseaux est une base compléte.

Le calcul des modes électromagnétiques est décrit pour la structure complete
(réseau métallique entouré de deux milieux diélectriques homogenes) et pour une
interface structurée (voir plus loin).

2.2.1 Méthode modale

Uz

Région I

Région II

Sari a
Région III —

F1G. 2.5 — Schéma du réseau métallique étudié.
On étudie la réponse électromagnétique d’un réseau métallique de période d, de
largeur de fente a et de hauteur h, représenté sur la Fig. 2.5. On considere ici une

onde plane incidente polarisée TM faisant un angle 6 avec la normale (u,). Dans le

repere de la Fig. 2.5, 'amplitude complexe du champ magnétique s’écrit :
H = H/(z, z) exp (—iwt)uy (2.5)

L’expression de 'amplitude H,(x, z) differe selon la région considérée. Dans les ré-

gions I et III, la décomposition de Rayleigh est utilisée pour décrire I'amplitude des
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champs :
H(z,z) = exp [iko(sin 0z — cos 0z)] + i R, exp [z(k‘;”):v + kg)z)} (2.6)
H)" (2, 2) Z T, exp |i { QR h))} (2.7)

n=—oo

ou R, et T, sont les amplitudes complexes des ondes réfléchies dans le milieu I et

transmises dans le milieu III et

A
KO = kg (smeﬁld) (2.8)
KD = ek — (k)" (2.9)
Ko = Jerkd = )2 (2.10)

Dans la région II, les champs sont décrits selon les modes propres du systeme
périodique formé de couches de métal et de diélectrique supposées infinies selon la

direction u, :

Hl (z,2) =) Xi(x) {Al exp (—ikilf)[z) + Bjexp (zk:gf)f(z + h))} (2.11)
I

ou les vecteurs kS}[ sont solutions de I’équation des modes dans la zone II :
cos(kodsinf) — cos(frd) cos[a(l —r)d]

—— 4 1 sin(frd) sinfa(l1 —r)d] =0  (2.12)
€l ena
avec a = (egk2—k% )%, B = (emk—K% )% et r = (d—a)/d le taux de métallisation
dans la zone II.

Les expressions des champs dans chaque zone sont reliées grace a la continuité
des composantes tangentielles des champs magnétique H, et électrique E, sur les
deux interfaces (I/II) et (II/III). Le champ électrique E, découle des équations de

Maxwell : E, = i aéi v, Les équations obtenues sont alors multipliées par exp(ik{™ z)
et intégrées sur une période d du réseau. On obtient ainsi un ensemble d’équations
qui peuvent se mettre sous forme matricielle et qui relient les champs des zones I,
IT et III.

On peut ainsi relier les ondes entrantes et les ondes sortantes a l’aide d’une

matrice S qui définit entierement les propriétés électromagnétiques du systéme. A
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titre d’exemple, il est possible de calculer la réflexion et la transmission d’une onde
incidente par le réseau métallique. C’est ce que nous ferons au chapitre 4. Nous
allons voir que nous pouvons également déterminer les relations de dispersion des

modes électromagnétiques des réseaux métalliques.

2.2.2 Formalisme de la matrice S

Le formalisme de la matrice S permet de relier les champs sortants O d’un
systeme en fonction des champs entrants I sous forme matricielle : O = S x I. 1l
permet naturellement de calculer la réflexion et la transmission de la lumiere par le
systeme, mais également de rechercher les modes existants. Les modes de la structure
sont définis par 'existence d’ondes sortantes du systéme en I'absence d’excitation, ce
qui se traduit par la relation S~! x O = 0. Pour rechercher les modes de la structure,
il faut rechercher la fréquence w et le vecteur d’onde k, qui permettent d’annuler le
déterminant de la matrice S~!, ou de maniére équivalente rechercher les valeurs w
et k, telle que la matrice S~! ait une valeur propre nulle.

Nous allons exprimer les éléments de la matrice S dans deux cas : la structure
toute entiere de la Fig. 2.5 puis un réseau semi-infini percé périodiquement de fentes
représenté sur la Fig. 2.7. Cette distinction est introduite pour pouvoir étudier sépa-
rément les modes de plasmons de surface pouvant se propager sur les deux interfaces
du réseau métallique de la Fig. 2.5, afin d’étudier leurs interactions au chapitre 4.

Modes du réseau métallique

En reliant les champs sortant du réseaux (ondes réfléchies et transmises) a ’onde
incidente I, on obtient une relation matricielle de la forme O = S x [ ou la matrice
S est de la forme :

ri3 a1

S = (2.13)
t13 t13

ou les termes 7;; et ¢;; sont des matrices, coefficients de réflexion et de transmission
décrits sur la Fig. 2.6. Les modes propres de la structure sont obtenus en recherchant
les valeurs propres non-nulles de la matrice S™!. Pour un vecteur d’onde k, (réel)
donné, les solutions obtenues sont alors des fréquences complexes w = ' + iw” : la
partie réelle w’ donne la longueur d’onde d’excitation de la résonance, tandis que la
partie imaginaire w” est liée au temps de vie de la résonance 7 par w” = —1/(27).
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9
13
Région 1 €1 231 L )‘ w
— Ih
- - "
Région 111 | /'L a, s
d
731

Fi1G. 2.6 — Réflexion et transmission d’un réseau métallique éclairé par une onde
plane polarisée TM en incidence 6.

Modes de l’interface du réseau métallique

De la méme maniere on peut rechercher les modes d'une interface du réseau
métallique. Considérons le cas de Uinterface (I/II) représentée sur la Fig. 2.7. On
définit comme précédemment les ondes entrantes et sortantes, qui sont reliées par

la matrice S :

12 lo1

S = (2.14)

t1o To1

Comme dans le cas de la structure compléte, la recherche des modes s’opere en
déterminant les valeurs propres non-nulles de la matrice S~*.
uZ

Région 1 €1 ?

Région 11

. 2.7 — Réflexion ransmission d’une inter un réseau métallique éclairé
Fi1c. 2.7 — Réflexion et transmission d’une interface d’ ésea étallique éclairée
par une onde plane polarisée TM en incidence 6.
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Convention dans le calcul des modes

A la fin du paragraphe 1.3.1, nous avons discuté de la possibilité de rechercher
les modes de plasmons de surface en imposant soit une fréquence réelle ou soit un
vecteur d’onde k, réel. Dans la suite une seule convention est choisie : le calcul en
fréquence complexe avec un vecteur d’onde k, réel. Ce choix s’est fait en accord
avec les conditions d’excitation dans le banc de caractérisation optique des cristaux
plasmoniques décrit au chapitre 3. Les réseaux sont éclairés par une onde plane et on
mesure la réflexion ou la transmission de la lumiére dans une direction particuliere.
Le vecteur d’onde incident est réel et par continuité il en est de méme pour tous les
autres vecteurs d’onde paralleles aux interfaces du réseau.

Le calcul des modes de plasmon de surface est a vecteur d’onde k, réel et sa
fréquence w est complexe. Dans un spectre de réflexion et de transmission, les réso-
nances apparaissent a la fréquence Re(w) avec une largeur non nulle 1/(2/m(w)) liée
au temps de vie de la résonance. On procede de méme pour la recherche de modes
d’interface dans les réseaux métalliques.
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2.3 Procédés de fabrication des échantillons

L’objectif est de réaliser la structure de la Fig. 2.8, en s’inspirant des procédés
de fabrication de réseaux métalliques développés au cours de la these de Stéphane
Collin [30]. Afin de satisfaire aux contraintes imposées par le banc de caractérisation
optique des échantillons, certains points ont di étre améliorés. Nous allons donc
détailler les contraintes de fabrication puis décrire le procédé de fabrication des
échantillons développé dans la salle blanche de notre laboratoire. Par ailleurs, les
développements technologiques réalisés au cours de cette these ont également permis
la fabrication de cristaux plasmoniques 2D présentés a la fin de cette section.

GaAs

Fi1G. 2.8 — Schéma de la structure a fabriquer : le réseau de diffraction en or est
déposé sur un substrat de GaAs.

2.3.1 Contraintes de fabrication

La réalisation des cristaux plasmoniques nécessite 1'utilisation de techniques
pointues afin de se rapprocher de la structure idéale de la modélisation électro-
magnétique (Fig. 2.8). Cela demande une maitrise des parametres géométriques des
réseaux (période, largeur des fentes, hauteur du métal) et des états de surface. Par
ailleurs certains matériaux classiquement employés en nanofabrication sont connus
pour leur influence néfaste sur les performance des cristaux plasmoniques et ont donc
demandé un développement technologique pour les éliminer. Ces différents points
sont exposés ici.

Il est nécessaire de réaliser des réseaux métalliques de grandes dimensions pour
les caractérisations optiques. Par grandes dimensions, nous entendons des structures
de 2 x 2 mm?. En effet, les modélisations électromagnétiques des réseaux métal-
liques supposent que la structure est infinie ce qui est évidemment impossible en
pratique. Une solution consiste a réaliser des échantillons plus grands que la lon-
gueur de propagation des plasmons de surface, ce qui est largement le cas pour ces
structures. Par ailleurs, on libere une contrainte pour le développement du banc

de caractérisation car il n’est pas nécessaire de focaliser trop fortement la lumiere
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sur le réseau. Nous montrerons au chapitre 3 que cela permet d’obtenir une tres
bonne résolution angulaire (jusqu’a +0.3°). La réalisation de structures de grandes
dimensions impose cependant un excellent controle de la fabrication du point de
vue de I’homogénéité de I’échantillon (largeur des fentes et période du réseau). Le
procédé de fabrication doit étre également tres reproductible, et permettre d’ob-
tenir une tres faible rugosité du film métallique. De plus, des études antérieures
ont montré que les couches d’accroche utilisées pour 'or sur les semiconducteurs
(comme le titane ou le chrome) changent les propriétés des modes se propageant a
cette interface (augmentation des pertes) [31]. Nous avons cherché a éliminer 'uti-
lisation d’une telle couche. Enfin, nous souhaitons pouvoir réaliser des structures
d’épaisseurs variables, éventuellement grandes (de 40 nm a 500 nm), avec

le méme procédé.

2.3.2 Description des différentes étapes de fabrication

La fabrication des réseaux métalliques nanostructurés repose sur une technique
de “double lift-oft”. Les différentes étapes de fabrication sont détaillées ci-dessous et
représentées sur la Fig. 2.9 :

1- Dépot diélectrique de la couche de SigNy sur un substrat de GaAs (Fig. 2.9(a)) :
le dépot de nitrure est obtenu par P.E.C.V.D. (Plasma-enhanced chemical va-
por deposition). L’épaisseur déposée classiquement est de 400 nm.
Lithographie électronique et lift-off du masque (Fig. 2.9(a)) : I’échantillon est
enrésiné avec du PMMA (300 nm d’épaisseur), puis insolé au masqueur électro-
nique. Le faisceau d’électrons défini la largeur des fentes du réseau métallique.
Ensuite ’échantillon insolé est plongé dans un développeur pour retirer les
zones irradiées de la résine. Des couches de titane (10 nm) et d’or (90 nm)
sont déposées par évaporation sur I’échantillon. La résine est ensuite dissoute
dans le trichloroethylene pour procéder au lift-off. Il ne reste que des rubans
métalliques sur la couche de nitrure qui serviront de masque de gravure.

2- Gravure ionique réactive de la couche de SizNy, (isotrope) (Fig. 2.9(b)) : la
gravure isotrope permet de dégager partiellement le nitrure sous le masque de
Ti/Au, afin de faciliter la départ du nitrure en fin de fabrication.

3- Gravure ionique réactive de la couche de SizNy (anisotrope) (Fig. 2.9(c)) : le
restant de la couche de SigNy est gravé avec des flancs bien verticaux. Le motif
du masque de gravure est donc transféré dans la couche.

4- Traitement de surface du substrat de GaAs a l’acide chlorhydrique (HCI)
(Fig. 2.9(d)) pour éliminer les redépots de gravure et améliorer 1'accroche de
la couche d’or.
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5- Dépot métallique (Fig. 2.9(e)) : Por du réseau métallique est déposé par éva-
poration, en prenant soin de le faire avec une incidence la plus normale possible
(et ainsi éviter un dépot de métal sur les flancs de nitrure).

6- Lift-off des piliers de SizN4 et du masque de gravure a l'acide fluorhydrique
(HF) (Fig. 2.9(f)).
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Masque de gravure (Ti/Au)

A06046 25KY K108K B.38um

300 nm

BABB76 25KY K86.8K 6.38un

380 nm

6066844 25KY X108K 0.30um

300 nm

(a) Lithographie électronique (b) Gravure RIE isotrope (¢) Gravure RIE anisotrope
et lift-off du masque

Yo X188K 8. 38un

300 nm

(d) Traitement de surface (HCI) (e) Dépot d’or (f) Gravure chimique (HF)

F1G. 2.9 — Procédé de fabrication des réseaux métalliques (vues schématiques et
photographies prises au microscope électronique a balayage).
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2.3.3 Justification du procédé de fabrication

Choix du substrat en GaAs

Les développements technologiques présentés ici ont été réalisés sur un substrat
en GaAs. Ce choix se justifie principalement par le savoir-faire développé sur ce
matériau au laboratoire et au sein de notre équipe. Ainsi avec ce substrat, on s’assure
d’une meilleure maitrise des insolations électroniques, des gravures et des dépots
métalliques sur GaAs lors de la réalisation de nos échantillons.

Par ailleurs comme beaucoup de semiconducteurs, le GaAs est transparent dans
I'infrarouge. Comme 1’étude optique des guides plasmoniques nanostructurés est
prévue typiquement entre 1 pym et 10 pum, la choix d’un substrat en GaAs ne pose
pas de probleme d’absorption dans les mesures.

Enfin I'une des applications visées pour les guides plasmoniques nanostructurés
est de les intégrer dans des lasers a cascades quantiques, qui sont réalisés majoritai-
rement a base de semiconducteurs I1I-V (substrats GaAs et InP notamment).

Lithographie électronique

La lithographie électronique est une technique courante (voire indispensable)
dans la plupart des procédés technologiques nécessitant une précision submicronique.
Elle permet ainsi de dessiner des motifs a 1’échelle nanométrique avec une haute
résolution sur des résines électro-sensibles.

Schématiquement la technique de lithographie électronique consiste a balayer un
faisceau d’électrons pour dessiner un motif sur une surface recouverte de résine sen-
sible & l'irradiation électronique. Un appareil de lithographie électronique (Fig. 2.10)
est typiquement constitué d’une colonne, semblable a celle que I’on trouve sur un mi-
croscope électronique a balayage, équipée d’un systéme de déflexion électrostatique
ou magnétique du faisceau et d'un dispositif de micro-déplacement de la platine
porte-échantillon contrélé par interférométrie. Ce systeme permet un contréle ex-
cellent sur la position des motifs (de 'ordre du nm).

La résolution de cette technique dépend essentiellement du diametre, de 1’énergie
du faisceau d’électrons et de la résine utilisée. Dans notre cas, la résine employée est
du PolyMethyl-MethAcrylate (PMMA).

La maniere de procéder est la suivante. Tout d’abord, le PMMA est déposé sur
un substrat propre a ’aide d'une tournette et recuit a 160° pendant plus d’une heure.
Ensuite I’échantillon est insolé par le masqueur électronique (JEOL JBX 5D2U). La
résine est ensuite développée.

L’interaction des électrons avec la résine provoque la rupture de liaisons chi-

miques, diminuant la masse moléculaire moyenne dans les zones irradiées. Si cette
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Canon a €électrons
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F1G. 2.10 — Schéma simplifié du masqueur électronique.

diminution est suffisamment significative, il est possible de dissoudre ces éléments
grace a un solvant spécifique de ces molécules. Ce type de résine est qualifié de po-
sitif (le PMMA notamment). Le solvant typique est un mélange de Methyl IsoButyl
Ketone (MIBK) et d’isopropanol.

Apres développement, les flancs obtenus ne sont pas verticaux (surtout si la résine
est épaisse). En effet, contrairement & ce que I'on pourrait croire, la modification
de la résine ne résulte pas de l'interaction directe des électrons tres énergétiques
du faisceau incident. Au cours de leur trajectoire, les électrons du faisceau incident
cedent leur énergie en arrachant des électrons dans la résine et dans le substrat. Seuls
les électrons de faible énergie cinétique (principalement des électrons secondaires)
insolent la résine. Par ailleurs lors des chocs dans la résine et le substrat la trajectoire
des électrons du faisceau est déviée, ce qui a pour conséquence d’élargir la taille de
la zone insolée (Fig. 2.11).

La zone insolée est alors bien plus large que nominalement du fait de 1’émis-
sion d’électrons rétrodiffusés dans le substrat. On parle de poire d’interaction pour
qualifier 'ensemble des trajectoires des électrons dans ’échantillon. Cette poire agit
comme une seconde source située sous la résine et irradiant celle-ci sur une surface
beaucoup plus grande que la taille du spot initial et avec une dose nettement plus
faible. Pour rendre cet effet de proximité négligeable il convient d’ajuster la dose
émise pour garder la dose d’insolation due aux électrons secondaires inférieure au
seuil de révélation de la résine. Il existe pour cela des logiciels commerciaux, mais
bien souvent la connaissance de la résine et du substrat permet d’avoir une gamme

de doses susceptibles de convenir. Il reste alors a procéder a différents essais de doses
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pour obtenir les bons flancs de résine apres développement et permettre le lift-off

lors de la réalisation du masque.

Faisceau d’électrons

Flancs sans
électrons o

rétrodiffusés />(\ \ /A A‘\ / ‘\
NS

Rétrodiffusion des électrons

Flancs réels

Fi1G. 2.11 — Effets de proximité : les électrons rétrodiffusés par le substrat augmentent
la dose d’exposition.

Gravure ionique réactive (RIE, Reactive Ionic Etching)

Les gravures RIE permettent de graver une ou plusieurs couches de matériau avec
un excellent controle des flancs. Par opposition aux gravures chimiques (humides),
les gravures RIE sont dites seches car elles se déroulent dans un plasma créé entre
deux électrodes situées dans une chambre a vide.

La gravure RIE est une technique physico-chimique mettant en jeu, d’une part,
un bombardement de ’échantillon par le plasma (pulvérisation) et d’autre part, des
réactions chimiques en surface du matériau. La prépondérance d’un phénomene par
rapport a 'autre est fixée par le choix des gaz et de la polarisation appliquée entre les
2 électrodes. D’ordinaire, on privilégie le phénomene chimique car ce processus peut
étre sélectif en fonction des couches de I’échantillon et peut conduire a des vitesses de
gravure beaucoup plus grandes que dans le premier cas. La gravure résulte alors de
la réaction entre les atomes de la surface et le gaz du plasma, formant une molécule
qui quitte ensuite le substrat (Fig. 2.12). Le bombardement ionique n’est 1a que
pour assister I’arrivée des especes réactives sur le substrat et le départ des molécules
formées par la réaction chimique de surface. Le mécanisme de la gravure RIE peut
se résumer ainsi :

— la génération des particules réactives du plasma,

— le déplacement de ces particules vers la surface,

— l’adsorption des particules réactives sur la surface,

— la réaction en surface des molécules réactives avec le matériau a graver,

— la désorption des produits de réaction,
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— Pextraction des molécules formées hors de ’enceinte.

Gaz circulants dans le plasma >
[

Génération|
d’especes
réactives

~

Adsorption -
Réaction
./ Désorption

Film a graver

F1G. 2.12 — Schéma de principe de la réaction de gravure plasma.

Le controle des flancs de gravure se fait en jouant sur la pression, la température,
la concentration des gaz introduits pour la création du plasma et de la puissance RF
d’excitation du plasma. En jouant sur ces différents parametres, il est ainsi possible
de controler I'anisotropie et la sélectivité de la gravure en fonction des matériaux
rencontrés.

Le controle de la gravure RIE est suivi par un systeme interférométrique. Il
consiste a éclairer 1’échantillon par un laser He-Ne. On suit alors les interférences
entre les ondes incidentes et réfléchies par 1’échantillon.

Le signal interférométrique oscille en fonction du temps au fur et a mesure que
I'on grave la surface du matériau. Cette mesure optique est extrémement riche et
permet de remonter aux parametres de gravure. Tout d’abord en comptant le nombre
d’oscillations, on remonte a 1’épaisseur gravée et a la vitesse de gravure. Le chan-
gement de vitesse de gravure indique également un modification dans la composi-
tion chimique de I’échantillon, 7.e. une interface entre deux couches différentes. Par
ailleurs, I’arrét d’une gravure est caractérisé par un signal interférométrique constant
au cours du temps a condition que ’état de surface ne soit plus modifié. Or la pul-
vérisation introduit de la rugosité en surface et peut se traduire par une diminution
du signal réfléchi.

Lors du développement du procédé de fabrication des échantillons, un soin tout
particulier a été apporté au controle de la gravure du nitrure. En effet, la technique
de double lift-off employée pour la réalisation des réseaux métalliques impose un tres

bon contrdle des flancs de gravure du nitrure. Idéalement, ces flancs doivent étre bien
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verticaux et légeérement en retrait par rapport au masque de gravure (Fig. 2.13(a,c)).
Cela permet de réduire les risques de dépots d’or sur le nitrure lors de la métallisation
de 'échantillon, ce qui rendrait plus difficile la gravure du SizN, (Fig. 2.13(b,d)).
Mais cela risquerait surtout de laisser des résidus de métal aux bords des fentes
du réseau, ce qui aurait pour conséquence de dégrader les propriétés optiques de la

structure.

Masque de gravure

(a) ]/ I (b)
SigN,

GaAs
Lift-off impossible

<c>|| I @ mJ L

F1G. 2.13 — Les piliers de SizN4 peuvent étre gravés soit par une combinaison de
gravure isotrope puis anisotrope (a) ou directement par une gravure anisotrope (b).
La discontinuité introduite dans le flanc de nitrure par la sous-gravure sous le masque
métallique élimine les difficultés du lift-off en cas de dépot métallique mal-orienté
par rapport a la surface (c), contrairement au cas (d).

Pour cela, la gravure RIE isotrope permet de dégager le nitrure sous le masque
du réseau. Cela permet de laisser une voie d’acces a ’acide fluorhydrique lors de
la derniere étape de la fabrication (Fig. 2.9(f)). Par ailleurs, ’échantillon est placé
“correctement” dans le bati de dépot métallique de sorte que le dépot se fasse avec
une incidence quasi-normale a 1’échantillon. Cela permet d’éviter le dépot de métal
sur les flancs de SisNy (Fig. 2.13(d)). Le retrait du nitrure sous le masque de gravure
est controlé avec un bonne reproductibilité. Pour un temps de gravure de 6 min, la
sous-gravure est d’environ 30 nm de chaque c6té du nitrure. Deux gaz sont introduits
dans le plasma pour modifier la gravure du nitrure : du SFg pour les gravures
isotropes et un mélange SFq/CHF3 pour les gravures anisotropes.

Cependant, nous avions constaté que le dégagement créé sous le masque de gra-
vure se comblait lors de la gravure RIE anisotrope (Fig. 2.9(c)). Les flancs obtenus
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étaient bien verticaux, mais le lift-off final posait parfois probleme. Lors de la gra-
vure, un redépot des especes gravées venait combler le dégagement sous le masque de
nitrure. Afin d’éliminer ce probleme, nous avons modifié les conditions de gravure en
augmentant la concentration d’un gaz employé dans le plasma (SFg) pour diminuer
I’anisotropie de la gravure. Par cette opération, nous avons éliminé ce probléeme en
mettant légerement en retrait le nitrure sur toute sa hauteur et pas seulement sous
le masque.

Traitement de surface

Deux raisons nous ont conduit a faire un traitement de surface au HCl immédia-
tement avant la métallisation de 1’échantillon :

— Apres gravure du nitrure, on constatait quasi-systématiquement une grande
rugosité sur le substrat, suite a un redépot d’especes chimiques (non-
identifiées) présentes dans l'enceinte du bati (Fig. 2.9(c)). Malgré plusieurs
essais de gravure RIE, il était impossible d’éliminer ces redépdts de la surface
de I’échantillon, ce qui aurait provoqué une forte rugosité du film métallique et
n’est donc pas compatible avec des mesures optiques de bonne qualité. Nous
avons donc traité la surface au HCI, ce qui a permis d’éliminer ce redépot.

— L’or a une mauvaise adhérence sur le GaAs. En traitant la surface du substrat
au HCI, on élimine la fine couche d’oxyde et on libére des liaisons chimiques
en surface (liaisons pendantes), ce qui facilite 'accroche de 'or sur le GaAs.
Avec cette opération, nous avons pu obtenir I'adhésion de I'or sur GaAs, avec
des épaisseurs importantes (250 nm) sans décollement du métal.

Dans notre cas, un temps de gravure d’au moins 3 min est nécessaire pour élimi-
ner compléetement la couche d’oxyde et le redépot formé lors de la gravure. 11 faut
toutefois limiter cette gravure dans le temps : on constate une gravure du titane
utilisé dans la couche d’accroche du masque de gravure lorsque le temps de gravure
dépasse 10 min. Cela peut provoquer un décrochement du masque du pilier de SizNy

et rendre impossible la suite de la fabrication de I’échantillon.

2.3.4 Bilan et réalisation d’échantillons

Les développements technologiques réalisés au cours de la these comportent plu-
sieurs intéréts majeurs pour ce type d’étude :

— l'universalité du procédé de fabrication autorise la conception de réseaux

métalliques de géométries tres différentes. Lors de ma these, des réseaux mé-

talliques 1D de faible épaisseur (quelques dizaines de nm) ont pu ainsi étre
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réalisés. Mais la méme technique de fabrication a également permis la fabrica-
tion de réseaux 2D d’épaisseurs tres différentes (Fig. 2.14).

— I’élimination de la couche d’accroche entre l'or et le GaAs. Les propriétés
des plasmons de surface sont tres sensibles a I’environnement proche de 'inter-
face métallique. Généralement, on utilise une couche de titane ou de chrome
pour améliorer I’adhésion de I’or sur un diélectrique. Cependant, les propriétés
optiques de ces matériaux sont trés mauvaises a cause de leur absorption. Lors
de la theése de Stéphane Collin, cette influence de la couche d’accrochage en
Ti avait été démontrée pour des épaisseurs aussi faibles que 1 nm, et c’est
pourquoi, nous avons cherché a 1’éliminer.

— les temps d’insolation sont plus faibles par ce procédé de double lift-off si 'on
travaille sur des résines positives (PMMA), en insolant uniquement les parties
ou il n’y a pas de métal a la fin de la fabrication c¢’est-a-dire les ouvertures dans
les films métalliques (leurs surfaces dépassant rarement 20 % de la surface de
I'échantillon). 11 faut de plus noter que 'utilisation de résines électrosensibles
négatives ne permet pas de réaliser des dépots épais, car les flancs de résine
ne sont pas favorables comme dans le cas du PMMA (Fig. 2.11)

Réseau 1D fin Réseau 2D épais Réseau 2D fin
(épaisseur ~ 40 nm) (épaisseur ~ 250 nm) (épaisseur ~ 40 nm)

BEEASE 25KY X1@.1K

Fi1G. 2.14 — Exemple de structures réalisées par la technique du “double lift-off”. Le
procédé de fabrication permet de réaliser des structures ayant des géométries tres
différentes.
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2.4 Conclusion

Nous avons décrit dans ce chapitre les propriétés générales et les relations de
dispersion des plasmons de surface dans les cristaux plasmoniques 1D. La modélisa-
tion électromagnétique des modes basée sur une méthode modale et le formalisme
de matrice S permettent de déterminer les relations de dispersion dans les réseaux
métalliques 1D. Enfin les procédés de fabrication développés pour les réseaux mé-
talliques ont été détaillés a la fin du chapitre.

Les outils décrits ici permettent de modéliser et de réaliser des cristaux plasmo-
niques 1D et 2D. Dans les chapitres 4 et 5, nous comparerons le comportement des
échantillons a ceux de la modélisation. L’étude de ces structures sera réalisée par
des mesures optiques similaires aux expériences de Wood (i.e. des caractérisations
optiques résolues angulairement et spectralement). Nous montrerons que la mesure
des diagrammes de transmission permet d’une part de déterminer les relations de
dispersion des plasmons de surface dans les cristaux plasmoniques et d’autre part

d’étudier les couplages entre les plasmons de surface.
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Chapitre 3

Caractérisations optiques résolues

angulairement et spectralement

La plupart des travaux expérimentaux en plasmonique se limite a I’étude de la
transmission de la lumiere a travers des réseaux métalliques en incidence normale.
Tres peu d’équipes s’intéressent a la mesure des diagrammes de transmission de
la lumiere a travers les cristaux plasmoniques. Or ces diagrammes permettent une
détermination expérimentale des relations de dispersion des plasmons de surface
et sont tres riches d’enseignement. Ils permettent notamment de comprendre les
conditions d’excitation des plasmons de surface dans les cristaux plasmoniques, ou
encore I'impact de la structuration d’un film métallique sur les propriétés des modes
de surface (en terme de propagation, couplage, ou émission) comme nous allons le
voir dans les chapitres 4 et 5. De plus les conditions expérimentales d’excitation
des plasmons de surface ne refletent pas completement celles supposées dans les
modélisations électromagnétiques des cristaux plasmoniques : les réseaux métalliques
ne sont pas toujours excités par des ondes planes et les dimensions des structures
sont comparables aux longueurs de propagation des plasmons de surface.

Nous avons donc souhaité développer un banc de caractérisation optique, d'une
part, pour déterminer la nature des modes de surface se propageant dans les réseaux
métalliques, et d’autre part, pour étudier les effets liés aux interactions entre ces
modes. Le banc de caractérisation doit permettre de déterminer expérimentalement
les courbes de dispersion afin de les comparer a celles de la modélisation.

Ce chapitre est consacré a la description de banc de caractérisation développé au
cours de ma these. Nous présenterons tout d’abord les objectifs du montage ainsi que
ces différents constituants. Ensuite, nous détaillerons le principe du spectrometre a
transformée de Fourier et ses performances en terme de résolution spectrale. Nous
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donnerons a la fin du chapitre les performances de notre montage (résolution angu-

laire, domaine de fonctionnement).

3.1 Présentation générale du dispositif expéri-

mental

3.1.1 Objectifs attendus pour le banc de caractérisation

Pour déterminer les relations de dispersion des cristaux plasmonique, nous me-
surons la réponse angulaire et spectrale de la réflexion et de la transmission des
réseaux métalliques nanostructurés. Ces mesures doivent s’étendre sur un large do-
maine spectral (typiquement une décade) et angulaire avec une bonne résolution. De
plus, le montage doit étre automatisé afin de permettre une caractérisation optique
systématique des échantillons réalisés. Enfin I’approche employée lors de la concep-
tion du banc de caractérisation est telle qu’elle n’empéche pas a priori d’étendre ces
mesures a différents dispositifs optiques (ex : miroir de Bragg, cristaux photoniques,
dispositifs de l'optique diffractive, ...).

Afin d’étendre la mesure sur un domaine spectral le plus large possible, on utilise
un spectrometre infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) installé en salle blanche
(Bruker Equinox 55/S). La mesure peut se faire du proche infrarouge jusqu’a U'infra-
rouge lointain, et cela grace aux différentes sources (filament de Tungsténe, Globar)
et détecteurs (Si, InSh, MCT) disponibles. L’étude angulaire se fait a I’aide de pla-

tines de rotation motorisées.

3.1.2 Description simplifiée du montage

Le banc de caractérisation se décompose en trois parties (Fig. 3.1) :

A - lasource : le spectromeétre infrarouge a transformée de Fourier (spectrometre
[L.R.T.F) : il permet en une mesure de sonder spectralement la réponse d'un
échantillon sur un large domaine de longueurs d’onde (de 0.7 & 16 pm pour
notre modele).

B - le systeme de focalisation : il permet d’adapter le faisceau incident qui sort
du spectrometre IRTF (large et sans polarisation) en un faisceau de diametre
maitrisé et polarisé linéairement.

C - le systeme de détection : deux plateaux entrainés par deux platines de ro-
tation motorisées et coaxiales permettent de changer indépendemment I'angle
d’incidence du faisceau sur ’échantillon et ’angle de détection du signal.
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Dans la suite, nous allons détailler chacune de ces parties.

Mesures en

transmission

Détecteur

Echantillon

Spectrometre IRTF

Fi1G. 3.1 — Schéma simplifié des trois parties du banc de caractérisation optique
résolu angulairement et spectralement : (A) spectrometre IRTF, (B) optique de
focalisation, (C) porte-échantillon et platines de controle de 'angle d’excitation et
de détection. Le déplacement du détecteur (symbolisé par la double fleche bleue)
montre le fonctionnement pour une mesure en transmission ou en réflexion.

3.1.3 Etude angulaire des échantillons

Le spectrometre IRTF permet de mesurer la réflexion et la transmission de la
lumiere sur un échantillon en fonction de la longueur d’onde pour une incidence
fixée. La caractérisation angulaire impose 1'utilisation de deux platines de rotation :
I'une pour ’échantillon et I'autre pour le détecteur (Fig. 3.2). Evidemment les axes
de rotation des deux platines doivent étre confondus. La rotation de 1’échantillon
se fait par I'intermédiaire de la platine supérieure et permet le contréle de ’angle
d’incidence. La platine inférieure permet le déplacement du détecteur afin de faire
des mesures en transmission ou en réflexion, de n’importe quel ordre diffracté par
une structure “réseau”. Etant donné I'encombrement du détecteur, il faut utiliser
un miroir de renvoi entre ’échantillon et le détecteur (Fig. 3.2), ce qui permet
de mesurer la lumiere réfléchie a des angles proches de l'incidence normale. 11 est
également possible de mettre une lame séparatrice pour faire des mesures de réflexion
a incidence nulle.

L’excellente précision affichée par le constructeur des platines (0.001°) nous per-

met de considérer leur position angulaire comme étant absolue. Par contre la diver-
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gence du faisceau et la fixation du porte-échantillon peuvent entrainer un décalage de
quelques dixiemes de degré, que 1’on peut corriger grace a la précision des platines.

Afin d’automatiser au maximum le montage, les deux platines (M-URMS0OPP
et RV1I60CCHL de Newport) sont motorisées et pilotées via le controleur (XPS de
Newport). Ce dernier est piloté via ethernet par un logiciel que nous avons développé
en langage TCL, et qui commande également le spectrometre IRTF.

Un porte-échantillon permet de maintenir la structure a étudier en position verti-
cale. Nous ’avons installé sur un goniometre pour corriger si nécessaire ’alignement
de la polarisation du champ incident avec les axes de symétrie du réseaux (définis
par les directions de périodicité). L’ensemble est placé sur une platine de translation
manuelle (M-562-XYZ de Newport, de 13 mm de course dans chaque direction).
Ces 3 degrés de liberté supplémentaires permettent de placer I’échantillon au croi-
sement de I’axe de rotation des platines et de 'axe optique (afin que la méme zone
soit illuminée pendant toute la rotation de 1’échantillon) et de choisir un motif de

Péchantillon.

Lumiere Lumiere transmise

réfléchie
Détecteur
Echantillon

Réglage XYZ échantillon

Réglage 6 échantillon

Réglage 6 détecteur

Plateau détection
Miroir de renvoi

Lumiére incidente

Fic. 3.2 — Schéma simplifié des platines et du plateau de détection dans le cas
d’une mesure de réflexion en incidence non-normale (le goniometre, I’échantillon et
le porte-échantillon ne sont pas représentés).
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3.1.4 Systeme de focalisation

Le spectrometre IRTF s’utilise couramment avec un échantillon placé dans le
compartiment interne, mais il est également prévu avec différentes sorties pour tra-
vailler avec ’échantillon et le détecteur placés en externe. Le diametre du faisceau en
sortie du spectrometre est d’environ 4 cm, ce qui est bien supérieur a la dimension
de nos réseaux (2 mm de c6té). Il est indispensable, pour calibrer nos mesures, de
focaliser le faisceau incident sur 1’échantillon. Le systéeme de focalisation que nous
avons installé est achromatique, avec des miroirs parabolique et elliptique qui fonc-
tionnent hors-axes, pour ne pas cacher une partie du faisceau incident (Fig. 3.3).

Miroir elliptique Echantillon
N ~

Polariseurs j! — Pinhole
Diaphragme
AN

1 g
—

\ Miroir parabolique

F1G. 3.3 — Schéma de l'optique de focalisation.

Le miroir parabolique permet d’obtenir I'image de la source au foyer des deux
miroirs. Nous avons choisi un miroir identique a celui utilisé devant la source a I'inté-
rieur du spectrometre. Le pinhole permet de choisir la taille de cette source virtuelle
placée sur I'un des foyers du miroir elliptique. La taille de I'image du pinhole sur
I’échantillon est défini par le grandissement du miroir elliptique. Enfin le diaphragme
situé avant le polariseur permet de controler la divergence du faisceau incident sur
I’échantillon. Les miroirs utilisés proviennent de Bruker : le premier est un miroir
parabolique hors-axe de 69 mm de focale et le deuxiéme est un miroir elliptique
de focales 40 et 250 mm. Tous les deux sont des miroirs en or. Avec un pinhole de
250 pm de diametre, la tache image sur I’échantillon est de 1.7 mm.

Nous avons deux polariseurs pour balayer le spectre depuis la fin du visible
jusqu’au moyen infrarouge :

— un polariseur proche infrarouge de 1 pym a 2.5 pum,

— un polariseur holographique en BaFs moyen infrarouge de 2 ym a 12 pm.

Leurs performances seront décrites au § 3.3.2.
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3.2. Le spectromeétre a transtormée de Fourier

3.2 Le spectrometre a transformée de Fourier

Un spectrometre infrarouge a Transformée de Fourier (IRTF) est composé d'un
interférometre de Michelson avec un miroir mobile et éclairé par une source a spectre
large. Le déphasage entre les deux bras de l'interférometre produit une interférence
différente pour toutes les longueurs d’onde. Le signal mesuré est 'intensité totale,
fonction de la position du miroir mobile. Par une transformée de Fourier, on obtient
le spectre de la source. Un spectrometre IRTF permet en une simple acquisition
d’obtenir un spectre sur une grande gamme spectrale dans l'infrarouge, avec une
tres bonne résolution en longueur d’onde et un trés bon rapport signal/bruit.

Le fonctionnement d’un interférometre de Michelson est rappelé ici, afin de quan-
tifier les limites de résolution spectrale en tenant compte des différents éléments de
l'optique de focalisation (pinhole, diaphragme).

3.2.1 Principe du spectrometre a transformée de Fourier

Onde plane monochromatique

Le schéma général d'un interférometre de Michelson est rappelé dans la Fig. 3.4.
Nous supposons ici que 'onde incidente est plane et monochromatique, et que la
séparatrice (S,) réfléchit 50 % et transmet 50 % de la lumiére. Les miroirs (M) et
(M) sont identiques.

Ay
X, (r,t) (M)

AU Al

ma®cCOw

(Sp)
A X

DETECTEUR

FiG. 3.4 — Schéma général d’un interférometre de Michelson : 'onde plane provenant
de la source est divisée par la séparatrice (S,) sur les deux bras de l'interférometre,
puis réfléchie par les miroirs (M; et Ms) pour se recombiner et interférer sur le
détecteur du fait de la différence de marche § = 2(X; — X»).

L’onde incidente (Age @) se propage jusqu’a la séparatrice, ot la moitié
de la lumiere est transmise sur le miroir (M;) et 'autre moitié est réfléchie sur
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le miroir (M;). Apres réflexion sur les deux miroirs, une partie de la lumiere de
chaque bras est a nouveau transmise ou réfléchie par la séparatrice pour atteindre le
détecteur. Soit A 'amplitude complexe de champ électrique au niveau du détecteur.
En prenant en compte la propagation dans chacun des bras du Michelson et les
coefficients de réflexion r(o) et transmission t(o) de la séparatrice (avec o = 1/A le
nombre d’onde), le champ sur le détecteur s’exprime :

A= Ao(0)r(o)t(o)e TR (1 4 M) (3.1)

ou ¢ est la différence de marche entre les ondes A; et Ay (6 = 2(X; — X3) sur la
Fig. 3.4). L’intensité I du champ s’obtient de la fagon suivante :

1(6) = |A]
I(6) = S(o) (14 cos(2m0d)) (3.2)

avec S(0) = 2|r(o)t(0)Ag(a)|. I(6) est le signal mesuré par le détecteur en fonction
de la différence de marche §. Comme le montre I'Eq. (3.2), la mesure donnée par
le détecteur est la somme d’une composante continue S(o) et d'une composante
modulée S(o) cos(2mad). Cest cette derniere qui nous intéresse plus particulierement
lors de mesures spectrométriques, la mesure de S(o) cos(2wod) sur 'ensemble des

fréquences constituant I'interférogramme.

Onde plane polychromatique

Pour généraliser au cas d’une source polychromatique, il faut sommer les inten-
sités obtenues a chacune des fréquences. Ainsi on obtient (en négligeant la partie

continue du signal mesuré) :
+o0
1(5) = / S(0) cos(2rod)do . (3.3)
0

Le signal du détecteur (§) apparait comme un interférogramme (Fig. 3.5), i.e. un
signal proportionnel a 'intensité en fonction de la position du miroir (§). L'interféro-
gramme est la somme de toutes les fréquences du faisceau. Le spectre S(o) peut étre
obtenu par une transformée de Fourier de 'interférogramme. Pour cela, il est néces-
saire de construire une fonction paire a partir de S(o) : S,(0) = (S(o) + S(—0))/2

et on peut écrire :

1(6) = /+w5p(0)62i”05d0 . (3.4)
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3.2. Le spectromeétre a transtormée de Fourier

Le cosinus a été remplacé par I'exponentielle complexe car S,(o) est une fonction
réelle paire et la contribution de la partie imaginaire de ’'Eq. (3.4) est nulle. Pour

retrouver le spectre incident .S, il faut faire une transformée de Fourier inverse :

S, (o) = /+OOI(5)62”"5d5 | (3.5)

—00

0.050

0.000

-

-0.050

T T T T T T T T
58500 52000 52500 60000 60500 61000 61500 62000

Fic. 3.5 — Forme d’un interférogramme obtenu avec le FTIR Equinox 55/S de
Bruker.

3.2.2 Limites physiques fondamentales et résolution

Déplacement fini du miroir mobile

L’Eq.(3.5) permet de retrouver le spectre & partir de linterférogramme. Pour
cela, il faudrait déplacer le miroir mobile de —oo a +o0, ce qui est évidemment
impossible dans la pratique. Le fait de limiter le déplacement du miroir entre deux

valeurs maximales (—xz,, et +x,,) limite la résolution de I’appareil :

ln(0) = | o) <5> cos(2708)dd (3.6)

—00 Tm,

ou II(x) est la fonction porte définie comme :

[ sipl<a
[(x) = : (3.7)

0 sinon
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Le spectre observé S,s(c) est donc la transformée de Fourier (TF) de l'interféro-

gramme multipliée par une fonction porte :

S = TF[Iu] = TF[I(@)] « TFI(7) (38)
= S,(0) * 2Lsinc(2nLo) (3.9)

ou * désigne le produit de convolution. Le spectre est convolué par un sinus cardinal
de largeur 1/2x,,. Donc si A,, désigne 'amplitude maximale du déplacement des

miroirs (ici A, = 2z,,), la résolution spectrale s’exprime donc :

1

En conclusion, pour augmenter la résolution spectrale des mesures, il faut aug-
menter 'amplitude des déplacements du miroir mobile du spectrometre IRTF. Dans

la pratique notre spectromeétre est limité & 0.2 cm™!.

Divergence du faisceau incident

Idéalement, une source placée au plan focal objet d’'un systeme optique permet de
passer d’une onde sphérique a une onde plane parallele a ’axe optique. Cependant, il
est impossible d’obtenir un tel résultat dans la pratique, car cela nécessite une source
ponctuelle infiniment petite. En conséquence, un point source hors-axe donnera lieu
a une onde plane qui fait un angle « par rapport a I’axe optique (Fig. 3.6). Le faisceau
issu du systeme optique est alors 1égerement divergent. Dans la suite, nous allons
montrer en quoi cela modifie la différence de marche, la forme de I'interférogramme

et la résolution spectrale.

A

4
f%/
4

Fi1G. 3.6 — Effet d’une source étendue pour le faisceau incident : un point A situé
dans le plan focal objet du systeme optique, mais en dehors du foyer F donne lieu a
une onde plane inclinée par rapport a I’axe optique d’un angle «

63



3.2. Le spectromeétre a transtormée de Fourier

Considérons une onde plane qui arrive sur l'interférometre de Michelson avec
une inclinaison « par rapport avec 'axe optique (Fig. 3.7). Soit x/2 la distance
entre le miroir M; et le miroir virtuel M) (image du miroir M, sur 'autre bras de
I'interférometre). La différence de chemin optique § se calcule comme la somme des

segments AB et BC, ce qui donne :

§ = AB+BC=—— 4+ " cos2a (3.11)
2cosa 2cosa
= xzcosa
(M) \

/IC
—t
A
) \
x/2

2 L~
(M) (My)

(Sp)

Fi1G. 3.7 — Source ponctuelle hors-axe optique illuminant un interférometre de Mi-
chelson. Le miroir (M}) est I'image du (M3) sur Pautre bras de I'interférometre.

Dans le cas d'un faisceau de lumiére monochromatique, la contribution a l'in-
terférogramme d’un rayon hors-axe, de I’élément d’angle solide df2 s’appuyant sur

I’angle «, s’écrit :
dI(x) = cos(2mox cos a)dS) (3.12)

avec df) = sin adad@. En intégrant sur I’étendue de la source, on obtient la figure

d’interférence :

I(x) = /d[(a:) = /027r /Oam cos(2mox cos ) sin aedadp (3.13)

avec «,, l'angle maximal que peut faire le faisceau hors-axe avec ’axe optique.
En supposant que la source étendue de diametre D est au foyer d’une optique de

focalisation de focale F' (Fig. 3.8), a, s’exprime comme :

R tanay, = — 3.14
a an o 5F (3.14)
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FiG. 3.8 — Calcul de I'angle de divergence maximal «,,, de la source en fonction des
parametres de la focale F' de 'optique de focalisation et du diametre D de la source
étendue.

L’intégrale de ’éq. (3.13) se calcule aisément en faisant le changement de variable

u=cosa :
I(x) = 2 sin(2roz)  sin(2wox cos ayy) (3.15)
x) =27 — :
2nox 2row
L’éq.(3.15) se simplifie par la relation de trigonométrie suivante :
b —b
sina —sinb = QCOS(G+ )Sin(a 5 ) (3.16)
et on obtient :
1+ cosay, 1 — cosay,

I(xz) = 4m(1 — cos auy,) {cos[27rax(

I} @)

)]sinc[2mox(

La relation entre I'angle solide et I'angle d’incidence est 2, = wa?,. On peut
raisonnablement supposer que l'angle de divergence «,, est tres petit et donc
cosay, ~ 1 — % L’expression de 'interférogramme (éq. (3.17)) se simplifie et on
obtient :

I(x) = 2Q,, cos l27mx(1 - Zm)] sinc [ (3.18)

ox,
™
Enfin en tenant compte du déplacement fini des miroirs, on arrive a ’expression
de l'interférogramme en fonction des différents parametres de l'interférometre de
Michelson :

™

Lps(7) = 29,11 (2) cos [27rax(1 - Zm)] sinc l”;zm] (3.19)
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3.2. Le spectromeétre a transtormée de Fourier

Dans 1'éq.(3.19), l'interférogramme est composé de 2 termes :

— une fonction cosinus correspondant a la réponse de la source ponctuelle : on
constate cependant la présence d’un facteur d’échelle qui modifie la différence
de marche et donc les fréquences mesurées.

— une fonction sinus cardinal qui module 'amplitude des interférences et qui
traduit le fait que les interférences sont fonctions de x et a. Cette modulation
s’annule lorsque z€,,,/27 est un multiple de la longueur d’onde. Pour une
position du miroir xy, on peut ainsi voir une figure d’interférences circulaires
sur le plan d’interférence.

Pour comprendre I'impact de I’étendue de la source sur la résolution, supposons

que l'interférogramme est mesuré de —oo a +o00o. Si 'on effectue une transformée de
Fourier de l'interférogramme, on obtient alors le spectre d'une raie monochromatique

(de fréquence 0y), a savoir le profil instrumental :

S(oy) = 20, TF [008[27T00(1 - Z:)]] «TF lsinc[aog;mx]l (3.20)

4 4o 1 (3.21)

1 Q
= 20, |=0|oc+oo(1 -2 II
" [2 (U 7o 47 )ﬂ * 2002, [O‘OQm

27 47 Qo
Eplln ) e

La Fig. 3.9 représente I'allure de la “raie” monochromatique de I'Eq. (3.22) : il

s’agit d’'une fonction porte centrée sur la fréquence og(1 —,,/4m) et de largeur Aoy

donnée par

Uon
2T

Acy = (3.23)

On obtient donc la résolution spectrale de 'interféromeétre en tenant compte de
la divergence du faisceau incident :

AO’O D2

Initialement dans le spectrometre IRTF, le diametre de la source est d’environ
7 mm pour un miroir de focale F' = 69 mm. La résolution maximale attendue en
tenant compte de la divergence du faisceau incident est alors % ~ 1 x 1073. Dans
la gamme spectrale de notre étude A =1 — 10 pm (o0 = 0.1 — 1 pm), la résolution
spectrale Ao est comprise entre Ao = 2 x 107° — 2 x 10~*. La résolution maximale

66



Chapitre 3. Caractérisations optiques résolues angulairement et spectralement

AO’Q
-
Ad(oc —ay)
| -
oo(1 — 9=)

Fi1G. 3.9 — Influence de I'angle de divergence du faisceau incident sur la réponse
spectrale de l'interférometre : une raie monochromatique centré sur la fréquence

oo devient une fonction porte de largeur Aoy = "02—?;" et décalée sur la fréquence
oo(1 =y, /4m).

imposée par I'utilisateur (jusqu’a 2 x 107°) n’est pas toujours assurée. En diminuant
la diametre de la source virtuelle avec le pinhole i (de diametre D = 250 pym), la
résolution maximale devient ﬁ—‘;o ~ 1.6 x 1075. Nous gagnons ainsi trois ordres de
grandeurs sur la résolution spectrale en limitant le diametre de la source virtuelle

placée au centre du pinhole h.

Dans ces conditions, la résolution des mesures est directement imposée

par la déplacement fini du miroir mobile, i.e. contrdlée par I’'expérimentateur

lors des mesures.

3.2.3 Traitement du spectre

Des imperfections introduites pendant la mesure sont ensuite corrigées numéri-

quement. Deux traitements sont présentés : ’apodisation et la correction de phase.

Apodisation

Le déplacement limité du miroir mobile du Michelson entraine la convolution du
spectre avec la fonction instrumentale du spectrometre (le sinus cardinal). Aucun
signal n’est mesuré au dela des positions maximales du miroir mobile. Les consé-
quences sont alors une limitation de la résolution a Ao = 1/A,, due au pic central
du sinus cardinal et ’apparition de lobes alternativement positifs et négatifs. Pour
diminuer I'impact de ces lobes, il est possible d’appliquer des fonctions d’apodisa-
tion qui annulent progressivement la quantité d’information mesurée aux limites de
déplacement du miroir. On peut citer par exemple 'emploi d’'une fonction triangle
mais ce serait limiter le sujet. D’une maniere générale, les fonctions d’apodisation

permettent de convoluer la spectre mesuré non plus avec une fonction porte mais

67



3.3. Performances et Perspectives

avec une fonction qui s’annule moins brutalement. Le pic central est alors élargi

mais au profit d'une diminution des pics secondaires.

Correction de phase

En prenant en compte les imperfections introduites par I’échantillonnage et les
retards de phase dans les différents éléments optiques et électroniques, 'interféro-
gramme est modifié par un facteur de phase complexe dépendant de la longueur
d’onde. Dans les mesures, 'interférogramme ne peut plus se modéliser par une fonc-
tion réelle et symétrique. Pour remettre en forme le signal, il faut tout d’abord
estimer ce facteur de phase sur une portion symétrique de l'interférogramme et I'in-
terpoler sur le reste du spectre pour le corriger.

3.3 Performances et Perspectives

3.3.1 Performances optiques

Grandissement de optique de focalisation

Le grandissement de 1'optique de focalisation dépend uniquement du miroir el-
liptique. Je I'ai déterminé en mesurant le diametre du faisceau incident pour un
pinhole = 250 um de diametre. La tache image mesurée sur le plan de 1’échantillon
est de 1.7 mm. Le grandissement déduit de la mesure (r=6.8) est comparable a celui
qu’on attend avec le rapport des focales du miroir elliptique (r=250/40=6.25).

Divergence du faisceau incident

J’ai mesuré la divergence du faisceau sur I’échantillon en prenant les dimensions
du spot pres du miroir elliptique et sur I’échantillon pour un pinhole de 250 pm
(Fig. 3.10). Comme les miroirs choisis n’ont pas la symétrie de révolution autour de
I’axe optique, le spot est de forme elliptique lorsque 1’on se situe pres du deuxieéme
miroir, mais a la forme d’un disque sur 1’échantillon. L’estimation de la divergence
dans les 2 directions perpendiculaires a 'axe optique (D, et D, respectivement
en bleu et en rouge sur la Fig. 3.10) est représentée en fonction de I'ouverture du
diaphragme source. Cette estimation s’est faite avec la partie visible du faisceau inci-
dent. On constate que la divergence est proportionnelle au diametre du diaphragme
source. Ce résultat est conforme a ’étude réalisée pour la conception du systeme de
focalisation grace au logiciel OSLO EDU (tracé de rayon sans prise en compte de la
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diffraction). On constate que cette divergence n’excede pas 1°(pour un pinhole de
250 pum de diametre).

—_
(=]

I
S

e
o

o
~

I
to

Largeur angulaire Af (en degré)

2.5 7.5 10 125 15 175 20

iametre du diaphragme D (en mm)

gufb---=

F1G. 3.10 — Etude de la divergence du faisceau incident en fonction de Iouverture
du diaphragme D de 'optique de focalisation pour un pinhole h de 250 pum, dans
les deux directions perpendiculaires a I’axe optique D, (en bleu) et D, (en rouge).
Les points correspondent aux mesures réalisées et les droites sont des régressions
linéaires.

Les mesures précédentes permettent d’estimer 'angle de divergence du faisceau
incident d'un point de vue purement géométrique. Néanmoins la taille de la tache
image nous oblige a prendre en compte la diffraction de la lumiere. La Fig. 3.11
représente I’angle de diffraction théorique 8 = \/a en fonction de la longueur d’onde
A, ou a est le diametre de la tache image dans le plan de 1’échantillon. Avec un
pinhole de 250 pym de diametre, le diametre du faisceau incident sur I’échantillon est
a = 1.7 mm. Usuellement, le diaphragme D est réglé avec un diametre de 5 mm, ce

qui correspond a une divergence du faisceau incident de Af = +0.3°.

Ainsi, pour A < 9 um, la diffraction de la lumieére n’a pas d’incidence
sur la focalisation du faisceau incident. Au contraire, pour A > 9 um, la

diffraction modifie I’angle de convergence et on a alors £0.3° < Af < 0.4°.

3.3.2 Performances des détecteurs et des polariseurs

Détecteurs

Nous avons trois détecteurs a notre disposition qui nous permettent des mesures
allant du visible jusqu’au moyen infrarouge : un détecteur en Silicium, un détecteur
en InSh, et un détecteur en Mercure Cadmium Tellure (MCT). Ce sont tous les

trois des détecteurs en photoconduction. Nous avons tracé le signal mesuré par
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F1G. 3.11 — Angle de diffraction théorique # = A/a pour une tache image de diametre
a = 1.7 mm dans le plan de I’échantillon.

le détecteur a “vide”, i.e. sans échantillon et sans polariseur et en changeant de
détecteur (Fig. [3.12]). La source de Tungstene (proche infrarouge) combinée a la
lame séparatrice en quartz de l'interférometre de Michelson permet de sonder de
la fin du visible (660 nm), jusqu’au proche IR (environ 3 pm), longueur d’onde
correspondant a la coupure (absorption) par la lame séparatrice. En changeant de
lame séparatrice (KBr), la source (Globar) et le détecteur (MCT), il est alors possible
de sonder jusqu’a 16 pum en absence de polariseur et moins si le polariseur est prévu
dans une gamme plus limitée (jusqu’a 12 pm avec du BaFs).

Sur la Fig. 3.12, nous retrouvons une série de pics fins situés entre 0.35 et
0.4 pm™' dus & la vapeur d’eau. D’autres raies pour H,0 existent entre 1.3 et
1.95 pum~! et au dela de 0.05 gum~'. Enfin des raies propre au CO, sont détectées
autour de 0.228 et 0.239 pm~—1.

Polariseurs linéaires

Nous utilisons deux polariseurs en fonction du domaine spectrale a couvrir. Ty-
piquement, les mesures sont faites dans le proche infrarouge (¢ = 0.4—1.0 um™1) ou
le moyen infrarouge (0 = 0.08 —0.6 yum~!). J’ai mesuré la transmission de la lumiére
pour les différentes orientations des axes du polariseurs. J’ai pu ainsi déduire le taux
d’extinction (t.) et le degré de polarisation (d,) définis comme :

te = Ti)Ts (3.25)
Ty — 15
d, = 2

ou 77 désigne la transmission de 1’axe qui laisse passer la lumiere et 75 la transmission

dans I’axe qui bloque la lumieére. La transmission de ’axe passant 77 est représentée
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Nombre d’onde o = 1/ (um™!)

Fi1c. 3.12 — Réponse expérimentale des détecteurs en fonction du nombre d’onde
o =1/X (en pm™1). En vert : détecteur MCT, séparatrice KBr, source globar; en
rouge : détecteur InSb, séparatrice Quartz, source tungstene ; en bleu : détecteur Si,
séparatrice Quartz, source tungstene.

pour les deux polariseurs sur la Fig. 3.13. Pour le polariseur proche infrarouge, 7T}
chute brutalement en dessous de o = 0.4 um™!, tandis que T} > 83% dans la gamme

spectrale o = 0.08 — 0.8 um™~! pour le polariseur moyen infrarouge.

0.8 0.925
0.900
0.6 0.875
= £ 0.850
0.4
0.825
0.2 0.800
0.775
0
02 03 04 05 06 07 08 09 1 02 03 04 05 06 07 08 09 1
Nombre d’onde o (um™1) Nombre d’onde ¢ (um™")

Fi1c. 3.13 — Transmission de la lumiere dans ’axe passant du polariseur 77 pour
les polariseurs fonctionnant dans le proche et moyen infrarouge (resp. a gauche et a
droite). Les courbes en rouge correspondent & une mesure avec le détecteur MCT,
et celles en bleu sont obtenues avec le détecteur InSb.

Les degrés de polarisation et les taux d’extinction des deux polariseurs sont
donnés sur la Fig. 3.14. On a un tres bon degré de polarisation et taux d’extinction

méme au dela de leur domaine de travail.
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Dans la pratique, les bonnes performances du polariseur moyen infrarouge nous
permettent de I'utiliser dans tout le domaine spectral (¢ = 0.08 — 1.0 um™1). Le po-

lariseur proche infrarouge est employé uniquement sur la gamme o = 0.4—1.0 pm™1.
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F1G. 3.14 — Degrés de polarisation et le taux d’extinction des polariseurs proche in-
frarouge (en haut) et moyen infrarouge (en bas). Les fleches bleue et rouge indiquent
les deux domaines que nous avons 1’habitude d’utiliser lors des mesures de réflexion
et de transmission.
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Chapitre 3. Caractérisations optiques résolues angulairement et spectralement

3.3.3 Bilan du banc de caractérisation

Voici une synthese des performances et des possibilités du banc de caractérisation

optique :

réflexion.

— Angle de détection : de 0 a 270°.

N

— Résolution angulaire : de +0.3° a £1°.

Résolution spectrale : entre 2.107% et 1.1073 pum~!.

— Angle d’excitation : de 0 a 360° en transmission et de 3 a 180° en

— Diameétre du faisceau incident sur ’échantillon : 1.7 mm.

Longueur d’onde : entre 0.5 et 12 ym en lumiere polarisée linéairement

Rapport signal/bruit : de l'ordre 10° avec une résolution de

1.1072 pm~! et un temps d’intégration de 4 mn par spectre.

Les domaines spectraux des différents éléments du montage sont rappelés ici :

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14
| | | | | | | | | | | | | |

> A (pm)

W+Quartz Globar+KBr
—
1 |
Si InSh MCT
T |
1 |
Polariseur PIR Polariseur MIR
1 |
Controlée par le diaphragme Limitée par la diffraction
| |
\
| |
Af =~ (0.3° A0~ N a

3.4 Conclusion

Source+Séparatrice

Détecteur

Polariseur

Largeur angulaire Af

Dans ce chapitre, nous avons présenté le banc de caractérisation optique dé-

veloppé pour I’étude des cristaux plasmoniques. Ce montage permet de mesurer la

réflexion et la transmission sur un tres large domaine spectral et pour quasiment tout

angle d’excitation et de détection. Les imperfections du montage et les limitations

intrinseéques au spectrometre a transformée de Fourier ont été pris en compte afin
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3.4. Conclusion

de ne pas limiter fortement la résolution spectrale lors des mesures. Le banc de ca-
ractérisation s’avere étre un outil performant pour ’étude de la réponse des réseaux
métalliques. Les échantillons étudiés peuvent étre éclairés avec une onde quasi-plane
(I'angle de focalisation de la lumiere atteint £0.3°) avec une excellente résolution
spectrale (jusqu’a 2.107% um™!) et dans une large gamme spectrale (1 — 10 um).
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Chapitre 4

Cristaux plasmoniques 1D :
controle de la propagation et de

I’émission de lumiere

Lors de la présentation des guides plasmoniques au chapitre 1, nous avons souli-
gné 'absence de contrdle du couplage radiatif et de la sélectivité spectrale dans les
structures classiquement étudiées. Pour palier a cela, nous avons proposé d’étudier la
propagation des plasmons de surface le long d'un guide plasmonique nanostructuré
représenté schématiquement sur la Fig. 4.1.

L’objet de ce chapitre est de présenter les propriétés originales des guides plas-
moniques nanostructurés 1D. On peut déja souligner le fait qu’a la différence des
autres guides plasmoniques, la propagation des plasmons de surface se fait dans la
direction perpendiculaire a la structuration. Nous allons montré que ces guides ap-
portent de nouvelles fonctionnalités au guidage a savoir la sélectivité spectrale et le
controle du couplage radiatif. Ces propriétés résultent du couplage entre plasmons
de surface se propageant sur deux interfaces différentes.

Pour mener cette étude, nous allons tout d’abord présenter les propriétés disper-
sives des plasmons de surface observables sur les diagrammes de dispersion. Basée
sur un calcul électromagnétique complet, ’analyse de ces résultats expérimentaux
révélera une modulation des pertes radiatives des plasmons de surface. Nous ex-
pliquerons l’origine de ce phénomene et ses conséquences pour la propagation des
plasmons de surface dans les guides plasmoniques nanostructurés. L’influence des pa-
rametres structurels (période, largeur des fentes) et optiques (indice des matériaux)
des guides plasmoniques sur la propagation des plasmons de surface sera ensuite pré-
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4.1. Diagrammes de transmission résolus en angle et en fréquence

sentée. Nous discuterons a la fin de ce chapitre de 'apport des guides plasmoniques
nanostructurés aux lasers a cascades quantiques, en étudiant particulierement les

propriétés de guidage (pertes, confinement) et d’extraction de la lumieére.

AUy

H E 9
ln#l

Or

GaAs

Fic. 4.1 — Réseau métallique éclairé par une onde plane faisant un angle 6 par
rapport a u, polarisée TM (H//uy) ou TE (E//uy).

4.1 Diagrammes de transmission résolus en angle

et en fréquence

Cette section est consacrée a la caractérisation optique de réseaux métalliques
1D (Fig. 4.1). Dans un premier temps, nous détaillons l'influence de la polarisation
et de l'angle d’incidence de la lumiere dans les spectres de transmission. Ensuite,
nous montrons comment l'acquisition du diagramme de transmission T'(c, k,) per-
met de mettre en évidence les relations de dispersion schématiquement décrites
au chapitre 2. L’ouverture de bandes interdites entre plasmons de surface contra-
propagatifs et la description des résonances de Fano observées dans les diagrammes
de transmission seront détaillées a la fin de cette section.

4.1.1 Spectres de transmission d’un réseau métallique

Influence de la polarisation

Pour réaliser cette étude, nous avons fabriqué un film d’or d’épaisseur ¢ = 20 nm
déposé sur un substrat de GaAs et percé périodiquement (d = 2.9 um) de fentes de
largeur @ = 160 nm. Le plan d’incidence est perpendiculaire aux fentes du réseau.
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Chapitre 4. Cristaux plasmoniques 1D : controle de la propagation et de
I’émission de Iumiére

En polarisation TM (respectivement TE), le champ magnétique incident H (respec-
tivement le champ électrique incident E) est partout parallele aux fentes du réseau
(Fig. 4.1).

Commencons par observer la transmission de la lumiere a travers le cristal plas-
monique pour un angle d’incidence 8 = 0° et en polarisations TE et TM dans la
gamme spectrale A = 1 — 2.4 um. Les résultats sont représentés sur la Fig. 4.2.
Ces mesures montrent un comportement différent en fonction des conditions d’ex-
citation. Des résonances apparaissent clairement en polarisation TM, alors que la
transmission décroit de facon monotone pour 'autre polarisation. Ces résonances
sont liées a l'excitation de plasmons de surface comme nous le verrons plus loin.
Nous avons représenté par des fleches sur la Fig. 4.2 les longueurs d’onde Ag (dé-
finies p. 32) correspondant & l’apparition ou la disparition d’ondes diffractées par
le réseau. Chacune des résonances observées en polarisation TM apparait a une
longueur d’onde légerement supérieure a celle de \g.

On remarque par ailleurs que la transmission est loin d’étre nulle (0.3 < T' <
0.45). L’épaisseur du film est comparable a 1’épaisseur de peau du métal (environ 25
nm) a ces longueurs d’onde. Dans la suite nous augmenterons I'opacité du film par

une épaisseur de métal plus grande.

0.44 | ' ' ' ' =0
S7

=042 t ‘AQ
& ; S,
< 04 ¢ 6 g
g I 5,
0.38 ; ‘ ]
.S
@ 0.36 1
%0.34 - —
= — Polarisation TE
—
=032 1| Polarisation TM|

12 14 16 18 2 22
Longueur d’onde (um)

F1G. 4.2 — Spectres de transmission mesurés en polarisation TE (en bleu) et TM (en
rouge) sur un réseau en or déposé sur un substrat de GaAs de période d = 2.9 um,
de largeur de fentes a = 160 nm et d’épaisseur de métal ¢ = 20 nm.

Influence de I’angle d’incidence de la lumiere

Il est intéressant de suivre la maniére dont les pics observés en polarisation TM
évoluent lorsque 1’on change ’angle d’incidence 6. La suite de cette étude est réalisée

sur un réseau en or de période d = 2.9 um, de largeur de fentes a = 160 nm et
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4.1. Diagrammes de transmission résolus en angle et en fréquence

d’épaisseur ¢t = 40 nm (2 fois 1'épaisseur précédente). Deux mesures de transmission
sont présentées sur la Fig. 4.3 pour deux angles d’incidence de la lumiére (6 = 3° et
6 = 5°). Les résonances observées sur les deux spectres de transmission se décalent
lorsque 'on change #. Cependant, on note que ce décalage spectral ne s’opere pas
de la méme maniere pour toutes les résonances. Par exemple les résonances A et
B s’éloignent I'une de 'autre entre les deux mesures. Pour interpréter ces mesures,
nous allons donc procéder a une étude systématique de la transmission en fonction
de I'angle.

17 18 19 2 21 22 23 24 25
Longueur d’onde A (pum)

F1G. 4.3 — Spectres de transmission mesurés en polarisation TM sur un réseau
métallique de période d = 2.9 pum, de largeur de fentes a = 160 nm et d’épaisseur de
métal ¢ = 40 nm pour des angles d’incidence § = 3° (en rouge) et § = 5° (en bleu).

4.1.2 Diagramme de transmission 7(o, k)

L’étude des diagrammes de dispersion d'un guide plasmonique nanostructuré en
or de période d = 2.9 pum, de largeur de fentes a = 160 nm et d’épaisseur ¢t = 40 nm
et déposé sur un substrat de GaAs est présentée ici. Nous avons mesuré 'intensité
transmise spéculairement par ce cristal plasmonique 1D pour des incidences com-
prises entre § = 0° et 45° par pas de 0.1° dans la gamme spectrale A =1 — 5.4 ym
avec une résolution spectrale de Ao = 10 cm™!. L’angle de convergence de la lu-
miére est réglé a A0 = 0.3° (cf. chapitre 3, p. 68). La surface totale du réseau est
2 x 2 mm?. Les résultats sont présentés sur la Fig. 4.4.

Pour les mesures des spectres de transmission, nous avons volontairement fixé
la résolution spectrale & Ac = 10 cm™!. En effet, le substrat de GaAs constitue
une cavité Fabry-Pérot d’épaisseur 350 pum et d’indice n ~ 3.4. Il provoque donc

des oscillations spectrales de période 4.3 cm™! qui apparaissent dans les spectres de
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Chapitre 4. Cristaux plasmoniques 1D : controle de la propagation et de
I’émission de Iumiére

transmission mesurés. Nous filtrons ces oscillations en fixant la résolution spectrale
de I'interférometre & Ao = 10 cm~! tout en conservant une résolution suffisante pour
I’étude qui sera présentée dans ce chapitre. De plus, en abaissant la résolution spec-
trale, on diminue 'amplitude du déplacement du miroir mobile dans le spectrometre
IRTF (chapitre 3, § 3.2.2). Comme le mouvement du miroir est a vitesse constante,
on augmente le rapport signal /bruit en conservant le méme temps d’acquisition pour
chaque spectre.

La transmission mesurée est représentée en niveaux de gris en fonction du nombre
d’'onde 0 = 1/X et de la composante du vecteur d’onde parallele a la surface
k., = 2mosinf. On observe clairement des bandes sombres et claires, qui corres-
pondent respectivement a des minima et maxima de transmission. Ces mesures de
transmission révelent des résonances, dites de Fano, qui seront détaillées plus loin
dans cette section. Nous allons montrer que ces résonances sont associées a différents
modes de plasmons de surface, et que les diagrammes de transmission révelent les
relations de dispersion de ces modes de surface. On peut d’ores et déja remarquer
dans le diagramme de transmission de la Fig. 4.4 deux familles de résonances dont
les courbes de dispersion présentent des pentes différentes.

1.0 f
\ A
E £
= 0.8
=
&)
o)
=06 \ B
\O
: ' §
o
204 |
e}
z,
09 a = 160 nm \ C
) t =40 nm
20 =0 —r-
—
0.0}

0.0 0.5 1.0 1.5 20 2.5 3.0
k. (unité: 7)

Fic. 4.4 — Mesure du diagramme de transmission en fonction du nombre d’onde
o = 1/X et de la composante du vecteur d’onde parallele a la surface du réseau
k, = 2mo sin 6. Une vue schématique de I’excitation par une onde plane des plasmons
de surface se propageant a l'interface air/or (A et B) et GaAs/or (C) du réseau, est
présentée pour différents points du diagramme de transmission.
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4.1. Diagrammes de transmission résolus en angle et en fréquence

Nous avons constaté sur la Fig. 4.2 que les résonances apparaissent uniquement
en polarisation TM. Elles sont directement liées a I’excitation de plasmons de surface
se propageant sur 1'une des interfaces du réseau métallique. Commengons par une
description schématique de ces résonances. Comme nous I'avons expliqué au § 2.1.2
du chapitre 2, les résonances de plasmon de surface sont excitées par une onde
diffractée d’ordre p, lorsque |kyp| ~ [k, avec k) = 270 sinf + pZF. Aux grandes
longueurs d’onde, la fonction diélectrique du métal est grande devant celle de Iair et
du GaAs (|en| > €4), et le vecteur d’onde du plasmon de surface dans la direction de
propagation s’écrit kg, ~ 2mno avec n = ,/€q. La relation de dispersion se simplifie

en tenant compte des différentes approximations :

ky D
~ 4+ — 4.1
4 (27m + nd) (1)
1 k.d
= 4+— 29 | . 4.2
2nd< T + p) (4.2)

L’éq. 4.2 montre que la pente des courbes de dispersion est inversement propor-
tionnelle a l'indice (n) du diélectrique. Dans le diagramme de transmission de la
Fig. 4.4, les deux familles de résonances dont les courbes de dispersion présentent
des pentes différentes sont associées aux plasmons de surface se propageant a l'in-
terface air/or d’une part (forte inclinaison (n = 1), A et B sur la Fig. 4.4), et &
I'interface GaAs/or d’autre part (faible inclinaison (n =~ 3.5), C sur la Fig. 4.4).
Ces deux types de plasmons de surface se propagent avec des vitesses de groupe v,
différentes. Par ailleurs, le signe de la pente des courbes de dispersion nous renseigne
sur la direction de propagation des plasmons de surface se propageant a l'interface
du réseau. Quand il est positif, il correspond a des plasmons se propageant dans le
méme sens que I'onde incidente (A et C sur la Fig. 4.4). Dans la suite, on adoptera
la nomenclature suivante pour décrire les différents modes de surface du réseau : un
plasmon de surface excité a 'interface air/métal (resp. substrat/métal) par un ordre
diffracté p est noté A, (resp. S,).

On observe sur la Fig. 4.4 un élargissement des résonances aux courtes longueurs
d’onde. Il est lié a une augmentation de ’absorption du métal avec o.

Nous avons comparé la mesure au calcul de la transmission basé sur la méthode
modale et le formalisme de la matrice S décrits au chapitre 2. Les parametres géo-
métriques du réseaux (d,a,t) sont identiques a ceux de la structure réalisée. La

permittivité de 1’or est donnée par un modele de Drude :

2

w

en=1—— L — (4.3)
w* + wy
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Chapitre 4. Cristaux plasmoniques 1D : controle de la propagation et de
I’émission de Iumiére

avec w, = 1.29 x 10'% s71 et v = 1.14 x 10 s7!, ce qui constitue une bonne
approximation des valeurs expérimentales de la permittivité de 'or dans la gamme
spectrale A = 1 — 5.4 pym [32] (annexe B.1). La constante diélectrique du GaAs est
donnée par [33,81] :

378 1.97
1—0.180E2  (30.08E,)? — 1

nGaAS(En) = \/7.1 + (4.4)

ou FE, = hc/(e\) est I'énergie d'un photon en eV (annexe B.2). Le calcul du dia-
gramme de transmission est représenté sur la Fig. 4.5 avec les mémes unités pour
o et k, que sur la Fig. 4.4. L’accord avec les mesures semble trés bon aussi bien
pour la position des résonances des plasmons de surface que pour la valeur de la
transmission. Néanmoins, nous verrons dans la suite qu’'une analyse plus fine des
mesures et des calculs fait apparaitre un léger décalage spectral pour les plasmons
de surface se propageant a l'interface GaAs/or.

Comme sur la Fig. 4.4, on note un élargissement des résonances aux faibles
longueurs d’onde. Cependant les résonances sont plus larges dans les mesures. Cela
traduit un mécanisme de pertes supplémentaire par rapport a la modélisation des
réseaux (par exemple la diffusion aux interfaces métalliques par la rugosité du film).

Mesures de réflexion

Nous avons également mesuré la réflexion spéculaire pour des angles d’incidence
compris entre # = 2° et 28° avec une largeur angulaire de Af = +0.7°. Les spectres
sont mesurés uniquement avec le détecteur InSb sur la plage de longueur d’onde
A =1—25 um. Le résultat des mesures est montré sur la Fig. 4.6 en fonction de
k. et o. Un spectre de réflexion mesuré a # = 5° est représenté dans ’encadré de la
méme figure.

Nous avons vérifié par le calcul que les résonances de plasmons de surface se mani-
festent également par la présence d’'un minimum et d’un maximum dans les spectres
de réflexion. La comparaison avec les spectres de transmission calculés montre que la
fréquence du maximum de transmission est proche de celle du minimum de réflexion.

Dans le diagramme de réflexion mesuré, on observe essentiellement des maxima
(bandes claires). Nous avons constaté que les largeurs de résonance des plas-
mons de surface air/métal sont tres fines dans le calcul des spectres de réflexion
(Ao =~ 2.5 x 107 pm™!). Compte-tenu des conditions expérimentales (largeur an-
gulaire Af = +0.7° et résolution spectrale Ac = 1072 um™!), on peut alors s’at-

tendre a une disparition des minima de réflexion des résonances air/métal dans les

81



4.1. Diagrammes de transmission résolus en angle et en fréquence

1.0
T
=0.8
=
o)
(D]
=06
S
o
o
204
3
Z
d=2.9 pm
a = 160 nm
0.2 t =40 nm
0.0

00 05 1.0 15 20 25 3.0
k. (unité: T)

Fic. 4.5 — Calcul du diagramme de transmission en fonction du nombre d’onde
o = 1/)X et de la composante du vecteur d’onde parallele a la surface du réseau
k, = 2mosind.

spectres de réflexion mesurés. Cependant, nous ne sommes en pas actuellement en
mesure d’expliquer pourquoi, on ne peut pas détecter les minima des résonances de
plasmons de surface substrat/métal. Il est donc nécessaire de compléter ces mesures
de réflexion avec une meilleure résolution angulaire et spectrale.

On vérifie par ailleurs que le diagramme de réflexion met en évidence aussi bien

les relations de dispersion des modes se propageant a U'interface air/or que GaAs/or.

Bandes interdites aux bords et au centre de la zone de Brillouin

Le couplage entre deux ondes de surface se propageant sur la méme interface
est connu pour donner lieu a une bande interdite plasmonique dans les diagrammes
de dispersion [35, 86, 87]. Ce phénomeéne se produit a I'intersection de courbes de
dispersion de deux plasmons de surface se propageant dans des directions opposées

et excités avec le méme vecteur d’onde incident k.
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Chapitre 4. Cristaux plasmoniques 1D : controle de la propagation et de
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F1G. 4.6 — Mesure du diagramme de réflexion de la lumiére en fonction du nombre
d’onde o et du vecteur d’onde k, sur un réseau en or déposé sur un substrat de
GaAs (d = 2.9 pm, a = 160 nm et ¢ = 40 nm). Encadré : spectre de réflexion a
0 = bh°.

Soient deux plasmons de surface se propageant dans des directions de propagation
différentes. Les relations de dispersion de ces modes s’écrivent de manieére approchée :

(4.5)

ou K, = %’T est le vecteur réciproque du réseau et pq, ps des entiers. Les solutions
(kz,0) de ce systeme d’équations donnent les positions des couplages entre deux

plasmons de surface dans les diagrammes de dispersion :

(kzyo) = (‘(p1 +p2)%, (p1 — p2)2711d> : (4.6)

Considérons le cas du couplage des modes A _; et A, au centre de la zone de
Brillouin (k, = 0). Les deux modes sont excités simultanément par ’onde incidente

et se propagent dans les directions de propagation k,, = —K, pour A_; et kg, = K,
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4.1. Diagrammes de transmission résolus en angle et en fréquence

pour A;;. Leur champ magnétique s’écrit le long de 'interface air/or :

H,y = HyRel[exp(i(K,x —wt))uy] (4.7)
H_; = HyRelexp(i(—K,z — wt))uy].

Ces deux modes se couplent pour donner lieu a deux modes Hg = H 3 + H 7 et
H, = H,; — H ;. L’intensité du champ magnétique |H|? s’écrit pour ces deux

modes :

Hq|? = Io(1 + cos(2K,7))u, (4.9)
H.|? = Io(1 — cos(2K,7)uy (4.10)

Le champ magnétique Hg est une onde stationnaire symétrique par rapport a ’axe y
du réseau tandis que le champ magnétique H, est antisymétrique (Fig. 4.7). Ces deux
champs ne peuvent pas étre excités simultanément car ils présentent des symétries
différentes. Les fréquences propres sont décalées I'une de I'autre ce qui donne lieu a
une bande interdite.

Mode symétrique Mode antisymétrique
|H,|” [Hal?

IATAVI VR AvAEATAL
N

Fi1G. 4.7 — Profil de I'intensité du champ magnétique des modes couplés symétrique
et antisymétrique. Les fleches donnent la direction de propagation des plasmons de
surface impliqués dans le mode couplé et “+/-” indiquent le signe utilisé dans la
combinaison linéaire de ces modes.

Un tel phénomene est visible dans les mesures de transmission de la Fig. 4.4 a
I'intersection des modes se propageant sur la méme interface. Les Figs. 4.8 sont des
vues de détails des mesures (a) et calculs (b) de transmission autour du croisement
des relations de dispersion des modes A,; et A 5. On remarque dans les mesures
que méme des fentes tres étroites (a/d = 5.5%) induisent une bande interdite extré-
mement fine (do/0 = 1.6%). Dans la Fig. 4.8, le mode symétrique est ici celui de
plus haute énergie. Il présente un maximum de transmission en k, = 7 /d aussi bien

dans les mesures que le calcul.
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La vue de détail sur les spectres calculés ne permet pas de mettre ce phénomene
en évidence. Nous avons calculé les modes A_5 et Ay pour k, = 7/d (notés res-
pectivement o_y et o). La recherche des modes met bien en évidence la formation
d’une bande interdite de largeur do = Re(o_3) — Re(o,y) = 7.5 x 1074 um™". Or
dans les spectres de transmission, la largeur des résonances a mi-hauteur est don-
née par 2Im(o) [80]. Pour le mode A_, la largeur de résonance attendue pour les
spectres de transmission est 2Im(c) = 2 x 1073um™', 4.e. bien supérieure a I'écart
spectral entre les deux modes. C’est probablement la raison pour laquelle la bande
interdite n’est pas visible sur les résultats du calcul. Il est cependant étonnant de
constater sur les résultats expérimentaux ’apparition de la bande interdite malgré
I’élargissement des résonances.
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F1a. 4.8 — Diagrammes de transmission mesuré (a) et calculé (b) issues des Figs. 4.4
et 4.5 au croisement des courbes de dispersion des modes A ; et A_5.

Les bandes interdites entre les modes de plasmons de surface se propageant a
I'interface GaAs/or ne sont pas visibles car les résonances de ces modes sont trop
larges.

Les résonances de Fano

Dans le diagramme présenté sur la Fig. 4.4, 'excitation d’'un plasmon de surface
se traduit par une résonance de Fano, i.e. un maximum proche d’'un minimum de
transmission. L’étude de la réponse d'un systéme possédant un mode résonant fait
apparaitre ce phénomene. Il résulte d’un couplage entre deux canaux de transmission
du systeme : un canal direct et un canal résonant. Dans le cas des réseaux métal-
liques schématiquement représentés sur la Fig. 4.9, le canal direct fait référence a

la transmission de la lumieére a travers le réseau sans interaction avec le mode de
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plasmon de surface. La transmission directe dépend treés peu des conditions d’exci-
tation. Dans le cas du canal résonant, la transmission résulte aussi de I'excitation
d’un plasmon de surface par le réseau, qui se couple ensuite aux ondes radiatives.
Ces deux modes de transmission interferent entre eux avec un déphasage variable.

Le couplage donne lieu a la résonance de Fano.

—

Canal direct Canal résonant

Fi1G. 4.9 — Résonance de Fano : la transmission a travers le systeme résulte de deux
canaux de transmission, I'un direct et I’autre interagissant avec le mode résonant de
la structure.

On peut trouver une description détaillée de ce type de résonance dans les réfé-
rences [38,39]. En prenant en considération les interférences entre les canaux direct
et résonant, on peut construire un modele simple et intuitif pour expliquer 'allure
des résonances. L’amplitude transmise (A4;) par le systéme est la superposition de
I'amplitude du canal direct (A,4) et du canal résonant (A,). Dans notre cas, le mode
résonant est décrit par un pole du coefficient de transmission et de réflexion du
réseau. L’amplitude A, se modélise alors avec une fonction Lorentzienne de pdle

complexe w,. On a donc pour 'amplitude transmise :

A= g g, (L)) (11)

W —Wwp

ou Ag, est 'amplitude de transmission du canal résonant. Apres simplification, I’am-

plitude transmise s’exprime :

A= Ay (” - ”0> (4.12)

W — Wp

AO’V‘
Aq

Fano avec un pdle et un zéro proche I'un de lautre puisque |[Im(w,)| < w. Cette

avec wy = wp + Z2=Im(w,). On retrouve l'expression générale d’une résonance de
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propriété a été démontrée par Maystre dans le cas particulier des réseaux métalliques
sans absorption [90].

La Fig. 4.10 montre un calcul de la transmission au voisinage d’une résonance de
Fano d’un plasmon de surface se propageant & l'interface air/or. Nous avons calculé
Iintensité du champ magnétique |H|? pour 2 fréquences différentes (A et B). On
remarque que l'intensité transmise par le réseau est corrélée a une modification de
I'intensité du champ au voisinage du métal.

Lorsque le champ magnétique est nul au dessus des fentes (fleche A sur la
Fig. 4.10), alors il n’y a pas de couplage des ondes se propageant coté air avec
celles situées sous le réseau. C’est ce que nous appellerons la condition de champ
nul. On a alors un minimum de transmission. Au contraire, au maximum de la
transmission U'intensité du champ est non-nulle au dessus des fentes (fleche B sur
la Fig. 4.10), le couplage radiatif du plasmon de surface air/métal avec les ondes
sous le réseau augmente. Ce comportement est identique pour les résonances des
plasmons de surface se propageant a l'interface substrat/métal.

A ‘
\ b
0.266 0.268 0.27 0.272 0.274

Nombre d’onde o

L AN 9

Transmission (u.a)
—_ 0 W

F1G. 4.10 — Résonance de Fano : la transmission présente un minimum (A) et un
maximum (B) de transmission treés proches I'un de l'autre. Les champs magnétiques
|H|? ont été calculés pour ces deux fréquences particuliéres. Les zones rouges repré-
sentent les régions d’intensité maximale.

4.2 Modulations des pertes

La transmission de la lumiere est une signature des pertes radiatives des plas-
mons de surface se propageant sur le réseau métallique. Dans la suite nous montre-
rons comment l'analyse des mesures de transmission permet de mettre en évidence
une modulation des pertes radiatives des plasmons de surface et de la longueur de
propagation A. Deux régimes de propagation sont différenciés pour les guides plas-

moniques nanostructurés. L’influence des différents parametres du réseau est étudiée,
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en particulier I'indice du substrat. Enfin nous montrons que ces propriétés peuvent

étre utilisées pour controler le régime de propagation des plasmons de surface.

4.2.1 Mises en évidence expérimentale et numérique

Nous nous intéressons au couplage entre les plasmons de surface se propageant
de part et d’autre du réseau métallique. Pour illustrer ce phénomene nous nous foca-
lisons sur 'interaction du mode de plasmon de surface A_y avec les modes de surface
de l'interface GaAs/or (Si5,5_6, 546, 5_7). Une vue de détails de la transmission
mesurée et calculée est présentée sur la Fig. 4.11. La bande A_5 correspondant a un
mode de surface se propageant a l'interface air/or croise les bandes S5, S_¢, S1¢, S_7
correspondant a l'excitation de modes de surface or/GaAs. On remarque que la
transmission le long de la bande brillante du mode A_5 présente des modulations
d’intensité aussi bien pour la mesure que le calcul. Cette modulation est directement
liée au croisement des relations de dispersion des différents plasmons de surface.

0.70

-

m
o
o)
W

‘E 0.65

Nombre d’onde o (p
=
=N
<

Nombre d’onde o (p
=
=N
S

0.55 0.55

0.50

.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1. .0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.
k, (unité: %) k, (unité: %)

F1a. 4.11 — Mesure (& gauche) et calcul (a droite) du diagramme de transmission
(vue de détail des Figs. 4.4 et 4.5). Ces figures font apparaitre les modes de plasmons
de surface A_5 et Sy5,5 4,516,595 7.

Plus précisément, on observe une augmentation de la transmission au croisement
des bandes brillantes des modes A 5 et S,5,5 ¢,S46, 5 7 (fleches rouges sur la
Fig. 4.12). Dans ce cas, il existe des plasmons de surface sur chaque interface du
réseau métallique. Or au maximum de transmission, le champ magnétique est non-
nul dans les fentes du réseau (B sur la Fig. 4.10). Les résonances de plasmons de
surface qui existent de part et d’autre du réseau sont donc couplées par les fentes
du réseau métallique. Cette interaction augmente alors le couplage radiatif des deux

modes.
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Au contraire, la transmission diminue lorsque la bande brillante du mode
A_, croise les bandes sombres des modes S5, S ¢, S16,5_7 (fleches bleues sur la
Fig. 4.12). Or le minimum de transmission lié au mode de plasmon de surface se
propagent a Uinterface substrat/métal correspond a une condition de champ nul au
niveau des fentes du réseau (A sur la Fig. 4.10). Le couplage radiatif du mode A_,

avec les ondes propagatives dans le substrat est alors réduit.

0.70 0.70

T T
§0.65 io.es
) )
[} ]
S| S|
g PS faible perte 5
= 0.60 = 0.60
i z
E g
3 3
Z. Z.

0.55 0.55

0.50 0.50

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
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F1G. 4.12 — Mesure (a gauche) et calcul (a droite) du diagramme de transmission.
L’interaction des modes se propageant le long du réseau métallique permet de mo-
difier les propriétés des plasmons de surface. Deux régimes de propagation sont mis
en évidence : un régime faible perte (fleches bleues) et un régime radiatif (fleches
rouges).

Nous avons extrait les valeurs de l'intensité de transmission le long de la bande
brillante du mode A_5 pour la mesure et le calcul (recherche pour chaque angle
d’incidence du maximum de transmission). Leurs positions dans le diagramme de
transmission sont représentées sur la Fig. 4.13(a). Il n’a pas été possible d’extraire
I’ensemble de maxima de transmission le long du mode A_5, en particulier au croi-
sement des modes air/or et GaAs/or. Lorsque le couplage radiatif du mode A_,
est exalté, la résonance A_, disparait dans la résonance des plasmons de surface
GaAs/or.

Nous avons reporté U'inverse de la transmission 1/7'(0) dans la Fig. 4.13(b). Les
modulations de la transmission apparaissent tres clairement. Il existe cependant un
décalage spectral entre les modulations de 1/7 mesuré et calculé. Cette différence
entre les mesures et les calculs est directement liée a un changement d’indice optique
sous le métal dans la structure réelle, car les plasmons de surface sont tres sensibles
a leur environnement proche. Par exemple, une simple oxydation superficielle du
substrat pourrait expliquer ce décalage, ou bien la présence d’air (petites cavités)
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4.2. Modulations des pertes

entre le métal et le substrat. En effet, comme 'or est déposé sans couche d’accroche,
il est possible qu’il y ait par endroit des poches de vide a l'interface GaAs/or. Nous
avons vérifié par le calcul qu'une simple couche d’air de 0.4 nm d’épaisseur et d’indice

n = 1 induit le méme décalage que dans les mesures.
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0.525 055 0575 06 0.625 0.65 0.675
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Fic. 4.13 — (a) Maxima de transmission relevés le long de la bande brillante du
mode A_5 pour les mesures (points rouges) et le calcul (points noirs). (b) Inverse
de la transmission 1/T'(0) extraite des diagrammes de transmission mesurés (points
rouges) et calculés (points noirs).

Ce décalage peut étre pris en compte dans la modélisation en modifiant 'indice
du substrat et en introduisant un indice effectif n.s¢ pour le GaAs. L’optimisation de
ce parametre donne n.rr = 0.985 X ngaas, OU Neqas €st toujours donné par I'éq. 4.4.
L’inverse de la transmission 1/7'(¢) obtenue pour les mesures et les calculs avec cet
indice effectif est représenté sur la Fig. 4.14.
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F1G. 4.14 — Inverse de la transmission 1/7(o) extraite des diagrammes de trans-
mission mesuré (points rouges) et calculé avec I'indice effectif n.rr = 0.985 X ngqas
(points noirs).

Modulation de la longueur de propagation

Nous avons comparé ces résultats a la longueur de propagation A du mode A_,.
Le champ électromagnétique des plasmons de surface ¢(r) s’exprime :

o(r) = ¢ exp[—i(wt — k.r)] (4.13)

ou ¢ est "amplitude de 'onde. L’or est décrit avec le modele de Drude (éq. 4.3) et le
substrat par I'indice effectif n.;; = 0.985 X ngqas. On calcule la fréquence complexe
des modes de la structure w = ' — i%, ou w' désigne la fréquence de la résonance
et 7 le temps de vie de la résonance. On a représenté la partie réelle du nombre
d’onde du mode o(k,) = w'(k;)/(2mc) sur la Fig. 4.15(a), ou ¢ est la vitesse de la
lumiere dans 'air. On obtient un trés bon accord entre les maxima extraits de la
transmission et la fréquence du mode calculée pour la structure, en particulier la
vitesse de groupe v, = %. On a pu vérifier ainsi que v, =~ c. Par ailleurs, notons
que nous n’observons pas de bande interdite dans la courbe de dispersion du mode
A_5 comme c’est le cas en bordure et au centre d’une zone de Brillouin entre deux
modes d'une méme interface (§ 4.1.2, p. 82) [87].

La longueur de propagation du mode A_5 est alors obtenue grace a la relation
A = v,7. Le résultat du calcul est reporté sur la Fig. 4.15(b). On remarque tout
d’abord que 1/T et A présentent les mémes modulations en fonction du nombre
d’onde. On a un excellent accord sur la position des extrema de la transmission me-
surée et la longueur de propagation. Les minima de transmission correspondent aux

maxima de la longueur de propagation (fleches bleues) et les maxima de transmis-
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sion correspondent aux longueurs de propagation les plus faibles (fleches rouges).
Cette modulation de la longueur de propagation fait apparaitre deux régimes de
propagation dans les guides plasmoniques nanostructurés : un régime radiatif et un
régime faible perte illustrés sur la Fig. 4.15(b).

Le régime radiatif correspond a la situation ou deux plasmons de surface sont
excités de part et d’autre du métal. L’interaction entre les deux modes augmente le
couplage radiatif des ondes. Dans cette situation, le guide plasmonique nanostructuré
permet aux plasmons de surface de se coupler plus efficacement aux ondes planes ce
qui induit une longueur de propagation plus faible.

Dans le régime faible perte, le plasmon de surface se propageant a l'interface
air/métal est trés peu couplé aux ondes radiatives, et se propage avec moins de

pertes le long du guide plasmonique nanostructuré.

(a)
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F1G. 4.15 — (a) Comparaison entre le calcul de la relation de dispersion du mode
A_5 (ligne rouge) avec la mesure des maxima de transmission relevés le long de la
branche du mode A_, (points rouge). (b) Comparaison entre l'inverse de la trans-
mission mesurée et de la longueur de propagation du mode A_5. On distingue deux
régimes de propagation pour le plasmon de surface se propageant le long des guides
plasmoniques nanostructurés : un régime radiatif et un régime faible perte.
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Les deux régimes de propagation résultent de I'interaction des modes de plasmons
de surface se propageant de part et d’autre du réseau métallique. Ils apparaissent
a des fréquences bien déterminées qui correspondent a l'intersection des courbes
de dispersion des plasmons de surface sur les deux interfaces du réseau métallique.
Contrairement aux guides plasmoniques classiques, la longueur de propagation ne
varie pas de maniere monotone. Il s’agit d'un moyen original pour privilégier la
propagation des plasmons de surface a une certaine longueur d’onde et pour apporter
une sélectivité spectrale aux guides plasmoniques.

Remarquons par ailleurs que les deux régimes de propagation existent quelque
soit la direction de propagation des plasmons de surface air/métal et substrat/métal.
Considérons les deux fréquences o0 = 0.554 ym et o = 0.585 pum qui correspondent
a des régimes radiatifs. Dans le premier cas, les plasmons de surface se propageant
de chaque coté du réseaux sont contra-propagatifs tandis que dans le deuxiéme cas,
ils se propagent dans le méme sens.

4.2.2 Nature des pertes

La modulation de la transmission confirme la modification des pertes radiatives
dans les guides plasmoniques nanostructurés. De méme, nous avons cherché a savoir
comment évoluaient les pertes non-radiatives, i.e. les pertes par absorption dans le
métal, en fonction des deux régimes de propagation. Pour cela, la fréquence complexe
du mode A_5 est calculée pour une structure dont le métal ne comporte pas de
pertes [91]. Nous avons donc annulé la partie imaginaire de la constante diélectrique
du métal (Im(e,,) = 0). De ce calcul de mode, nous pouvons déduire la longueur de
propagation radiative A,, i.e. la longueur de propagation du plasmon de surface qui
tient uniquement compte du couplage radiatif. Le résultat du calcul est représenté
sur la Fig. 4.16. Les minima de A et A, coincident alors que les maxima ont des
amplitudes différentes.

Si les minima coincident, c’est que la longueur de propagation du régime radiatif
est quasiment identique que le métal ait des pertes ou non. L’essentiel des pertes
du plasmon de surface est donc lié au couplage radiatif du mode avec les ondes
planes se propageant de part et d’autre du réseau. L’absorption joue alors un réle
négligeable. L’efficacité radiative A/A, est proche de 1.

Au contraire, la différence entre les courbes rouges et vertes pour les longueurs
de propagation les plus grandes met en évidence une forte diminution du couplage
radiatif. Par exemple, 'efficacité radiative atteint dans le régime a faible perte
A/A, = 0.25 & 0 = 0.544 ym~'. Les pertes par absorption dans le métal jouent
donc un réle prépondérant dans le régime faible perte.
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F1c. 4.16 — Longueur de propagation du mode A_5 calculée dans le cas d’un réseau
métallique avec ou sans absorption dans le métal (respectivement A en rouge et A,
en vert).

4.2.3 A quel systéme faut-il se comparer ?

Dans cette partie, la longueur de propagation des modes d’un guide plasmonique
nanostructuré est comparée a celle des modes d’interface des réseaux métalliques puis

d’un film métallique non-structuré.

Mode d’interface

Pour cette étude nous avons calculé le mode d’interface A_, d’un réseau en or
de période d = 2.9 pum et de largeur de fentes a = 160 nm. Le résultat du calcul
est donné sur la Fig. 4.17. La courbe de dispersion représentée sur la Fig. 4.17(a)
reste inchangée par rapport a la courbe de dispersion A_5 du réseau métallique
étudié jusqu’a présent. On remarque que la pente de la courbe de dispersion s’annule
lorsque k, = 0. Ce comportement est lié au couplage des modes A_5 et A5 et a la
formation d’une onde stationnaire comme nous ’avons expliqué p. 82.

Nous avons représenté sur la Fig. 4.17(b) le calcul de la longueur de propa-
gation pour le mode d’interface (en bleu) et pour le réseau (en rouge). Pour le
mode d’interface A_5, on remarque un comportement tres différent concernant les
pertes : la longueur de propagation du mode d’interface évolue de maniere monotone
en fonction de o. L’augmentation de la longueur de propagation observée lorsque
o > 0.675um™! est lide a Pannulation de la vitesse de groupe qui n’a pas été prise en
compte dans le calcul de la longueur de propagation du plasmon de surface lorsque

k. tend vers 0.
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F1G. 4.17 — Calcul du mode d’interface (a) et de la longueur de propagation A (b)
du plasmon de surface A_5 (en bleu). Le calcul de la longueur de propagation pour
le mode de plasmon de surface du réseau métallique est représenté en rouge sur (b).

La longueur de propagation des plasmons de surface dans les régimes radiatifs
montrent un comportement remarquable. On constate en effet que dans un guide
plasmonique nanostructuré la longueur de propagation est meilleure que pour
celle d’'un mode d’interface. Ce résultat semble a premiere vue surprenant car
les deux structures présentent un nombre de canaux radiatifs différents. Dans le cas
des guides plasmoniques nanostructurés, les plasmons de surface peuvent se coupler
aux ondes planes se propageant au dessus du réseau et dans le substrat. Dans le cas
d’un mode d’interface, les pertes radiatives sont uniquement liées au couplage des
plasmons de surface avec les ondes planes se propageant dans 'air. D’autre part,
la longueur de propagation des guides plasmoniques nanostructurés peut étre 4 fois
plus grande que celle du mode d’interface dans les régimes faibles pertes.

Nous pouvons déduire de ces deux calculs que le mode d’interface n’est pas un
outil de comparaison satisfaisant pour expliquer les modulations des pertes dans les
guides plasmoniques nanostructurés. En effet, il ne prend pas en compte le couplage
entre les plasmons de surface air/or et GaAs/or. Nous verrons au § 4.2.4 qu’'un
modele relativement simple permet de prendre en compte le couplage entre les ré-
sonances excitées de part et d’autre d'un guide plasmonique nanostructuré pour
expliquer les modulations de la longueur de propagation. On peut toutefois noter
que la structuration du film métallique ne suffit pas a elle seule pour moduler les
pertes des guides plasmoniques nanostructurés.

Etant donné que le couplage entre les plasmons de surface de chaque interface est
a 'origine des modulations, il est intéressant de se comparer aux performances d'un

film métallique non-structuré. C’est ce qui est présenté dans la prochain paragraphe.
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Film métallique mince

Nous avons également calculé les modes supportés par un film métallique mince
non structuré déposé sur un substrat de GaAs. Il existe deux modes de surface guidés
par le film métallique : I'un se propageant a 'interface GaAs/or (mode non-radiatif
dans I'annexe C) et 'autre se propageant a l'interface air/or. Ce dernier fuit dans le
substrat lors de sa propagation le long du film (mode radiatif dans I’annexe C). Nous
avons comparé ce dernier mode (qui a une vitesse de groupe proche de la célérité
de la lumiere) avec le mode A_5 du guide plasmonique nanostructuré. A épaisseur
égale, la longueur de propagation du guide plasmonique nanostructuré est plus faible
pour le régime faible perte (Fig. 4.18).
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F1G. 4.18 — Calcul de la longueur de propagation A du mode de plasmon de surface
a fuite se propageant a l'interface air/or le long d’'un film métallique d’épaisseur
h = 40 nm (en noir). La longueur de propagation du guide métallique nanostructuré
est reportée en rouge.

Les longueurs de propagation du mode radiatif du film métallique non-structuré
ont été calculées pour différentes épaisseurs d’or, et nous avons constaté que les
performances du guide plasmonique nanostructuré sont comprises entre celles de
films d’épaisseurs h = 24 nm et h = 34 nm (Fig. 4.19). Ces résultats sont en
accord avec la nature des pertes (radiatives/non-radiatives) décrite dans les deux
régimes de propagation au § 4.2.2. La longueur de propagation calculée pour le
régime radiatif est comparable a celle obtenue pour un film de faible épaisseur (h =
24 nm). Le couplage radiatif du plasmon se propageant a l'interface air/or avec les
ondes radiatives dans le substrat joue alors un réle prépondérant dans les pertes.
Au contraire, les longueurs de propagation obtenues pour un régime de propagation

faible perte sont comparables a celles d’un film d’épaisseur proche de celle du guide
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plasmonique nanostructuré. La fuite de 'onde de surface dans le substrat est alors

plus faible.
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Fic. 4.19 — Calcul de la longueur de propagation A du mode de plasmon de surface
a fuite se propageant a l'interface air/or le long d'un film métallique d’épaisseur
h =24 nm (en vert) et h = 34 nm (en bleu). La longueur de propagation du guide
métallique nanostructuré est reportée en rouge.

Ce résultat confirme que la diffraction de la lumiere joue un réle négligeable sur
les pertes des guides nanostructurés. Elle augmente légerement les pertes du systéme
mais avec un impact plutot modéré au vue du nombre de canaux radiatifs dans les
guides plasmoniques nanostructurés. C’est d’avantage la fuite de 1’énergie du mode
dans le substrat et ’absorption dans le métal qui limitent les performances du guide

plasmonique.

4.2.4 Modele analytique - Résonances de Fano couplées

Modeéle a une onde

Nous proposons un modele “simpliste” pour expliquer la modulation des pertes
dans les guides plasmoniques nanostructurés. Il s’agit d’'un modele & une onde,
1.e. nous ne considérons qu’'un seul mode dans les fentes du réseau métallique, en ’oc-
curence le moins atténué (mode fondamentale TMy). Cette hypotheése nous permet

d’exprimer la transmission de la lumiere a travers le guide plasmonique nanostruc-
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turé avec un modele de Fabry-Pérot :

t1at93
1 — ro1ro3 exp(2ikoneh)

T(o) = , (4.14)

ou t;; et r;; sont les coefficients de transmission et de réflexion a l'interface i/j, ne
est l'indice effectif du mode TM, et h est I’épaisseur du métal.

Les modes des plasmons de surface sont caractérisés par les poles de la transmis-
sion, i.e. lorsque 1/T" = 0. L’équation des modes s’écrit :

1 — ro1ro3 exp(2ikoneh) = 0. (4.15)

Pour résoudre I’équation des modes, nous avons supposé que :
— les coefficients r;; peuvent s’exprimer sous la forme de résonances de Fano
avec un pole o, et un zéro o,.

— l'indice effectif du mode dans les fentes du réseau est constant.

Grace a la méthode modale décrite au chapitre 2, nous avons acces aux vecteurs
d’onde des modes dans les fentes du réseau métallique et donc a l'indice effectif n,.
Nous avons pu vérifier que celui-ci variait trés peu avec la longueur d’onde et qu’il
vaut n, = 1.13.

Pour déterminer les expressions de ro; et re3, nous avons calculé les poles et
zéros des coefficients de réflexion a l'interface entre un réseau en or semi-infini percé
périodiquement par des fentes et un milieu diélectrique semi-infini (de I’air pour ro;
et du GaAs pour ro3) représentés schématiquement dans la Fig. 4.20.

Air
X
T21 723
Or Or
a d a d

F1G. 4.20 — Les coefficients de réflexion ro; et ro3 sont calculés a I'interface entre un
réseau en or semi-infini de période d et de largeur de fentes a et un milieu diélectrique
semi-infini (de 'air ou du GaAs).

Le calcul des poles et zéros de 191 se fait de la manieére suivante : on fixe un
vecteur d’onde k,o. On recherche le zéro o et le pole g, de 72; pour le mode A_,.

Nous supposons ensuite que les parties imaginaires des poles et zéros de ry; sont
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constantes le long du mode A_5 et nous extrapolons les parties réelles en supposant
la vitesse de groupe inchangée le long du mode A_,. Le coefficient de réflexion 9,
est donc modélisé par une résonance Fano avec un zéro et un pole qui se décalent
linéairement lorsque 1’'on change le vecteur d’onde k,. On obtient I’équation pour les
zéros o, (k;) et les poles o, (k) :

1
Uz<k$) = __44’(kx _'ka)'+'UzO (4.16)

2d

1
op(ks) = 2 (ke = kzo) + 00 (4.17)

et pour le coefficient ry; :
o— O'z(kz)>

ro1(o,ky) = By | —————= . 4.18
& ) “ <U — op(kz) ( )

Nous procédons de méme pour ry3. Cependant il faut tenir compte de plusieurs
résonances Fano associées au modes S 5, S_4 et Sig. Le long de la relation de

dispersion A_,, le coefficients de réflexion 793 s’écrit :

ras (ke &) = Bas [0—0’25(%)] [0—0’;6(7%)] [U—Uiﬁ(kz)] (4.19)

o—of5ky)] |0 —0,5k:)]| |o—0f5(ks)

En tenant compte des expressions de ro; et ro3 dans 1’éq. 4.15, on obtient ’équa-
tion des modes :

folo k) + K(0) f2(0,ka) = 0 (4.20)

avec

folo k) = (0= 0p(ka))(0 = 0" (ke)) (0 = 0, °(kz)) (0 — 03 (kz))
flo k) = (0= 0:(ke))(0 — 0 (ke))(0 — 0. (kz)) (0 — 01 (ks))
k(o) = By Boszexp(dimon.h). (4.21)

k(o) est une constante qui définit le couplage entre les plasmons de surface se
propageant sur chaque interface du guide plasmonique nanostructuré. Lorsque ce
couplage est nul, I’équation des modes se réduit a f,(o,k;) = 0. Les solutions de
cette équation sont donc les poles de l'interface qui correspondent aux modes de

I'interface d’'un réseau métallique. Dans le cas que nous avons étudié, k(o) = 0.27.
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Nous avons recherché les modes en résolvant 1'éq. 4.20 pour le mode A_5. La
longueur de propagation est représentée sur la Fig. 4.21. La comparaison du modele
simplifié avec le calcul de la structure compléte montre un accord qualitatif sur la
longueur de propagation. En particulier, la longueur de propagation est bien modifiée

au niveau des croisements des relations de dispersion.

/é\ 175 F _
g .
150} -
125}
100t

75t

sof T e ]
o | |

0.54 0.56 0.58 0.6 0.62 0.64
Nombre d’onde o (pm™1)

Longueur de propagation A (en

F1a. 4.21 — Calcul de la longueur de propagation A(c) pour le mode de plasmon de
surface A_ avec le modele simplifié (en rouge) et la méthode modale (en noir).

Le calcul de la longueur de propagation du mode d’interface A_5 montrait une
variation monotone en fonction de o (Fig. 4.17). Ici, le modele simplifié démontre
que l'interaction entre les modes se propageant sur les deux interfaces du guide
plasmonique nanostructuré est a 'origine de la modulation du couplage radiatif.

Ces résultats encourageants devront étre approfondis afin de répondre aux ques-
tions qu’ils soulevent :

— Peut-on quantifier plus précisément le couplage entre les modes de plasmon
de surface se propageant sur les deux interfaces des guides plasmoniques na-
nostructurés ?

— Existe-t-il une condition ou le couplage entre deux modes de plasmons de
surface ayant des vitesses de groupe différentes ouvre une bandes interdite
dans les diagrammes de dispersion ?

4.3 Vers un controle du régime de propagation

Nous discutons dans cette section des différents degrés de liberté qui peuvent

permettre d’amplifier les modulations de la longueur de propagation. Nous distin-
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guons 'influence des parametres géométriques du réseau (période du réseau, largeur
des fentes) et des matériaux utilisés (indice du substrat).

4.3.1 Influence des parametres du réseau

Période du réseau

La période du réseau et I'indice des diélectriques situés au dessus et en dessous du
guide permettent de régler les longueurs d’onde de fonctionnement de la structure.
Une fois les matériaux choisis (substrat en GaAs et air au dessus du guide), la
période a pour effet de modifier :

— le nombre d’ordres diffractés par le réseau dans 'air et le substrat

— les écarts entre les intersections des relations de dispersion des plasmons de

surface Air/or et GaAs/or.

Nous avons modifié la période du réseau pour diminuer de moitié le nombre
d’ordres diffractés par le réseau (d = 1.45 pum). Le mode A_; a été calculé en
conservant la méme hauteur de réseau (h = 40 nm) et un facteur de remplissage
de métal par rapport a la période équivalente a celui du guide plasmonique étudié
dans ce chapitre, i.e. avec ¢ = 80 nm. La courbe de dispersion du mode A_; est
représentée sur la Fig. 4.22(a). Nous avons reporté sur cette méme figure les courbes
de dispersion des modes A_5 et A,y du guide plasmonique précédent (d = 2.9 pm)
afin de couvrir la méme gamme spectrale.

(a)

12 /‘\ — d =29 um, a =160 nm

0.65 A | \‘ — d=1.45 pm, a =80 nm
o 10 /
7060 \
g —08 >//‘L_//ﬂ\/\
2 o055 z° A
S < /| |
g 00 -o6 |/ %
% 045 04 \( “\ / ‘A \// “\/\ N A |
) | [ \ /[ )
& 040 T VA LN o
= 0.2 \““ v — \
2 035 v

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 0.35 04 0.45 0.5 0.55 0.6 0.65
k. (unité: %) Nombre d’onde o (pm~1)

F1G. 4.22 — Courbes de dispersion (a) et calcul du temps de vie (b) de la résonance
7 pour deux réseaux métalliques de méme hauteur ¢t = 40 nm. Les périodes et les
largeurs des fentes sont différentes mais le taux de remplissage de métal est le méme
pour les deux structures.

Le temps de vie de la résonance a été représenté sur la Fig. 4.22(b) en fonction
de 0. Ce calcul montre que la longueur de propagation du régime faible perte est
tres peu affectée par le nombre de canaux radiatifs dans les guides plasmoniques
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nanostructurés (ici les ondes diffractés par le réseau). On retrouve le role négligeable
de la diffraction sur les propriétés des résonances dans le régime faible perte.

En doublant la période, on augmente le nombre d’intersections des courbes de
dispersion dans un méme domaine spectral. On passe plus rapidement d’un régime
radiatif a un régime faible perte en changeant la fréquence. Les modulations des
pertes sont alors plus marquées ce qui améliore les propriétés de sélectivité spectrale
des guides plasmoniques nanostructurés.

Largeur des fentes

Nous avons calculé les longueurs de propagation du mode A_; pour un guide
plasmonique nanostructuré de période d = 1.45 um et d’épaisseur ¢ = 40 nm pour
différentes largeurs de fentes (a = 50, 80 et 160 nm). Le résultat du calcul est donné
sur la Fig. 4.23. En élargissant les fentes, la longueur de propagation diminue, car
le couplage radiatif des plasmons de surface augmente. En diminuant la largeur des
fentes, on tend vers les propriétés d'un film métallique non structuré et on diminue

I'impact du couplage radiatif di a la diffraction.
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Longueur de propagation A (um)

F1G. 4.23 — Calcul de la longueur de propagation du mode A_; pour trois réseaux
métalliques avec des largeurs de fente a différentes mais des périodes (d = 1.45 pum)
et hauteurs (¢ = 40 nm) identiques.

4.3.2 Influence de l'indice du substrat

Le décalage spectral des résonances GaAs/Or entre les mesures et les calculs de
transmission met en lumiere la possibilité de contréler le régime de propagation sur

les guides plasmoniques nanostructurés. En effet, en modifiant 'indice de réfraction
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sous le métal, on agit sur les propriétés du plasmon se propageant a 'interface sub-
strat/métal. Les pentes des relations de dispersion des modes S, sont alors changées.
Cela permet de décaler 'intersection des relations de dispersion, et de contréler la
propagation et le couplage radiatif du plasmon de surface Air/Or grace au plasmon
de surface Or/GaAs. Nous avons calculé la longueur de propagation du mode A_5 en
fonction de I'indice effectif du substrat n.s¢. Le résultat est présenté sur la Fig. 4.24
pour un nombre d’onde fixe ¢ = 0.572 ym~" (A = 1.748 um). Le changement d’in-
dice permet de moduler la longueur de propagation et de passer continiiment d’un
régime de propagation a un autre. En particulier, un faible changement d’indice
(on/n ~ 1%) permet de doubler la longueur de propagation (A x 2) et de changer
de régime (0n/n ~ 2%).

140 ; ; ;
130 | - \ o =0.572 yum™Y
120. on/n = 2% |
110t ]
100¢ ]
So |

70+ ]

60! R ]
50 ‘ ‘ _on/n~1% ‘ ‘ ‘ ‘
09 091 092 093 094 0.95 096 0.97 098 0.99 1
Neff/NGaAs

F1G. 4.24 — Longueur de propagation calculée en fonction de l'indice n.sy sur la
branche A_, pour o = 0.572 pym™!.

Les amplitudes de la longueur de propagation entre le régime radiatif et faible
perte sont bien plus importantes a mesure que la longueur d’onde augmente. Nous
avons calculé la longueur de propagation le long de la branche A_; pour différents
indices. La longueur de propagation est tracée sur la Fig. 4.25 pour o = 0.33 pm™1.
Cette fois-ci les modulations de A pour une variation d’indice de dn/n = 1% sont
d’un facteur 5 d’un régime de propagation a l'autre.

Ce résultat ouvre la voie a des perspectives intéressantes pour le controle actif
des plasmons de surface en utilisant, par exemple, des substrats dont les proprié-
tés optiques changent sous une excitation externe (électrique, optique, ...). C’est le
cas des substrats de semiconducteur dans le domaine de I'infrarouge moyen et du
TeraHertz.

L’indice de réfraction optique d’'un semiconducteur peut étre modifié par la créa-

tion ou la déplétion de porteurs libres (électrons ou trous). A titre d’exemple, 'ab-
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Longueur de propagation A (pm)

1000.84 0.86 088 09 092 094 096 098 1 1.02

nrﬁff/nGu,As

F1G. 4.25 — Longueur de propagation calculée en fonction de I'indice effectif n.y;
sur la branche A_; pour o = 0.33 um™!.

sorption de photons permet d’injecter optiquement des porteurs. Une autre option
est d’appliquer un champ électrique pour dépléter une zone du semiconducteur.
Dans le cas du GaAs, nous avons calculé la variation de concentration du dopage
en électrons nécessaire pour obtenir une variation d’indice dn/n = 1%. La fonction
diélectrique du GaAs s’écrit en fonction de la concentration en électron N, :

w? ) wf)/TC ) (4.22)

ol wy, est la fréquence plasma qui dépend de la concentration en électron N, :

N_e?
= _ 4.23
“r €sc€oMy ( )

avec €, la constante diélectrique lorsque w tend vers l'infini, m} la masse effective
de I'électron et p. sa mobilité.

La fonction diélectrique dépend de la fréquence plasma w, qui change selon la
concentration en électrons N.. On peut donc controler I'indice du GaAs en changeant
la concentration en électrons. Par exemple sur la Fig. 4.24, la variation d’indice
optique pour o = 0.572 um~' demande l'introduction d’une densité d’électrons
dans le GaAs N, = 5 x 10¥cm 3. Tandis que pour ¢ = 0.33 um~! (Fig. 4.25), il faut
une densité d’électrons de N, = 1.7 x 10¥cm 3. Le contrdle de I'indice optique sera
d’autant plus facile que 'on augmente la longueur d’onde et que 'on se rapproche
de la fréquence plasma w,, et son effet sera plus important car le contraste entre les

longueurs de propagation des régimes a faible perte et radiatif augmente. Notons
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que la modification du dopage modifie la partie réelle et imaginaire de €. Cela induit
une légere absorption dans le semiconducteur. Néanmoins celle-ci reste négligeable
ici, la longueur d’atténuation des ondes dans le GaAs est de 1.5 mm, i.e. tres grand
devant le confinement du plasmon de surface substrat/métal.

Une solution pour injecter les électrons sous le réseau serait d’utiliser le métal
du guide comme électrode. On pourrait alors imaginer modifier 'indice localement
sous plusieurs électrodes, pour passer d’un régime faible perte a un régime radiatif
schématiquement représenté sur la Fig. 4.26.

Régime faible perte Régime radiatif

—_—
—

N

on/n ~ 1%

F1G. 4.26 — Intérét du contrdle du régime de propagation avec l'indice optique du
semiconducteur dans les guides plasmoniques nanostructurés. A gauche, le plasmon
de surface excité a l'interface air/or se propage avec un tres faible couplage radiatif.
A droite, Pexcitation des plasmons de surface se propageant sur chaque interface du
réseau métallique permet de se coupler aux ondes radiatives.

4.4 Application des guides plasmoniques aux la-

sers a cascades quantiques

4.4.1 Guides plasmoniques dans les lasers a cascades quan-

tiques

L’emploi des plasmons de surface dans les lasers a cascades quantiques s’est jus-
tifié pour ses qualités naturelles de polarisation et de confinement de la lumiere. Les
regles de sélection des transitions inter-sous-bandes (a l'origine de I’émission de pho-
tons dans les lasers a cascades quantiques) imposent une polarisation TM pour la
lumiere émise. De plus, les guides plasmoniques deviennent particulierement avanta-

geux par rapport aux guides d’ondes diélectriques conventionnels (a saut d’indice),
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car il permet de grands facteurs de confinement optique, et ainsi la réalisation de
lasers a cascades quantiques avec des couches actives plus fines.

Les premieres démonstrations de lasers a cascades quantiques ont privilégié 1’em-
ploi de films en or non-structurés comme dans la référence [30] (Fig. 4.27). Les
structures réalisées peuvent fonctionner dans la gamme A = 8 — 11.5 um avec des

températures de fonctionnement pouvant atteindre 7" = 150 K.
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F1a. 4.27 — Figure extraite de la référence [30] : la lumiére émise dans la zone active

est guidée par le ruban métallique en Pd. Le profil du mode présente un facteur de
recouvrement de l'ordre de 70 %

Malgré les avantages des guides plasmoniques concernant le confinement de la lu-
miere, la diminution de I'épaisseur de la zone active et I'interaction importante entre
les plasmons de surface et la lumiere émise par le laser, il faut évidemment souligner
I’augmentation des pertes par absorption dans le métal. C’est donc essentiellement
dans le moyen infrarouge et dans le domaine THz que ces guides plasmoniques pré-
senteront un intérét pour les lasers a cascades quantiques.

Tres souvent les lasers a semiconducteurs présentent un caractere multimodal
indésirable dans de nombreuses applications (par exemple les techniques de spectro-
scopie). Il est donc nécessaire de sélectionner le mode désiré grace a un miroir tres sé-
lectif, c’est par exemple le cas des lasers a contre-réaction répartie (ou “Distributed-
FeedBack Laser”). L’idée de base est alors de réaliser au dessus de la zone active
des lasers une structure périodique dans une cavité (a la maniere des miroirs de
Bragg) pour guider la lumiere. Le couplage entre les ondes propagatives et contra-
propagatives se propageant dans la cavité dépend alors du saut d’indice des maté-
riaux utilisés dans le guide. Ce couplage devient efficace lorsque la périodicité de la
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structure (d) est un multiple de la demi-longueur d’onde du laser A, dans la cavité :

d= p/\e/(2neff) (424)

ol neyrs est I'indice effectif du guide et p un entier. Pour réaliser ces guides, on peut
graver un film diélectrique ou métallique a la surface de la zone active.

De la méme maniere, cette technique a été transposée aux lasers a cascades quan-
tiques [92] dans le domaine THz (A = 30 — 300 pm). Ces dispositifs ont rapidement
atteint un niveau de maturité suffisant avec des puissances de sorties élevées et des
températures de fonctionnement allant jusqu’a 164 K.

Une structure DFB peut permettre une émission par la surface de la zone active
et pas seulement par la tranche de la zone active. En gravant un réseau au dessus
du réseau, on peut alors maitriser 'extraction de la lumiére dans une direction par-
ticuliere. Deux situations sont particulierement étudiées : I'extraction de la lumiere
parallelement a la zone active ou dans la direction normale a la surface. On parle
respectivement de lasers DFB de 1 ou de 2°¢ ordre.

L’étude des guides plasmoniques nanostructurés a démontré leurs qualités de
sélectivité spectrale, une des attentes des lasers a cascades quantiques. Dans la suite
nous étudions les propriétés de ces guides pour savoir si ils peuvent apporter a la fois
une sélectivité spectrale et un guidage a faible perte aux lasers DFB de 2" ordre.
L’étude du confinement et plus particulierement son controle par la structuration

sera un autre critére étudié.

4.4.2 Résultats obtenus et discussion

Contrairement a 1’étude menée jusqu’a présent, nous étudions maintenant les
propriétés des modes de plasmons de surface se propageant uniquement a l'interface
GaAs/or d'un guide plasmonique nanostructuré, en particulier le mode S_;. La
structure étudiée est représentée sur la Fig. 4.28. Nous avons fixé I'indice effectif de la
zone active a n.g = 3.21. Cette valeur a été extraite de ’étude d’un laser a cascades
quantiques en GaAs/Al,Ga;_,As [93]. On a recherché les modes de plasmon de
surface qui permettent une émission par la surface a la longueur d’onde A\ = 10 pm.
La période du réseau est fixée a 3 um. L’émission par la surface a incidence normale
impose un vecteur d’onde k, = 0.

En incidence normale (k, = 0), nous avons vu que le couplage des plasmons de
surface dans les guides plasmoniques nanostructurés conduit a un anticroisement
des courbes de dispersion. Cela signifie que la vitesse de groupe s’annule a k, = 0.
J’ai donc choisi de présenter le temps de vie des résonances 7 plutot que la longueur
de propagation A. L’autre parameétre étudié est le confinement du mode §,. A titre
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Air / Or

Zone active

Fi1G. 4.28 — Guide plasmonique nanostructuré étudié pour des applications dans les
lasers a cascades quantiques, de période d = 3 pum et I'indice effectif de la zone active
est Neffr = 3.21.

de comparaison, voici les valeurs de 7 et 9, d'un plasmon de surface se propageant
a l'interface plane semi-infinie entre l'or et un diélectrique d’indice neg = 3.21 :
7 =3.97 ps et §, = 5.28 pm.

Sur la Fig. 4.29, nous présentons une compilation des résultats obtenus pour les
calculs de 7 et §, en incidence normale pour différentes largeurs de fentes a et hau-
teurs du réseau h. On constate que le temps de vie de la résonance et le confinement
augmentent avec la hauteur du réseau, jusqu’a un phénomene de saturation dont la
valeur est proche du cas de l'interface plane. Les variations obtenues pour les deux
largeurs de fentes (a = 50 et 100 nm) sont tres similaires.
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F1G. 4.29 — Application DFB 2 : calcul du temps de vie et du confinement du mode
de plasmon de surface GaAs/Or S_; avec d = 3 pum et A ~ 10 pm.

Par ailleurs, les plasmons de surface S_; sont tres difficiles a exciter, comme le
montre le calcul de la relation de dispersion du mode S_; représenté sur la Fig. 4.30.
Le mode disparait tres rapidement autour de k, = 0, dés que la relation de dispersion
rencontre ’anomalie de Rayleigh.

Nous avons calculé les spectres de transmission autour de l'incidence normale.
Nous avons remarqué que la résonance du mode S_; disparaissait lorsque k, tend
vers 0. Par ailleurs, le calcul du temps de vie de la résonance est 107 fois plus grand
pour un réseau métallique sans perte (i.e. avec I'm(e,,) = 0) qu’avec perte.

Actuellement, nous ne sommes pas en mesure d’expliquer pourquoi nous n’obser-

vons pas de mode symétrique qui pourrait se coupler aux ondes planes et permettre
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F1G. 4.30 — Calcul de la relation de dispersion du mode S_; pour un guide plas-
monique nanostructuré de période d = 3 um, de largeur de fente ¢ = 100 nm et
d’épaisseur h = 40 nm (points bleus). La ligne rouge correspond a I'anomalie de
Rayleigh.

une émission de lumiere par la surface. Ces calculs demanderont une analyse plus
détaillée pour comprendre ce phénomene. Malgré tout, ces résultats semblent encou-
rageants dans la mesure ou malgré la structuration du film métallique, il est possible
de propager des plasmons de surface avec des pertes comparables au performances

des guides métalliques actuellement employés dans les lasers a cascades quantiques.

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté les propriétés particulieres des guides plas-
moniques nanostructurés. Nous avons pour cela étudié leurs diagrammes de trans-
mission 7T'(o, k,) théoriques et expérimentaux. L’étude des maxima de transmission
le long des courbes de dispersion des plasmons de surface a révélé une modulation
des pertes radiatives dans les guides plasmoniques nanostructurés. Ce phénomene
est 1ié au couplage entre deux plasmons de surface se propageant sur les deux inter-
faces du guide. L’interaction entre ces deux modes de surface permet de modifier le
couplage radiatif dans les réseaux métalliques. La comparaison avec le calcul de la
longueur de propagation a confirmé notre interprétation concernant la modulation
des pertes radiatives et de la longueur de propagation. On a pu distinguer deux

régimes de propagation dans les guides plasmoniques nanostructurés :
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4.5. Conclusion

— un régime radiatif : les plasmons de surface se propageant sur les
deux interfaces du guide sont couplés aux ondes propagatives et cela
se traduit par une augmentation de 1’émission et de la transmission
de lumiere. Les pertes de ce régime sont essentiellement de nature
radiative.

— un régime faible perte : les plasmons de surface se propageant a 1’in-
terface Air/or des guides plasmoniques nanostructurés sont tres faible-
ment couplés aux ondes planes. La longueur de propagation des plas-

mons de surface est alors limitée par les pertes par absorption dans le

métal.

L’originalité des guides plasmoniques nanostructurés par rapport a ceux qui sont
classiquement étudiés (Cf. chapitre 1), repose sur le fait que nous excitons deux
plasmons de surface : 'un permet de guider une onde le long du réseau et ’autre
sert & controler les propriétés du guidage. A notre connaissance, il n’existe pas de
systeme équivalent ou le controle de la propagation dans les guides est assuré par
un plasmon de surface.

La propagation des ondes de surface dans les guides plasmoniques nanostructurés
offrent de nouvelles possibilités concernant la sélectivité spectrale et le contréle
du couplage radiatif des plasmons de surface. Ces propriétés dépendent direc-
tement de la structuration apportée au film métallique, a savoir la période et la
largeur des fentes. Nous avons pu remarquer 'influence de I'indice du substrat pour
le contrdle des deux régimes de propagation. Ce résultat ouvre la voie a un controle
externe des guides plasmoniques nanostructurés par I'intermédiaire d'un controle de
I'indice du substrat.
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Chapitre 5

Cristaux plasmoniques 2D
anisotropes : couplages croisés et

modes lents

En 1998, la publication par T. Ebbessen et al. des résultats expérimentaux sur la
transmission de la lumiére a travers un film métallique percé de trous sub-longueur
d’onde [91,95] suscita un grand intérét dans la communauté scientifique. Les auteurs
observaient pour certaines fréquences des pics de transmission d’intensité supérieure
a celle attendue par la théorie classique de Bethe [96]. Cette transmission extraor-
dinaire met en jeu l'excitation de plasmons de surface sur les interfaces du réseau
métallique. Les ondes de surface augmentent l'intensité du champ au niveau des
trous, et favorisent ainsi la transmission de la lumiere par effet tunnel [97]. L’article
d’Ebbessen fut alors le premier d’une longue série sur la transmission extraordinaire
dans les cristaux plasmoniques 2D (Cf. les références de 'article de revue sur la
transmission extraordinaire [3]). Les premieres études mirent en évidence le role de
la périodicité [95], de I'épaisseur du film [97] et du type de métal employé [958, 99].
Néanmoins si le role des plasmons de surface est admis dans le mécanisme de la trans-
mission extraordinaire, 'influence de la structuration (taille et forme des trous) est
encore mal comprise [100, , , 103]. Par exemple, Klein Koerkamp et al. ont
mis en évidence a la fois un décalage spectral et un changement d’amplitude de la
résonance en fonction de la forme des trous en étudiant la transmission de la lumiere
a travers des réseaux de trous rectangulaires avec différents rapports d’aspect [100].
La méme équipe a également démontré expérimentalement l'influence de la taille
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des trous pour une géométrie donnée et le role de 'orientation de la polarisation du
champ incident sur le pic de transmission [101, 102].

La détermination des relations de dispersion aide grandement a la compréhension
des propriétés des plasmons de surface excités dans les cristaux plasmoniques 2D.
Nous avons vu au chapitre précédent que les diagrammes de transmission permettent
de révéler ces relations de dispersion. Plusieurs auteurs ont ainsi calculé ou mesuré
les diagrammes de dispersion pour mieux comprendre I'impact de la structuration
sur 'excitation des plasmons de surface et sur la transmission exaltée [104, 102, 105].

Sur la Fig. 5.1, nous avons représenté les mesures de transmission angulaire (a)
réalisées par Barnes et al. sur un film métallique percé périodiquement de trous, et
les calculs (b) effectués par Lalanne et al. sur la méme structure. Il s’agit ici d’'un
réseau carré de trous ronds, 7.e. les deux axes du réseau sont équivalents. Les mesures
révelent des résonances (bandes claires) attribuées a l’excitation de plasmons de
surface a l'interface entre le métal et le substrat. Ces résultats sont confirmés par les
calculs. On remarque dans ces deux figures un décalage spectral (fleches blanches)
entre les résonances et celles attendues en repliant la relation de dispersion d'un
plasmon de surface se propageant le long d’une interface plane (traits discontinus
blancs). Dans les mesures, les résonances des plasmons de surface excités a 'interface

air/métal sont peu visibles.

(a) Mesures (b) Calculs
2.2 -
—~ 20 i (+1,0) glass| 25%
E 18 , 20%
= 15%
B 16 10%
N
3 5.0%
1.4 0%

T (-1,0) glass
1.2 ... (2)
00 01 02 03 04 05 06 0.7 o 0.1 0.2 0.3

k./(27) (pm™1) k. (unité.: 27 /d)

FiG. 5.1 — Diagrammes de transmission a travers un réseau métallique carré de trous
ronds déposé sur un substrat en verre (d = 420 nm). Les mesures (a) et les calculs
(b) sont issus respectivement des références [104] et [105].

Cependant ces résultats restent difficiles & interpréter car :

— les caractérisations sont majoritairement réalisées dans le domaine visible ou
proche infra-rouge, la ou les pertes par absorption des plasmons de surface
deviennent importantes. Les résonances sont tres larges et de ce fait difficiles

a différencier.
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Chapitre 5. Cristaux plasmoniques 2D anisotropes : couplages croisés et modes
lents

— les conditions expérimentales (superficie des réseaux, onde incidente tres fo-
calisée) ne sont pas assez précises pour distinguer certains phénomeénes de
couplage entre plasmons de surface.

Par ailleurs dans les structures isotropes, les résonances de plasmons de surface
se propageant dans des directions orthogonales ont lieu aux mémes fréquences en
incidence normale (centre de zone de Brillouin). Cela rend 'analyse de diagrammes
de transmission particulierement délicate (cf. Fig. 5.1).

Afin de lever la dégénérescence entre ces modes, nous proposons I’étude de cris-
taux plasmoniques 2D anisotropes, .e. avec des périodes différentes dans les deux
directions du cristal plasmonique uy et uy. Il s’agit d’'un film métallique percé de
trous carrés selon un motif rectangulaire représenté sur la Fig. 5.2. L’étude de ces
structures est réalisée dans le domaine du proche et moyen infrarouge sur une grande
gamme de longueur d’onde (A = 1—5.4 ym). Cela permet de diminuer les pertes par
absorption dans le métal, et d’obtenir des résonances plus fines et plus contrastées
que dans le domaine visible. Comme nous le verrons dans ce chapitre, il est alors
possible d’observer distinctement les résonances de plasmons de surface excitées sur
les interfaces air/métal et substrat/métal dans les cristaux plasmoniques 2D.

Dans ce chapitre nous commencerons par donner une description schématique
des relations de dispersion des plasmons de surface dans un cristal plasmonique 2D
anisotrope. Nous étudierons ensuite les propriétés d’un réseau de trous carrés (lar-
geur = 450 nm, périodes d, = 1.0 pm et d, = 1.25 ym) dans un film d’or d’épaisseur
250 nm déposé sur un substrat de GaAs. Ces structures ont été caractérisées par des
diagrammes de transmission obtenus pour les deux directions du réseau réciproque
k; et k, en polarisation TE et TM. Ces mesures montrent des couplages entre plas-
mons de surface se propageant dans des directions quasi-orthogonales (=~ 103°).
Certains de ces modes présentent un tres fort couplage radiatif et une faible vitesse
de groupe. L’origine de ce phénomene de couplage mettant en jeu 3 plasmons de
surface sera détaillée. Enfin nous présenterons les propriétés d’un cristal plasmo-
nique 2D présentant une géométrie similaire mais une épaisseur plus faible (40 nm).
Nous étudierons l'influence de cette faible épaisseur sur ’ensemble des phénomenes
de couplage entre plasmons de surface observés jusqu’a présent dans les cristaux
plasmoniques 1D et 2D.
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5.1. Relations de dispersion d’un cristal plasmonique 2D

Diélectrique -

Ux

F1G. 5.2 — Vue schématique d’un cristal plasmonique 2D. Le film métallique d’épais-
seur h est déposé sur un substrat diélectrique et percé périodiquement de trous
carrés.

5.1 Relations de dispersion d’un cristal plasmo-

nique 2D

Nous avons décrit l'influence de la périodicité sur la relation de dispersion des
plasmons de surface dans les cristaux plasmoniques 1D (§ 2.1.2). Dans le cas 2D les
relations de dispersion sont plus riches du fait de la double périodicité de la struc-
ture. Nous allons les décrire schématiquement dans cette section. Pour clarifier le
discours, nous décrivons les modes de plus faibles énergies se propageant a I'interface
air/métal, mais le méme raisonnement pourra étre appliqué aux plasmons de surface
se propageant a l'interface métal /substrat et pour les branches de la relation de dis-
persion d’ordres plus élevés. Dans ce paragraphe, nous nous concentrons uniquement
sur 'impact de la périodicité, sans tenir compte de 'influence de la forme et de la
taille des ouvertures sur les relations de dispersion. On considérera donc qu'un plas-
mon de surface est excité lorsqu'une des ondes diffractées par le réseau a un vecteur
d’onde proche de k), ou kg, est le vecteur d’onde du plasmon de surface d'une
interface plane métal/diélectrique (Eq. 1.2, § 1.3.1). De plus nous n’aborderons la
question de 'excitation des modes que dans la section suivante § 5.2 (polarisation
et symétries).

Nous commencons par rappeler I'effet de la structuration 1D sur les relations de
dispersion des plasmons de surface. Le cas de I'excitation de plasmons de surface se
propageant dans la direction uy est représenté schématiquement sur la figure 5.3(a).
Les courbes de dispersion sont des droites d’équation approchée :

2T
|kspp| = K —|—p? (5.1)
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(a) (b) (c)
Ht 000000 DEDDDD
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i @ .

F1c. 5.3 — Description schématique des relations de dispersion dans les cristaux
plasmoniques 1D (a) et 2D (b-c¢) pour les résonances de plasmons de surface de plus
faibles énergies se propageant a l'interface air/métal. La direction de propagation
des ondes de surface est indiquée par le vecteur d’onde kgpp,

ou d est la période du réseau.
Dans le cas des cristaux plasmoniques 2D, les photons de vecteur d’onde incident
k = kyux + kyuy sont diffractés par le réseau qui “ajoute” a k un vecteur d’onde

2
d’

K, = fl—”. Comme précédemment, on considere quun plasmon de surface est excité
Y

supplémentaire k®9 = pK, u, + qK,uy ou p et g sont des entiers et K, =

lorsque le module de son vecteur d’onde ki, est égal a celui de I'onde d’ordre (p, q)

diffractée par le réseau :
(ko + pK,)* 4 (ky + gKy)? = [kspp|? (5.2)

On supposera dans cette discussion que d, < d, et que (ux,u,) est le plan d’inci-
dence. Aux grandes longueurs d’onde |¢,,| > 1, le vecteur d’onde du plasmon de
surface kg, peut s’écrire de maniere approchée kg, ~ 270

Lorsque k, = 0 et ¢ = 0, I'équation 5.2 devient :

1

o(ky,) = :I:27T

(ke + pK.). (5.3)

Comme dans le cas 1D, ces courbes de dispersion sont des droites, et correspondent

a l'excitation de plasmons de surface dans la direction uy. Par exemple, la Fig. 5.3(b)
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5.1. Relations de dispersion d’un cristal plasmonique 2D

montre les relations de dispersion (en bleu) des plasmons de surface des ordres (0,0),
(-1,0) et (1,0) se propageant dans la direction u, excités par une onde incidente
d’impulsion k,. Dans le cas des branches (-1,0) et (1,0), le signe de la pente des
courbes de dispersion dépend de celui de p. Les deux branches se croisent en incidence
normale en ¢ = 1/(2d,). L’ouverture d’une bande interdite entre ces deux branches
n’est pas représentée sur la Fig. 5.3(b).

Lorsque k, =0 et p=0 (ou k, =0 et ¢ = 0), équation 5.2 s’écrit :

o(ky) = £ Ji2 + (4K, )? (5.4)
27

Dans ce cas, les relations de dispersion des cristaux plasmoniques 2D sont des
courbes hyperboliques. Elles sont représentées en vert pour les ordres (0,+1) sur
la Fig. 5.3(b). On constate que I’équation 5.4 est inchangée quelque soit le signe
de q. Ces modes correspondent a des plasmons de surface se propageant dans les
directions kyux + ¢K,u, (¢ = £1) symétriques par rapport a 'axe uy. Ces deux
plasmons de surface sont couplés par le vecteur 2K ,ux (couplage non représenté
sur la Fig. 5.3(b)). Nous mettrons en évidence les effets de ce couplage dans les
diagrammes de transmission mesurés (§ 5.2.1).

Enfin si p # 0 et ¢ # 0, I'équation de dispersion s’écrit (avec k, = 0) :

7lh) =tk + PE + (0, ) (5.5)

Comme précédemment, la relation de dispersion est inchangée quelque soit le signe
de ¢. La direction de propagation des plasmons de surface est (k, +pK,)ux+gK uy.
Les cas (p,q) = (+1,£1) et (p,q) = (—1,%1) sont représentés en rouge sur la
Fig. 5.3(c).

Dans la suite, nous étudierons les diagrammes de dispersion de ces modes en
fonction de k, (onde plane incidente dans le plan (ux,u,)) ou k, (onde plane inci-
dente dans le plan (uy, u,)). Les modes excités par 'onde diffractée (p, ¢) a l'interface
air/métal (resp. substrat/métal) sont notés A(p, q) (resp. S(p,q)).

La description présentée ici ne tient pas compte de l'influence de la polarisation
et de 'orientation de 'onde incidente sur I'excitation des résonances. Nous verrons
dans I'étude des diagrammes de transmission qu’ils conditionnent, en fonction des
symétries des modes, I'excitation des ondes de surface se propageant dans les cristaux
plasmoniques 2D.
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5.2 Cristaux plasmoniques 2D épais

5.2.1 Diagrammes de dispersion

Au=250 nm

F1G. 5.4 — Photographies prises au microscope électronique a balayage du cristal
plasmonique 2D anisotrope sur un substrat de GaAs : un motif carré de coté a =
450 nm est répété avec des périodes d, = 1.0 pm et d, = 1.25 pm dans les deux
directions du réseau. L’épaisseur d’or est 250 nm.

La structure étudiée est un réseau 2D de trous carrés (de coté a = 450 nm)
percés dans un film d’or d’épaisseur A = 250 nm et déposé sur un substrat de GaAs.
Les périodes du réseau sont d, = 1.0 pum, d, = 1.25 pum (Fig. 5.4). La surface du
réseau est de 2 x 2 mm?. Nous avons mesuré la transmission de la lumiére dans la
gamme spectrale A = 1 — 5.4 um et avec une résolution spectrale Ac = 10 cm™*
afin d’éliminer les résonances Fabry-Pérot dans le substrat de 350 pm d’épaisseur
(cf. § 4.1.2). L’angle d’incidence 6 de la lumiere sur le réseau varie entre § = 0° et
60° par pas de 0.4°. L’angle de convergence de la lumiere sur 1’échantillon est fixé a
A = +0.5°. Avec un temps d’intégration de 4 min par spectre, nous obtenons un
rapport signal sur bruit de 'ordre de 103.

Les résultats sont donnés sur la Fig. 5.5 : la transmission est représentée en
niveaux de gris avec une échelle logarithmique (pour améliorer le contraste des fi-
gures), en fonction du nombre d’onde o et du vecteur d’onde (k, ou k). Les deux
axes principaux du cristal plasmonique ont été étudiés : k, = kysinf avec k, = 0
(Figs. 5.5(a,b)) et k, = kosiné avec k, = 0 (Figs. 5.5(c,d)). Les diagrammes de
transmission révelent de nombreuses relations de dispersion avec une excellente vi-
sibilité. Elles sont caractérisées par la proximité d’un maximum et d’un minimum
de transmission (bandes claires et sombres dans les diagrammes de transmission).
Comme dans le cas 1D, I'excitation des plasmons de surface se manifeste donc dans
le spectre par des résonances de Fano(§ 4.1.2 du chapitre 4) [106, 107]. 11 faut néan-
moins noter que les positions relatives des maxima et des minima de transmission

sont inversées par rapport au cas des réseaux 1D (cf. Fig. 4.4, p. 79).
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5.2. Cristaux plasmoniques 2D épais

Dans les Figs. 5.5, on observe les résonances des plasmons de surface air/or et
GaAs/or. Comme dans le cas des réseaux 1D, ces deux familles peuvent se diffé-
rencier par les pentes des courbes de dispersion proportionnelles & 1/n, ot n est
I'indice de lair (n = 1) ou du substrat (n &~ 3.4). Les résonances les plus visibles
correspondent aux modes excités le long de l'interface air/or. On retrouve égale-
ment dans les diagrammes de transmission les différentes formes (droites, branches
d’hyperbole) que nous avons décrites précédemment.

Dans la suite, nous allons décrire précisément les résultats obtenus pour chaque
orientation et chaque polarisation du champ incident.

Afin de décrire les courbes de dispersion observées dans la Fig. 5.5, nous nous
focalisons sur les modes excités a l'interface air/or (notés A(p, q)) des cristaux plas-
moniques 2D, représentés schématiquement sur la Fig. 5.6 en fonction de k, (a
droite) et de k, (gauche). Dans un premier temps, nous détaillons les courbes de
dispersion linéaires (modes A(0, —1) et A(0,+1)), puis les courbes de dispersion hy-
perboliques (modes A(£1,0) et A(0,41)). Nous regarderons ensuite ce qui se passe
au croisement de ces différentes courbes de dispersion.

Courbes de dispersion linéaires o(k,) en polarisation TM (Fig. 5.5(b)) :
modes A(0,—1) et A(0,+1)

Les modes A(0,—1) et A(0,+1) se propagent dans les directions —uy et +uy.
Le champ magnétique de ces plasmons de surface est orienté selon I'axe uy, : H =
Hyexp (i((ky £ K,)y — wt))ux. Ces modes sont observés sur la Fig. 5.5(b) avec un
vecteur d’onde incident coplanaire a (uy, u,) et en polarisation TM, i.e. avec un
champ magnétique H parallele a uy.

Les courbes de dispersion de ces deux modes se rejoignent a k, = 0 autour de
o =1/d, = 0.8 um™" et sont alors couplés par le vecteur d’onde 2K,u,. Comme
pour les réseaux 1D, le couplage entre les plasmons de surface A(0, —1) et A(0,+1)
conduit a la formation d’'un mode symétrique (de plus faible fréquence) et d’un
mode anti-symétrique (de plus haute fréquence) séparés par une bande interdite de
largeur do /o0 = 2.5%. On remarque que 'intensité du pic de transmission du mode
anti-symétrique décroit lorsque k, tend vers 0.

Courbes de dispersion hyperboliques o(k,) en polarisation TE (Fig. 5.5(c)) :
modes couplés A(0,+1)

Contrairement au paragraphe précédent, nous étudions maintenant I'excitation
des modes A(0,+1) et A(0,—1) en fonction de k, au lieu de k, (a droite sur la
Fig. 5.6). Ces deux modes se propagent dans les directions kp; = kyux + Kyuy et
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Fic. 5.5 — Diagrammes de transmission de lumiere mesurés a travers un cristal
plasmonique 2D anisotrope en or déposé sur un substrat de GaAs (largeur des trous
a = 450 nm, périodes d, = 1.0 ym et d, = 1.25 pm, épaisseur du film h = 250 nm)
représenté dans la Fig. 5.4. La transmission est représentée en niveaux de gris avec
une échelle logarithmique (log(0.001 4+ T")) en fonction de nombre d’onde o et du
vecteur d’onde k, et k,. Les conditions de mesure de la transmission de lumicre
(vecteur d’onde incident ky ou ky et polarisation TE et TM) sont détaillées dans
les encadrés de droite.
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5.2. Cristaux plasmoniques 2D épais

F1G. 5.6 — Description schématique des courbes de dispersion des plasmons de surface
air/or dans les cristaux plasmoniques 2D anisotropes. Les courbes continues (resp.
courbes discontinues) sont associées aux plasmons de surface excités par les champs
incidents polarisés TM (resp. TE) sur la Fig. 5.5.

kp2 = kzux — Kyuy, et la composante planaire de leur champ magnétique s’écrit :

H; = Hjexp(ikpi.r)[§ux — nuy] (5.6)
H, = Hjexp(ikpa.r)[fux + nuy] (5.7)

avec les constantes de normalisation & = K, /||kp1|| et n = ku/||kp1]|-

Dans cette configuration d’excitation, la symétrie par rapport a l'axe uy est
conservée. Comme nous 'avons dit a la section précédente, ces deux modes sont
donc couplés. Ils sont représentés schématiquement sur la Fig. 5.7.

Le champ magnétique des modes couplés s’écrit comme une combinaison linéaire

des deux champs H; et H :

H,,» = H;+ Hy=2H;exp(ik,x)[§ cos(K,y)ux + insin(K,y)uy| (5.8)
H, » = H;—H, = 2Hjexp(ik,z)[i sin(K,y)ux + ncos(K,y)uy] (5.9)

Les champs magnétiques de ces deux modes couplés présentent des propriétés de
symétrie différentes par rapport a I’axe uy. La composante H, du champ magnétique
de Hj 5 selon 'axe uy vérifie H,(y) = H.(—y). Cette symétrie par rapport a ’axe
uy est noté s,. A linverse, la composante H, du champ magnétique de Hy_o est
antisymétrique (a,). L’ensemble des symétries des deux modes est résumé dans le
tableau 5.1.
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F1a. 5.7 — Représentation schématique des modes A(0,1) et A(0, —1). L’onde inci-
dente de vecteur d’onde k, (représenté en bleu) est couplée aux modes A(0,1) et
A(0,—1) par le vecteur d’onde du réseau réciproque £K,uy (en vert). Les direc-
tions de propagation des plasmons de surface A(0,1) et A(0,—1) sont données par
kp1 = kyux + Kyuy et kpe = kyux — Kyu, (en rouge).

H, > H, »
H, | H, | H, | H,
Sy | g | ap | Sg

TAB. 5.1 — Description des propriétés de symétrie (s,) et d’antisymétrie (a,) des
composantes H, et H, des champs magnétiques Hy,5 et H;_o par rapport a 'axe
Uy.

Sur la Fig. 5.5(c), 'onde incidente est en polarisation TE. La composante de son
champ magnétique dans le plan de l'interface (uy, uy) s’écrit H; = exp(ik,z)uy, et
il est symétrique par rapport a I’axe ux. L’onde incidente ne peut donc se coupler
qu’au mode de champ magnétique Hy 2, que nous noterons A(0, £1)s.

Néanmoins on voit sur la Fig. 5.5(c) deux résonances de Fano ayant des courbes
de dispersion hyperboliques paralléles et partant de o ~ 0.8 yum™! en k, = 0. La
branche de basse fréquence est la plus large et la plus visible (transmission maximale
de Tordre de 5%) et correspond au mode que nous venons de décrire A(0, £1),.
L’autre branche de plus haute fréquence, plus fine et moins visible, correspond au
mode H;_5 noté A(0,+1),. Sa composante magnétique H, est antisymétrique par
rapport a I’axe uy. Ce mode ne devrait donc pas étre excité dans cette configuration.
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La différence d’intensité entre les deux résonances indique un couplage avec ’onde
incidente nettement plus faible pour A(0, £1), que pour A(0, +1),. On peut attribuer
I'origine de cette excitation a la présence de défauts au voisinage des trous modifiant
la symétrie des champs et permettant l'excitation du mode A(0,+1), par I'onde
incidente.

Ce type de modes couplés apparait également dans la Fig. 5.5(a). Dans ce qua-
drant, on étudie I'excitation des plasmons de surface en fonction d’une onde inci-
dente de vecteur d’onde k, et polarisée TE. Dans cette configuration la symétrie est
conservée par rapport a I'axe uy. On distingue le début d’une courbe de dispersion
hyperbolique partant de o &~ 0.95 yum™" (A = d,)a k, = 0. Comme nous 'avons vu
pour les modes A(0,+1), ce mode résulte du couplage entre les plasmons de surface
A(—1,0) et A(+1,0) dans la Fig. 5.5(a). Dans ce quadrant, le champ magnétique
H, de 'onde incidente est symétrique par rapport a I'axe uy et peut exciter le mode
de plasmons de surface couplés A(£1,0) de composante H, symétrique par rapport

N1
a l'axe uy.

Courbes de dispersion o(k,) en polarisation TM (Fig. 5.5(d))

Sur la Fig. 5.5(d), le champ magnétique incident est parallele a uy et toujours
symétrique par rapport a l’axe u,. En suivant le raisonnement précédent, il peut donc
exciter le mode A(0,+£1),. C’est ce que 'on observe sur la Fig. 5.5(d). On constate
cependant la disparition de cette résonance au voisinage de k, = 0. Ce résultat
s’explique de la maniére suivante. Dans 1'éq. 5.9, on remarque que la composante
H, est proportionnelle & k,. Au voisinage de l'incidence normale, le mode A(0, £1),
est alors faiblement couplé au champ incident sur la Fig. 5.5(d).

Dans cette configuration, on excite également le mode A(—1,0) se propageant
dans la direction —u, (relation de dispersion droite partant de o ~ 0.95 ym™!
en k, = 0). Sa courbe de dispersion croise celle du mode A(0,£1),. On constate
alors un anticroisement des courbes de dispersion de ces deux modes autour de
k, = 0.35 m/d, et ¢ = 0.8 yum™~! avec une bande interdite do /o ~ 2%. Le mode
couplé de plus basse fréquence présente la transmission la plus élevée du diagramme
(T > 5%) traduisant un fort couplage radiatif du mode couplé. Dans la suite, nous
allons décrire ce phénomene de couplage entre les modes A(—1,0) et A(0, +1),.

5.2.2 Couplage croisé entre 3 plasmons de surface

Pour mieux comprendre ce phénomene de couplage, nous avons comparé les
diagrammes de transmission mesurés a ceux des calculs effectués par Christophe
Sauvan et Philippe Lalanne de I'Institut d’Optique. Leur modélisation électroma-
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gnétique repose sur un calcul vectoriel exact basé sur la méthode RCWA [108]. Les
diagrammes de transmission mesuré et calculé sont représentés avec le méme niveau
de gris (en échelle logarithmique) en fonction de o et k, sur la Fig. 5.8. On constate
un accord quantitatif entre les données issues des mesures et celles issues des calculs
dans I’ensemble des diagrammes de transmission :

— les mémes courbes de dispersion des plasmons de surface sont révélées dans
les diagrammes. Les positions relatives des maxima et minima de résonances
de Fano sont inchangées entre les calculs et les mesures de transmission

— les maxima de transmission mesurés et calculés sont en excellent accord et
prennent quasiment les mémes valeurs dans les deux diagrammes

— les minima de transmission sont moins marqués dans les mesures (en particulier
lorsque ¢ augmente)

— le calcul de la transmission confirme également le couplage observé entre les
courbes de dispersion des modes A(—1,0) et A(0,£1) et I'ouverture de la
bande interdite. Les vues de détail autour de I'anticroisement des courbes de
dispersion de ces deux modes sont données sur la Fig. 5.8 pour la mesure et le
calcul.

Sur la Fig. 5.8 le champ magnétique incident H, est symétrique par rapport a

uy. Il peut donc se coupler aux modes de méme symétrie. C’est le cas du mode

A(—1,0) dont le champ magnétique dans le plan (uy, uy) s’écrit :
H_ . = Hyexp(i(k, — K;)x)uy. (5.10)

D’apres le tableau 5.1, seul le mode couplé A(0, +1), (dont le champ magnétique est
noté Hj_5) est symétrique par rapport a uy. Il peut se coupler au champ incident.

Les modes A(—1,0) et A(0,£1), présentent les mémes propriétés de symétrie
des champs et peuvent se coupler entre eux a l'intersection de leurs relations de dis-
persion. Le champ magnétique de ces nouveaux modes couplés est une combinaison
linéaire des champs magnétiques H_; et Hy_o : H_;+aH;_5, ou « est un coefficient
traduisant le couplage entre les modes A(—1,0) et A(0,+£1),. Les composantes du

champ magnétique dans le plan de 'interface air/métal s’écrivent alors :

H, = =2iaHjexp(ik,z)¢sin(K,y) (5.11)
H, = Hyexp(ik,x)[exp(—iK,x) + ancos(K,y)]. (5.12)

Sur la Fig. 5.9, nous avons représenté schématiquement ces deux modes couplés
composés de trois plasmons de surface se propageant dans trois directions différentes
(fleches rouges). Le signe utilisé dans les combinaisons linéaires des modes couplés
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F1a. 5.8 — Mesure (a gauche) et calcul (& droite) des diagrammes de transmission a
travers le cristal plasmonique représenté sur la Fig. 5.4. En haut, vues détaillées de
I'anticroisement entre les modes A(—1,0) et A(0, £1),.

ainsi que le coefficient de couplage a sont rajoutés en bleu sur la Fig. 5.9. Au niveau
du couplage, I'angle ¢ entre les directions de propagation des modes A(—1,0) et
A(0,£1), est ¢ ~ 103°. Malgré des directions de propagation quasi-orthogonales, il
est remarquable de constater que le couplage entre ces deux modes est tres efficace.

La vitesse de groupe vy, dans la direction ux dépend de la pente des courbes de
dispersion comme vy, = 2%0%. A Danticroisement des courbes de dispersion des
modes A(—1,0) et A(0,+1),, on a donc une diminution de vy, qui s’annule. Par
ailleurs, la faible pente des courbes de dispersion traduit une large densité d’états.
C’est déja le cas pour le mode A(0, £1),. Cependant ce dernier est tres mal excité
par le champ incident au voisinage de I'incidence normal. Dans notre situation, le
couplage avec le mode A(—1,0) permet alors d’augmenter 'amplitude du champ
magnétique H,, et le couplage radiatif des modes.

Une autre particularité de ce mode couplé est de modifier la composante de

champ magnétique H, le long de la courbe de dispersion A(—1,0) comme le montrent
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— A0, —1)

Fi1G. 5.9 — Représentation schématique des modes couplés entre les plasmons de
surface A(—1,0) et A(0,£1), visibles sur les vues de détail de la Fig. 5.8. Les vecteurs
d’ondes des différents plasmons de surface mis en jeu sont indiqués en rouge et
les coefficients de couplage utilisé pour les combinaisons linéaires des modes sont
indiqués en bleu. L’angle ¢ ~ 103° est ’angle entre les directions de propagation
des modes A(—1,0) et A0, £1),.

les équations 5.10 et 5.11. Afin de valider notre interprétation, la composante du
champ magnétique H, au niveau de l'interface air/métal a été calculée par Chris-
tophe Sauvan le long de la résonance A(—1,0) avec une onde plane incidente
H = exp(ik,x)uy, et cela pour différents angles d’incidence et longueurs d’onde
(Fig. 5.10). Pour k, = 0 et 0 = 0.96 um™!, le champ magnétique est dirigé selon
uy et |H,|* = 0 sauf au voisinage de chaque coin des trous, ou des résonances lo-
calisées apparaissent. Au croisement des relations de dispersion (k, = 0.357/d, et
o = 0.8 um™'), le champ magnétique |H,|*> présente un motif périodique dans la
direction uy, proportionnel & une variation spatiale en sin?(K,y) identique a celle
du mode A(0,£1), (cf. éq. 5.11), et superposé aux résonances localisées a chaque
coin des trous. Un peu plus loin le long de la relation de dispersion de A(—1,0)
(k, = 0.6m/d, et 0 = 0.7 um~1), le motif périodique disparait de la carte de champ
|H,|?. Ces résultats confirment le couplage des modes A(—1,0) et A(0,=+1), dans
les diagrammes de transmission de la Fig. 5.8 en k, = 0.357/d, et 0 = 0.8 yum™".
Le méme phénomene de couplage doit avoir lieu sur 'interface métal/substrat.
Les vues de détail des diagrammes de transmission mesuré et calculé autour de la
courbe de dispersion du plasmon de surface S(—1,0) se propageant a linterface
GaAs/or du cristal plasmonique révelent elles aussi un anticroisement pour k, =
0.357/d, et 0 = 0.245 pm~". Le couplage observé ici implique les modes S(—1,0) et
S(0,£1), (Fig. 5.11). Comme a l'interface air/or du cristal plasmonique, ce couplage

conduit a I'augmentation du couplage radiatif et de la densité d’états.
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F1G. 5.10 — Calculs et figures préparés par Christophe Sauvan. (a) Représentation
schématique du mode couplé observé dans la Fig. 5.8. Les vecteurs d’onde (fleches
noires) montrent la direction de propagation. Les signes + et - correspondent au signe
des combinaisons linéaires des champs magnétiques de chaque plasmon de surface
impliqué dans le couplage. (b),(c) et (d) Intensité du champ magnétique | H,|?* calcu-
lée au niveau de l'interface air/or et pour une onde plane incidente H = exp(ik,z)uy
respectivement en (k, = 0 et 0 = 0.96 um™'), (k, = 0.357/d, et 0 = 0.8 um™') et
(k, = 0.6m/d, et 0 = 0.7 um™1) (points A,B et C sur la Fig. 5.8).
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F1G. 5.11 — Mesure (a gauche) et calcul (a droite) du diagramme de la transmission :
vue de détail de la Fig. 5.8 autour de la résonance S(—1, 0) se propageant a I'interface
GaAs/or du cristal plasmonique.

5.2.3 Propriétés des modes couplés

Le type de couplage des plasmons de surface observé au § 5.2.2 ouvre de nouvelles
perspectives pour le controle des plasmons de surface. En effet, il permet d’augmen-
ter la densité d’états de ces modes et les interactions lumiere-matiere du fait de la
faible vitesse de groupe autour de I’anticroisement des relations de dispersion (point
B sur la Fig. 5.8). 1l s’accomagne également d’'une exaltation du couplage radiatif
des plasmons de surface.
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De plus, le couplage des plasmons de surface a la particularité d’avoir lieu en
dehors des bords et du centre de la zone de Brillouin (autour de k, = 0.357- et
o = 0.8 um~! pour les modes A(—1,0) et A(0,£1),) contrairement aux cas des cris-
taux plasmonique 1D ou 2D isotrope. En effet dans les réseaux 1D ces couplages se
produisent entre deux plasmons de surface contra-propagatifs (cf.§ 4.1.2). Pour les
cristaux plasmoniques 2D isotropes (d, = d,), les différentes branches des courbes
de dispersion de premier ordre (p = 0 ou ¢ = 0) se croisent également aux bords et
au centre de la zone de Brillouin. Au contraire dans les cristaux plasmoniques 2D
anisotropes, la position de cette bande interdite dans 'espace (k,, o) peut-étre ajus-
tée par le choix des périodes d, et d,. En tenant compte des expressions simplifiées
des relations de dispersion des modes A(—1,0) et A(0, £1), (données respectivement

par les égs. 5.3 et 5.4), on obtient la position du couplage entre ces deux modes :

T d?

- ( _m) (5.13)
d, 2
1 < d2>

o~ 14+ -2, (5.14)
2d, a2

L’anisotropie du cristal est donc ici un degré de liberté supplémentaire pour controler
la position (k,, o) des modes couplés de plasmons de surface.
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5.3 Cristaux plasmoniques 2D minces

L’étude des cristaux plasmoniques 1D (fins) et 2D (épais) a mis en évidence des

modifications des propriétés optiques des plasmons de surface :

— le couplage entre plasmons de surface se propageant sur les deux interfaces
différentes d’'un cristal plasmonique 1D de faible épaisseur permet de
moduler les pertes radiatives et ainsi la longueur de propagation des modes de
surface (chapitre 4).

— le couplage entre trois plasmons de surface se propageant sur une méme inter-
face d’'un cristal plasmonique 2D anisotrope conduit a I'ouverture d’une
bande interdite avec un mode présentant un fort couplage radiatif et une bande
plate synonyme de forte densité d’états et de faible vitesse de groupe (§ 5.2).

On peut maintenant se demander quelles sont les propriétés des cristaux plas-

moniques 2D ayant a la fois une structuration anisotrope et une faible
épaisseur :

— Comment les plasmons de surface air/métal et substrat/métal interagissent-
ils? Peut-on mettre en évidence une modulation des pertes dans ces struc-
tures ?

— Les phénomeénes de couplage observés entre plasmons de surface dans les cris-
taux plasmoniques 2D anisotropes épais sont-ils modifiés 7

Pour répondre a ces questions, nous avons fabriqué un réseau 2D en or sur un

substrat de GaAs, de périodes d, = 1.0 ym et d, = 1.25 pum, de largeur de trous
a = 250 nm et de hauteur h = 40 nm (Fig. 5.12). Remarquons que cette structure
présente les mémes périodes d, et d, que celles étudiées au début de ce chapitre.
Il est ainsi attendu les mémes positions des relations de dispersion conformément a
I’éq. 5.2. L’épaisseur du film est la méme que dans les guides plasmoniques nano-
structurés 1D étudiés au chapitre 4. Cependant, la largeur des motifs carrés (trous)
est plus faible que celle du cristal plasmonique 2D étudié au début de ce chapitre.
On ne s’attend pas a une modification des relations de dispersion mais plutét a un
changement dans 'efficacité de transmission.

Cette structure a été récemment caractérisée avec notre banc optique et nous

présentons ici nos premieres observations et analyses.

5.3.1 Diagrammes de transmission

Nous avons mesuré la transmission de la lumiere dans la gamme spectrale A =

I afin d’éliminer les

1 — 12.5 um et avec une résolution spectrale Ao = 10 cm™
résonances Fabry-Pérot dans le substrat de 350 pm d’épaisseur (cf. § 4.1.2). L’angle

d’incidence # de la lumiere sur le réseau varie entre 6 = 0° et 50° par pas de 0.2°.
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Diélectrique 250 nm

10 nm

600 nm

F1G. 5.12 — Vue schématique (a gauche) et photographie (a droite) prise au micro-
scope électronique a balayage d’un cristal plasmonique 2D anisotrope fin.

L’angle de convergence de la lumiere sur I’échantillon est fixé a Af = £0.5°. La
transmission mesurée est représentée en niveaux de gris uniquement en polarisation
TM selon les deux axes principaux du cristal plasmonique (k, et k,) sur les Figs. 5.13
et 5.14.

Dans les deux diagrammes, les résonances de plasmons de surface se propageant
le long des interfaces air/or et GaAs/or sont caractérisées par des résonances Fano
d’une maniere similaire a ce que 'on a observé précédemment. Notons cependant
un comportement particulier dans ces deux diagrammes : les positions relatives
des maxima et minima de transmission sont inversées entre les basses et hautes
fréquences par rapport a la Fig. 5.5.

Les diagrammes de transmission des cristaux plasmoniques 2D présentés au
§ 5.2.2 avait montré un contraste important entre les maxima de transmission des
résonances de plasmons de surface air/or et GaAs/or. Ce comportement differe pour
les réseaux 2D minces. On remarque une augmentation du niveau moyen de trans-
mission, 7.e. une transmission de la lumiere plus efficace a travers le films mince hors
résonance. Au contraire I'intensité maximale obtenue dans les diagrammes (pics de
transmission) a tres nettement diminuée (de 5% a 2.5%), traduisant un couplage
moins efficace de 'onde incidente avec les résonances. Notons que la diminution de
I’épaisseur du film métallique et de la surface des trous ont des effets qui s’opposent
dans le mécanisme de la transmission a travers le réseau.

Dans chacun des diagrammes de dispersion on retrouve bien les relations de dis-
persion telles qu’elles ont été précédemment décrites pour les cristaux plasmoniques

2D, i.e. sous forme de droites et de branches d’hyperboles.
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Dans la Fig. 5.13, la transmission est mesurée avec un champ incident H; =
Hy exp(ik,z)uy ce qui empéche d’exciter les plasmons de surface se propageant dans
la direction uy. La résonance partant de o = 1.0 um ™" en k, = 0 correspond au mode
A(—1,0). Les autres relations de dispersion visibles sur cette figure sont associées
au plasmons de surface se propageant a l'interface GaAs/or.
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Fic. 5.13 — Mesure du diagramme de transmission a travers le réseau de trous
représenté sur la Fig. 5.12 en fonction du vecteur d’onde k, et du nombre d’onde o
(polarisation TM).

Le diagramme de transmission mesuré selon l'autre axe du cristal (k,) est repré-
senté sur la Fig. 5.14. Le champ incident H; = Hexp(ik,y)ux est symétrique par
rapport a uy et se couple aux plasmons de surface présentant les mémes symétries
que lui. C’est le cas des résonances partant de 0 = 0.8 yum~! en k, = 0 correspon-
dant aux modes A(0, —1) (fréquences basses) et A(0,+1) (fréquences hautes) . Les
autres relations de dispersion visibles dans cette figure sont associées aux plasmons
de surface se propageant a l'interface GaAs/or.

5.3.2 Couplage croisé des modes (—1,0) et (0,£1),

Contrairement au cas des cristaux plasmoniques 2D épais décrits au § 5.2.2,
le diagramme de transmission représenté sur la Fig. 5.13 ne fait pas apparaitre de
couplage entre les modes A(—1,0) et A(0, £1),. On remarque que le mode A(0, +1),
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Fic. 5.14 — Mesure du diagramme de transmission a travers le réseau de trous
représenté sur la Fig. 5.12 en fonction du vecteur d’onde k, et du nombre d’onde o
(polarisation TM).

n’est pas excité dans ces mesures, sauf au voisinage du croisement avec le mode
A(—1,41) autour de k, ~ 7/d, et ¢ = 0.95 ym~1.

Nous n’avons pas encore d’explication quant a la disparition du phénomene de
couplage. Mais nous proposons ici une piste de réflexion. Entre les mesures présentées
dans les Fig. 5.11 et 5.13 deux parametres de la structure peuvent expliquer cette
différence : I'épaisseur et la largeur des trous. La diminution de la superficie des
trous peut expliquer une diminution de lefficacité du couplage des modes A(0, +1),
et A(—1,0). La surface des trous représente maintenant seulement 1/20°"° de la
surface. Néanmoins, on ne s’attendait pas a une disparition totale de cet effet. Un
calcul de lefficacité de diffraction des modes A(0,+1), en fonction de la largeur des
trous pourrait permettre de quantifier cette évolution. Nous envisageons également
réaliser des mesures de transmission a travers un film mince percé de trous de 450 nm
de largeur.

A Dinverse la diminution de 1'épaisseur du film métallique favorise le couplage
entre les plasmons de surface de l'interface air/métal et ceux de l'interface sub-
strat/métal, comme nous allons le détailler au paragraphe suivant.
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5.3.3 Modulation des pertes

Nous avons également cherché a savoir si les modulations des pertes décrites
dans le chapitre 4 pour les réseaux 1D restent valables dans le cas des réseaux
2D. Les structures étant tres différentes, j’ai préféré étudier les propriétés du mode
A(0,—1) de la Fig. 5.14, car le domaine de longueur d’onde est plus proche du mode
A_5 du guide plasmonique nanostructuré 1D étudié au chapitre 4 (respectivement
0=045—-08 yum~t et ¢ = 0.52 — 0.69 pum™1!).

Pour étudier les modulations des pertes, nous avons procédé de la méme ma-
niere que lors de I’étude des guides plasmoniques nanostructurés 1D : les maxima
de transmission ont été relevés le long du mode A(—1,0) se propageant a 'interface
air/métal (ligne rouge pointillée sur la Fig. 5.15(a)). Nous avons ensuite reporté
I'inverse de la transmission sur la Fig. 5.15(b). Comme dans le cas 1D, on retrouve
des modulations de 1/7(c) lorsque la relation de dispersion du mode A(—1,0) se
propageant a l'interface air/or croise les relations de dispersion des modes se pro-
pageant a I'interface GaAs/or. Les modulations de 1/T'(o) présentent des variations
marquées pouvant atteindre un facteur 1.5 entre deux extrema consécutifs de 1/7,
comme par exemple dans la gamme o = 0.57 — 0.59 um~!. Remarquons que les
variations de 1/T" par rapport a ¢ sont bien plus rapides que celles obtenues avec
les cristaux plasmoniques 1D.
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F1a. 5.15 — (a) Mesure du diagramme de transmission a travers le réseau de trous
représenté sur la Fig. 5.12 en fonction du vecteur d’onde k, et du nombre d’onde o.
(b) Inverse de la transmission 1/7'(o) relevée le long du maximum de transmission
du mode (-1,0) (ligne rouge pointillée sur (a)).

Dans le cas des guides plasmoniques nanostructurés 1D, les modifications des
pertes se produisaient a l'intersection des relations de dispersion des plasmons de
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Chapitre 5. Cristaux plasmoniques 2D anisotropes : couplages croisés et modes
lents

surface se propageant sur chaque interface et quelque soit le sens de propagation.
Les résultats présentés ici montrent que ce phénomene reste encore valable méme si
les directions de propagation des plasmons de surface se propageant aux interfaces
Air/or et GaAs/or ne sont pas les mémes.

Nous avons vérifié que les modulations de la transmission se produisent également
pour le mode A(—1,0) de la Fig. 5.13. Ces résultats expérimentaux confirment la
modification des propriétés radiatives des modes de surface grace au couplage des
plasmons de surface se propageant sur les deux interfaces du cristal plasmonique.

On remarque que les cristaux plasmoniques 2D anisotropes présentent davantage
de relations de dispersion dans les diagrammes de transmission par rapport aux
guides plasmoniques nanostructurés 1D. Le changement d’indice pour passer d'un

régime a faible perte a un régime radiatif serait alors bien plus faible.

5.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons caractérisé des cristaux plasmoniques 2D aniso-
tropes épais et minces, constitués d’un film métallique percé de trous carrés selon
un motif rectangulaire. Nous avons étudié les diagrammes de transmission (me-
surés et calculés) en fonction de la polarisation (TE/TM) et le long des deux axes
principaux (k, et k,) de ces réseaux. Nous avons interprété les diagrammes de trans-
mission mesurés a l’aide des calculs électromagnétiques. Nous avons ainsi pu décrire
les différents modes de plasmons de surface excités sur les interfaces air/métal et
substrat/métal de ces structures.

Nous avons notamment mis en évidence un phénomene de couplage entre plu-
sieurs plasmons de surface se propageant sur une méme interface d’un cristal plasmo-
nique 2D anisotrope. Sa particularité est de mettre en jeu trois plasmons de surface
se propageant dans des directions quasi-orthogonales (¢ &~ 103°). Il se manifeste par
I'ouverture d’une bande interdite en dehors du centre et des bords de la zone de
Brillouin. L’anisotropie offre un degré de liberté supplémentaire pour controler la
position (k,, o) de ce couplage avec les périodes d, et d,. L'un des modes couplés
étudiés présente alors un fort couplage radiatif et une bande plate. Ces résultats
ouvrent de nouvelles perspectives pour augmenter les interactions lumiére-matiere,
la densité d’états et exalter le couplage radiatif.

Au contraire, les résultats expérimentaux obtenus sur des structures de plus faible
épaisseur ont montré une disparition de ce phénomene. Une étude complémentaire
a la fois théorique et expérimentale est nécessaire pour mieux comprendre le role de
la taille des trous et de I’épaisseur du film sur les mécanismes de couplage entre les

plasmons de surface mis en jeu dans ces structures.
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5.4. Conclusion

Par ailleurs, nous avons mis a nouveau en évidence les modulations des pertes
radiatives dans les cristaux plasmoniques 2D anisotropes de faibles épaisseurs. Les
perspectives de modulations entre les régimes de plasmons de surface a faible perte
et radiatif pourraient étre plus importantes dans les cristaux plasmoniques 2D grace

a la double périodicité de ces structures.
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Conclusion générale

Dans ce manuscrit nous avons étudié expérimentalement et théoriquement les
propriétés des plasmons de surface sur des films métalliques percés périodiquement
(1D ou 2D), et déposés sur un substrat.

Nous avons développé un procédé de fabrication permettant la réalisation des
guides plasmoniques nanostructurés 1D et 2D en or d’épaisseur ajustable sur un sub-
strat de GaAs, sur une surface de 2 x 2 mm?. Les développements technologiques ont
permis d’obtenir une excellente homogénéité, une tres faible rugosité, et d’éliminer
I’emploi d’une couche d’accroche entre l'or et le GaAs qui aurait augmenté les pertes
par absorption dans ces structures.

L’étude expérimentale des guides plasmoniques nanostructurés a été réalisée par
des mesures de transmission de la lumiere résolues angulairement et spectralement.
Nous avons développé a cet effet un banc de caractérisation optique utilisant un
spectrometre infrarouge a transformée de Fourier qui permet de travailler du visible
au moyen infrarouge (A = 0.5 — 12 um) avec une excellente résolution spectrale
(jusqu'a 2.107% um™'). Grace a une optique de focalisation, nous controlons la réso-
lution angulaire avec un angle de convergence (Af) de la lumiére pouvant descendre
a Af = £0.3° sur une surface de diametre 1.7 mm. Ces conditions expérimentales
(large domaine spectral et angulaire, haute résolution spectrale et angulaire) per-
mettent de caractériser finement les résonances de plasmons de surface dans les
diagrammes de transmission, et ainsi d’observer les relations de dispersion des plas-
mons de surface dans les réseaux métalliques, et une signature des variations de leur
couplage radiatif.

L’étude des diagrammes de transmission expérimentaux des guides plasmo-
niques nanostructurés 1D de faible épaisseur s’est appuyée a la fois sur le
calcul de la transmission et sur le calcul des modes des plasmons de surface. Cela a

permis de révéler une modification du couplage radiatif pour le plasmon de surface
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se propageant a l'interface air/métal du guide. Ce phénomene résulte du couplage
entre ce plasmon et celui de l'interface substrat/métal. Nous avons mis ainsi en
évidence deux régimes de propagation dans les guides plasmoniques nanostructurés
1D.

L’excitation des deux modes de surface permet d’augmenter le couplage radiatif
avec 'espace libre. Cela se traduit par une augmentation de I’émission de lumiere et
une diminution de la longueur de propagation du plasmon de surface air/métal. C’est
ce que nous avons appelé le régime radiatif, dans lequel les pertes par absorption
dans le métal jouent un réle négligeable.

Au contraire l'influence du plasmon de surface métal /substrat peut induire une
diminution des pertes radiatives du plasmon de surface air/métal et augmenter la
longueur de propagation le long des guides plasmoniques nanostructurés par rapport
au régime radiatif. La longueur de propagation des plasmons de surface est alors
limitée principalement par les pertes par absorption dans le métal (tres peu de
pertes radiatives). C’est ce que nous avons appelé un régime faible perte.

Ainsi dans cette structure, le guidage de la lumiere le long du réseau par le
plasmon de surface air/métal est contrdlé par le plasmon de surface substrat/métal.
Le couplage entre ces deux modes permet de contrdler la propagation et I’émission
de la lumiere. Les deux régimes de propagation apparaissent a des fréquences bien
déterminées qui correspondent a l'intersection des courbes de dispersion de chaque
mode. On sait que ces derniéres dépendent de la période (d) du réseau métallique
et de l'indice (n) du diélectrique. Ces deux parametres permettent de positionner
les deux régimes de propagation dans les diagrammes de dispersion. Cela offre un
moyen de controler la longueur de propagation en fonction de la longueur d’onde de
la lumiere dans les guides plasmoniques nanostructurés.

En étudiant I'influence de ces parametres (d,n) nous avons notamment montré
que le régime de propagation pouvait étre modifié avec l'indice du substrat. En
particulier nous avons montré qu'une variation de dn/n ~ 1% permettait de passer
d’un régime radiatif a un régime faible perte. Ce résultat ouvre la voie a un controéle
externe du régime de propagation des plasmons de surface avec des substrats dont
la fonction diélectrique change sous une excitation optique ou électrique. C’est par
exemple le cas des semiconducteurs dans le domaine moyen infrarouge et THz ou la

variation de 'indice optique avec le dopage peut étre grande.

Nous avons également présenté une étude de la dispersion des plasmons de surface
dans les cristaux plasmoniques 2D anisotropes (épais et minces). Dans ces
structures, 'anisotropie résulte de périodes (d,,d,) différentes dans les deux axes
principaux des cristaux plasmoniques.
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Nous avons tout d’abord mesuré les diagrammes de transmission 7'(k,o) sui-
vant les deux axes principaux des réseaux épais et pour les deux polarisations. Une
description des relations de dispersion a permis d’identifier les différents modes de
plasmons de surface excités sur les interfaces air/métal et substrat/métal, et de
décrire en détail leurs propriétés (symétries, directions de propagation).

Nous avons mis en évidence un couplage entre trois plasmons de surface se propa-
geant a l'interface air/métal. Ce phénomene se traduit par 'ouverture d’une bande
interdite a l'intersection des courbes de dispersion (anti-croisement). Celle-ci a la
particularité d’étre en dehors du centre et des bords de la zone de Brillouin contrai-
rement aux réseaux 2D isotropes (d, = d,). Les périodes (d, et d,) des guides 2D
anisotropes permettent de positionner ce couplage dans les diagrammes de disper-
sion. De plus, I'un des modes couplés étudiés présente une forte transmission et une
courbe de dispersion plate. Cela traduit un fort couplage radiatif et une faible vitesse
de groupe.

Par ailleurs, I’étude des structures anisotropes plus fines a mis en évidence une
disparition de ce phénomene. Les influences de taille des trous et d’épaisseur du métal
n’ont pas pu étre quantifiées pour expliquer ces observations. On a pu néanmoins
noter une modulation des pertes radiatives lorsque les plasmons de surface de chaque
interface se couplent, comme dans le cas des guides plasmoniques nanostructurés
1D. Ces modulations sont liées a l'intersection des courbes de dispersion dans les
diagrammes de dispersion.

Le mécanisme de couplage entre plasmons de surface mis en évidence dans dans
les guides plasmoniques nanostructurés 1D de faibles épaisseurs ouvre la voie vers un
controle actif de la propagation de lumiere en modifiant 'indice optique au voisinage
du réseau. La poursuite de ce travail pourrait porter sur I’étude du controle électrique
du régime de propagation avec des structures a puits quantiques placées directement

sous le réseau et en se servant par exemple du métal comme électrode.
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Annexe A

Relation de dispersion d’un

plasmon de surface

On présente le calcul de la relation de dispersion d’un plasmon de surface. Il
s’agit d’'un mode se propageant a l'interface entre un métal et un diélectrique. Les
plasmons de surface sont des ondes évanescentes polarisées TM, i.e. avec un champ
magnétique perpendiculaire au plan d’incidence.

Soit une interface entre un milieu diélectrique €; et métallique €5 représentés sur
la Fig. A.1. Une onde incidente A; se propageant dans le milieu diélectrique est
réfléchie a l'interface 1/2, et on note cette onde A,. Les deux ondes sont alors liées

par A, = r12A; ou 13 désigne le coefficient de réflexion sur l'interface 1/2.

u, Diélectrique (€)

A; A,
N \/

Métal (es)

Fia. A.1 — L’onde incidente A; est réfléchie a l'interface 1/2 et est notée A,. Les
fonctions diélectriques des deux milieux sont €; et €.

Le mode d’un systeme S est défini par 'existence d’une onde sortante de ce
systeme en absence d’excitation. Dans la situation représentée sur la Fig. A.1, on a
donc A, # 0 avec A; =0, d.e. [ria|™' = 0.
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On considere que les ondes A; et A, sont des ondes planes monochromatiques se
propageant respectivement dans les directions des vecteurs d’onde k; = (k,1,0, k.1)
et ky = (ky1,0, —k,1). Le coefficient de réflexion i sur U'interface 1/2 s’exprime en

polarisation TM :

kzl _ kz2
_ & €2
rl? - kz1 _|_ kyo * <A1>
€1 €2
La condition |rj5|~' = 0 donne alors :
ka ks
2 -, (A.2)
€1 €9

L’éq. A.2 admet une solution en polarisation TM des lors que —Re(e2) > Re(e).
C’est le cas des métaux dans le proche et moyen infrarouge.
Les composantes du vecteur d’onde sont liées par la relation :

kzl =4/ 61]68 - l{% . (AS)

En injectant I’éq. A.3 dans I’éq. A.2, on trouve la relation de dispersion d’un plasmon
de surface a l'interface 1/2 :

—, (A.4)

avec kg = w/c le vecteur d’onde de la lumiere dans le vide.
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Annexe B

Indices optiques

B.1 Modele de Drude pour 'or

Les propriétés optiques d’'un métal peuvent étre décrits par une constante di-
électrique complexe €(w) qui dépend de la fréquence. Dans le modeéle de Drude, ces
propriétés sont déterminées par le mouvement des électrons de conduction dans le
métal. Soumis a un champ électrique E les électrons se déplacent sous l'effet d’une
force de Lorentz —eE et subissent une force de frottement suite aux collisions avec
les autres électrons libres du métal. L’équation de mouvement des électrons sous
Ieffet d'un champ électrique harmonique (d’amplitude Ey et de fréquence w) est

alors donnée par :

2

meg; + mefya; = eEg exp(—iwt) (B.1)
avec e et m, la charge et la masse effective de I’électron libre. v est un terme
d’amortissement inversement proportionnel au temps moyen 7, entre deux collisions
d’électrons. La solution de 1'éq. B.1 est celle d'un oscillateur harmonique amorti
r = rgexp(—iwt) avec r = —e/(m.w?+im.wy)Eq. Ce déplacement d’électron crée un
moment dipolaire dipolaire p = —er. En cumulant les effets des moments dipolaires
individuels de tous les électrons, on détermine le vecteur polarisation P = N.p ou
N, est la densité d’électrons par unité de volume :

N,e? 1
p = < _E (B.2)
me (W2 +iwy)
= ex.E (B.3)
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B.1. Modéle de Drude pour l'or

ol € est la constante diélectrique du vide et . la susceptibilité électrique.
Le vecteur déplacement D est lié a E et P par les équations constitutives D =

cE + P = €peE [109]. On déduit alors I'expression de la fonction diélectrique du

métal :
e = 14+ xe (B.4)
2
w
w* + 2wy
ol w, = 1/(ne?)/(eyme) est la fréquence plasma.

Pour les modélisations électromagnétiques, nous avons déterminé les constantes
wy et 7y afin d’approcher les résultats expérimentaux rassemblés dans la référence [32]
dans la gamme de longueurs d’onde A = 1 — 10 pum. Les parties réelle et imaginaire
de la constante diélectrique calculées avec w, = 1.29 x 101571 et v = 1.14 x 105!
sont représentées dans la Fig. B.1 accompagné des donnés expérimentales de la

référence [32].

0 =
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1000

—-1000
800

N
o —1500 600

Im(e)

-2000 400

~2500 N 200

3 i 6 R 5 6 g
Longeur d’onde A (pm) Longeur d’onde A (pm)

Fic. B.1 — Comparaison des parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique
du métal modélisées par un modele de Drude avec (trait discontinu) et extraits des
données expérimentales [$2] (points).
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Annexe B. Indices optiques

B.2 Indice du GaAs

Le GaAs est un semi-conducteur absorbant pour des longueurs d’onde inférieur
a 900 nm. Au dela de cette longueur d’onde, il se modélise par une indice réel donné

par la formule de Sellmeier [83] :

3.78 1.97

aAs En — 1 - B.
nGass(En) \/7 T 008052 (30.08E,)% — 1 (B6)

ou E, = he/(eX) est Iénergie d'un photon en électron-Volt. L’indice du GaAs est
tracé dans la Fig. B.2 en fonction de la longueur d’onde dans le proche et moyen

infrarouge.

3.50 ¢

0 2 4 6 8 10
Longueur d’onde A (um)

Fic. B.2 — Indice du GaAs en fonction de la longueur d’onde dans le proche et
moyen infrarouge (hc/e = 1.24eV.um).

Plus récemment, Skauli et al. ont mesuré I'indice du GaAs entre 0.97 pym et
17 pm en fonction de la température du semiconducteur [$1]. La formule donnée
par les auteurs sur I'indice du GaAs montre alors un excellent accord avec celle de

Sellmeir.
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Annexe C

Modes du film métallique

C.1 Equation des modes du film métalliques

On considere un film métallique d’épaisseur h entre deux milieux diélectriques
de permittivité €; et e3 (Fig. C.1). Cette structure est un guide plasmonique dont

les propriétés sont rappelées dans cette annexe.

€1 Uy

1

€2 [ v To1

23

FiG. C.1 — Représentation schématique du film métallique et des plasmons de surface
mis en jeu dans les modes guidés par la structure.

Les modes guidés par la film métallique obéissent a :

T21723 exp(?ikzgh) =1. (C].)
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C.2. Film métallique épais

En remplacant dans I’éq. C.1, les expressions des coefficients de réflexion en polari-
sation TM (éq. A.1), on obtient I’équation des modes :

k. k. k. k. k. k. k. k. ,
( 2+ 1) ( 24 3) - < 2 1) ( 2 3) exp(2iksqh) = 0. (C.2)
€9 €1 €9 €3 €9 €1 €9 €3

C.2 Film métallique épais

Remarquons que dans le cas d’un film métallique épais, le terme de propagation
devient négligeable (| exp(2ik.2h)| < 1) et I'équation des modes se simplifie :

(kz2 + kzl) <kz2 + kz3> =0. (C3)

€9 €1 €2 €3

Il existe alors deux solutions a 1’éq. C.3 qui correspondent aux plasmons de surface

se propageant sans couplage le long des interfaces 1/2 et 2/3.

C.3 Film métallique mince

C.3.1 Cas symétrique (€ = €3)

Pour les films métalliques symétriques, 1’équation des modes (C.2) se simplifie :

(’%2 + k’“) - (kﬁ - kﬂ) exp(iksoh) = 0. (C.4)

€9 €1 €2 €1

Il existe deux solutions de modes guidées par le film métallique en fonction du signe
“+” dans 1’éq. C.4. Les plasmons de surface se propageant sur chaque interface du
film métallique se couplent et donnent lieu a deux modes dont la symétrie du champ
est différente. L'un d’eux a un champ magnétique H, antisymétrique par rapport
au plan de symétrie de la structure : c’est le mode “Long Range Surface Plasmon
Polariton” (LRSPP). L’autre mode couplé a un champ magnétique H, symétrique
et correspond au “Short Range Surface Plasmon Polariton” (SRSPP) (cf. Fig. 1.9).

Nous avons recherché les solutions de 1’éq. C.4 pour un film métallique en or en-
touré d’air, en faisant varier I’épaisseur du métal et a la longueur d’'onde A = 1.55 pym.
Le modele de Drude est utilisé avec les parameétres données dans I’annexe B.1.

Les Figs. C.2 montrent les longueurs de propagation et d’atténuation du champ
dans lair pour le mode LRSPP. Pour les grandes épaisseurs, les plasmons de surface
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de chaque interface sont découplés et ont les mémes propriétés que sur une interface
plane. En diminuant ’épaisseur du substrat, 'intensité du champ diminue dans le
métal et s’étale d’avantage dans les milieux diélectriques. Les pertes deviennent alors

de plus en plus faibles.

106 50
_10° 20
g —
3 g
Z 10 31
< 5
103
2
0 50 100 150 200 250 300 0 50 100 150 200 250 300
Epaisseur de métal (nm) Epaisseur de métal (nm)

Fic. C.2 — Longueur de propagation A et confinement du mode 4, en fonction de
I’épaisseur de métal pour un plasmon de surface se propageant le long d’un film d’or
plongé dans l'air a A = 1.55 pm.

Les longueurs de propagation et d’atténuation du mode SRSPP sont représentées
dans les Figs. C.3. Dans ce cas, la diminution de I’épaisseur du film permet de
confiner le mode vers le métal. Les pertes par absorption augmentent et la longueur

de propagation chute rapidement en avec 1’épaisseur du film.
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1.2
AZOO 1.0
g g
=150 2038
< 3
100 0.6
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0.2
0
0 50 100 150 200 250 300 0 50 100 150 200 250 300
Epaisseur de métal (nm) Epaisseur de métal (nm)

Fic. C.3 — Longueur de propagation A et confinement du mode d, en fonction de
I’épaisseur de métal pour un plasmon de surface se propageant le long d’un film d’or
plongé dans l'air a A = 1.55 pm.

Ces deux exemples mettent en évidence le compromis entre longueur de pro-
pagation et confinement dans les structures symétriques. Il est possible d’obtenir
de grandes longueurs de propagation (supérieures au cm) par rapport au cas de
I'interface plane, mais ceci se fait au détriment du confinement.
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C.3. Film métallique mince

C.3.2 Cas asymétrique (€1 < €3)

Dans le cas asymétrique, les modes se propageant sur chaque interface ont des
vitesses et atténuations différentes. En se couplant, ils donnent lieu a deux modes
guidés présentés dans ce paragraphe. Nous avons recherché les solutions de 1'éq. C.2
pour un film métallique en or déposé sur un substrat de GaAs semi-infini et plonge
dans l'air, pour différentes épaisseurs de métal et a la longueur d’onde A = 1.55 pm.
Les constantes diélectriques des deux milieux 1 et 3 sont ¢ = 1 et €5 = 3.5, et le
modele de Drude est utilisé avec les parametres donnés dans 'annexe B.1.

Le film métallique supporte soit un mode de plasmon de surface se propageant
a linterface or/GaAs et ne pénétrant quasiment pas dans I’air, ou soit un mode se
propageant a 'interface air/or mais qui pénetre et fuit dans le substrat de GaAs par
couplage radiatif a travers le métal. Ces deux modes sont respectivement appelés
mode non-radiatif et mode radiatif.

La longueur de propagation et le confinement du mode non-radiatif sont donnés
dans les Figs. C.4. Aux grandes épaisseurs les longueurs de propagation et le confine-
ment correspondent aux valeurs attendues pour un plasmon de surface se propageant
a 'interface de l'or et du GaAs. En diminuant 1’épaisseur du film, la diminution de
la longueur de propagation met en évidence 'augmentation des pertes du systeme.
Or I'énergie du mode ne s’échappe pas dans 'air et la longueur d’atténuation dans
le GaAs diminue avec ’épaisseur de métal : on constate donc une augmentation des

pertes dues a ’absorption dans le métal quand 1’épaisseur du film diminue.

100

0 20 40 60 80 100 0 20 40 60 80 100
Epaisseur de métal (nm) Epaisseur de métal (nm)

Fic. C.4 — Longueur de propagation A et confinement §, du mode en fonction de
I’épaisseur de métal pour un plasmon de surface se propageant a l'interface sub-
strat/or & A = 1.55 pm.

Les longueurs de propagation et d’atténuation du mode radiatif sont données
dans les Figs. C.5. Comme pour le mode non-radiatif, le comportement aux grandes
épaisseurs est identique a celui d’un plasmon de surface se propageant le long de
'interface air/or. En diminuant I’épaisseur du métal, le couplage radiatif du plasmon

de surface dans le substrat augmente les pertes du systeme, et diminue de la longueur
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de propagation. Pour des épaisseurs tres faibles, le plasmon de surface pénetre de
moins en moins dans le métal ce qui diminue les pertes par absorption. Cela se

traduit par une légere augmentation de la longueur de propagation.

3.0
250 2.5
200 20
F g
=150 —1.5
< <
100 1.0
50 0.5
0
0 50 100 150 200 250 300 0 50 100 150 200 250 300
Epaisseur de métal (nm) Epaisseur de métal (nm)

Fic. C.5 — Longueur de propagation A et confinement ¢, du mode en fonction de
I’épaisseur de métal pour un plasmon de surface se propageant a l'interface air/or
et fuyant dans le substrat de GaAs a A = 1.55 um.
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Abstract

This thesis is devoted to the study of waveguiding properties of surface
plasmons polaritons (group velocity, radiative coupling, absorption) on
1D and 2D plasmonic crystals composed of a metallic film periodically
drilled with nanoscaled apertures (slits or holes). We have developed
a setup for the measurements of optical transmission and reflexion on
large spectral (1-16 pm) and angular (0 —60°) ranges. It allows to obtain
dispersion diagramms with a high resolution (£0.3°, 0.5 cm™1).

In 1D plasmonic crystals, we evidence modulations of radiative losses,
due to the coupling between surface plasmons propagating along air/me-
tal and substrate/metal interfaces. It induces two propagation regimes : a
radiative regime with negligible absorption, and a low-loss regime nearly
uncoupled to the free space. Moreover we show that we can continuously
tune the propagation regime with a slight modification of the optical
index of the substrate (1%). It opens up new perspectives for the external
control of radiative/non-radiative coupling of guiding modes.

We also present the dispersion properties of surface plasmons on 2D ani-
sotropic plasmonic crystals with different periods along the two symme-
try axes. We reveal a band gap far from the borders of the first Brillouin
zone. It is induced by the coupling of three surface plasmons propagating
in nearly orthogonal directions. One of these coupled modes presents a
strong radiative coupling and a weak group velocity.

Keywords : Plasmonic crystals, waveguide, surface plasmons polaritons,
radiative/non-radiative losses.



Résumé

Ce travail de these porte sur I'étude des propriétés de guidage des
polaritons-plasmons de surface (vitesse de groupe, couplage radiatif, ab-
sorption) dans des cristaux plasmoniques 1D et 2D constitués de films
métalliques percés d’ouvertures nanométriques périodiques (fentes ou
trous). Nous avons développé un banc de mesures optiques (transmis-
sion et réflexion) sur un large domaine angulaire (0 — 60°) et spectral
(1-16 pm). I permet d’obtenir les diagrammes de dispersion des modes
de surface avec une haute résolution (£0.3°, 0.5 cm™1).

Dans les cristaux plasmoniques 1D, nous montrons une modulation des
pertes radiatives due au couplage des plasmons de surface se propageant
le long des interfaces air/métal et substrat/métal. Il en résulte deux
régimes de propagation : un régime radiatif présentant une absorption
négligeable, et un régime faible perte trés peu couplé a l'espace libre. De
plus nous montrons qu’une faible variation de l'indice du substrat (1%)
permet de passer d'un régime de propagation a un autre et ouvre la voie
a un controle externe des couplages radiatifs et non radiatifs des modes
guidés.

Nous présentons également les propriétés dispersives des plasmons de
surface excités sur les interfaces de cristaux plasmoniques 2D anisotropes
ayant des périodes différentes selon ses deux axes de symétrie. Nous
montrons 'existence d'une bande interdite loin des bords de la zone de
Brillouin, et mettant en jeu un couplage entre trois plasmons de surface se
propageant dans des directions quasi-orthogonales. Un des modes couplés
présente un fort couplage radiatif et une faible vitesse de groupe.

Mot-clés : Cristaux plasmoniques, guide d’onde, polaritons-plasmons de
surface, pertes radiatives/non-radiatives.
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