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Résumé

La réduction des dimensions des composants en microélectronique impose d’amélio-
rer constamment la résolution ultime des dispositifs de lithographie. Cependant, ces
évolutions deviennent de plus en plus difficiles et colteuses & mettre en oeuvre et
pourraient favoriser ’apparition de techniques de lithographie alternatives, comme la
lithographie assistée par plasmons de surface. L’objectif de cette theése a consisté a
évaluer les performances, les contraintes et par conséquent les applications possibles
et les conditions d’utilisation de cette nouvelle technique. En se focalisant sur les pro-
priétés intrinseques des films minces métalliques, deux approches complémentaires ont
ainsi été développées : la génération d’'un champ d’interférences plasmonique a tout
d’abord conduit & 'impression, dans une couche de résine photosensible, de motifs
relativement complexes mais de résolution limitée ; La réalisation d’une lithographie
haute résolution assistée par plasmons de surface a ensuite été abordée a travers la
conception d’une nanosource optique compacte et efficace, la géométrie obtenue pou-
vant également étre adaptée pour générer des motifs arbitraires ou réaliser une source
accordable en longueur d’onde. Les différents résultats indiquent que cette technique
de champ proche bas cotlt serait particulierement bien appropriée a des besoins de li-
thographie ponctuels et /ou spécifiques, mais que les systémes étudiés pourraient aussi

étre utilisés pour d’autres applications, comme le stockage optique par exemple.



Abstract

The reduction of the components dimensions in microelectronics requires a constant
improvement of the lithography tools resolution. However, these evolutions become
more and more difficult and expensive to operate and could facilitate the appearance
of alternative lithography techniques, such as surface-plasmon-assisted lithography.
The objective of this Ph.D consists in estimating the performances, the constraints
and thus the possible applications and using conditions of this new technique. By
focusing on the intrinsic properties of thin metallic films, two complementary ap-
proaches were developed. First, the generation of a plasmonic interference field led
to print relatively complex but resolution-limited patterns in a photosensitive re-
sist. Then, the realization of highly resolved surface-plasmon-assisted lithography
was studied through the conception of a compact and efficient optical nanosource,
which geometry can also be adapted to generate arbitrary patterns or to realize a
wavelength-accordable source. The results indicate that this near-field and low cost
technique would be particularly well-appropriate for specific needs in lithography and
that the proposed systems could also be used for other applications, such as optical

data storage for example.
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Introduction

Les circuits intégrés et les transistors sont présents de maniere universelle dans les objets
de la vie quotidienne, de l'ordinateur aux appareils électroménagers, du téléphone portable et
des produits "high-tech” aux équipements médicaux. Or, depuis maintenant plusieurs dizaines
d’années, I'industrie de la microélectronique & la base de la fabrication de ces composants cherche
continuellement & améliorer leurs performances. Cela passe notamment par une miniaturisation
de ces dispositifs, dans le but d’une part d’augmenter leur rapidité et d’autre part de réduire

leur consommation et leur cout de production.

La photolithographie, technique qui permet de définir les motifs qui composent ces circuits,
est donc au coeur de ces développements et fait ainsi 'objet de constantes recherches visant a
améliorer la résolution de ces motifs. A partir des dispositifs classiques de lithographie optique
par projection actuellement utilisés, plusieurs voies ont été explorées afin d’atteindre cet ob-
jectif. On peut citer notamment la diminution de leur longueur d’onde d’utilisation ou encore
Iaugmentation de leur ouverture numérique. Cependant, la complexité associée a ces différentes
évolutions pourrait également favoriser Papparition de nouvelles techniques de lithographie al-

ternatives, comme celle qui fait I'objet de cette these.

Les plasmons de surface, découverts au début du 20°™¢ siecle, ont en effet récemment attiré
Iattention de la communauté scientifique, en particulier grace a4 'observation en 1998 par T.
Ebbesen d’une transmission extraordinaire a travers des réseaux de trous sub-longueur d’onde.
En 2004, X. Luo a ainsi envisagé d’utiliser le caractére sub-longueur d’onde de ces ondes électro-
magnétiques de surface afin de réaliser en lithographie des motifs de haute résolution et a alors
effectué une premieére démonstration expérimentale de cette technique. L’objectif de cette these
est de partir de ces premiers travaux et d’établir quelles sont les performances et les contraintes
associées & ce nouveau procédé, ce qui permettra ensuite de déterminer quelles applications

peuvent étre visées par celui-ci et quelles conditions sont nécessaires a sa mise en oeuvre.

Peu de recherches ayant été effectuées a ce sujet (la plupart des articles cités dans ce ma-
nuscrit datent des dix, voire des cinq derniéres années), ’étude que nous avons réalisée a été
menée d’un point de vue plutot exploratoire. Deux approches complémentaires ont ainsi été
développées. Apres un premier chapitre consacré a I'introduction des concepts liés aux plasmons
et & la lithographie, nous verrons en effet dans le second chapitre que la génération d’un champ
d’interférences plasmonique peut conduire a 'impression de motifs variés dans une couche de

résine photosensible et ainsi constituer un premier pas vers une lithographie bas cout de motifs



2 Introduction

complexes. Le chapitre trois abordera ensuite le probleme de la résolution relative & ce genre
de technique, notamment & travers la conception d’une nanosource optique efficace assistée par
plasmons de surface. Enfin, le dernier chapitre de ce manuscrit élargira cette étude vers les dif-
férentes adaptations et applications possibles des dispositifs plasmoniques, dans le cadre mais

aussi en dehors du domaine de la lithographie.



Chapitre 1
Plasmons et lithographie

Le but de ce chapitre est de situer plus précisément le contexte de cette these et d’intro-
duire plusieurs généralités concernant les plasmons et la lithographie. Aprés un bref rappel des
principes de cette technique, nous donnerons donc quelques définitions et caractéristiques des
plasmons de surface. Puis, nous détaillerons différents dispositifs utilisés actuellement pour la

réalisation de lithographie assistée par plasmons.

1.1 Introduction a la lithographie

La lithographie est un procédé technologique qui permet d’imprimer des motifs dans un
matériau photosensible. Cette technique est donc tres utilisée aussi bien dans les laboratoires
académiques que dans l'industrie deés qu’il s’agit de structurer la matiére & des échelles micro-
niques et nanométriques. Cependant, la majorité des recherches effectuées a ce sujet touchent le
domaine de la microélectronique, ou cette technologie intervient a tres grande échelle pour définir
les zones autour desquelles les composants constituant les circuits intégrés vont étre fabriqués.

Ainsi, ¢’est dans ce cadre que nous allons introduire les grandes étapes de ce procédé.

1.1.1 Principe

1l existe de nombreuses techniques de lithographie, chacune exploitant différents processus.
La lithographie électronique met par exemple en jeu un faisceau d’électrons pour structurer point
par point la matiére, tandis que la nano-impression utilise des moules structurés pour obtenir par
pressage une réplication des motifs qu’ils contiennent dans un matériau polymere. Dans le cas
particulier de I’élaboration de composants en microélectronique, la technique la plus employée
reste toutefois la lithographie optique par projection, dont nous allons détailler le principe.

Ce procédé consiste & éclairer le matériau que 1’on souhaite structurer (ici une couche de résine
photosensible) & travers un masque ou sont définis les motifs & imprimer. Comme le montre la
figure 1.1, l'illumination de ce masque génére alors une image qui est projetée au niveau de la
couche de résine par un systeme complexe de lentilles, systeme qui permet de transférer sans
contact les motifs présents sur ce masque a la surface du polymeére. Celui-ci réalise également une
homothétie de ces motifs de maniere a ce que leur dimension dans la couche photosensible soit

inférieure (avec un facteur de réduction de ordre de 4 & 5) & leur taille initiale sur le masque.
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Cette derniere caractéristique est importante, puisqu’elle permet d’utiliser un masque contenant
des motifs cing fois plus grands que ceux que ’on souhaite imprimer, plus facile a fabriquer avec
un minimum de défauts.

Cette étape d’insolation est ensuite suivie d’une étape de développement qui a pour but
de révéler les motifs imprimés. En effet, le caractére photosensible de la résine fait que son
illumination & travers le masque induit des modifications chimiques locales de celle-ci dans les
zones qui ont été éclairées, changements qui se traduisent par Iapparition de différences de
solubilité au sein de la couche. L’attaque chimique de celle-ci par un développeur conduit ainsi
a éliminer les zones de résine qui ont (dans le cas d’une résine positive) ou n’ont pas (dans
le cas d’une résine négative) été exposées et fait donc apparaitre ces motifs. Ceux-ci peuvent
alors servir de masques de base pour les étapes de fabrication suivantes, comme la gravure par

exemple.

1.1.2 Performances et limites

Les performances d’une technique de lithographie sont ensuite essentiellement déterminées
par la taille minimale des motifs que 'on peut imprimer dans le matériau photosensible. Dans le
cas de la lithographie optique présentée au paragraphe précédent, cette dimension correspond &
la distance minimale devant séparer deux motifs pour que ceux-ci soit résolus individuellement :

c’est la limite de résolution. La figure 1.2 illustre ce concept.

A(2NA)

T
ot |
&l ]
-
e

I

T
et
e ]

|

|
-

Fi1G. 1.2: Illustration du concept de e Lo sclivedi

résolution selon le critére de Ray-

(RTTR| TRT | B S

g
ot
—
SEs
I

leigh. A gauche : tache image de deux -

points objets isolés. A droite : tache

oy
1
T

image de deux points objets a la limite

O et e
o LA I

de résolution.

b Lol
.




1.1. Introduction a la lithographie 5]

Considérons deux points objets que ’on observe 3 travers un systéme d’imagerie d’ouverture
numérique NA = nsin(f), ou n est 'indice du milieu d’imagerie et € est le demi-angle d’ouverture
de 'optique correspondante. La tache de diffraction image associée a chacun de ces objets pris
séparément possede alors une largeur d = A/NA, avec A la longueur d’onde d’illumination
(image de gauche de la figure 1.2). Or, d’apres le critéere de Rayleigh, ces objets seront résolus
lorsque le maximum principal de la tache image du premier point se superpose au minimum au
premier minimum nul de la tache image du second (cas de 'image de droite de la figure 1.2). Par
conséquent, la distance minimale devant séparer les deux maxima principaux des taches images

de ces objets, c’est-a-dire la résolution, correspond & :
A
- 2NA

Depuis maintenant plusieurs dizaines d’années, la concurrence internationale omniprésente

(1.1)

en microélectronique pousse cette industrie a continuellement améliorer les performances des
composants qu’elle fabrique. Cela passe notamment par la réduction des dimensions de ces
dispositifs, technique qui permet d’augmenter leur rapidité et de minimiser leur consommation
ainsi que leur cotut de production. Cependant, cette course & la miniaturisation impose également
d’améliorer constamment la résolution ultime R des dispositifs de lithographie nécessaires & la
fabrication de ces composants. Concernant les techniques de lithographie optique, ce challenge a
donc été mené & bien ces dernieres décennies a la fois par le biais d’une diminution de la longueur
d’onde d’illumination A (qui atteint aujourd’hui Pextréme ultra-violet) et par une augmentation
de Pouverture numérique NA des dispositifs d’insolation (en ajoutant notamment un fluide haut
indice en sortie des lentilles de projection). Toutefois, ces évolutions deviennent de plus en plus
difficiles et couteuses a mettre en oeuvre et pourraient favoriser 'apparition de techniques de
lithographie alternatives, comme la lithographie plasmonique.

En effet, la limite de résolution définie par I'expression (1.1) correspond au cas ou des ondes
propagatives sont utilisées pour insoler la couche de résine photosensible. Cependant, la mise
en jeu d’autres types d’ondes pour effectuer cette étape de lithographie pourrait permettre de
dépasser ce critere et d’augmenter la résolution des motifs imprimés. C’est le cas par exemple
des plasmons. Comme nous allons le voir dans la suite, ces ondes électromagnétiques excitées et
localisées a 'interface entre un métal et un diélectrique posseédent en effet de fortes fréquences
spatiales. L’utilisation du champ qui leur est associé pour insoler des couches de résines photosen-
sibles pourrait donc permettre d’effectuer en champ proche 'impression de motifs de tres faibles
dimensions et ainsi répondre au probleme de résolution rencontré actuellement par 'industrie
de la microélectronique. Néanmoins, I'introduction de ces ondes de surface dans le domaine de
la lithographie reste trés récent (la plupart des articles cités dans ce manuscrit datent des dix,
voire des cinq derniéres années) et les recherches réalisées & ce sujet n’ont été menées pour le
moment que pour quelques exemples spécifiques. L’objectif de cette these consiste donc & évaluer
de maniere plus générale les performances et les contraintes liées & I'insertion des plasmons en
lithographie. Celles-ci nous permettront alors dans un second temps de déterminer quelles sont

les conditions d’utilisation et les applications possibles de cette nouvelle technique.

Dans la suite de ce chapitre, nous allons tout d’abord nous intéresser aux caractéristiques

des ondes électromagnétiques particulieres que constituent les plasmons. Puis, nous dresserons
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un état de 'art des différentes configurations mises en oeuvre jusqu’a présent pour effectuer une

lithographie assistée par plasmons de surface.

1.2 Généralités sur les plasmons de surface

Nous allons dans cette partie donner quelques définitions et généralités sur les plasmons
et leur propriétés, ce qui nous conduira ensuite & énoncer brievement les spécificités lies a

l'utilisation de ceux-ci pour la lithographie.

1.2.1 Définitions

- Plasmon de volume : dans un métal décrit par le modele de Drude (c’est-a-dire dans lequel
on ne tient compte que des électrons de la bande de conduction et des transitions intrabandes),
les électrons sont traités comme un gaz. Ce gaz est susceptible d’oscillations longitudinales de
densité de charge appelées oscillations de plasma, dont le quantum associé est appelé plasmon

de volume [1].

- Plasmon de surface localisé : lorsque des objets métalliques sont éclairés par une onde de
longueur d’onde grande devant leur taille, ce champ incident entretient une oscillation collective
des électrons de conduction a I'intérieur de ces objets. Ces électrons possédent alors la propriété
d’étre confinés et de se déplacer en phase. Lorsque leur réponse est déphasée de 7/2 par rapport
au champ excitateur, on observe une exaltation locale de champ dans 1'objet métallique, qui

correspond & l'excitation d'un plasmon de surface localisé [2].

- Plasmon de surface délocalisé : I'illumination d’un film métallique peut provoquer, sous
certaines conditions qui seront détaillées au paragraphe suivant, des oscillations locales de la
densité électronique de celui-ci. Ces oscillations donnent naissance & des ondes électromagné-
tiques qui se propagent le long de la surface du métal et qui sont appelées plasmons de surface

délocalisés.

Ces trois définitions montrent bien la distinction qui existe entre les plasmons dits de vo-
lume et les plasmons de surface. En effet, a la différence des plasmons de volume qui résultent
uniquement de Poscillation de charges, les plasmons de surface sont issus d’une forte interaction
entre des oscillations de charge d’une part et un champ électromagnétique incident d’autre part.

C’est pourquoi, ces ondes sont souvent également appelées "surface plasmon polaritons” (SPP).

1.2.2 Caractéristiques des plasmons de surface délocalisés

Nous venons de voir que les plasmons de surface délocalisés sont des ondes électromagnétiques
qui se propagent a la surface des métaux. La résolution des équations de Maxwell pour ce
type d’onde permet alors de donner quelques unes de leurs caractéristiques [3]. Pour plus de
clarté, nous ne donnerons ici que les principaux résultats qui découlent de ces calculs, les étapes

intermédiaires étant regroupées en annexe.
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1.2.2.1 Relation de dispersion

11 s’agit de résoudre les équations de Maxwell au niveau d’une interface métal/diélectrique
et de trouver les caractéristiques relatives & des solutions localisées au niveau de cette interface
(plasmons). Ce calcul peut au premier abord apparaitre relativement délicat puisque les maté-
riaux mis en jeu (métal et diélectrique) possédent des propriétés physiques tres différentes. En
particulier, le métal supporte des courants & sa surface, ce qui n’est pas le cas du diélectrique.
Cependant, nous allons montrer que cette différence peut étre incluse dans la permittivité de
chaque matériau, conduisant ainsi a la résolution d’une seule et méme équation d’onde de part
et d’autre de l'interface métal/diélectrique.

Prenons un milieu linéaire, homogeéne, isotrope et non magnétique. On a pour le champ

électrique E:
rot(rotE) = grad(divE) — AE
Or, la densité volumique de charges est nulle dans un métal. De méme, nous considérerons que

le diélectrique utilisé ne contient pas de charges. Au niveau de linterface métal/diélectrique

étudiée, la divergence de E est donc nulle et I’équation précédente se simplifie selon :
rot(rotE) = —AE
De plus, les équations de Maxwell permettent d’écrire :

Lo B - de, E
rot(rotF) = 5 (Moj + togo 8Tt )

ol kg, €9 et €, sont respectivement la perméabilité du vide et les permittivités du vide et relative
du milieu considéré et ot j = o est la densité de courant (o étant la conductivité diélectrique).
Méme si les courants n’existent que dans le cas du métal, cette derniere relation peut également
s’appliquer au cas du diélectrique en posant ¢ = 0 et reste donc valable sur toute I'interface.
On choisit ici une dépendance temporelle des ondes électromagnétiques en exp(—iwt). Apres

calcul, on obtient alors :

2
rot(rotE) = ad (@ + i0> E
€010 weo

ce qui permet finalement d’aboutir & une équation d’onde unique :

2

AE+ e, B=0 (1.2)
c
en=¢(w) =& +i L dans le métal
avec 0
En = €1 = &p dans le diélectrique

L’unicité de cette équation, valable aussi bien dans le métal que dans le diélectrique, est intéres-
sante, puisqu’elle permet de rechercher des solutions de formes identiques de part et d’autre de
cette interface. La figure 1.3 donne alors quelques notations que I'on retrouve dans les calculs

qui suivent.
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—+ =

£ £

Diélectrique &

¥ x
Métal = (m r o K/_/_» T
() E = Y

Fig. 1.3: Champ électromagnétique sur une interface diélectrique/métal. A gauche : notations. Les

variables relatives au diélectrique, de constante diélectrique £1, sont suivies de l'indice 1. Les variables relatives
au métal, de constante diélectrique e(w), ne posseédent pas d’indice. A droite : allure schématique du champ

magnétique des plasmons associés & cette interface (coupe selon z).

Nous allons rechercher des solutions de type ondes planes, se propageant dans le plan (xOy)
de Dinterface métal/diélectrique et localisées sur cette interface, c’est-a-dire décroissant expo-

nentiellement de part et d’autre de celle-ci. Ces solutions sont donc de la forme :
En(F) = Ep(2) exp(ikzz) avec E,(z) = Ef exp(—Knz) + E;, exp(Kpz)

K,=K>0 dans le métal
et

K,=Ki >0 dans le diélectrique

Cependant, ces solutions étant bornées, le champ électromagnétique qui leur est associé est nul
a linfini. En posant ky = w/c = 2w/, les seules solutions acceptables sont alors :

- dans le diélectrique :

—

2<0 donc E,(7)=E(f) = El_ exp(K12) exp(ikyz) avec K? =eki — k2
- dans le métal :
>0 donc En(F) = E(F) = Et exp(—K2) exp(ikyz) avec K2 = e(w)ki — k>

Une allure schématique du champ magnétique associé a ces solutions est représentée sur la
figure 1.3 et montre effectivement une décroissance exponentielle de celui-ci de part et d’autre
de l'interface métal/diélectrique. La résolution de I’équation d’onde (1.2) pour ces solutions (voir
annexe) conduit finalement & la relation de dispersion des plasmons :

e
K, K

=0 (1.3)
qui peut également se réécrire sous la forme plus connue :

ere(w)

ky=Fk
v €1+ e(w)

(1.4)
Plusieurs remarques peuvent alors étre effectuées concernant cette relation de dispersion, per-
mettant notamment de donner quelques caractéristiques des ondes de surface particulieres que

sont les plasmons. En effet, les calculs montrent par exemple que cette relation n’est valable que
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pour les composantes x et z des solutions de I'équation d’onde. Celles-ci n’auront donc pas de
composantes y : les plasmons possedent la propriété d’étre dans le plan d’incidence, c¢’est-a-dire
polarisés TM (transverse magnétique). De méme, il apparait que ces expressions ne sont, vérifiées
que si e{w) < 0 et e(w) < £1. Enfin, le tracé qualitatif de cette relation de dispersion est donné
sur la figure 1.4. Pour comparaison, la courbe de dispersion d’une onde lumineuse progressive

dans un milieu homogene est également présentée.

w 4 w=ck
Photon

F1G. 1.4: Tracé qualitatif de la relation de dis-
persion des plasmons [4]. La relation de disper-
sion des photons dans un milieu diélectrique ho- 7 A Surface Plasmon
mogene est donnée en comparaison (courbe rouge).
On note que la courbe de dispersion des plasmons
(courbe bleue) est toujours en dessous de celle des

photons.

P

k{} ksP kx

On remarque que la courbe de dispersion des plasmons est toujours en dessous de celle des
photons. A une énergie donnée, la projection du vecteur d’onde des plasmons selon z (ksp sur la
figure) est donc toujours plus grande que celle de 'onde lumineuse correspondante kgy. Ce tracé
indique également que la courbe de dispersion des plasmons tend vers une asymptote horizontale
pour les forts vecteurs d’onde, ce qui signifie que ces ondes peuvent potentiellement avoir des
fréquences spatiales extrémement fortes. Cette caractéristique montre ainsi leur intérét pour la
lithographie : I'utilisation du champ des plasmons pour insoler une couche de résine photosensible
permettrait de repousser la limite de résolution obtenue pour une onde lumineuse propagative

et conduirait & 'impression de motifs largement sub-longueur d’onde.

1.2.2.2 Distances de propagation

La détermination du vecteur d’onde des plasmons par la relation de dispersion (1.4) donne
également acces a d’autres caractéristiques des plasmons, notamment a leur distance de propaga-
tion le long de I'interface métal/diélectrique et a leur distance d’atténuation perpendiculairement
a cette interface. En effet, la distance d’atténuation des plasmons perpendiculairement 3 1’in-
terface métal/diélectrique d, , souvent plus connue sous le nom d’effet de peau, correspond a la

distance au bout de laquelle 'amplitude du champ électrique a été divisée par e soit :

d =

1
Ky

On obtient alors les expressions suivantes :

- dans le métal :

- dans le diélectrique :

5 A e +e(w)
Ldiglectrique — % 8%
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De méme, la distance de propagation des plasmons le long de Uinterface correspond au libre
parcours moyen et est donnée par 1/2k! avec k! tel que k, =k, + ikl.

Posons e(w) = &'(w) + ie"(w). Dans le cas ou |¢" (w)| < |¢'(w)], les calculs donnés en annexe

o=k ﬂ V2
* 0 e1+ ¢'(w)

k! = ko ( e1e'(w) ))3/2 2(6"(w)

e1+ e (w

montrent alors :

Comme nous le verrons dans le dernier chapitre de ce manuscrit, ces distances peuvent varier de
plusieurs ordres de grandeur (du nanometre au millimeétre) selon les matériaux et la longueur
d’onde utilisés. Cependant, dans le cas de l'excitation de plasmons dans le visible au niveau
d’une interface argent/résine photosensible, configuration que nous retrouverons souvent dans la
suite, ces distances de propagation (le long de I'interface) et d’atténuation (dans la résine) sont

respectivement de I'ordre de quelques microns et de plusieurs dizaines de nanométres.

1.2.2.3 Excitation

Nous avons vu que les plasmons de surface délocalisés sont des solutions particulieres des
équations de Maxwell & l'interface entre un métal et un diélectrique et que ces ondes possedent
des propriétés intéressantes pour des applications en lithographie, notamment en terme de ré-
solution. Cependant, ces ondes ne pourront effectivement étre utilisées pour cette technologie
qu’a condition d’étre excitées au voisinage de ce type d’interface, via par exemple une onde lu-
mineuse incidente. Cette excitation n’est possible que s’il existe un accord entre les composantes
des vecteurs d’onde de ces deux entités. Or, le tracé des relations de dispersion figure 1.4 montre
que la composante selon z du vecteur d’onde des photons dans un milieu diélectrique homogéene
est toujours inférieure & celle des plasmons. L’excitation de ces derniers par la lumiere ne se
fera donc qu’a condition d’augmenter la composante selon x du vecteur d’onde des photons.
Plusieurs méthodes peuvent étre employées. Nous allons ici détailler deux d’entre-elles, celles les
plus classiquement utilisées pour ’excitation optique de plasmons de surface.

A une fréquence donnée, on a pour les photons :

w=cvkZ+k? constant

Or, une onde lumineuse évanescente selon z posséde un k, imaginaire. Une de ces méthodes
consiste alors & envoyer une onde lumineuse évanescente sur le film métallique. w étant constant,
cela revient a augmenter la composante selon « du vecteur d’onde des photons et donc & abaisser
la courbe de dispersion de ceux-ci de maniere & ce qu’elle coupe celle des plasmons.

La génération de cette onde évanescente s’effectue en éclairant le métal & travers un prisme
haut indice et avec un angle d’incidence supérieur & Pangle limite de réflexion totale. La figure 1.5
montre ainsi deux configurations possibles pour ce type d’excitation : dans la configuration de
Kretchmann-Raether (& gauche), le prisme est mis en contact avec le film métallique et permet
d’exciter des plasmons en face inférieure de celui-ci par l'intermédiaire de 'onde évanescente

transmise & travers le métal. La configuration d’Otto (& droite) laisse un mince film d’air entre
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% M plasmons

plasmons ‘ /

Fi1G. 1.5: Configurations possibles pour I’excitation de plasmons sur un film métallique par ’envoi
d’une onde lumineuse évanescente issue d’un prisme haut indice. Le schéma de gauche représente la
configuration de Kretchmann-Raether ot le prisme est en contact avec le film de métal (hachures). Les plasmons
sont excités en face inférieure du film par l'onde évanescente transmise & travers celui-ci. Le schéma de droite
montre la configuration d’Otto ou le prisme et le film de métal sont séparés par un mince film d’air. Les plasmons

sont générés en face supérieure du film métallique par 'onde évanescente ayant franchi ’espace d’air.

le prisme et le film métallique et conduit a 'excitation de plasmons en face supérieure de ce
dernier grace a 'onde évanescente ayant franchi ’espace d’air.
D’un point de vue mathématique, 'excitation des plasmons aura effectivement lieu par ces

méthodes lorsque 'onde lumineuse incidente sera telle que :

kmincident = kmplasmon avec k$incident = ko V/ Eprisme Sln(eincident)

'
Edidlectrique€iystal (w)
/
Ediblectrique T Epmggal (W)

Tplasmon

ol on a ici pris la convention : emetal(w) = € 401 (W) + i€ 40 (W).

Un autre moyen d’augmenter la composante selon z du vecteur d’onde de I'onde lumineuse

incidente est représenté sur la figure 1.6.

Fia. 1.6: Schématisation du montage
permettant d’exciter des plasmons a la
surface d’un film métallique par 1’ajout
d’un élément diffractant. L’élément dif-

fractant augmente la composante selon = du

¥
vecteur d’onde de ’onde lumineuse incidente X
de maniére & ce qu'elle atteigne celle du vec- plasmon: z
teur d’onde des plasmons. Ceux-ci sont alors

excités en face supérieure du film métallique.

Il consiste & ajouter un élément diffractant dans le systéme tel que :

=k avec k =k + ks

Zincident Zplasmon Tincident ZTphoton élément

/
Edidlectrique€metal (w)

!
Edidlectrique T Epgral (W)

et kmplasmon =

L’avantage de cette méthode est qu’elle permet d’exciter des plasmons sur une interface

métal/diélectrique en Iéclairant par le biais d’'une onde lumineuse propagative. Les éléments
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diffractants pouvant étre insérés sont également variés (réseaux métalliques, ouvertures sub-
longueur d’onde,...) et permettent d’adapter la technique d’excitation en fonction des différentes
contraintes rencontrées (géométrie des dispositifs, type de détection,...). Cependant, ces éléments
doivent aussi étre dimensionnés de maniere a favoriser I'excitation des plasmons. Dans le cas
de l'utilisation de réseaux métalliques, la loi des réseaux indique par exemple que le pas a de

ceux-ci doit étre tel que :

Zplasmon = kmphoton + kmréseau
. 27
= ko\/Ediélectrique SID(Hincident) + P
ou p est un entier. Toutefois, les faibles efficacités de diffraction des réseaux aux ordres élevés
font que p est la plupart du temps égal & 1.

~ oy ) inci lasmons
De méme, la condition de continuité des champs Fircident — pPlasmons 5 s

interface montre
que cette excitation ne sera possible que dans le cas ol 'onde lumineuse incidente posseéde un
champ électrique dont la composante parallele & la direction de propagation des plasmons sur
'interface (c’est-a-dire z) est non nulle. Pour une excitation des plasmons par le biais d'un réseau
de lignes métallique, la génération de ces ondes sera ainsi maximale pour une onde lumineuse

incidente polarisée perpendiculairement aux lignes du réseau, c’est-a-dire polarisée TM.

1.2.3 Application a la lithographie

Nous venons de détailler quelques caractéristiques et conditions d’excitation théoriques des
plasmons de surface. Cependant, 'application de ces ondes au domaine de la lithographie n’est
dans la pratique pas immédiate et nécessite quelques adaptations. Comme nous ’avons men-
tionné au début de ce chapitre, la technique de lithographie par plasmons consiste en effet &
utiliser le champ électromagnétique qui leur est associé pour insoler la couche de résine photo-
sensible. L'intérét et 'originalité de cette technique réside dans I’emploi d’ondes de surface et
du champ proche : celui-ci permet de repousser la limite de diffraction et constitue donc poten-
tiellement une avancée majeure en terme de résolution. Néanmoins, ce caractére champ proche
des plasmons implique également que ceux-ci ne pourront étre exploités pour insoler une couche
de résine photosensible qu’a condition d’instaurer une forte proximité entre les structures les
générant et la couche de résine. De méme, cette configuration nécessite aussi d’étre en mesure
d’exciter de maniére efficace des plasmons au niveau d’une interface métal/résine photosensible,
a des longueurs d’onde correspondant aux plages de sensibilité de ces polymeres.

L’application des plasmons a la lithographie n’est donc possible qu’aux conditions suivantes :

- maintien d’un proche contact (distances typiquement inférieures & 10 nm) entre les struc-
tures générant les plasmons et la couche de résine photosensible. De nombreuses techniques sont
possibles, dont la mise sous vide du systeme d’insolation, I'application d’une forte pression sur
les deux éléments concernés, le dépot de la résine directement sur les nanostructures, le controle
de la distance par des techniques d’asservissement...

- excitation des plasmons & des longueurs d’onde visibles ou ultra-violettes (UV). Cette condi-
tion, ajoutée au fort indice de réfraction des résines photosensibles, restreint considérablement

le champ des métaux utilisables ainsi que le mode d’excitation. Concernant tout d’abord les
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métaux, nous verrons dans le dernier chapitre de ce manuscrit que l'argent reste dans le visible
celui qui conduit & Pexcitation de plasmons avec les plus grandes distances de propagation. La
forte réactivité a lair de ce matériau fait cependant de I'or un autre bon candidat. L’aluminium
est ensuite un des seuls métaux & posséder une résonance plasmon aux longueurs d’onde UV
actuellement utilisées en lithographie optique classique (A = 193 nm). Enfin, en ce qui concerne
Iexcitation des plasmons, l'indice de réfraction des couches de résine photosensible de 1'ordre de
1.7 fait qu’il est souvent difficile de trouver des prismes d’indices suffisamment élevés pour une
excitation par onde évanescente. L’excitation se fait donc la plupart du temps par I'intermédiaire

d’éléments diffractants comme des réseaux ou des ouvertures sub-longueur d’onde.

Cette premiere partie nous a permis de donner quelques caractéristiques des ondes de surface
que constituent les plasmons et de préciser les particularités relatives a ’insertion de ceux-ci en
lithographie. Afin de situer plus précisément le contexte et 'environnement de recherche dans
lequel s’inscrit cette these, nous allons maintenant décrire quelques exemples de dispositifs-types

qui utilisent ces ondes afin de réaliser des motifs dans des couches photosensibles.

1.3 Etat de ’art de la lithographie par plasmons de surface

Plusieurs approches ont été étudiées pour la réalisation de lithographie par plasmons de
surface. Celles-ci consistent & insoler et structurer une couche de résine photosensible par le
biais de plasmons de surface localisés ou délocalisés, chacune de ces possibilités présentant des

avantages et des inconvénients que nous allons détailler.

1.3.1 Lithographie par plasmons de surface localisés

Deux types de techniques ont été exploités afin de générer des surintensités locales de champ
et permettre une lithographie en champ proche. La plus simple consiste & exciter une singularité
électromagnétique en bout d’une pointe métallique et a été largement employée pour nano-
structurer point par point différentes couches polymeres ou inorganiques. Une seconde méthode
repose ensuite sur I’excitation de résonances plasmon localisées dans des nano-objets métalliques
et conduit & 'impression de motifs dont la forme est plus ou moins complexe selon les modes de

résonance mis en jeu.

1.3.1.1 Lithographie par effet de pointe optique

L’effet de pointe est bien connu en électrostatique ou il se traduit par une accumulation de
charges a la surface d’objets métalliques de faibles rayons de courbure. De méme, en électro-
magnétisme, I'illumination de pointes métalliques par un champ dont la polarisation est dirigée
selon 'axe de la pointe peut conduire & l'excitation de singularités électromagnétiques [5]. Le
confinement de champ associé permet alors de générer des nanosources optiques sans avoir a sa-
tisfaire de conditions de résonance électronique (comme dans le cas de l'excitation de plasmons
de surface localisés par exemple) et a ainsi été fortement utilisé pour effectuer des lithographies
en champ proche & des échelles parfois largement sub-longueur d’onde. La figure 1.7 présente

quelques uns des résultats obtenus avec ce type de dispositifs [6], [7].
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Fi1G. 1.7: Résultats de lithographie point par point obtenus grace a des pointes métalliques. A gauche :
Nanophotographie sur une résine positive obtenue par balayage avec une pointe de silicium recouverte de platine
[6]. Au centre et a droite : structuration de couches d’or par une pointe de tungsténe respectivement nue et

recouverte d’argent. Les pointes utilisées ont des diametres de l'ordre de quelques dizaines de nanometres [7].

A gauche, le balayage d’une pointe de silicium recouverte de platine au dessus d’une couche de
résine photosensible conduit par exemple & I'impression de sillons de I’'ordre de 200 nm de largeur
qui résultent de Pexposition de la couche par le fort champ local généré en bout de pointe. La
figure centrale montre ensuite un autre type d’effet obtenu au niveau d’une couche d’or balayée
par une pointe de tungstene. Dans ce cas, U'interaction répulsive entre le dipdle créé en bout
de pointe par ’éclairage de celle-ci et le dipdle relatif aux grains d’or constituant la surface du
film a induit un déplacement des atomes d’or sous la pointe et formé des sillons a 'aplomb du
passage de celle-ci. Enfin, I'image de droite donne un autre exemple de nanostructuration de la
matiere par effet de pointe optique. 1l s’agit de plots d’argent déposés sur un film d’or par le biais
d’une pointe de tungstene recouverte d’argent. L’illumination de la pointe a ici mis en résonance
plasmon les agrégats d’argent situés a P'extrémité de celle-ci, entrainant leur échauffement, fusion
partielle, puis redép6t au niveau du film placé & proximité. Cette technique réalise ainsi un dépot
controlé et photo-assisté d’agrégats métalliques.

L’utilisation des effets de pointe optique en nanolithographie est une approche relativement
prometteuse puisqu’elle permet d’agir directement sur la couche & structurer, point par point,
avec des résolutions d’autant meilleures que le rayon de courbure de la pointe mise en jeu
est faible. Bien que cette technique soit pour le moment encore réservée a des applications
plutét académiques, beaucoup d’études sont en cours afin d’élargir son domaine d’action et
améliorer son efficacité [8], [9], [10]. On peut par exemple citer a ce sujet les travaux de chercheurs
d’IBM [11], qui, pour pallier les problémes intrinséques de vitesse d’écriture des techniques de
lithographie point par point, ont développé un systeme adressant des milliers de pointes en

parallele ("millipede”).

1.3.1.2 Lithographie au voisinage de nanoparticules

Nous avons vu précédemment que ’excitation de plasmons de surface localisés dans des objets
métalliques sub-longueur d’onde (nanoparticules) correspondait & une exaltation de champ &
Pintérieur de ceux-ci. Cependant, cette résonance entraine également la formation dun fort
champ proche de type dipolaire autour de ces objets, phénoméne qui a été mis a profit pour
insoler une couche de résine photosensible. Les motifs imprimés correspondent alors & une image

du champ proche généré.
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Dans le cas de géométries simples (sphéroides, oblates, prolates), les propriétés plasmoniques
des nanoparticules peuvent étre décrites par des modeles analytiques issus de la théorie de Mie
[12]. Celles-ci dépendent du matériau considéré, mais aussi de la forme et de environnement
de la particule. Dans les cas plus complexes (nano-batonnets,...), seules des études numériques
peuvent prévoir les résonances de tels objets. Cependant, I'exaltation de champ associée se
construit toujours majoritairement selon la direction de polarisation de la lumiere incidente. La

figure 1.8 donne alors quelques exemples de lithographie réalisés autour de nanoparticules [13].

F1a. 1.8: Résultats de lithographie effectués au voisinage de nanoparticules [13]. A gauche : particule
d’argent sphérique éclairée en polarisation linéaire. Au centre : nano-batonnet d’or éclairé selon deux directions
de polarisation différentes. A droite : nanoparticules d’argent éclairées en polarisation circulaire. Les directions de

polarisation sont indiquées par les fleches blanches.

Il s’agit d’images effectuées par microscopie a force atomique (AFM) sur des nanoparticules
métalliques recouvertes de résine photosensible. Apres exposition, la figure de gauche montre
ainsi I'impression de deux lobes de part et d’autre d’'une particule d’argent, dirigés selon la
direction de polarisation incidente et qui correspondent a I'excitation d’'un mode de résonance
dipolaire de celle-ci. De méme, les deux images centrales présentent le résultat de I'illumination
d’un nano-batonnet d’or selon deux directions de polarisation différentes. Deux modes de ré-
sonance sont ici obtenus, conduisant chacun & des exaltations de champ autour d’'un des deux
axes principaux de la particule et se développant préférentiellement le long de la direction de la
polarisation incidente. Enfin, 'exposition d’un réseau de nanoparticules d’argent par un champ
de polarisation circulaire conduit & 'impression de motifs plus complexes, mais de symétrie
toujours identique a celle de la polarisation incidente.

Ces exemples montrent comment le champ proche optique de nano-objets métalliques peut
structurer la matiére & une échelle bien plus faible que la longueur d’onde. D’autres types d’ap-
proches de lithographie utilisant ces nanoparticules métalliques ont également été récemment
proposées [14], [15]. L'une d’elles, illustrée figure 1.9, effectue notamment un adressage controlé
de nanoparticules métalliques contenues dans un réseau en les excitant sélectivement par un
ajustement de parametres simples liés au champ incident (direction du vecteur d’onde incident,
état de polarisation).

Cette technique, présentée pour le moment au stade théorique, consiste essentiellement &
controler localement les interférences (et donc la phase) au sein du réseau de particules de
maniere & en rendre certaines claires et d’autres sombres. Un grand nombre de combinaisons
d’éclairages nanométriques sont ainsi possibles, permettant ensuite potentiellement de photo-

fabriquer séquentiellement des motifs de formes variées.
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F1G. 1.9: Exemple de simulation de lithographie plasmonique programmable utilisant des nanoparti-
cules métalliques [15]. Différentes combinaisons de particules d’argent sont excitées en faisant varier la direction
de propagation et la polarisation d’une onde plane incidente. Ligne du haut : particules adressées. Lignes du bas :

calcul de la distribution d’intensité lumineuse correspondante.

Comme nous venons de le voir, la lithographie par plasmons de surface localisés possede
de multiples facettes, qui refletent la diversité des applications relatives aux plasmons et aux
nanostructures métalliques en général. Nous allons maintenant nous intéresser & un autre type
de lithographie en champ proche, complémentaire des techniques présentées précédemment et
qui exploite en particulier la propagation sub-longueur d’onde des plasmons de surface le long

des films métalliques.

1.3.2 Lithographie par plasmons de surface délocalisés

Deux types d’approches ont été mises en oeuvre lors de l'utilisation de plasmons de sur-
face délocalisés en lithographie optique. La premieére consiste & coupler ces plasmons avec des
nanostructures métalliques disposées sur un masque de maniere a reproduire dans la couche
de résine photosensible les motifs sub-longueur d’onde qui y sont associés. La seconde utilise
ces nanostructures pour générer des plasmons de surface contrapropagatifs. Les motifs impri-
més correspondent dans ce cas au champ d’interférences résultant de la propagation et de la

superposition des différents plasmons excités. Nous allons les détailler.

1.3.2.1 Lithographie par transmission & travers des masques sub-longueur d’onde

Nous avons vu que le caractére champ proche des plasmons permet de repousser la limite
de résolution fixée par le critére de Rayleigh. De plus, Ebbesen [16] a montré que dans le cas
de films métalliques comportant des ouvertures sub-longueur d’onde, I'excitation de plasmons
permet une augmentation spectaculaire de la transmission de ces structures. En effet, celle-ci ne
se fait alors plus uniquement par effet tunnel direct & travers les trous sub-longueur d’onde mais
fait également intervenir les plasmons excités de part et d’autre du film comme intermédiaires au
couplage entre 'onde incidente et les modes évanescents des trous. Ce processus, d’autant plus
efficace que la structure entourant le film métallique perforé est symétrique et que celui-ci est
mince, permet de renforcer considérablement la transmission de ce type de systeme. Le but de
cette premiére approche est donc de mettre & profit ces phénomenes pour transférer efficacement
des motifs sub-longueur d’onde dans une couche de résine photosensible. La technique consiste
ainsi & réaliser un masque métallique contenant les nanostructures a imprimer et & illuminer

celui-ci de maniere a y exciter des plasmons.
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De nombreux types de masques ont été utilisés. Un masque d’or contenant un plot unique et
éclairé dans le visible a par exemple permis de réaliser un trou isolé [17]. Ce méme motif a éga-
lement été effectué & des dimensions tres largement sub-longueur d’onde par lillumination dans
I'UV d'un film d’aluminium possédant une nano-ouverture de forme optimisée de type bowtie
[18]. La figure 1.10 montre aussi d’autres résultats obtenus & partir d’une couche d’aluminium

perforée [4].
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FiG. 1.10: Exemple d’un dispositif de lithographie utilisant la transmission des plasmons a travers
un masque sub-longueur d’onde [4]. A gauche : Schéma en coupe du masque développé. A droite : Image
AFM des motifs imprimés dans la couche de résine photosensible. Le motif initial du masque est un réseau de
trous de diametre 40 nm et de période 170 nm.

Dans ce cas, l'illumination dans ’'UV d’un réseau de trous sub-longueur d’onde permet de
transférer, grace au phénomene de transmission extraordinaire de cette structure, un réseau de
plots de pas identique dans la couche de résine. L’efficacité de ce type de systéme peut aussi étre
améliorée par ’'ajout d’une couche métallique entre le substrat et la couche & insoler. Il a en effet
été montré [19] que cette couche permet I'excitation supplémentaire de plasmons au niveau du
substrat, dont le couplage avec les plasmons générés au niveau du masque conduit alors & une
augmentation de I'intensité totale ainsi que du confinement du champ dans la couche de résine.

Quel que soit le dispositif mis en jeu, ce type de technique possede le gros avantage d’utiliser
un masque, élément traditionnel de la lithographie optique classique. Contrairement au cas des
nanoparticules ou de la lithographie par interférences que nous allons détailler ci-dessous, cette
technologie simplifie donc le dessin des nanostructures associées a ’excitation des plasmons, la

forme de celles-ci étant alors identique & celle des motifs & lithographier.

1.3.2.2 Lithographie par interférence de plasmons de surface

Nous avons montré, lors du tracé figure 1.4 de la relation de dispersion des plasmons, que
ces ondes posseédent une longueur d’onde effective Ag, plus faible que la longueur d’onde de la
lumiere incidente avec laquelle on les excite. Le but de cette seconde approche de lithographie par
plasmons de surface délocalisés est donc d’exploiter cette propriété afin d’augmenter la résolution
potentielle des motifs imprimés dans la couche de résine photosensible. Le principe consiste a
réaliser un masque métallique nanostructuré dont I’illumination permet ’excitation de plasmons
contrapropagatifs. La propagation et la superposition de ces plasmons géneérent alors un champ
d’interférences plus ou moins complexe qui est ensuite transféré en champ proche dans la couche

de résine photosensible et permet d’y imprimer des motifs variés.
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Un des principaux enjeux de cette technique est la conception du masque permettant la
génération du champ d’interférences souhaité. La figure 1.11 présente quelques exemples de

lithographie réalisée avec ce type de dispositifs [20], [21], [22].

Light intensity distribution
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Fic. 1.11: Exemples de lithographies réalisées par interférence de plasmons de surface. A gauche :
simulation FDTD du champ en sortie d’un réseau de fentes métalliques [20]. Au centre : distribution d’intensité
théorique du champ électrique obtenue avec deux réseaux métalliques perpendiculaires [21]. A droite : image au
microscope électronique & balayage (MEB) d’un motif en trois dimensions réalisé & partir d’un masque composé

de deux réseaux [22]. La barre noire correspond & une distance de 2 pm.

L’image de gauche donne le résultat d’une simulation obtenue au voisinage d’un masque
constitué d’un réseau de fentes sub-longueur d’onde. L’illumination de celui-ci induit ici 'excita-
tion de deux ondes plasmons contrapropagatives dont l'interférence entre chaque fente conduit
a limpression de lignes dans la résine photosensible. De méme, la figure centrale montre que
I'utilisation de plusieurs réseaux d’excitation disjoints peut en théorie permettre de réaliser des
motifs plus complexes comme des plots. Enfin, cette technique a aussi été adaptée a I'impression
de motifs en trois dimensions, comme lillustre 'image de droite. Dans ce cas, le champ d’inter-
férences est suffisamment intense et constrasté dans les trois directions de I’espace pour insoler
Iensemble de la couche de résine photosensible. Cependant, & la différence des deux premiers
exemples présentés, la taille des motifs imprimés reste de 'ordre de la longueur d’onde. En effet,
les plasmons n’interviennent ici qu’au voisinage du masque métallique pour générer une figure
d’interférences de base qui est ensuite propagée & des dimensions non sub-longueur d’onde dans
la couche de résine.

La lithographie par interférence de plasmons possede "avantage de conduire a 'impression de
motifs qui peuvent étre relativement complexes, ceux-ci ne dépendant que de la forme de la figure
d’interférences générée. La résolution et I'étendue de ceux-ci sont cependant limitées puisqu’elles
dépendent directement des caractéristiques des plasmons mis en jeu. Comme nous le verrons au
chapitre suivant, le pas des motifs imprimés correspond en effet au pas des franges d’interférences
réalisées, qui est directement relié a la longueur d’onde effective des plasmons excités. De méme,
les dimensions de la zone insolée sont fixées par la distance maximale sur laquelle les plasmons

peuvent interférer, c’est-a-dire par leurs distances de propagation et d’atténuation.

1.3.3 Autres techniques

Les exemples cités précédemment rassemblent la majeure partie des techniques étudiées jus-
qu’a présent pour réaliser une lithographie assistée par plasmons de surface. Cependant, d’autres

effets relatifs aux plasmons ont également été introduits de maniere connexe afin d’améliorer les
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performances de ces dispositifs. Nous allons brievement les mentionner dans le paragraphe qui

suit.

1.3.3.1 Focalisation sub-longueur d’onde par une super-lentille

L’élaboration de matériaux possédant des indices effectifs négatifs fait par exemple depuis
quelques années 'objet d’intenses recherches. Parmi d’autres applications, ceux-ci permettent en
effet de focaliser la lumiere & des dimensions tres largement sub-longueur d’onde : c’est Peffet dit
de 7super-lentille”. Ce phénoméne particulierement intéressant est notamment du au fait que ces
milieux amplifient les ondes évanescentes (qui n’existent habituellement de maniére significative
qu’en champ proche) et qui contiennent les fortes fréquences spatiales d’un objet, rendant ainsi

possible une imagerie sub-longueur d’onde en champ lointain [23], [24], [25].
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Fi1G. 1.12: Résultats de lithographie obtenus par le biais d’une super-lentille constituée d’un matériau
a indice négatif [26]. A gauche : schéma du systéme. A droite : image AFM des motifs imprimés. La barre

blanche représente 1 pm.

L’insertion de ce type de matériau dans les dispositifs de lithographie pourrait donc permettre
d’une part de transférer des motifs sub-longueur d’onde dans une couche de résine photosensible
et d’autre part permettrait de déporter 'image obtenue & distance du masque de lithographie. Ce
dernier point est important puisqu’il supprime la contrainte d’une forte proximité entre le masque
et le milieu d’imagerie due au champ proche et réduit également les risques de contamination
entre le métal du masque et la résine photosensible.

La figure 1.12 illustre alors les premiers résultats obtenus avec ce type de systéme [26].
Le schéma du dispositif réalisé est présenté sur la figure de gauche, la super-lentille étant ici
constituée d’un mince film d’argent. A la longueur d’onde d’illumination, ce métal possede en
effet une permittivité diélectrique négative qui permet, comme le montre la figure de droite, de

transférer efficacement des motifs largement sub-longueur d’onde dans une couche photosensible.

1.3.3.2 Autres effets

D’autres effets associés aux nanostructures métalliques sont également explorés afin d’étre
éventuellement appliqués a la lithographie. Ceux-ci incluent par exemple la génération de seconde
harmonique ou la photoluminescence excitées au voisinage de nanoparticules. Ces phénomenes

pourraient en effet étre exploités pour insoler une couche de résine photosensible en s’affran-
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chissant du fond continu d@i au champ incident et permettraient ainsi d’obtenir un meilleur
contraste d’exposition [27], [28]. L’excitation de résonances multipolaires le long de nanoparti-
cules métalliques pourrait aussi étre employée pour effectuer 'impression en champ proche de

motifs relativement complexes [29].

L’intégration de ’ensemble de ces phénomenes en lithographie pourrait donc ouvrir de larges
perspectives, notamment en terme de résolution. Ces nouvelles techniques devraient également
contribuer a améliorer les performances des procédés de lithographie existants, en particulier

par un meilleur contréle de I'intensité et de la longueur d’onde des nanosources utilisées.

1.4 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons tout d’abord défini et donné quelques caractéristiques relatives
aux plasmons de surface. Puis, nous avons dressé un état de l'art des différentes techniques
actuellement employées pour effectuer une lithographie assistée par plasmons. Nous avons ainsi
montré que plusieurs configurations étaient possibles, mettant en oeuvre aussi bien des plasmons
de surface localisés que délocalisés. Cependant, les motifs imprimés restent de forme relativement
simple et consistent la plupart du temps en des lignes ou parfois des plots. Dans cette these,
nous nous sommes donc tout particulierement intéressés & une technique permettant d’obtenir
des motifs de formes plus complexes comme la lithographie par interférence de plasmons de

surface. Le détail de celle-ci ainsi que de ses performances est présenté dans le chapitre qui suit.



Chapitre 2

Lithographie de motifs complexes
par interférence de plasmons de

surface

L’impression de motifs autres que des lignes avec une forte résolution reste un challenge
en lithographie optique. En effet, la diffraction associée au passage de la lumiere & travers les
différents éléments du dispositif d’insolation nécessite, méme pour des motifs simples, de modifier
la forme du motif initial présent sur le masque pour que son image dans la résine corresponde au
profil souhaité. Ce sont les corrections d’effets de proximité (Optical Proximity Correction, OPC
en anglais). Or, nous avons vu au chapitre précédent que les plasmons posseédent non seulement
de fortes fréquences spatiales mais aussi que la génération d’un champ d’interférences adapté
peut en théorie conduire & Pimpression de motifs divers [20], [21]. Dans ce chapitre, nous allons
donc nous intéresser plus particulierement aux possibilités que pourrait offrir une lithographie
effectuée par le biais de 'interférence de plasmons de surface. Nous rappellerons tout d’abord
le principe de ce procédé, puis nous détaillerons le modele semi-analytique que nous avons
développé afin de calculer le champ d’interférences généré et concevoir un masque adapté aux
motifs que ’on souhaite imprimer. Enfin, nous présenterons les résultats expérimentaux que nous

avons obtenus, résultats qui démontrent la faisabilité et le potentiel de cette technique.

2.1 Principe

La lithographie par interférence de plasmons de surface consiste & générer un champ d’in-
terférences plasmonique et & utiliser celui-ci pour insoler une couche de résine photosensible.
L’avantage de cette technique est qu’elle permet d’imprimer des motifs d’autant plus com-
plexes que le champ d’interférences réalisé est complexe. En revanche, elle nécessite également
de concevoir un masque nanostructuré qui, lorsqu’il est éclairé, génere effectivement le champ
d’interférences souhaité.

Plusieurs solutions sont possibles afin d’exciter des plasmons contrapropagatifs et créer ce
champ d’interférences. La premieére consiste par exemple & éclairer un prisme haut indice dans la

configuration de Kretschmann-Raether avec deux ou plusieurs angles d’incidence opposés [30].

21



22Chapitre 2. Lithographie de motifs complexes par interférence de plasmons de surface

Cependant, cette technique exige un trés bon controle de 'angle d’illumination du systéme et
devient rapidement difficile & mettre en oeuvre des qu’il s’agit d’imprimer d’autres motifs que des
lignes. [’alternative revient alors a exciter les plasmons par le biais de nanostructures métalliques
diffractantes. Une possibilité consiste ainsi a utiliser un masque perforé dans lequel les bords des
ouvertures sub-longueur d’onde qu’il contient générent des plasmons contrapropagatifs [20]. Ce
type de masque peut néanmoins se révéler relativement difficile & réaliser expérimentalement car
il nécessite d’étre en mesure d’effectuer précisément des trous de tres faibles largeurs dans des
films métalliques. Dans le cadre de cette theése, nous nous sommes donc tournés vers une autre

approche, dont le principe est schématisé sur la figure 2.1.

Résine

Metal

F1G. 2.1: Schéma en coupe du dispositif étudié pour la réalisation d’une lithographie par interférence
de plasmons de surface. L’illumination de réseaux métalliques disjoints génére des plasmons contrapropagatifs
dont la propagation et la superposition au niveau de la zone centrale les séparant conduit a la formation d'un

champ d’interférences qui peut ensuite étre imprimé en champ proche dans une couche de résine photosensible.

Celui-ci consiste ici & exciter les plasmons contrapropagatifs grace & 'illumination en trans-
mission d’un film métallique contenant des réseaux disjoints. La propagation et la superposition
de ces plasmons le long du filin conduisent alors a la création d’un champ d’interférences plus ou
moins complexe dans la zone centrale séparant les réseaux, champ qui peut ensuite étre imprimé

en champ proche dans une couche de résine photosensible.

Dans la suite de ce chapitre, nous allons tout d’abord nous intéresser a la conception du
masque relatif & cette nouvelle technique de lithographie, c’est-a-dire & la détermination de la
géométrie et de la position des nanostructures métalliques excitant les plasmons. Puis, nous
détaillerons le modele semi-analytique que nous avons développé afin de calculer théoriquement

Iallure du champ d’interférences généré.

Comime nous 'avons précisé en introduction, 'objectif de cette étude est de déterminer
les performances et les limites intrinséques de la technique de lithographie par interférence de
plasmons de surface. Afin d’éliminer au maximum les contraintes annexes, nous avons donc choisi
de nous placer dans une configuration largement favorable & I'excitation et & la propagation de
plasmons. Nous avons ainsi utilisé une longueur d’onde d’illumination située dans le visible & 532
nm et pris 'argent comme métal supportant les plasmons. Pour des raisons technologiques que
nous évoquerons plus loin, le masque a également été congu et optimisé pour une fabrication sur

un substrat de verre recouvert d’une épaisse couche de polyméthacrylate de méthyle (PMMA).
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2.2 Etude théorique

Le but de cette partie est d’expliquer de maniére théorique le fonctionnement de la lithogra-
phie par interférence de plasmons, ¢’est-a-dire de relier la géométrie des nanostructures présentes

sur le masque aux motifs obtenus au final dans la couche de résine photosensible.

2.2.1 Conception du masque

La premiére étape consiste tout d’abord & déterminer les caractéristiques des plasmons sup-
portés par le systeme. En effet, celles-ci nous permettront alors de fixer les dimensions et les
positions relatives des nanostructures & placer sur le masque de maniere a les exciter et & générer

le champ d’interférences.

2.2.1.1 Calcul des caractéristiques des plasmons mis en jeu

Le dispositif de lithographie étudié se compose ici d’un substrat de verre (n = 1.55) recouvert
d’une couche de PMMA (n = 1.49) sur lequel est déposé un masque d’argent (n = 0.055+ 3.43i)
nanostructuré. L’ensemble est ensuite recouvert de la couche de résine photosensible (n = 1.69 +
0.0157) & insoler. Or, ce dispositif sera d’autant plus efficace que 'intensité lumineuse disponible
pour exposer cette couche est importante, c’est-a-dire que l'excitation des plasmons générant
le champ d’interférences est efficace. Afin de maximiser le rendement du dispositif, nous avons
donc choisi de dimensionner les nanostructures métalliques présentes sur le masque de maniere
a ce que leur illumination favorise 'excitation d’un mode propre plasmon du systéme.

Dans le cadre de cette these, nous avons obtenu les caractéristiques de ces modes propres
grace & un code de calcul RCWA (acronyme de Rigorous Coupled Wave Analysis) développé
au laboratoire [31]. Dans le cas d’un empilement composé de plusieurs couches planes, ce code
permet de lister les indices effectifs neg et les coefficients de Fourier f, des différents modes
propres supportés par celui-ci, dont on peut ensuite extraire les modes propres plasmons. Ceux-
ci se caractérisent en effet par un indice effectif dont la partie réelle est supérieure a celle du
diélectrique a Dinterface duquel ils sont excités (ce qui correspond au fait que leur longueur
d’onde effective g, est plus petite que la longueur d’onde incidente X avec laquelle on les excite)
et dont la partie imaginaire est non nulle (ce qui traduit le fait que ces ondes s’atténuent au fur
et & mesure de leur propagation). Les longueurs caractéristiques de ces modes plasmon peuvent

alors se déduire des expressions suivantes :

A
Agp = ————
P Re(neﬂ)
A
1 27 Tm(neg)
A
5. =

27 Im ( n? — ngﬂ)

o1 9| et 0, sont respectivement les distances de propagation et d’atténuation du mode plasmon

le long et perpendiculairement & Uinterface métal/diélectrique ol cette onde est excitée et n est
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I'indice du milieu considéré (métal ou diélectrique).

Compte-tenu de la géométrie de notre dispositif, nous avons considéré pour ce calcul 'em-
pilement suivant : verre (substrat, d’épaisseur 3)\), PMMA (d’épaisseur 150 nm), argent, résine
photosensible, air (milieu de sortie, d’épaisseur 3)\), éclairé & une longueur d’onde A de 532 nm en
polarisation TM. Celui-ci correspond en effet & ’empilement que ’on retrouve au centre de notre
dispositif de lithographie, zone dans laquelle les plasmons doivent étre excités et ainsi générer
le champ d’interférences & imprimer. Afin d’optimiser le systéme par l’excitation de plasmons
avec les meilleures propriétés possibles, nous avons également étudié uniquement le mode propre
plasmon le moins atténué (c’est-a-dire possédant un indice effectif avec la partie imaginaire la
plus faible) et nous avons calculé ses caractéristiques pour différentes épaisseurs de métal et de

résine photosensible. Les cartographies associées sont présentées sur la figure 2.2.

A,

(nm) dy (Hm) . (Nm)
5P
_ 300 200 _ 300 _ 300
£ (S 6 £
£ 250 £ 250 £ 250
g 250 -g 5 -g
§ 200 $ 200 4 B 200
p 200 o
= 150 e 150 3 = 150
3 = =
] 150 3 2
@ 3 2 &
g 100 & 100 3 100
i} 00 & 1 i)
i}
50 50 ..d/"l'/////// 0 ///]I//
20 40 60 80 100 20 100 100
Epaisseur d'argent (nm) Epalsseurdargent (nm) Epalsseurdargent (nm)

FiG. 2.2: Cartographies des caractéristiques du mode propre plasmon le moins atténué supporté
par ’empilement situé au centre du dispositif de lithographie par interférences. A gauche : longueur
d’onde du mode plasmon. Au centre : distance de propagation du mode le long du film d’argent. A droite : distance
d’atténuation du plasmon dans la couche de résine. Les zones hachurées correspondent a des configurations ou

I'empilement considéré ne supporte pas de mode plasmon.

Ces résultats montrent globalement une baisse des longueurs caractéristiques du mode plas-
mon avec la diminution de I'épaisseur du film d’argent, les valeurs obtenues ne dépendant que
trés peu de I'épaisseur de la couche de résine. La longueur d’onde effective de ce mode reste
ensuite de 'ordre de 300 nm, tandis que les distances de propagation et d’atténuation de celui-ci
le long du film métallique et dans la couche de résine photosensible sont voisines respectivement
de quelques microns et de la centaine de nanometres. Ces cartographies indiquent ainsi que
le choix de I'épaisseur du film d’argent est important puisque celle-ci détermine les longueurs
caractéristiques des plasmons supportés par le systéme, longueurs qui, comme nous allons voir
au paragraphe suivant, conditionnent aussi directement les dimensions et le positionnement des

réseaux d’excitation sur le masque.

2.2.1.2 Détermination de la géométrie des structures

Le dimensionnement du masque permettant 'excitation des plasmons et la création du champ
d’interférences & imprimer doit en effet répondre & plusieurs critéres. En particulier, ce champ
doit étre suffisamment intense et contrasté pour insoler la couche de résine photosensible placée
a proximité. Indépendamment de efficacité d’excitation de ces plasmons par le masque, cela
implique tout d’abord que ces ondes ne soient pas trop atténuées lorsqu’elles interferent au

centre du dispositif. Cela nécessite donc que cette zone d’interférences (située entre les réseaux
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d’excitation disjoints) soit plus petite que la distance de propagation d, = 0| des plasmons le
long du film métallique. De méme, I’épaisseur de la couche de résine photosensible doit étre

inférieure a la distance d’atténuation d, des plasmons dans ce milieu.

= 6J-dié1ectrique

Concernant ensuite les réseaux métalliques excitant les plasmons, nous avons vu que leur géo-
métrie devait étre telle que leur illumination entraine préférentiellement I'excitation d’un mode
propre plasmon du systéme. Comme précisé au chapitre précédent, il s’agit donc ici d’accorder
le pas a de ces nanostructures de maniere & ce que la projection selon z du vecteur d’onde de

I'onde incidente k.

. associé a celui des réseaux k, soit égal & celle du mode propre a
incident réseau

exciter kg, c'est-a-dire :

kﬁréseau = kmsp

Zincident

Dans le cas de lillumination du dispositif par une onde plane en incidence normale (selon

z), cette équation se ramene alors & :

21 2m
kmréseau - k$sp — ; = Tsp
s A

a=——

Re(neg)

ou A est la longueur d’onde d’illumination et neg est 'indice effectif du mode propre plasmon a
exciter calculé par RCWA.

Cette équation fixe le pas des réseaux d’excitation des plasmons. Cependant, afin de favoriser
I'impression de motifs contrastés dans la couche de résine photosensible, ces nanostructures
doivent également étre positionnées de maniere & ce que les plasmons qu’elles génerent interferent
constructivement. Intuitivement, cela devrait correspondre & une distance entre réseaux égale
a un nombre entier de la longueur d’onde Ag, des plasmons excités. Cependant, des calculs
que nous avons effectués par la méthode des éléments finis (logiciel commercial Comsol) sur
un dispositif simple comprenant deux réseaux de lignes disjoints et présentés sur la figure 2.3
montrent que les franges d’interférences sont plutot plus intenses pour une distance bord & bord

D de ces réseaux égale & un nombre impair de la moitié de la longueur d’onde plasmon.

12 \ \ . . :
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Ce résultat signifie donc que 'excitation des plasmons par les réseaux s’effectuerait non pas

en bord de réseau mais plutot au centre des plots métalliques qui les constituent.
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Concernant la conception d’un masque réalisant I'impression de motifs dans une couche de
résine photosensible grice 4 'interférence de plasmons contrapropagatifs excités par des réseaux
métalliques disjoints, nous pouvons donc donner les régles de dessin suivantes :

- pas d’un réseau d’excitation de plasmons : a = A,

- distance séparant deux réseaux d’excitation : D = (2p+1)Xsp/2 avec p un entier et D < d,

- épaisseur de la couche de résine photosensible : erggine < d,

La derniére variable géométrique a déterminer dans ce dispositif de lithographie reste alors
I’épaisseur de la couche métallique supportant les plasmons. Nous avons vu précédemment que ce
parametre est celui qui détermine majoritairement les caractéristiques du mode plasmon excité.
Néanmoins, le choix de cette épaisseur est soumis & un compromis entre I'intensité des plasmons
générés et la quantité de champ incident transmis a travers le film. En effet, plus le film métallique
sera, fin, moins le champ incident sera absorbé & sa traversée et donc plus les plasmons excités
sur 'autre face du film seront intenses. La contrepartie est que dans ce cas, le champ incident
transmis & travers le film métallique constitue un fond continu qui se superpose aux plasmons
et qui, comme nous allons le détailler plus loin, vient perturber la figure d’interférences générée.

Nous avons finalement choisi une épaisseur d’argent de 50 nm. Pour une couche de résine
photosensible de 70 nm, les calculs de la figure 2.2 effectués pour un substrat de verre recouvert
de 150 nm de PMMA donnent alors un mode propre plasmon de longueur d’onde Ay, = 295
nm, qui se propage le long du film métallique sur une distance d, = 2.44 pm et dont la distance

d’atténuation dans la couche de résine d, est d’environ 140 nm.
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F1G. 2.4: Simulation en deux dimensions de 'intensité du champ obtenue lors de l’illumination d’un
masque réalisant ’excitation de plasmons contrapropagatifs. Le systéme se compose de deux réseaux
d’argent disjoints déposés sur un substrat de verre et de PMMA et recouverts d’une couche de résine photosensible.
L’illumination s’effectue ici avec une onde plane incidente c6té verre a une longueur d’onde de 532 nm et polarisée

perpendiculairement aux lignes des réseaux.

A titre de premiere illustration des performances de ce type de masque, nous avons simulé
en deux dimensions par la méthode des éléments finis I'intensité du champ obtenue dans cet
empilement. L’excitation des plasmons se fait ici par le biais de deux réseaux disjoints de pas a =

Asp = 295 nm et de profondeur 20 nm, séparés d’une distance D = 3.5As, ~ 1030 nm et éclairés
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en incidence normale (c6té verre) par une onde plane & 532 nm polarisée perpendiculairement
aux lignes des réseaux. Les résultats sont présentés sur la figure 2.4.

Ce calcul met effectivement en évidence la présence de franges d’interférences sur l'interface
argent /résine photosensible située entre les deux réseaux métalliques et dont le champ s’étend
dans Pensemble de la couche de résine. Cette simulation démontre donc la possibilité d’effectuer
une lithographie avec ce type de dispositif. Le pas des franges obtenues est ensuite de 'ordre
de 155 nm, ce qui correspond environ a la moitié de la longueur d’onde A¢, des plasmons pour
lesquels le masque a été adapté et confirme que le champ d’interférences généré provient de
la superposition des plasmons contrapropagatifs excités par les réseaux métalliques disjoints.
Cette légere différence de pas peut néanmoins s’expliquer par le fait que les calculs de modes
propres détaillés précédemment ont été réalisés sur I'empilement plan central du dispositif de
lithographie et non pas sur la structure complete incluant les réseaux métalliques. En effet, 'ajout
de ces réseaux modifie les modes du systéme et notamment le mode plasmon supporté par le
film métallique et impliqué dans la formation du champ d’interférences. La variation observée

montre cependant que cette perturbation reste relativement faible, de I'ordre de 5 pourcents.

Dans cette partie, nous avons donné quelques regles génériques concernant la conception
du masque réalisant I'excitation des plasmons contrapropagatifs. Nous allons maintenant nous
intéresser plus en détail & I'allure du champ d’interférences généré par ce masque et en particulier
aux différents motifs que 'on peut imprimer selon la direction de propagation et l'intensité des

différentes ondes en présence.

2.2.2 Calcul semi-analytique du champ d’interférences

Le calcul du champ d’interférences généré en sortie du masque métallique doit tenir compte
de plusieurs composantes. En effet, celui-ci est constitué d’une part des différents plasmons
excités, mais comporte d’autre part un terme relatif au champ incident transmis a travers le filin
métallique. Nous allons voir dans les calculs qui suivent que ce dernier constitue un fond continu
dont 'amplitude modifie uniquement la période des franges obtenues. En revanche, la forme
des motifs imprimés est directement reliée & la direction de propagation des plasmons présents
sur le masque. Nous montrerons ainsi que ’excitation de plusieurs plasmons contrapropagatifs
possédant des directions de propagation différentes peut conduire, par le biais d’interférences
a ondes multiples, a la formation d’une figure relativement complexe. Nous allons ici donner
quelques exemples de calcul de ces champs d’interférences, le modeéle développé pouvant ensuite

étre généralisé dans des cas plus complexes.

2.2.2.1 Motifs uni- et bidirectionnels

Nous allons, pour introduire ce modele, nous placer dans le cas simple ol les réseaux disposés
sur le masque réalisent ’excitation de plasmons contrapropagatifs selon une seule direction de
Iespace. C’est le cas par exemple pour un masque contenant deux réseaux de lignes disjoints
de méme orientation et éclairés avec une polarisation perpendiculaire aux lignes de ces réseaux.

Cette situation peut étre ramenée au probleme schématisé sur la figure 2.5.



28Chapitre 2. Lithographie de motifs complexes par interférence de plasmons de surface

Fi1G. 2.5: Bilan des différentes ondes in- z
tervenant dans l’interférence de plas- -Di2 0 D/2 1
mons contrapropagatifs selon une seule . t * ;(
direction de l’espace. Le probleme peut By ——> 5,

Source plasmon 1 Source plasmon 2

étre modélisé par deux sources séparées d’une
distance D émettant deux ondes plasmons
contrapropagatives auxquelles on ajoute le
champ incident transmis de direction de pro- Champ incident

pagation perpendiculaire.

Les réseaux du masque peuvent en effet étre considérés comme deux sources S et Sy sé-
parées d’une distance D et émettant des plasmons contrapropagatifs colinéaires se propageant
selon z, c’est-a-dire le long de la surface du film métallique. En supposant une illumination
en incidence normale, le champ incident transmis a travers le film ajoute alors une contribu-
tion supplémentaire au champ d’interférences, sous la forme d’une onde se propageant selon z,
c’est-a-dire perpendiculairement au plan du film métallique.

Counsidérons tout d’abord le champ électromagnétique associé aux plasmons. Comme montré
au chapitre précédent, celui-ci est polarisé TM et peut donc étre entierement décrit par 'unique
composante du champ magnétique H};lasmons. Avec les notations précédentes, en prenant des
ondes planes et en décomposant ce champ en série de Fourier, celui-ci peut alors s’écrire :

- plasmon 1 (propagation vers les 2 > 0) :

J 2 2 D
lasmon1 _ . .
HPsmonl (5 2) = A ZM fpexp (]Apz) exp (]Aneﬂ (:v + 2))
p—

- plasmon 2 (propagation vers les z < 0) :

M 2m 27 D
lasmon?2 : .
H)Smome(z, 2) = A E fpexp(j pz) exp(gAneg( r+ 2))
p:—ZM

ou f, et neg sont respectivement les coefficients de Fourier et I'indice effectif du mode plasmon
excité (obtenus par le biais du calcul de modes propres RCWA présenté au paragraphe précé-
dent), M est le nombre d’harmoniques considéré, A la période de réplication associée, A est une
constante et A est la longueur d’onde d’illumination. Dans la suite, on prendra M = 100 et
A~ 10\,

Or, les résines utilisées en lithographie sont sensibles & I'intensité du champ électrique. C’est

donc le calcul de celui-ci qui décrira l'allure des motifs imprimés. Les équations de Maxwell

] H. ) H.
Bom—d () o oy I (O
wepey \ 0% wepey \ O

avec w = 2me/ X et g, &, étant respectivement la permittivité diélectrique du vide et la permitti-

donnent :

vité diélectrique relative du milieu considéré. On obtient finalement les expressions des champs

électriques associés aux plasmons contrapropagatifs :
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- plasmon 1 (propagation vers les z > 0) :

M f» 27 27 27 D
Eplasmonl oy — 4 Z rsps T Pexp (jApz> exp (jAneff (fE + 2)) (2.1)
p— M 0cr
M
2T 27 27 D

- plasmon 2 (propagation vers les z < 0) :

M fr 27 2w 2m D
e = | Yo I e (i20) [ow (i (o4 F)) @)
p=—M "

M f» 2m 27 21 D

plasmon?2 — P ; j _ -

E? (,2)=A E Y Neff €XP (j 1 pz) exp (j S Teft ( T+ 5 )) (2.4)
p=-—M

Considérons maintenant la contribution du champ incident au champ d’interférences. Celui-
ci est polarisé perpendiculairement aux lignes des réseaux. Il est donc polarisé TM et, de méme
que pour les plasmons, peut étre défini par 'unique composante du champ magnétique H;nddent.

Pour une incidence normale (selon z), le champ magnétique incident transmis s’écrit ainsi :
o 27
H@l}n(:ldent(z) = A exp (]Anz

avec Ag une constante et n 'indice du milieu considéré. On trouve donc expression du champ

électrique relatif au champ incident transmis a travers le film métallique :

o 2 n 27 inci
d . d
Eincident () — AO—A P exp (j /\nz) et Erdent — (2.5)

Les expressions (2.1) & (2.5) permettent alors de calculer le champ d’interférence total présent

dans la couche de résine photosensible. Celui-ci en effet donné par :

Eiot = Eiot, €x + Eiot, €,

— (Eglasmonl + EE]asmonQ + E;ncident) 6] + (Eglasmonl + EglasmonQ) é»z
L’intensité de ce champ d’interférences est finalement obtenue en appliquant la relation :
I = Eior, By, + Erot. B,

Cette expression permet de prévoir les profils d’intensité obtenus dans la couche de résine
photosensible selon le mode plasmon excité par les réseaux disjoints (parametre neg), la largeur de
la zone d’interférences (distance D) et amplitude des différentes ondes en présence (constantes
A pour les plasmons et Ag pour le champ incident transmis). Quelques exemples de ces calculs
sont présentés sur la figure 2.6.

Il s’agit ici de profils de champ calculés aprés une propagation de ceux-ci dans 70 nm de
résine photosensible (n = 1.69 + 0.0157), pour des plasmons contrapropagatifs d’indice effectif
neg = 1.795 4+ 0.035¢ excités par des réseaux métalliques distants de D = 3.5, ~ 1030 nm,

configuration qui correspond & lexemple traité précédemment et illustré figure 2.4. La figure
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FiG. 2.6: Profils de champ dans la zone d’interférences dans le cas de l’excitation de plasmons
contrapropagatifs dirigés selon une seule direction de ’espace. A gauche : Répartition de l'intensité du
champ selon les différentes composantes du champ électrique et les ondes en présence (A =1, Ag = 1). A droite :
Profil d’intensité a la surface de la couche de résine photosensible pour différentes amplitudes du champ incident

transmis.

de gauche montre la répartition de l'intensité selon les composantes du champ électrique et les
différentes ondes qui interféerent. Plusieurs remarques peuvent alors étre effectuées.

Concernant le champ attribué aux plasmons (courbes verte et bleue), les amplitudes relatives
des deux courbes concernées indiquent tout d’abord une nette domination de la composante en
z pour ce champ. Les intensités correspondantes sont également déphasées de 7/2 et possédent
une période P = Xg,/2, deux fois plus petite que celle du profil d’intensité de la composante
en z du champ total Ejy, (courbe rouge). Ce phénomene, di & la présence de la composante
du champ incident transmis, joue un role déterminant sur le profil d’intensité final. En effet, la
figure de droite met en évidence que 'amplitude de ce champ modifie considérablement 'allure
des franges obtenues. Tant que 'amplitude du champ incident transmis est faible (typiquement
inférieure d’un facteur 10) par rapport a celle des plasmons, Eiqy, reste tres inférieur & Eyoy, et le
profil du champ d’interférences total est globalement celui de la composante en z des plasmons,
a savoir des franges de période Agp/2 (courbe bleue). Cependant, lorsque amplitude du champ
incident transmis augmente, la composante Eiy, du champ total augmente et ne devient plus
négligeable devant Eiy,. On observe alors une modification progressive du profil des franges
(courbe noire), dont la période passe de Agp/2 & Agp, cas extréme ou la contribution de Fiq,
dans le champ total devient faible et ot celui-ci devient globalement de forme identique a Eiot,
(courbe rouge).

Ces profils montrent ainsi que la superposition de trois ondes (deux plasmons contrapro-
pagatifs et le champ incident transmis) génere un champ d’interférences composé de franges
rectilignes, dont le pas et le contraste dépendent de amplitude du champ incident. Deux ré-

seaux de lignes disjoints de méme orientation permettront donc d’imprimer des lignes paralleles.

II faut noter que les calculs détaillés ici ont été effectués dans le cas particulier o les plasmons
contrapropagatifs sont excités selon la direction . Cependant, le méme raisonnement peut s’ap-

pliquer au cas ot les lignes composant les réseaux disjoints sont orientés selon une autre direction.
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Pour une orientation de celles-ci selon y, celui-ci conduit par exemple aux champs suivants pour
les plasmons contrapropagatifs :

- plasmon 1 (propagation vers les y > 0) :

. N 27 27 D

Eglas o l(y,z) = A p_E M_wgogr —A pexp (] ‘A pz) exp (.7 Tneff <Z/ + 2)) (26)
mon - J fp 27 '27T _27T D

P = A By G e (JAW> o (U”eff (“ 2)) 20

- plasmon 2 (propagation vers les y < 0) :

M f, o o o D

Ry 2) = A p_ZM—wefgr AP (JAPZ> o (M”eff (‘“ z>) (2
M f, 2m o 2 D

BRSO (y 2) = A p_E M‘ﬁjneﬂexp (] APZ) exp (.7 7 eft (—y + 2)) (2.9)

Le champ incident transmis associé s’écrit également :

o 2r n 2 inci
dents v ‘ dent _
By (2) = — Ao X weoey P <j )\nz> o BTT=0 (210

Enfin, I'association de plusieurs réseaux d’orientations et de positions relatives différentes
peut aussi permettre de réaliser des motifs plus complexes que des lignes. En effet, le champ
d’interférences obtenu résulte alors de la superposition des différentes ondes plasmons contrapro-
pagatives excitées et peut ainsi faire intervenir de nombreuses directions, amplitudes et phases

différentes. La figure 2.7 montre ainsi un exemple de champ qui peut étre obtenu.
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FiG. 2.7: Allure du champ d’interférences généré par l’illumination de quatre réseaux deux a deux
perpendiculaires. A gauche : schéma récapitulatif des différentes ondes en présence. A droite : intensité du
champ d’interférences correspondant. L’interférence de quatre ondes plasmons perpendiculaires (A = 1) et d’un

champ incident transmis (Ao = 0.1) peut dans ce cas conduire a la formation de plots.

Le schéma de gauche récapitule les différentes ondes en présence. Le champ d’interférences

observé & droite résulte en effet de la superposition de quatre ondes plasmons se propageant
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perpendiculairement (selon x et y) et du champ incident transmis & travers le film métallique
qui leur est associé. Le calcul a été ici effectué directement & partir des expressions des différents
champs donnés par les relations (2.1) & (2.10) en prenant A = 1 et Ay = 0.1, les autres paramétres
étant les mémes que dans les exemples précédents. La figure d’interférence obtenue consiste dans
ce cas en une succession de points chauds qui pourraient alors conduire & 'impression de plots.
Nous verrons dans la suite que ces motifs peuvent par exemple étre réalisés par I'illumination
de quatre réseaux disjoints orientés perpendiculairement et éclairés avec une polarisation a 45°

de I'axe des lignes.

Dans ce paragraphe, nous avons montré, au travers de la présentation d’un modele semi-
analytique de calcul de champ, que l'interférence de plasmons de surface contrapropagatifs gé-
nérés par des masques contenant des réseaux disjoints de lignes métalliques pouvait potentiel-
lement permettre d’imprimer des lignes ou des plots dans une couche de résine photosensible.
Ce modele de calcul peut néanmoins étre généralisé et prédire la forme de champs générés par
d’autres types de structures. Dans la suite, nous allons par exemple détailler les adaptations
que nous avons effectuées afin de calculer les champs d’interférences obtenus dans le cas ou ces
plasmons sont excités au centre d’une seule géométrie de surface fermée constituée de réseaux

métalliques concentriques circulaires.

2.2.2.2 Motifs circulaires

L’avantage de l'utilisation de réseaux métalliques concentriques pour exciter des plasmons
contrapropagatifs et générer un champ d’interférences & imprimer dans une couche de résine
photosensible est que cette surface fermée permet d’exciter et de propager ces ondes dans toutes
les directions de I'espace. Cette configuration favorise donc la création de champs d’interférences
complexes et permet potentiellement la lithographie de motifs tres variés. Nous allons ici décrire &
titre d’exemple le calcul de ces champs dans le cas ol ces réseaux sont concentriques circulaires
et sont éclairés avec une polarisation linéaire. Le principe du calcul consiste ici a évaluer les
composantes du champ associées aux différentes ondes en présence pour une direction particuliere
du plan du masque, puis a intégrer ces contributions selon toutes les directions de celui-ci. Cette
démarche peut ensuite étre généralisée au cas de réseaux de formes plus complexes et d’autres
polarisations incidentes en modifiant I’amplitude et la phase de chacune d’entre elles.

Le schéma de la figure 2.8 donne quelques notations relatives a ce calcul.

La premiére étape consiste donc & exprimer le champ Hrp relatif & une onde plasmon excitée
selon une direction particuliere du plan du masque (xOy), faisant par exemple un angle 6 avec
I’horizontale. Le champ plasmon total sera alors obtenu en intégrant cette quantité entre O et
2.

Or, nous avons vu dans le premier chapitre que dans le cas de 'excitation de plasmons par le
biais de nanostructures diffractantes comme des réseaux, 'amplitude du champ généré dépend
de celle du champ électrique incident selon la direction de propagation de ces plasmons. Avec
les notations de la figure 2.8, nous pouvons donc écrire :

- si E = EX&, (polarisation linéaire selon z) : Hyp o< EX cos(6)

—

- si E = EY &, (polarisation linéaire selon y) : Hp o EY sin(6)
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F1a@. 2.8: Schéma dans le plan du masque (xOy) des champs et des notations impliqués dans le calcul
du champ d’interférences généré par des réseaux circulaires éclairés avec une polarisation linéaire.
La configuration présentée correspond a ’excitation d’une onde plasmon selon la direction Esp faisant un angle
0 avec ’horizontale. Le champ électrique incident E est décomposé selon deux composantes perpendiculaires EX

et EY, le champ magnétique des plasmons est donné par le champ transverse Hr.

Les plasmons excités par les réseaux circulaires auront par conséquent une amplitude d’autant
plus forte que la projection du champ électrique incident selon leur direction de propagation est
grande. De méme que dans le calcul des champs d’interférences en deux dimensions précédent,
le champ magnétique des plasmons Hr peut ensuite étre obtenu par une décomposition en série

de Fourier. On a :

—

M
s 27 s
HT(IE,?J,Z, 0) = Z fp €xXp (jApZ> H(ff,yﬁ) = F(Z)H((I;ayve)
p=-—2M

otl, de méme que précédemment, les différents f, sont les coefficients de Fourier du mode plasmon
excité (obtenus par le biais du calcul de modes propres RCWA), M est le nombre d’harmoniques
considéré, A la période de réplication associée et H (x,y,0) est le terme de phase correspondant
a la propagation de 'onde plasmon.

Or, la particularité d’un réseau circulaire est que le point de génération des plasmons selon
chaque direction du plan contenant le réseau est situé a la méme distance du centre de celui-ci.
Cette structure peut ainsi étre considérée comme une multitude de sources plasmon disposées &
une distance D/2 du centre du réseau et d’amplitude variable. Pour des ondes planes, le terme

de phase H (z,y,0) relatif aux plasmons peut donc s’écrire sous la forme :

—

H(z,y,0) = Aexp [—jkzsp cos?(8) (:1: — l;)] exp [—jksp sin?(6) (y — 12))] €Hy,
= A®(x,y,0)en,

ou kg, = 2mneg/ X est la norme du vecteur d’onde des plasmons dans le plan du masque (xOy),
A est la longueur d’onde d’illumination, neg est 'indice effectif des plasmons considérés, €, est
le vecteur unitaire tel que ﬁT = Hréy, et A est une constante.

De plus, le champ magnétique des plasmons Hr peut aussi se décomposer selon deux com-

1 1
HEY®MOM ot HY MO telles que :

posantes perpendiculaires
HPBsmon — _ gin(@)Hyp et H;lasmon = cos(0)Hp

En projetant et en intégrant entre 0 et 27, on obtient alors le champ magnétique total associé

aux plasmons générés par le réseau circulaire :
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27
Hglasmon ($7 v, z) = —AF(Z) / cos(@) sin(&)(l)(x, Y, 9)d9
0

27
Hglasmon ($7 Y, Z) — AF(z) / COS2(9)(I)($7 Y, 9)d9
0

2m
HPISmON (1 2) = —AF(Z)/O sin”(0)®(x, y, 0)d6

2
Hglasmon(lt,%z) - AF(Z)/ cos(0) sin(0)®(z, y, 0)do
0

Le champ électrique correspondant s’obtient ensuite en écrivant les équations de Maxwell :

j 0H, j 0H, j 0H, 0H,
E,=— — E,=— E, = —
¢ WEQES ( 0z ) Y weper ( 0z 7 weper \ Ox oy

et finalement, on trouve I'expression des champs électriques des plasmons excités par le réseau

circulaire :
-si E=EXé, :

M

EpRlRsmon (g g, ) = A 2m Z pfpexp jZ—sz /27r cos®(0)®(x,y,0)do  (2.11)
T PR WEQES A S p A 0 IR .
M
_A 2 2 27
E:g;j)lausmon(l,jy7 Z) — weoes Xﬂ- pZMpfp exp (]sz) /0 COS(@) Sin(e)q)(iv,%e)de (2.12)
27
EPlasmon (g 2) = - /{?SPF(Z)/ [cos®(8) + cos(0) sin?(0)|®(z,y,0)d0 (2.13)
WeQer 0
-si B =EYé,
M
_A 2 2 27
E:gl;ausmorl(x,y7 Z) — weoe, Xﬂ- pZMpfp exp (]ng) /0 COS(@) Sin(e)q)(x,y,e)de (2.14)
M 2
A 27 2w T
[Jgplasmon — jlad - in%(6)® 0)do (2.15
) = | X el (750) | [ si@raten oo 215)
27
EPlasmon (5 0, ) — kspF(2) / [cos®(0) sin(0) + sin®(0)]®(z,y,0)do (2.16)
WEeQEY 0

Ces expressions donnent la contribution des plasmons au champ d’interférences présent au
centre des réseaux concentriques circulaires. Cependant, de méme que pour les calculs en deux
dimensions effectués précédemment, celui-ci se compose également d’une part de champ incident
transmis a travers le film métallique les supportant. Pour une onde plane en incidence normale,
Iintégration des contributions de ce champ selon toutes les directions du plan donne dans ce

cas :

- 2 o
Hincident (z 4, 2) = —Agexp (j;neﬁz) / cos(0) sin(0)do = 0
0

- 2 °n 2
Hzlln(:ldent (:E,y, 2:) = Agexp (j;r'fbeffz> / COSQ(H)dH = Agexp (j;ng—p?f) ™
0
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ol Ag est une constante, ce qui conduit & :

o 2r n 2w
E;HCIdent(x‘,y,Z) _ Aongogrﬂe}(p ])\neffz> (2.17)
By (3, y, 2) = BP (2,y,2) = 0 (2.18)
-si E=EYé¢,
- 2 2 2
H;HCIdent(:L‘,y, Z) = — A exp (j;neﬁ”z> / Sin2(9)d9 = —Ap exp (j;neﬁ%> 7T
0
- 27 2m
Hgljnmdent(x,y, z) = Agexp (j)\neﬁz) / cos(0) sin(0)do = 0
0
et donc :
Eincident(w y 2:) — A02£ n T exp j2£n Y (2 19)
Y e A weges P .
Eiivncident (337 v, Z) — E;ncident (:L‘, n Z) =0 (2.20)

Finalement, le champ d’interférences total présent au centre des réseaux concentriques circu-
laires s’obtient en sommant les différentes contributions dues aux plasmons et au champ incident

transmis :

Etor = FEiot, € + Eiot, €y + Etot, €,
1 incident ) 3 1 incident ) = 1 incident ) 3
— (Eg asmon + E;HC] en ) em + <E3]; asmon + E:LHCI en > ey + (E? asmon + E;HC] en ) ez

d’ol1 on tire l'intensité totale correspondante :
_ * * *
I = Eyor, Eior, + Etot, Eior, + Erot, Eiog,

Pour un champ électrique incident polarisé selon z, la figure 2.9 présente alors un exemple de
ce champ d’interférences. Les valeurs des différents parameétres intervenant dans le calcul restent
les mémes que dans les exemples précédents, en particulier A =1, Ag = 0.1 et D = 3.5\sp >~ 1030

nim.

I (u.a.)
500

Fic. 2.9: Allure du champ d’interfé-
rences généré par l’illumination d’un ré-
seau circulaire avec une polarisation li-
néaire selon x. Le réseau génere des ondes

plasmon dans toutes les directions du plan

y (nm)
o

(xOy) dont lamplitude est d’autant plus
grande que la projection du champ incident
selon ces directions est grande. Le calcul
montre que la superposition de ces ondes
avec le champ incident transmis conduit a un 500

champ d’interférences relativement complexe. -500 0 500
x {nm)

Ces calculs montrent ainsi que la superposition de plasmons excités par des réseaux concen-

triques circulaires avec le champ incident transmis a travers le film métallique les supportant
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conduit a la formation d'un champ d’interférences relativement complexe. L’illumination de ce
réseau circulaire par un champ électrique incident polarisé linéairement selon z génére en effet
des ondes plasmon selon toutes les directions du plan du réseau, avec une amplitude d’autant
plus forte que la projection de ce champ selon les différentes directions est grande. La figure d’in-
terférences finale est donc préférentiellement orientée selon la direction de polarisation incidente
et comprend ici deux points chauds qui pourraient par exemple étre utilisés pour imprimer deux
plots localisés dans une couche de résine photosensible. Dans la suite, nous verrons également
que ce type de dispositif peut générer d’autres formes de champs, en particulier en modifiant la

polarisation incidente sur celui-ci.

Dans cette partie, nous avons donné quelques exemples et méthodes de calcul de champs
d’interférences générés par différents types de réseaux. L’étude théorique que nous avons effectuée
s’est essentiellement basée sur la représentation de ces réseaux comme des sources locales de
plasmons et a ainsi permis de relier allure du champ d’interférences réalisé & la position de
ces nanostructures sur le masque. Nous avons par exemple montré que des réseaux de lignes
métalliques disjoints pouvaient générer des lignes ou des plots et que des réseaux concentriques
circulaires pouvaient conduire & des figures d’interférences plus complexes. La forme des motifs
imprimés dans la couche de résine photosensible dépend ensuite de la réponse optique de cette
couche. Dans la plupart des cas, les polymeres utilisés sont sensibles a 'intensité du champ
électrique généré et I'allure des motifs obtenus est alors directement donnée par cette quantité.
Il existe cependant d’autres types de résines, comme celle que nous allons détailler au paragraphe
suivant, qui ont un comportement variable selon la polarisation du champ avec lesquelles on les
insole et pour lesquelles la prédiction de la forme des motifs imprimés nécessite une adaptation

du modele précédent.

2.2.3 Adaptation du modele a I’utilisation d’une résine du type PMMA dopé
DR1

Nous allons ici décrire le comportement d’une résine photosensible particuliere, le PMMA
dopé DR, résine que nous avons utilisée expérimentalement dans la suite pour valider les perfor-
mances de la lithographie par interférence de plasmons de surface. Nous donnerons tout d’abord
quelques unes de ses caractéristiques, puis nous montrerons comment modifier le modele de cal-
cul du champ d’interférences précédent afin de prédire la forme des motifs imprimés dans cette

couche.

2.2.3.1 Composition du PMMA dopé DR1

Le PMMA dopé DRI est une résine photosensible constituée de molécules d’azobenzéne de
formule chimique [4-(N-(2-hydroxyéthyl)-N-éthyl-)amino-4’-nitroazobenzéne] greffées 4 une ma-
trice de PMMA. Ce polymere possede plusieurs propriétés. La figure 2.10 présente tout d’abord
la variation de I'indice de ce matériau en fonction de la longueur d’onde.

Ce graphe montre un spectre d’absorption maximal autour de 450 nm, avec une absorption
non nulle de 400 & 600 nm, ce qui le rend photosensible et donc utilisable en lithographie sur

toute cette gamme de longueurs d’onde. Ce polymere est ainsi particulierement bien adapté pour
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FiGg. 2.10: Propriétés optiques du PMMA dopé DRI1. Le polymere posseéde un pic d’absorption centré
autour de 450 nm, avec une absorption non nulle dans toute la gamme des longueurs d’onde visibles et un indice
de Pordre de 1.7.

nos tests de lithographie par interférence de plasmons, ol la longueur d’onde d’illumination est
de 532 nm. I’indice de ce matériau reste également de 'ordre de 1.7, en particulier pour des
longueurs d’onde supérieures a 500 nm.

Le PMMA dopé DRI présente ensuite plusieurs avantages. La présence du PMMA comme
base de celui-ci le rend par exemple relativement souple d’utilisation puisque ce polymere est
employé couramment en lithographie électronique. Cependant, le plus gros atout de ce matériau
sont ses propriétés d’auto-développement. Sous I'action de la lumiere, celui-ci développe en effet
spontanément une topographie de surface et ne nécessite par conséquent aucun développement
aprés exposition pour révéler les motifs qui ont été imprimés. Cette caractéristique est tres
intéressante puisqu’elle permet d’observer directement le résultat de I'insolation, par microscopie
a force atomique par exemple. Nous allons revenir plus en détail sur 'origine de cette propriété

au paragraphe suivant.

2.2.3.2 Comportement en polarisation

La topographie obtenue apres insolation du PMMA dopé DRI est le résultat d’une migration
des molécules d’azobenzene qui le constituent. Sous I'action du flux lumineux, la recherche d’un
état énergétique minimum conduit en effet ces molécules & passer successivement de leur forme
"cis” a leur forme "trans”. Ces transformations ont pour conséquence le déplacement de ces
molécules au sein de la matrice de PMMA et contraignent alors le matériau & une réorganisation
a I'échelle moléculaire et donc & une modification de topographie [32], [33]. Les deux isomeéres
"cis” et "trans” de ces molécules d’azobenzéne sont présentés sur la figure 2.11.

Plusieurs études ont ensuite montré que cette migration dépendait de la polarisation du
champ incident. Les composantes transverses de celui-ci (dans le plan de la couche photosensible)
induisent ainsi préférentiellement une migration latérale des molécules qui fuient les maxima de

champ [13]. Les composantes longitudinales du champ incident (perpendiculaires au plan de
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Fic. 2.11: Isomeéres des molé-
cules d’azobenzéne contenues
dans le PMMA dopé DRI1. A
gauche : isomere "trans”. A droite :

isomere "cis”.

la, couche) conduisent en revanche 4 une migration verticale selon les maxima de champ de
ces molécules d’azobenzeéne qui recherchent alors I'espace libre [34], [35]. Par conséquent, une
polarisation transverse donne une topographie proportionnelle au négatif de l'intensité corres-
pondante, alors qu’une polarisation longitudinale induit une topographie de méme forme que
Iintensité du champ qui lui est associée. En premiére approximation, nous avons donc choisi de

décrire l'allure des motifs imprimés dans une couche de PMMA dopé DRI par 'expression :
V= _EtOtac Et*otz - EtotyEt*oty + EtOtzEt*ot; (2-21)

ott Fiot,, Fiot, et Fiot, sont respectivement les composantes z, i (transverses) et z (longitudinale)
du champ électrique d’interférences total insolant cette couche et ou V pourrait ici étre vu comme
la réponse optique associée au PMMA dopé DRI.

Cette relation reste cependant une approximation. En effet, beaucoup d’études sont encore
en cours afin de comprendre précisément les différents phénomeénes impliqués dans la migration
du PMMA dopé DRI sous flux lumineux, études qui visent en particulier & décrire au niveau
macroscopique les interactions entre les particules d’azobenzeéne et le champ incident [36]. Nous
utiliserons néanmoins dans la suite cette expression simplifiée pour comparer I'allure des motifs

obtenus expérimentalement & celle du champ d’interférences généré théoriquement par le masque.

Dans cette étude théorique, nous avons vu comment positionner les nanostructures sur le
masque afin de générer un champ d’interférences efficace et nous avons ensuite donné des mé-
thodes de calculs permettant de prédire la forme des motifs obtenus selon les types de résines
insolées. Nous allons maintenant mettre en application ces concepts et nous intéresser a la dé-
monstration expérimentale des performances de la technique de lithographie par interférence de

plasmons de surface.

2.3 Réalisation expérimentale

Dans cette partie, nous allons donner quelques détails sur la fabrication des masques que nous
avons réalisés afin de tester expérimentalement la technique de lithographie par interférence de
plasmons de surface. Nous insisterons tout d’abord sur les différentes étapes technologiques mises

en jeu, puis nous exposerons le montage optique simple que nous avons utilisé pour I'insolation.

2.3.1 Etapes technologiques

Conformément aux géométries détaillées dans la partie précédente, les masques de litho-
graphie que nous avons effectués consistent en une fine couche d’argent de 50 nm d’épaisseur,

nanostructurée et déposée sur une lame de verre recouverte d’une couche de 150 nm de PMMA.
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Les différentes étapes que nous avons suivies pour leur fabrication sont schématisées sur les
figures 2.12 & 2.13 et 2.15 & 2.16.

La premiere étape consiste a déposer la couche de PMMA sur la lame de verre préalablement
nettoyée par ultrasons. Ce dépot s’effectue par spin-coating a une vitesse de 4000 tours/min,
technique qui permet d’obtenir une couche de polymere relativement uniforme. Celle-ci est alors

durcie par un recuit de plusieurs heures a 160°C.

Fi1G. 2.12: Etape 1 : Dépot de 150 PMMA
nm de PMMA sur un substrat

de verre. Ce dépot s’effectue par spin-

Verre

coating & une vitesse de 4000 tours/min.

Afin de créer les nanostructures métalliques des masques, nous avons ensuite choisi une
technique originale, qui revient & structurer non pas le métal mais la couche de PMMA située en
dessous. Le principe consiste ici & graver cette couche avec une profondeur inférieure & I’épaisseur
du film d’argent a insérer. En effet, le dépot directif du métal sur les nanostructures polymeres
réalisées conduit dans ce cas a la formation d’un film d’argent continu de profil conforme & celui

de la couche de PMMA et permet ainsi d’obtenir les nanostructures métalliques souhaitées.

Fi1G. 2.13: Etape 2 : Nanostructura- e e
tion de la couche de PMMA. Cette PMMA

étape s’effectue par le biais de ’expo-

sition de cette couche par un faisceau Verre

d’électrons.

Le passage par une couche de PMMA intermédiaire pour effectuer les nanostructures d’argent
possede plusieurs avantages. Le premier est qu’il permet d’avoir un masque d’argent continu
nanostructuré sur deux faces, ce qui améliore I'efficacité d’excitation des plasmons. Le second
est qu’il permet de réaliser des nanostructures métalliques en structurant le polymere et non pas
la couche métallique, ce qui est beaucoup plus simple d’un point de vue technologique. Le PMMA
peut en effet étre trés facilement gravé par lithographie électronique, avec des profondeurs de
gravure qui peuvent étre étalonnées en fonction de la dose d’insolation du faisceau d’électrons

et/ou des temps de développement de la couche.

160
140 +
120 +
100 -

F1G. 2.14: Courbe d’étalonnage des
profondeurs de gravure d’une

couche de 150 nm de PMMA par

Profondeur de gravure (nm)

80
faisceau d’éléctrons en fonction de 60 1
la dose d’insolation. Le développe- 40 -
ment s’effectue dans chacun des cas P
par passage de ’échantillon pendant 45s 5 1
dans du MIBK. 90 110 130 150 170 190

Dose (HCicm?)

La figure 2.14 montre ainsi la variation des épaisseurs de PMMA gravées en fonction de la
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dose d’exposition pour un temps de développement constant de 45s dans du méthylisobutylcétone
(MIBK). Nous avons donc employé cette technique pour réaliser des motifs de PMMA de 20 nm
de profondeur et de pas 295 nm = Ag, (cas traité théoriquement dans la partie précédente pour
une illumination en incidence normale & 532 nm) et espacés de 3.5 ou 5.5)\p.

La derniere étape de fabrication de ces masques de lithographie consiste enfin & déposer le
film métallique d’argent sur les nanostructures de PMMA. Ce dépot est effectué par évaporation

sous vide, procédé qui donne de trés bons résultats en terme de directivité.

B S s g B
Fic. 2.15: Etape 3 : Dépot du film PMMA

métallique d’argent. Ce dépot s’effec-

tue par évaporation sous vide.
P P Verre

Afin de tester de maniere simple les performances de ces masques de lithographie, nous avons
ensuite choisi de déposer la couche de résine photosensible (ici le PMMA dopé DR1) directement
sur les nanostructures métalliques réalisées. Cette solution permet en effet de s’affranchir de
plusieurs problemes liés & 'utilisation du champ proche et réduit notamment l'atténuation du
champ d’interférences plasmonique généré au niveau de la zone d’observation (surface de la

couche de résine).

Résine
LA J_|_l_\_l_|_l_|_l—|_l_|_l_|_l_|_l—
Fic. 2.16: Etape 4 : Dépot de la
couche de résine photosensible. Ce PMMA
dépot s’effectue par spin-coating & une
vitesse de 4000 tours/min. Verta

Ce dépot s’effectue par spin-coating & une vitesse de 4000 tours/min et conduit & une couche

relativement uniforme de 70 nm d’épaisseur.

Nous avons ici détaillé les différentes étapes technologiques que nous avons suivies afin de
fabriquer des masques de lithographie par interférence de plasmons de surface. Nous allons
maintenant décrire le montage qui nous a permis d’insoler la couche de résine photosensible qui

les recouvre et ainsi d’imprimer différents motifs.

2.3.2 Dispositif d’insolation

De méme que dans les exemples et calculs théoriques effectués précédemment, le dispositif
d’insolation que nous avons réalisé permet d’éclairer le masque de lithographie en incidence
normale & 532 nm, longueur d’onde située dans la plage de sensibilité du PMMA dopé DR1. Un
schéma de ce systéme d’illumination est présenté sur la figure 2.17.

Celui-ci se compose tout d’abord d’une diode laser & 532 nm qui fournit un faisceau incident
gaussien de 2 mm de diametre pour une puissance de quelques milliwatts. Le dispositif de litho-
graphie & tester est ensuite directement placé dans la course de ce faisceau, I'éclairage se faisant
du co6té du substrat de verre et 1’échantillon étant positionné de telle sorte que I'illumination

s’effectue en incidence normale. Enfin, le temps d’exposition est controlé par un shutter manuel
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 J

Diode laser |
A=532nm Polariseur Shutter Echantillon

F1G. 2.17: Schéma du montage d’illumination d’un masque de lithographie par interférence de plas-
mons de surface. Il se compose d’une diode laser a 532 nm polarisée linéairement qui éclaire ’échantillon en

incidence normale, la dose d’exposition étant contr6lée par un shutter manuel.

et a été fixé de maniere a ce que la dose totale reque par I’échantillon soit équivalente & une
exposition de celui-ci pendant 20 minutes & une densité de puissance de 100 mW /cm?, dose
typique nécessaire a la migration des molécules d’azobenzéne du PMMA dopé DR1 [13].

De plus, nous avons vu précédemment que la direction de polarisation du champ incident sur
le masque de lithographie déterminait Pamplitude des plasmons contrapropagatifs excités par
les réseaux métalliques qu’il contient et en particulier que cette excitation est maximale pour
une polarisation perpendiculaire aux lignes de ces réseaux. Afin de contréler cette polarisation et
optimiser I’éclairage du dispositif, nous avons donc ajouté un polariseur en amont de I'échantillon.
Plusieurs orientations ont ensuite été choisies, en fonction des types de réseaux présents sur le
masque.

Pour des réseaux de lignes disjoints de méme orientation, la polarisation a ainsi été fixée
perpendiculaire & celles-ci. Cependant, nous avons également testé d’autres types de structures.
Dans le but d’obtenir des figures d’interférences & quatre ondes, nous avons par exemple réalisé
des jeux de quatre réseaux deux a deux perpendiculaires. Ces structures ont alors été éclairées
par une polarisation incidente orientée & 45° des lignes des réseaux. En effet, cette configuration
permet de décomposer 'amplitude du champ incident de maniére égale sur les deux axes de ces
structures et donc d’exciter avec la méme efficacité les plasmons dans ces deux directions.

De méme, afin de générer des plasmons contrapropagatifs selon une multitude de directions,
nous avons réalisé des réseaux concentriques circulaires. La polarisation optimale pour ’éclairage
de ce type de structure est la polarisation radiale car elle est en tout point perpendiculaire aux
lignes du réseau. Toutefois, cette polarisation reste relativement difficile & obtenir expérimenta-
lement. Nous avons donc choisi une solution alternative qui consiste a effectuer deux expositions
successives identiques avec des polarisations perpendiculaires. En effet, si I'on considere la quan-
tité d’énergie recue par la couche photosensible, ces deux expositions sont complémentaires : une
polarisation dirigée par exemple selon z excitera avec une amplitude maximale les plasmons se
propageant selon cette direction et génerera des plasmons se propageant selon les autres direc-
tions avec une amplitude d’autant plus faible que leur direction de propagation est éloignée de
Iaxe x, le cas extréme étant celui des plasmons se propageant selon la direction perpendiculaire
1, qui ne seront pas excités. En revanche, 'effet sera inversé dans le cas d’une polarisation in-
cidente orientée selon y. En cumulant ces deux insolations, 'amplitude totale d’excitation des
plasmons selon toutes les directions sera donc identique. Méme si ce raisonnement est faux en
absolu (la phase des plasmons excités lors des deux expositions n’est pas la méme), il reste
correct en terme d’énergie totale transférée au polymere photosensible et peut étre justifié dans

notre cas par le fait que le PMMA dopé DR1 est sensible & I'intensité du champ.
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Dans cette partie, nous avons décrit les conditions expérimentales que nous avons utilisées
pour tester les performances de la lithographie par interférence de plasmons de surface. La fin de
ce chapitre sera consacrée a la présentation des différents résultats que nous avons obtenus et a
leur analyse comparative avec les profils donnés théoriquement par les calculs semi-analytiques

du champ d’interférences généré.

2.4 Résultats

Comme nous I'avons mentionné au paragraphe précédent, nous avons testé plusieurs types
de structures. Dans cette partie, nous détaillerons tout d’abord les résultats que nous avons
obtenus avec des réseaux de lignes, nanostructures simples qui géneérent un champ d’interférences
comprenant deux ondes plasmons contrapropagatives. Puis, nous montrerons d’autres motifs plus
complexes, imprimés grace & l'illumination de quatre réseaux deux a deux perpendiculaires et

de réseaux concentriques circulaires.

2.4.1 Motifs unidirectionnels

Le masque associé aux résultats présentés dans ce paragraphe comporte deux réseaux de
lignes disjoints de pas a = 295 nm = Agp, et espacés d’une distance D = 5.5\, ~ 1620 nm. Une
vue de dessus de ces structures avant exposition est donnée sur I'image de gauche de la figure
2.18.

F1G. 2.18: Topographie de la surface du PMMA dopé DR1 au voisinage de réseaux de lignes disjoints.
A gauche : image AFM avant exposition. A droite : image AFM apres exposition. Cette derniere met en évidence

la génération de franges rectilignes sur toute la zone concernée.

I’image de droite de cette méme figure montre ensuite la topographie de cette zone apres
illumination des deux réseaux selon les conditions et le montage décrits précédemment. Cette
image met clairement en évidence l'apparition de franges rectilignes de part et d’autre, sur et
entre les réseaux, résultat qui démontre donc la génération d’un champ d’interférences par ces
structures.

De plus, nous avons vu dans la partie théorique de ce chapitre que ce champ d’interférences
est constitué des deux ondes plasmons contrapropagatives générées par les réseaux disjoints et
du champ incident transmis & travers le film métallique et qu’il se caractérise par une série de
lignes dont le pas peut étre de Agp, ou Agp/2 selon le rapport de Pamplitude de ces deux types
d’onde. Le haut de la figure 2.19 donne alors le profil des motifs imprimés au centre des réseaux

disjoints dans la couche de PMMA dopé DR1. Méme si la topographie reste faible, de 'ordre de
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quelques nanometres a une dizaine de nanometres, ce profil montre effectivement une succession

de lignes de pas environ 300 nm, c’est-a-dire Agp, chacune ayant tendance a se dédoubler.
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Fi1G. 2.19: Topographie expérimentale et théorique de la surface du PMMA dopé DR1 dans la zone
centrale d’interférences située entre les réseaux de lignes disjoints. En haut : image AFM et profil de

la surface de la résine apres exposition. En bas : Calculs théoriques associés.

Afin d’expliquer ce résultat, nous avons alors calculé théoriquement ’allure des motifs atten-
dus pour ce type de masque. Nous avons vu précédemment que le calcul du champ d’interférences
généré dépend de l'indice effectif n.g des plasmons excités, de la distance D séparant les sources
de plasmons contrapropagatifs et des amplitudes A et Ay des différentes ondes en présence. Or,
concernant neg, nous avons précisément déterminé le pas a des réseaux de manieére a exciter un
mode propre plasmon du systéme d’indice effectif neg = 1.795 4+ 0.0357. Ce parametre est donc
fixé. De méme, nous avons choisi pour le calcul une distance D séparant les sources de plasmons
égale a la distance séparant expérimentalement les réseaux disjoints. Les deux seules inconnues
restent alors les amplitudes respectives des plasmons contrapropagatifs et du champ incident
transmis. Le bas de la figure 2.19 présente le résultat de ce calcul théorique pour A = A4y =1
et z = 70nm (observation du champ en surface de la couche de résine), ou nous avons tracé
la réponse optique V' du PMMA dopé DRI calculée selon expression (2.21). Le profil obtenu
explique tres bien I’allure des motifs imprimés expérimentalement dans la couche de résine. Ce ré-
sultat valide donc d’une part le modele semi-analytique développé qui semble bien rendre compte
des phénomenes physiques mis en jeu et d’autre part démontre la faisabilité de la technique de
lithographie par interférence de plasmons de surface qui permet effectivement d’imprimer des
motifs dans une couche photosensible.

Nous allons voir dans la suite que d’autres types de motifs peuvent également étre effectués

et étre reliés de la méme manieére a la génération d’un champ d’interférences particulier.
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2.4.2 Motifs bidirectionnels

Dans le but de générer un champ d’interférences constitué de quatre ondes plasmons contra-
propagatives, nous avons ainsi réalisé un masque contenant quatre réseaux de lignes deux a deux
perpendiculaires. I’image de gauche de la figure 2.20 montre une image AFM de ces structures
recouvertes de la couche de PMMA dopé DR1 avant exposition. De méme que dans I'exemple

décrit au paragraphe précédent, ces réseaux sont espacés d'une distance D = 5.5Ag, ~ 1620 nm.
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F1G. 2.20: Résultats expérimentaux et théoriques de 'interférence de quatre ondes plasmons contra-
propagatives perpendiculaires. A gauche : image AFM des réseaux d’excitation avant exposition. La fleche
représente la direction de la polarisation incidente. Au centre : image AFM du centre de la structure apres

exposition. A droite : allure des motifs imprimés d’apres le calcul théorique du champ d’interférences généré.

L’image centrale de la figure 2.20 présente alors une image AFM de la topographie obtenue au
centre de ces structures aprés leur illumination par un champ électrique orienté a 45° des lignes
des réseaux. Celle-ci met en évidence I'impression d’une série de plots, qui, de méme que dans
le cas des lignes imprimées précédemment, possedent un pas d’environ 300 nm et ont tendance
a se dédoubler. Ce résultat s’explique ensuite tres bien par le calcul du champ d’interférences
généré par le masque. L’image de droite de la figure 2.20 donne en effet Iallure théorique des
motifs imprimés dans la couche de PMMA dopé DRI1. Il s’agit ici de la réponse optique V de
ce polymere tracée pour un champ d’interférences dont la valeur a été obtenue en reprenant le
calcul relatif a la superposition de quatre ondes plasmons contrapropagatives perpendiculaires
détaillé dans la partie théorique de ce chapitre avec les valeurs des parametres suivantes : A = 1,
Ay = 0.5, D = 5.5)sp et z = 70 nm, neg restant inchangé. Le trés bon accord observé entre
les résultats expérimentaux et théoriques démontre une nouvelle fois la validité de ce modeéle
de calcul de champ. De plus, les motifs obtenus sont relativement complexes compte-tenu du
masque utilisé, ce qui ouvre de larges perspectives quant a la réalisation de motifs variés par la
technique de lithographie par interférence de plasmons de surface. Nous allons en voir un autre

exemple au paragraphe suivant.

2.4.3 Motifs circulaires

Nous avons montré que l'emploi de réseaux concentriques permet en théorie d’exciter des
plasmons selon une multitude de directions radiales et conduit donc & la formation d’un champ
d’interférences qui résulte de la superposition de toutes ces ondes. Afin de tester ce type de

structure, nous nous sommes intéressés dans cet exemple au cas particulier de réseaux concen-
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triques circulaires et nous avons ainsi réalisé le masque correspondant dont une vue de dessus
avant exposition est présentée sur 'image de gauche de la figure 2.21. Le disque central a ici un
diametre égal a 3.5\, ~ 1030 nm.
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Fic. 2.21: Résultats expérimentaux et théoriques de ’interférence d’une multitude d’ondes plasmons
se propageant radialement selon toutes les directions. A gauche : image AFM des réseaux d’excitation
avant exposition. Les fleches représentent les directions de la polarisation incidente des deux expositions successives
effectuées. Au centre : image AFM du centre de la structure aprés exposition. A droite : allure des motifs imprimés

d’apres le calcul théorique du champ d’interférences généré.

Nous avons ensuite éclairé ce masque de maniere & exciter des plasmons de facon homogene
selon toutes les directions radiales. Comme nous I'avons vu précédemment, nous avons pour cela
effectué deux expositions successives a dose identique avec deux polarisations perpendiculaires.
L’image centrale de la figure 2.21 montre alors la topographie obtenue au centre de ces réseaux
aprés exposition. De méme, I'image de droite de cette figure montre en comparaison I'allure des
motifs attendus dans la couche de résine selon le calcul théorique du champ d’interférences cor-
respondant a ce type de structure. Afin de respecter au maximum les conditions expérimentales,
ce calcul a été effectué en sommant indépendamment les réponses optiques du PMMA dopé DR1
associées aux champs d’interférences générés par chaque exposition, ces derniers étant obtenus
selon le raisonnement décrit dans la partie théorique précédente pour une polarisation incidente
selon z puis y et avec A =1, Ag = 0.25, D = 3.5\, et z = 70 nm, neg étant toujours inchangé.

Ces deux images indiquent I'impression d’anneaux concentriques dans la couche de résine
photosensible, dont le pas est de 'ordre de Ay, = 295 nm, résultat qui montre que des plasmons
ont effectivement été générés selon toutes les directions radiales du masque. Cependant, les
motifs expérimentaux présentent aussi une légere assymétrie que 'on ne retrouve pas dans le
cas théorique. Plusieurs facteurs peuvent alors expliquer ce phénomene. Le premier peut étre
une légere différence de dose entre les deux expositions perpendiculaires, qui peut étre due a
des variations de puissance de la diode laser d’illumination. De méme, des inhomogénéités du
polymere photosensible et/ou des irrégularités de fabrication des réseaux métalliques peuvent
également étre & origine de ce phénomene. Néanmoins, la raison la plus probable reste le fait
que les deux expositions successives ne sont pas indépendantes, comme supposé dans le calcul
théorique. En effet, concernant la couche de PMMA dopé DRI, la matiére a déja commencé A se
réorganiser lorsque la seconde exposition a lieu. En particulier, lors de la premiere exposition, les
molécules d’azobenzeéne ont déja eu tendance a fuir les maxima de champ, majoritairement situés

au centre de la structure, phénomeéne qui a pour conséquence d’amincir le film polymere dans la
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zone d’interférences pour la seconde exposition. Or, la réorganisation de matiere dans la couche
de PMMA dopé DRI étant fortement dépendante de la quantité de molécules interagissant avec
le champ incident [37], cette seconde exposition est donc moins efficace que la premiere, ce qui

explique la plus faible topographie observée selon la direction de polarisation correspondante.

2.5 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons cherché a évaluer les performances et les limites d’une technique
de lithographie en champ proche particuliere, la lithographie par interférence de plasmons de
surface. Cette démarche s’est effectuée d’'une part d’un point de vue théorique ot nous avons
développé un modele semi-analytique de calcul du champ d’interférences généré qui permet de
prédire 'allure des motifs imprimés et d’autre part d’un point de vue expérimental ou quelques
tests simples ont démontré la faisabilité de cette technique.

Ces différentes approches nous amenent alors aux conclusions suivantes. Méme si la lithogra-
phie par interférence de plasmons de surface reste une technique de champ proche qui nécessite
donc encore plusieurs adaptations pour étre exploitable autrement que par le dépot de la résine
photosensible 4 insoler directement sur le masque, ce procédé possede plusieurs avantages.

Son plus gros atout reste son colit et sa facilité de mise en oeuvre. Tandis que dans les
techniques de lithographie actuelles le systéme de projection optique représente la moitié du cotit
du dispositif d’insolation (c¢’est-a-dire plusieurs millions d’euros), les lithographies que nous avons
effectuées n’ont par exemple nécessité qu’une diode laser de faible puissance et un polariseur. Une
simple lithographie électronique nous a également permis de fabriquer des masques conduisant
a limpression de motifs relativement complexes. Ainsi, cette technique de lithographie pourrait
étre particulierement bien adaptée pour une utilisation individuelle & faible échelle.

Cependant, les performances obtenues ne permettent pas actuellement d’envisager une ap-
plication industrielle, notamment en microélectronique, de la lithographie par interférences. Les
nanostructures présentes sur le masque sont tout d’abord trop volumineuses par rapport a I’éten-
due effective de la zone d’insolation. De méme, la résolution des motifs imprimés est insuffisante.
Celle-ci est en effet intrinsequement limitée au pas des franges d’interférences générées, au mi-
nimum égal & Ag,/2. Dans le cas extrémement favorable & la propagation des plasmons dans
lequel nous nous sommes placés tout au long de ce chapitre, cela correspond par exemple & des
largeurs individuelles de motifs (dans le cas de réseaux denses) de l'ordre de 75 nm, résolution
déja largement atteinte aujourd’hui par les techniques de lithographie 3 193 nm. Comme nous le
verrons a la fin de ce manuscrit, I'utilisation d’autres métaux et longueurs d’onde d’illumination
pourrait permettre de générer des plasmons possédant une longueur d’onde effective plus faible.
En revanche, cela se fait toujours au détriment de leurs distances d’atténuation dont la faible

valeur empéche la plupart du temps la formation d’un champ d’interférences contrasté.

Afin de pallier ce probléme et évaluer les performances réelles de la lithographie assistée par
plasmons de surface en terme de résolution, nous avons alors cherché 3 développer un autre type
de dispositif, conduisant en particulier & la génération d’'un faisceau de tres faibles dimensions.

Le but de cette nouvelle technique serait d’élargir le champ d’application des plasmons pour la
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lithographie en réalisant une source optique de champ proche qui pourrait permettre d’effectuer
une lithographie point par point & haute résolution. C’est ce que nous allons détailler au chapitre

qui suit.
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Chapitre 3

Lithographie haute résolution point
par point assistée par plasmons de

surface

Nous avons vu dans le chapitre précédent que I'utilisation d’interférences de plasmons de sur-
face permettait de réaliser une lithographie de motifs variés a bas colt, mais que la résolution
de ces motifs était limitée, voire insuffisante pour certaines applications comme la microélectro-
nique. Afin de répondre & ce probleme de résolution tout en préservant le faible cout associé aux
dispositifs de lithographie assistés par plasmons de surface, nous avons donc cherché 4 concevoir
une source optique générant par le biais des plasmons un spot lumineux intense de tres faibles
dimensions. En effet, 'intérét de ce type de source est qu’elle pourrait ensuite étre utilisée de
maniere générique, par exemple pour effectuer une lithographie point par point & haute réso-
lution. Dans ce chapitre, nous allons tout d’abord donner le principe de base de la nanosource
que nous avons réalisée, puis nous présenterons les caractéristiques théoriques et expérimentales
d’une premiere variante de ce dispositif. Enfin, nous décrirons plusieurs améliorations que nous

avons apporté a ce systeme afin d’obtenir une source compacte et efficace.

3.1 Principe

Nous avons montré dans le chapitre précédent que la résolution limite de la technique de
lithographie par interférence de plasmons de surface était, dans le cas des longueurs d’onde vi-
sibles, de I'ordre de 75 nm. Afin de dépasser cette limite, le but de cette étude est donc d’élaborer
un dispositif optique efficace générant un spot lumineux intense d’au maximum quelques dizaines
de nanometres de diametre. Plusieurs techniques ont déja été développées afin de créer ce type de
source. La premiére revient a utiliser une pointe ou un guide métallique dont la section diminue
progressivement. L’excitation puis la propagation de plasmons sur ce type de structure conduit
en effet au confinement de ceux-ci et aboutit alors a la formation d’un point chaud localisé en
bout de pointe [38], [39]. Méme si le résultat est tres concluant (le diametre du spot obtenu
peut en théorie descendre jusqu’a quelques nanometres), ce dispositif reste difficile & réaliser

expérimentalement et possede un mauvais rendement. De méme, la focalisation de plasmons de
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surface a également été envisagée, notamment pour des applications en optique guidée [40], [41].
Cependant, la dimension du spot réalisé est au minimum de quelques centaines de nanomeétres,
ce qui est trop important compte-tenu des performances visées par notre dispositif. Afin de
réaliser une source optique de faibles dimensions, nous avons donc retenu une autre solution,
qui consiste a exploiter la transmission de lumiere obtenue au travers d’ouvertures sub-longueur
d’onde percées dans des films métalliques. Le plus gros avantage de cette technique est qu’elle
n’est pas limitée en terme de résolution. En effet, plus 'ouverture réalisée sera petite, plus le
spot lumineux généré en sortie de cette source sera petit. De plus, ce type de dispositif reste rela-
tivement facile & effectuer expérimentalement, puisque pour des largeurs supérieures & quelques
dizaines de nanométres, ces ouvertures peuvent étre obtenues directement par perforation d’un

film métallique par un faisceau d’ions focalisé (FIB).

L’image de gauche de la figure 3.1 montre ainsi un exemple de ce type de structure. Il
s’agit d’une simulation en deux dimensions effectuée par la méthode des éléments finis (logiciel
commercial Comsol) sur une fente de 30 nm de largeur perforée dans un film d’argent (n =
0.05+3.43i 4 532 nm) de 60 nm d’épaisseur. Ce film est placé dans I'air et est éclairé en incidence
normale par une onde plane a4 une longueur d’onde de 532 nm polarisée perpendiculairement &

I’axe de la fente.
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FiG. 3.1: Illustration de la transmission a travers une fente sub-longueur d’onde percée dans un
film métallique. A gauche : Carte de l'intensité du champ dans la structure éclairée en incidence normale par
une onde plane a 532 nm polarisée selon z. La direction de propagation des différents modes plasmon excités est
représentée par des fleches. A droite : allure du champ magnétique du mode propre plasmon de la fente (fleches

bleues dans 'image de gauche).

La carte de champ obtenue met effectivement en évidence la formation d’un spot lumineux
en sortie de la fente. D’un point de vue physique, plusieurs travaux ont ensuite montré que cette
transmission était due & l'excitation d’un plasmon & l'intérieur de celle-ci [42], [43], mode que
nous avons représenté par les fleches bleues sur la simulation. Afin d’obtenir les caractéristiques
de celui-ci, nous avons alors utilisé le code RCWA introduit au chapitre précédent. Celui-ci
indique bien l'existence d’un mode propre plasmon au sein de la fente, dont 'indice effectif est
neg = 1.69 4+ 0.01%. L’allure du champ magnétique associé & ce mode est également présenté a

droite de la figure 3.1. Il s’agit d’'un mode symétrique (pair).

Cependant, ce calcul de modes propres indique aussi l'existence d’un autre mode plasmon
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qui s’étend de part et d’autre des surfaces du film métallique perforé (mode schématisé par les
fleches vertes sur la carte de champ). Or, nous avons vu précédemment que I'illumination d’un
élément diffractant permettait d’augmenter le vecteur d’onde de 'onde lumineuse incidente et
d’exciter des plasmons, majoritairement selon la direction de polarisation de celle-ci. La fente
étudiée étant ici largement sub-longueur d’onde, 'illumination de cet élément selon les conditions
détaillées ci-dessus favorise donc 'excitation de plasmons a la surface du film métallique, ondes
qui se propagent alors le long de celui-ci. Ce calcul montre ainsi que I’énergie contenue dans
I'onde lumineuse incidente alimente deux processus différents : d’une part, elle est transmise
a travers 'ouverture et forme le spot lumineux obtenu en sortie, mais d’autre part, elle est
transférée aux plasmons se propageant le long du film métallique, phénomeéne qui constitue une

perte pour un dispositif dont I'objectif est la génération d’un point chaud intense et localisé.

Le principe de la source que nous allons détailler dans ce chapitre consiste donc & réduire ces
pertes intrinseéques, notamment en confinant les plasmons excités dans la structure au voisinage
de Pouverture sub-longueur d’onde. Dans la suite, nous insisterons tout d’abord sur les résultats
que nous avons obtenus en insérant en amont de cette ouverture une cavité utilisant des miroirs
de Bragg plasmoniques pour réfléchir les plasmons générés. Nous donnerons quelques éléments
théoriques relatifs & la géométrie de ce type de structure, puis nous indiquerons la démarche
que nous avons suivie afin de optimiser et obtenir un spot lumineux d’intensité, de contraste
et de confinement maximaux. Enfin, nous montrerons des résultats expérimentaux qui valident
le fonctionnement de ce dispositif.

De méme que dans le chapitre précédent et pour les mémes raisons que précédemment (re-
cherche des performances et des limites intrinséques des dispositifs, facilité de fabrication), nous
avons choisi pour cette étude une longueur d’onde d’illumination de 532 nm. De méme, nous
avouns pris 'argent comme métal supportant les plasmons et réalisé nos structures sur un substrat

de verre recouvert d’une épaisse couche de PMMA.

3.2 Structure de base

Dans cette partie, nous allons nous intéresser a une premiere géométrie d’une nanosource
conduisant & la génération d’un spot lumineux intense et localisé. Le but de cette étude est
de donner les grands principes de fonctionnement de ce type de structure et ainsi de fixer les
bases sur lesquelles s’appuiera la deuxieme partie de ce chapitre consacrée & ’amélioration des

performances de cette nanosource.

3.2.1 Etude théorique

Une des solutions les plus simples pour éviter la propagation d’ondes électromagnétiques
en dehors d’une zone restreinte consiste & réfléchir ces ondes de maniere & ce qu’elles restent
confinées dans la zone considérée. C’est 'effet de cavité. Afin de limiter les pertes dans le dispositif
décrit précédemment, nous avons donc introduit des miroirs pour plasmons autour de la fente
sub-longueur d’onde. La réflexion des plasmons générés par la fente sur ces miroirs conduit en

effet & concentrer ce champ au voisinage de l'ouverture, ce qui posséde un double avantage.
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Cette configuration réduit tout d’abord les pertes au sein de la structure. De plus, elle augmente
également la probabilité que les plasmons générés puis réfléchis se couplent avec le mode propre
plasmon de la fente et renforcent ainsi I'intensité du spot lumineux de sortie. Ce phénoméne
permet donc aussi d’améliorer le rendement du systéeme. Dans le paragraphe suivant, nous allons
revenir sur les propriétés de ces miroirs pour plasmons, propriétés qui nous permettront ensuite

de proposer une premiére géométrie pour cette nanosource.

3.2.1.1 Premiere géométrie

Des travaux ont en effet montré, par analogie avec les miroirs de Bragg classiques constitués
d’une alternance de couches diélectriques d’épaisseurs adaptées (\/4 ot A est la longueur d’onde
d’illumination), qu'une alternance de couches de métal et de diélectrique pouvait réfléchir des
plasmons [44]. Plus précisément, ces "miroirs de Bragg pour plasmons” consistent en des réseaux
métalliques dont le pas est égal & la moitié de la longueur d’onde des plasmons & réfléchir,
périodicité qui rappelle effectivement celle des miroirs de Bragg classiques égale & A/2. La figure
3.2 présente alors un schéma en coupe de la structure que nous avons étudiée. Comme précisé
précédemment, il s’agit d’une fente percée dans un film d’argent, fente que nous avons ensuite
entourée d’un réseau de lignes du méme métal de pas a et de profondeur h et jouant le role
de miroirs pour les plasmons générés de part et d’autre du film par l'illumination de celle-ci.

Quelques régles peuvent alors étre données concernant cette géométrie.

Fi1G. 3.2: Schéma en coupe de la na-
nosource avec cavité a miroirs de
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fente.

En effet, nous venons de voir que le pas de ces réseaux dépend directement de la longueur
d’onde des plasmons qu’ils doivent réfléchir. Afin de fixer cette dimension, nous avons donc effec-
tué un calcul RCWA des modes propres plasmons supporté par le film métallique. Le dispositif
étant réalisé sur un substrat de verre recouvert d’une couche de PMMA, nous avons consi-
déré pour ce calcul 'empilement suivant : verre (n = 1.48, d’épaisseur 3)\), PMMA (n = 1.49,
d’épaisseur 150 nm), argent (n = 0.05 + 3.437) qu’on choisit d’épaisseur e = 50 nm. L’air est
ici choisi comme milieu de sortie (d’épaisseur 3\ pour le calcul), 'ensemble étant alors éclairé
a une longueur d’onde A de 532 nm en polarisation TM. Ces calculs indiquent effectivement la
présence d’'un mode propre plasmon, d’indice effectif n.g = 1.67 4 0.01%, ce qui correspond a une
longueur d’onde Xg;, ~ 320 nm. Par conséquent, nous avons fixé le pas de ces réseaux métalliques
aa=MAp/2~160 nm.

Concernant ensuite le positionnement relatif de ces réseaux de lignes, la figure 3.2 montre que
ceux-ci forment une cavité de largeur D autour de la fente. Or, le spot lumineux généré en sortie

de celle-ci sera d’autant plus intense que la quantité de champ susceptible de se coupler avec
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le mode propre plasmon qu’elle supporte sera important, c’est-a-dire que le champ présent au
voisinage de 'ouverture sera important. Cela implique en particulier que les plasmons générés par
la fente et ceux réfléchis par les réseaux soient en phase. Le rendement de la nanosource sera donc
d’autant meilleur que la cavité réalisée par ces réseaux conduira a 1’établissement d’interférences
constructives entre ces deux ondes. Des travaux ont montré que cela correspondait a une largeur
de cavité égale & un nombre entier de la moitié de la longueur d’onde des plasmons qui interferent,
soit D = pAgp/2, avec p un entier [45]. Nous avons donc choisi pour la suite D = Ag, =~ 320
nm. Enfin, afin de compléter cette premiere géométrie de nanosource, nous avons aussi dans un
premier temps fixé la profondeur des réseaux de Bragg pour plasmons h & 50 nm et pris une

largeur de fente de 30 nm, Iépaisseur e du film d’argent étant toujours de 50 nm.

Dans cette partie, nous avons montré comment dimensionner et positionner des miroirs de
Bragg pour plasmons au voisinage d’une ouverture sub-longueur d’onde de maniére & réaliser
une nanosource dont les pertes sont réduites. Toutefois, la géométrie que nous avons obtenue
reste relativement basique. En effet, nous nous sommes en particulier appuyés sur un calcul de
modes propres effectué sur un empilement plan et nous n’avons par exemple pas tenu compte de
I'influence des miroirs de Bragg sur la longueur d’onde des plasmons effectivement supportés par
la structure. Afin d’adapter les dimensions de ce premier dispositif au cas réel et ainsi améliorer
ses performances, nous avons donc cherché & optimiser les parametres géométriques de celui-ci.

La démarche et les résultats que nous avons obtenus sont présentés au paragraphe suivant.

3.2.1.2 Optimisation

Le but de cette optimisation est d’améliorer les caractéristiques du spot lumineux généré
par la géométrie de base introduite précédemment. Le principe consiste donc a rechercher les
dimensions de la structure précédente pour lesquelles l'intensité, le contraste et le confinement
de ce spot sont les plus élevés. Nous allons ici détailler la démarche que nous avons développée,
les codes associés A ces calculs étant donnés en annexe.

La premiere étape de cette optimisation consiste tout d’abord & calculer le champ élec-
tromagnétique présent dans la structure, calcul dont on pourra ensuite extraire les différentes
caractéristiques du spot lumineux généré. De méme que dans les cas précédents, nous avons
effectué cette simulation en deux dimensions par la méthode des éléments finis (logiciel Com-
sol) et en éclairant la structure par le biais d’une onde plane de longueur d’onde 532 nm et de
polarisation TM. Cependant, afin de faciliter la modification des parametres géométriques de la
nanosource lors de 'optimisation, ce calcul a été scripté sous Matlab (fichier Calcul-structure-2D
en annexe). A partir de cette carte de champ, nous avons alors obtenu les caractéristiques du
spot lumineux généré en modélisant 'intensité du champ en sortie du dispositif par une courbe
de Gauss, courbe dont Pallure décrit assez bien les profils de champ effectivement rencontrés.

L’équation que nous avons utilisée est la suivante :

—4g?
I(z) = (Imax — Imin) €xp . + Imin

spot

La détermination numérique des parameétres de cette équation donne en effet directement 1’in-

tensité Imax et la largeur @0 & 1/e du faisceau de sortie de la source, le contraste de celui-ci
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pouvant également étre facilement calculé par la relation :
_ Imax — Imin
" Imax + Imin

L’extraction de ces différents parametres a partir de la carte de champ de la structure obtenue
par la méthode des éléments finis est réalisée par les programmes Extraction-parametres-2D,
Gaussienne-2D et Residus-2D donnés en annexe. Néanmoins, il faut noter qu’afin de limiter
Iinfluence des effets de pointe excités par les coins de l'ouverture sub-longueur d’onde sur le
profil de champ, nous avons ici choisi d’évaluer I'intensité du spot lumineux & 10 nm de la sortie
de la fente.

La seconde étape consiste alors a insérer cette premiere phase de calcul dans une boucle
d’optimisation. En effet, celle-ci permettra, au terme de plusieurs itérations, d’aboutir & un spot
de sortie d’intensité, de contraste et de confinement maximaux. Par souci de simplicité et pour
limiter le temps de calcul relatif & cette boucle, nous avons ici utilisé une méthode d’optimisation
locale & base de simplex. Cette étape allie ainsi d’une part la modification pas & pas de quelques
dimensions critiques de la géométrie et d’autre part la réalisation en parallele du calcul dans ces
nouvelles structures du champ électromagnétique et des propriétés du spot lumineux généré.

Dans la pratique, cette optimisation consiste a rechercher les dimensions de la source condui-
sant & la minimisation d’une fonction de mérite. Afin d’obtenir les meilleures caractéristiques
possibles pour le spot lumineux de sortie, nous devons donc élaborer une fonction dont la valeur
devient de plus en plus négative au fur et & mesure que 'intensité et le contraste de celui-ci aug-
mentent et que son diameétre diminue. Nous avons alors choisi une fonction de la forme (fichier
Fonction-merite-2D) :

1 max C (I)spot

fe—mE o
Iglax Co (I)spot
on I9,., C%et @é)pot sont respectivement I'intensité, le contraste et la taille d'un spot lumineux

de référence, choisi ici comme étant celui généré par la source initiale avant optimisation.

L’optimisation (fichier Calcul-optimisation-2D) s’effectue ensuite sur les quatre principaux
parametres de la géométrie métallique : le pas a et la profondeur h des réseaux, la largeur D de
la cavité et I'épaisseur e du film métallique. Le résultat final est présenté sur la figure 3.3.

D’un point de vue géométrique, la structure obtenue reste tout d’abord assez proche de
la structure de base effectuée au paragraphe précédent. En effet, celle-ci se compose toujours
d’une fente de 30 nm de largeur percée dans un film métallique d’argent de 50 nm d’épaisseur et
entourée d’un réseau du méme métal. Néanmoins, les dimensions de ce réseau different légerement
de celles prévues initialement. Ainsi, celui-ci est trouvé optimal pour un pas a de 150 nm et
une profondeur h de 75 nm (au lieu de respectivement 160 et 50 nm), variations qui peuvent
s'expliquer par le fait que la premiére géométrie a été réalisée sur la base d’un empilement plan
alors que 'optimisation tient compte de 'ensemble de la structure. De méme, la largeur optimale
D de la cavité que forme le réseau est trouvée égale & 305 nm, ce qui correspond environ au
double du pas des réseaux optimisés. Ces valeurs, qui sont en accord avec les principes physiques
énoncés précédemment (c’est-a-dire a = Agp/2 et D = pAgp/2 oll p est un entier), indiqueraient
ainsi que la longueur d’onde effective des plasmons excités dans la structure complete est proche
de 300 nm.
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F1G. 3.3: Caractéristiques de la nanosource aprés optimisation. A gauche : carte de l'intensité du champ
dans la structure. La simulation est réalisée en deux dimensions par la méthode des éléments finis en éclairant
le dispositif par une onde plane & 532 nm polarisée TM. Pour comparaison, ’encart & droite montre la méme
simulation effectuée dans le cas d’une fente isolée. A droite : amplitude du champ & 100 nm de la sortie de la fente
en fonction de la longueur d’onde. Le résultat correspondant a la source sans les miroirs de Bragg est également

donné comme référence.

Du point de vue des performances, cette source posséde ensuite plusieurs caractéristiques.
L’image de gauche de la figure 3.3 montre tout d’abord une simulation par la méthode des
éléments finis de la structure éclairée par une onde plane de longueur d’onde 532 nm et polarisée
perpendiculairement & l'axe de la fente. La carte d’intensité du champ obtenue ici met bien
en évidence la génération d’un point chaud intense et localisé en sortie de 'ouverture. Celle-ci
valide donc le fonctionnement de ce systéme en tant que nanosurce. De plus, 'image de droite
de la figure 3.3 illustre également l'intérét et les performances de la cavité réfléchissante mise en
place. Ce spectre indique en effet une augmentation de pres d’un facteur 3 de I'amplitude du spot
obtenu 4 100 nm de la sortie de la fente par rapport & un film perforé seul. Ce graphe montre
aussi le caractére résonant de cette cavité, phénomene qui n’apparait pas dans le cas d’une fente
unique. Ces propriétés d’amplification de champ et de sélectivité spectrale sont particulierement
intéressantes concernant les utilisations de cette source. En effet, nous verrons dans la suite
qu’elles peuvent par exemple permettre d’élargir le champ d’applications de ce type de dispositif
au-dela de celui de la lithographie, notamment vers les domaines des capteurs ultrasensibles ou
de 'imagerie. Nous y reviendrons. Enfin, le tableau 3.1 donne les caractéristiques du faisceau de

sortie de la nanosource pour cette structure avant et aprés optimisation.

TAB. 3.1: Récapitulatif des caractéristiques des spots lumineux générés en sortie de la nanosource avant et apres

optimisation. Les valeurs correspondent a l'intensité du champ calculée & 10 nm de la sortie de la fente.

Caractéristiques Avant optimisation | Apres optimisation
Intensité maximale (u.a.) 1 1,27
Contraste (pourcents) 95,6 95,8

Diametre & 1/e (nm) 66 70
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Celles-ci indiquent que la démarche que nous avons effectuée a permis de gagner pres de
30 pourcents en terme d’intensité et que celle-ci aboutit en définitive & une source générant un
spot lumineux de l'ordre de 70 nm de diametre pour un contraste en intensité de plus de 95

pourcents.

Dans cette étude théorique, nous avons montré comment positionner une cavité réfléchissante
au voisinage d’une ouverture sub-longueur d’onde afin de réaliser une source lumineuse de faibles
dimensions et dont les pertes sont réduites. Afin de compléter cette étude et achever la validation
du dispositif effectué, nous avons alors cherché a le réaliser expérimentalement. C’est ce que nous

allons voir dans la suite.

3.2.2 Reéalisation expérimentale

Dans cette partie, nous allons donner quelques précisions relatives a la fabrication de la
source décrite précédemment, puis nous détaillerons les résultats que nous avons obtenus lors de
Putilisation de celle-ci comme dispositif d’insolation d’une couche de résine photosensible.

Cependant, plusieurs remarques doivent tout d’abord étre effectuées concernant la géométrie
de la source que nous avons testée. En effet, I’étude réalisée précédemment correspond & un
milieu de sortie constitué d’une couche d’air. Or, le test de cette source pour des applications
en lithographie nécessite d’insérer une couche de résine photosensible en sortie de ce systéme, ce
qui modifie cette structure et a en particulier une influence sur les caractéristiques des plasmons
supportés au sein de celle-ci. Afin de tester ce dispositif dans les meilleures conditions possibles,
nous avons donc relancé la boucle d’optimisation précédente pour un milieu de sortie d’indice
n = 1.69+0.015¢ (indice du PMMA dopé DRI, résine que nous avons utilisée dans la suite lors de
nos essals expérimentaux). Nous avons ainsi obtenu les dimensions finales de la source : a = 165
nm, b = 80 nm et D = 295 nm pour les réseaux réfléchissants, ¢ = 45 nm pour I’épaisseur du
film métallique perforé.

De méme, I'étude théorique précédente a été menée & partir de calculs électromagnétiques
en deux dimensions. Or, dans le but de se rapprocher au maximum d’une source utilisable de
maniere universelle, nous avons cherché expérimentalement 3 tester une structure & géométrie
circulaire. Par souci de simplicité, nous avons pour cela choisi de conserver les bases de la géomé-
trie en deux dimensions calculée précédemment, puis étendu cette structure en trois dimensions
en lui appliquant une symétrie de révolution. Méme si les modes électromagnétiques sont diffé-
rents pour ces deux types de configurations, nous faisons donc ici I'hypothése que compte-tenu
des incertitudes expérimentales introduites lors de la fabrication de la structure, ce passage
en trois dimensions influencera peu le résultat final et permettra au minimum de démontrer

qualitativement le fonctionnement du dispositif réalisé.

3.2.2.1 Etapes technologiques

La nanosource telle qu’elle a été décrite dans les paragraphes précédents peut alors étre
considérée comme un film d’argent de 45 nm d’épaisseur, perforé, nanostructuré et déposé sur un
substrat de verre recouvert d’une couche de 150 nm de PMMA. La fabrication de cette structure

a nécessité plusieurs étapes que nous allons détailler. De méme que lors de la fabrication des
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masques de lithographie par interférences présentée au chapitre précédent, nous avons ici choisi
de réaliser les nanostructures métalliques d’argent en structurant en priorité la couche de PMMA,

puis en déposant une couche plane d’argent sur la topographie effectuée.

Les deux premiéres étapes de cette fabrication sont donc relativement analogues a celles
données dans le chapitre précédent. Nous avons tout d’abord déposé une couche de 150 nm de
PMMA sur une lame de verre. De méme que précédemment, ce dépot s’est effectué par spin-
coating & une vitesse de 4000 tours/min et a été suivi d’un recuit & 160°C pendant plusieurs
heures. La seconde étape consiste alors & graver cette couche par lithographie électronique afin de
définir les motifs qui, recouverts de la couche d’argent, vont constituer les miroirs de Bragg pour
plasmons. Nous avons vu au paragraphe précédent que ces réseaux possedent une profondeur A
de 80 nm. Or, la courbe d’étalonnage de la figure 2.14 indique que cette profondeur de gravure
est atteinte dans la couche de PMMA pour une dose d’insolation par faisceau d’électrons de
140 4C/cm? et un développement de 45s dans du MIBK. Par conséquent, nous avons choisi ces

conditions et obtenu apres développement la topographie présentée figure 3.4.
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F1G. 3.4: Etape 1 : nanostructuration de la couche de PMMA. A gauche : schéma en coupe de la structure.
A droite : topographie AFM de la surface apres exposition du PMMA par faisceau d’électrons et développement.
La mesure AFM de la hauteur de ces réseaux en bord de structure indique effectivement une gravure du PMMA
de 80 nm.

L’étape suivante consiste ensuite & déposer le film métallique d’argent sur ces nanostruc-
tures de PMMA. Cependant, 1’épaisseur de ce film varie selon la zone considérée. En effet, la
géométrie détaillée précédemment montre que 1'épaisseur d’argent est de 125 nm au niveau des
futurs miroirs de Bragg (remplissage des espaces de PMMA gravés) contre seulement 45 nm au
centre de la structure (emplacement de la cavité). Nous avons alors envisagé plusieurs techniques
afin d’obtenir cette structure finale. La premiére consiste par exemple & effectuer deux dépots
directionnels localisés d’épaisseurs différentes. Néanmoins, cette solution reste difficile & mettre
en oeuvre puisqu’elle nécessite un masquage partiel de ’échantillon et implique en particulier la
superposition et I'alignement de plusieurs étapes de lithographie. Une seconde technique consiste
aussi a déposer I’épaisseur maximale de métal sur I’ensemble de la structure, puis a éliminer le
surplus présent au centre de celle-ci par polissage. Cependant, de méme que dans le cas pré-
cédent, cette solution reste particulierement délicate et n’a donc pas été retenue. La derniere
possibilité que nous avons finalement choisie revient alors a jouer sur la directivité du dépo6t de
maniere a former un film d’argent continu au dessus des nanostructures de PMMA tout en ne
déposant que 45 nm de métal dans la zone plane centrale. En effet, les gravures de PMMA ayant

un rapport de forme de 1 (80 nm de profondeur pour 80 nm de largeur environ), un dépot oblique
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de 64 nm de métal selon un cone dont Paxe fait un angle de 45° avec la surface de I’échantillon
permet de combler ces gravures tout en ne déposant qu’une épaisseur de 64/v/2 = 45 nm sur
les surfaces planes de I’échantillon. En pratique, nous avons effectué ce dépot par évaporation
sous vide en inclinant I'échantillon de 45° par rapport & la direction du dépo6t et en maintenant

celui-ci en rotation durant tout le processus. La figure 3.5 donne alors une image AFM de la

.

surface de I'échantillon apres ce dépot métallique.

e f,

A

Fia. 3.5: Etape 2 : dépot d’argent sur les nanostructures de PMMA. A gauche : schéma en coupe de la
structure. A droite : topographie AFM de la surface apres le dépot.

La topographie obtenue confirme bien la génération des nanostructures d’argent et donc
la formation des miroirs de Bragg pour plasmons. Toutefois, la comparaison des images AFM
effectuées avant (figure 3.4) et apres (figure 3.5) ce dépot indique aussi que celui-ci introduit une
rugosité supplémentaire & la surface de 1’échantillon.

Enfin, la derniere étape de fabrication de cette source revient & percer le film métallique de
maniere a constituer 'ouverture sub-longueur d’onde au niveau de laquelle va étre formé le spot
lumineux de sortie. Nous avons effectué cette perforation par le biais d’un faisceau d’ions focalisé

(équipement de 'IEMN & Lille) et nous avons ainsi obtenu la structure présentée figure 3.6.
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Fia. 3.6: Etape 3 : perforation du film métallique d’argent par faisceau d’ions focalisé. A gauche :

schéma en coupe de la structure. A droite : image MEB de la source.

Cette image prise au microscope électronique & balayage (MEB) montre en effet la topo-
graphie de la surface du film d’argent aprés cette étape et fait notamment bien apparaitre les
diférentes composantes géométriques de la source, comme les réseaux métalliques. Cette image
permet également de visualiser 'ouverture réalisée au centre de la structure, qui posséde dans
cet exemple une dimension de I'ordre de 50 nm, largeur minimale réalisable par le FIB dont nous
disposions.

Afin de valider expérimentalement le fonctionnement de ce dispositif, nous l’avons ensuite
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utilisé pour insoler une couche de résine photosensible (ici du PMMA dopé DR1). Cependant,
pour faciliter 'observation des résultats de cette exposition, nous avons choisi, de méme que dans
le chapitre précédent, de positionner ce polymere directement sur la structure et nous avons donc

effectué son dépot par spin-coating, a une vitesse de 4000 tours/min.
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Fic. 3.7: Etape 4 : dép6t de PMMA dopé DR1 sur le dispositif. A gauche : schéma en coupe de la

structure. A droite : topographie AFM de la surface de I’échantillon apres le dépot.

Nous avons alors obtenu la topographie présentée figure 3.7, qui possede plusieurs particula-
rités. Cette image AFM met tout d’abord en évidence la formation d’un gonflement rectangulaire
au centre de la structure, dont la hauteur peut atteindre plusieurs dizaines de nanometres. Ce
phénomeéne résulte vraisemblablement de la perforation FIB du film métallique d’argent. En
effet, le systeme utilisé lors de ce processus comporte d’une part un faisceau d’ions focalisé, mais
d’autre part un faisceau d’électrons aligné sur ce premier faiceau et dont le but est de permettre
le positionnement sur I’échantillon par le biais d’une imagerie MEB. La structure étant réalisée
sur un substrat de verre recouvert de PMMA, le gonflement obtenu serait ainsi une conséquence
de l'exposition de cette couche polymere par le faisceau d’électrons et correspondrait & la fenétre
(rectangulaire) d’observation au MEB de I’échantillon. Enfin, cette image AFM indique égale-
ment la présence de quelques granulosités supplémentaires en surface, particules résiduelles qui

peuvent étre due & I'inhomogénéité de la couche de résine.

Nous avons donné ici les différentes étapes technologiques que nous avons suivies afin de
fabriquer la nanosource décrite de maniere théorique au début de ce chapitre. Nous allons main-
tenant présenter les résultats que nous avons obtenus suite a 'illumination de ce systeme et donc

a l'insolation de la couche de résine photosensible qui le recouvre.

3.2.2.2 Résultats d’insolation

Nous avons vu dans la partie théorique de ce chapitre que l'illumination de la nanosource
dans le cadre d’une géométrie & deux dimensions s’effectuait avec une polarisation incidente
perpendiculaire & I’axe de la fente sub-longueur d’onde générant le spot lumineux de sortie. La
structure réalisée expérimentalement étant une symétrie de révolution de cette géométrie théo-
rique, 'illumination optimale pour ce dispositif consisterait donc & ’éclairer par une polarisation
radiale. Cependant, de méme que dans le cas de 'exposition des réseaux circulaires au chapitre
précédent, nous avons ici remplacé cette illumination par deux expositions successives de dose

indentique et de polarisations perpendiculaires. Nous avons ainsi utilisé le méme montage expé-
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rimental d’illumination que celui décrit sur la figure 2.17 et nous avons effectué deux expositions
successives & des doses de 100 mW /cm? pendant 90 minutes. La figure 3.8 présente alors les

résultats obtenus.
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FiG. 3.8: Résultats théoriques et expérimentaux de ’insolation d’une couche de PMMA dopé DR1
par la nanosource a miroirs de Bragg. A gauche : profil théorique attendu a la surface de la couche de
résine d’apres le calcul du champ électromagnétique dans celle-ci effectué par la méthode des éléments finis sur la
nanosource en deux dimensions. A droite : image AFM de la structure aprés exposition. Les pointillés délimitent
I’étendue latérale des miroirs de Bragg. Un zoom du centre du systeme est également présenté dans l’encart a

droite.

I’image de droite montre tout d’abord la topographie mesurée par AFM en surface de I’échan-
tillon apres exposition. Méme si le gonflement de la couche de PMMA reste toujours visible, le
détail du centre de la structure (encart & droite) laisse apparaitre un trou d’une largeur environ
250 nm situé a I'aplomb de louverture sub-longueur d’onde effectuée au FIB. Pour comparai-
son, I'image de gauche de la figure 3.8 donne alors le profil théorique attendu. Il s’agit ici de la
réponse optique du PMMA dopé DRI calculée selon 1'équation (2.21) & partir des composantes
du champ électromagnétique obtenues en surface de la couche de résine grace au calcul de la
structure en deux dimensions par la méthode des éléments finis. Ce profil théorique confirme
effectivement la présence du trou observé expérimentalement et valide donc le fonctionnement
de cette premiere géométrie de nanosource. Néanmoins, cette validation reste au stade qualitatif,
notamment en raison de la forte rugosité de la surface du PMMA dopé DR1 apres exposition et

des approximations effectuées lors du dimensionnement de la structure en trois dimensions.

Dans cette partie, nous avons détaillé théoriquement et démontré expérimentalement le fonc-
tionnement d’un dispositif générant un point chaud intense et localisé dont les pertes sont ré-
duites. Cette premiére étude montre cependant que ce systéme pourrait encore étre optimisé.
En effet, I'utilisation de miroirs de Bragg limite par exemple la compacité de la source effectuée.
De méme, le rendement de celle-ci pourrait encore étre augmenté, en particulier en collectant le
champ incident de maniere plus efficace. C’est ce que nous allons chercher & améliorer dans la

suite de ce chapitre.
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3.3 Vers une nanosource compacte et efficace

Le but de cette nouvelle étude est d’augmenter les performances de la nanosource réalisée
précédemment en optimisant la cavité métallique introduite au voisinage de la fente sub-longueur
d’onde. Le principe que nous avons suivi et que nous allons détailler dans la suite consiste
ainsi a exploiter au maximum le champ incident sur cette structure de maniere & améliorer sa

transmission et par conséquent son efficacité.

3.3.1 Optimisation de la cavité

Nous avons donc apporté plusieurs modifications a cette nanosource. La premiére a été de
remplacer la cavité & miroirs de Bragg plasmoniques constituée d’une alternance de couches de
métal et de diélectrique par une cavité comportant une seule couche épaisse d’argent. La seconde
a ensuite consisté a ajouter un réseau métallique en surface de cette structure, I’ensemble formant

alors une nanosource compacte et efficace.

3.3.1.1 Excitation de modes propres

La substitution des miroirs de Bragg plasmoniques de la cavité précédente par une épaisse
couche de métal possede un double avantage. En effet, elle permet tout d’abord de réduire la
complexité de cette structure tout en conservant sa fonctionnalité, c’est-a-dire la réflexion et
le confinement des plasmons générés par la fente sub-longueur d’onde. Des calculs que nous
avons effectués par la méthode d’Abeles [46] sur des couches métalliques d’argent éclairées & 532
nm indiquent ainsi que ces couches possedent une réflectivité de plus de 97 pourcents pour des
épaisseurs de métal supérieures a 70 nm. De plus, le second avantage majeur de ce type de cavité
est qu’elle supporte des modes propres. L’excitation de ceux-ci par le biais d’une onde lumineuse
incidente peut donc conduire, comme nous allons le voir, & concentrer le champ incident a
Iintérieur de celle-ci et peut ainsi renforcer le flux lumineux susceptible d’étre transmis a travers
Iouverture sub-longueur d’onde. Afin d’exploiter cette propriété et augmenter le rendement de
notre dispositif, nous avons donc cherché & déterminer ces modes propres. Nous allons détailler

ce calcul, la géométrie et les notations que nous avons utilisées étant précisées figure 3.9.
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FiGc. 3.9: Schéma et notations de
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(milieu 2) et les deux parois métalliques o

(milieux 1 et 3). X

Considérons une cavité bidimensionnelle constituée de deux parois métalliques semi-infinies
de permittivité ¢, entourant une couche diélectrique de permittivité 4 d’épaisseur D et éclairée
en polarisation TM par une onde lumineuse incidente de longueur d’onde A. Dans le cas d’ondes

planes, le champ magnétique relatif & chacun des milieux schématisés figure 3.9 peut alors s’écrire
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sous la forme :

HM(z, 2) = [Alejm —|—B1efj51’} [C&ejk;z —l—Dle*ijz}

Y T
H152)(5C’Z) = [Agejo‘m + Bge_jam] [Czejkzz + Dge_jkzz}
P (2,2) = [ Aselfe 4 336—3‘5:1:} [C3€jkzz n D3e*j’%2}

ot @ = \/kieq — k2 et B = \/kiem — k2 sont les composantes selon z des vecteurs d’onde des
modes supportés par la cavité respectivement dans le milieu 2 et dans les milieux 1 et 3, ou les

A;, Bi, C; et D; sont des constantes et ou kg = 27 /.
Or, au niveau des parois de la cavité, les composantes tangentielles du champ électromagné-

tique sont continues. En choisissant 'origine de I'axe x au centre de la cavité, on a ainsi :

HP(-D/2,z) = HP(—D/2,2) V=
HP(D/)2,2z) = HP(D/2,2) V2
et
1 oY 1 o0H?

EV(=D/2,2) = E®(-D/2 — =Y (=D/2,2) = ——Y(-D/2
2 (=D/2,2) = EY(=D/2,z) = - g D/2:%) - 5, D/2:2) V2
D2 = D) — LUy DO b
? 81 = S 'z eq Ox # ey, Ox 2 z

On obtient donc quatre équations dont les inconnues sont les constantes A;, B;, C; et D; :

(

AleijD/Q _|_BlejBD/2 _ A2efjaD/2 —I—BgejaD/Q
AeraD/Z_‘_BQefjaD/Z _ AgejﬂD/Z_‘_BgefjﬂD/Q

Alﬂe—jﬁD/Q - B B ¢iBD/2 _ AQ%G—jaD/Q _ BQ%GjaDﬂ

Em Em

L AQ%GjaDﬂ _B2%€_jaD/2 _ AggejﬁD/Z _B3£6—jﬁD/2

De plus, les parois de la cavité étant métalliques, les ondes pénétrant dans les milieux 1 et 3
sont atténuées et s’annulent quand z tend vers l'infini. Par conséquent A1 = Bs = 0. Le systéme
d’équations précédent se simplifie alors selon :

(

B eiBD/2 _ A e=iaD[2 _ B, eiaD/2 _

A2€jaD/2 + B2€—jaD/2 — AgejﬁD/Q =0

_BlgeaﬂD/? — AQ%efjaDﬂ + BQ%ejaDﬂ =0

A2%ejaD/2 _ BgiefjaD/Q _ A3%ej5D/2 -0

systeme de quatre équations & quatre inconnues qui possede une solution non nulle si et seulement
si son déterminant est nul. Cette condition conduit finalement & 1’équation aux valeurs propres

des modes supportés par cette cavité :

cos(aD) — % ((;i_r; + o‘i;i) sin(aD) =0 (3.1)



3.3. Vers une nanosource compacte et efficace 63

Or, la résolution du systéme précédent dans les conditions particuliéres ou As = By et Ay =

—Bs montre aussi que cette équation peut encore se réécrire sous la forme de deux relations

indépendantes :
tanaD /2 —|—jﬂ =0 dans le cas o Ay = By (3.2)
aEm
et
.QEm N
tanaD/2 + jﬁ— =0 dans le cas ou Ay = —By (3.3)
Ed

Cette derniere formulation met ainsi en évidence ’existence de deux types de modes pour la
géométrie étudiée : des modes pairs, décrits par I'équation (3.2) et des modes impairs, décrits par
I’équation (3.3). Ces équations montrent aussi que les caractéristiques de ces modes dépendent
directement de la largeur D de la cavité ainsi que des permittivités diélectriques des matériaux
qui la constituent. Nous avons finalement tracé figure 3.10 les solutions &, de ces équations en

fonction de la largeur de la cavité pour une structure en argent remplie de PMMA et éclairée a

532 nm.
1
2
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F1aG. 3.10: Solutions de I’équation aux valeurs propres (3.1). Ces solutions sont constituées d’une alternance

de modes pairs (en traits pleins bleus) et de modes impairs (en pointillés rouges). Les profils correspondants sont

également donnés a titre d’illustration.

Ce graphe laisse effectivement apparaitre une suite discrete de modes pairs (en traits pleins
bleus) et de modes impairs (en pointillés rouges) qui se succedent alternativement lorsque la
largeur de la cavité augmente. L’étape suivante consiste alors & choisir la largeur D de cette
cavité. Plusieurs considérations sont & prendre en compte.

En effet, comme nous I'avons précisé au début de ce paragraphe, le but de I'insertion d’une
telle cavité autour de la fente sub-longueur d’onde de notre nanosource est d’exciter un mode
propre de celle-ci de maniére & ce que cette excitation renforce le flux lumineux transmis a
travers la fente et améliore le rendement de ce dispositif. Cependant, ce phénomeéne nécessite

un transfert efficace du champ confiné dans la cavité vers le mode propre plasmon de la fente
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impliqué dans la transmission, c¢’est-a-dire un fort recouvrement de champ entre le mode propre
de la cavité et celui de 'ouverture. Or, nous avons vu au début de ce chapitre que le mode propre
plasmon de la fente était symétrique. Ce transfert ne pourra donc étre efficace qu’a condition
d’exciter un mode propre pair de la cavité.

De plus, de méme que dans le cas de la nanosource & miroirs de Bragg pour plasmons, le
premier role de cette cavité reste de réfléchir en phase les plasmons générés par Iillumination
de la fente sub-longueur d’onde. La largeur de cette cavité doit par conséquent étre de 'ordre
d’un nombre entier de la moitié de la longueur d’onde des plasmons excités, c’est-a-dire, avec
les matériaux et la longueur d’onde que nous avons choisis pour cette étude, étre environ un
multiple de 150 nm.

Enfin, cette structure sera d’autant plus efficace que le couplage entre le champ incident et
le mode propre de cavité excité sera important. Or, cette condition correspond & I'excitation de
ce mode & la coupure, c’est-a-dire avec un vecteur d’onde dont la composante k, parallele aux
parois de la cavité est nulle. Dans ce cas, le mode est en effet excité a la limite entre le régime
propagatif et évanescent, configuration qui conduit & une augmentation du temps de vie des
photons dans la cavité et qui contribue ainsi & piéger et & confiner la lumiére dans cette zone.
L’excitation d’un mode propre de la cavité & la coupure permet également d’effectuer la transition
entre le caractére propagatif du champ incident sur la structure et le caractére évanescent du
mode propre plasmon supporté par la fente sub-longueur d’onde. Celle-ci augmente donc aussi
Pefficacité du transfert de champ entre ces deux entités et ainsi I'intensité obtenue en sortie du

systeme. La figure 3.11 illustre bien ces phénomenes.

0
X (nm)

Fi1G. 3.11: Simulations de I’intensité du champ dans la cavité pour différentes largeurs D de celle-ci.
A gauche : D = 310 nm, excitation d’un mode propre pair de la cavité a la coupure. A droite : D = 380 nm,
excitation d’un mode propre pair de la cavité en dehors de la coupure. Les échelles de couleur sont identiques

pour les deux simulations.

Il s’agit en effet de cartes de l'intensité du champ générée dans la cavité pour deux largeurs
différentes de celle-ci, obtenues par la méthode des éléments finis en éclairant la structure par
une onde plane & 532 nm polarisée perpendiculairement a 1'axe de la fente. Ces simulations
montrent clairement que la transmission & travers la fente sub-longueur d’onde n’est efficace que
dans le cas ou le mode de la cavité est excité & la coupure.

La combinaison de ces différentes remarques nous amene alors a choisir une largeur de cavité
D = 310 nm, largeur qui correspond d’une part & l'excitation & la coupure d’un mode propre
pair de la cavité et qui vérifie d’autre part la condition de réflexion en phase des plasmons D ~

p* 150 nm, ou p est un entier. Il s’agit également de la plus petite largeur de cavité permettant
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Iexcitation d’'un mode propre pair, solution qui minimise donc aussi les pertes associées & la
propagation des plasmons générés et réfléchis respectivement par la fente et les bords de la

cavité.

Dans cette partie, nous avons effectué une premiére étape de modification de la source de
base que nous avons testée au début de ce chapitre et nous avons ainsi montré que l'insertion
d’une cavité entierement métallique au voisinage de la fente sub-longueur d’onde permettait,
grace & l'excitation d’un de ses modes propres, de concentrer le champ incident au voisinage de
celle-ci. Nous allons maintenant détailler une seconde étape de cette optimisation dont le but

est d’augmenter la section efficace de la nanosource réalisée.

3.3.1.2 Ajout d’un réseau

Nous avons vu au paragraphe précédent que l'excitation d’un mode propre de la cavité
permettait d’augmenter la portion de champ incident utile & la formation du spot lumineux
obtenu en sortie de la nanosource. Cependant, dans cette configuration, le champ incident sur les
bords de cette structure reste encore majoritairement réfléchi et ne contribue alors que trés peu
a la formation de ce spot. Afin d’améliorer le rendement du dispositif, nous avons donc cherché
a augmenter la section efficace de cette cavité et nous avons inséré des réseaux métalliques au
niveau de la surface supérieure de celle-ci. En effet, 'objectif de ces réseaux consiste ici a convertir
la lumiére incidente sur cette zone en plasmons de surface, la propagation puis le couplage de
ces ondes le long de la structure permettant ensuite d’introduire du champ supplémentaire dans
la cavité et augmentant ainsi une nouvelle fois la quantité de champ susceptible de se coupler
au mode plasmon de la fente sub-longueur d’onde générant le spot lumineux de sortie.

Nous avons montré dans les chapitres précédents que la condition d’excitation de plasmons
de surface par un réseau métallique était donnée en incidence normale par I'égalité a = Agp on
a est le pas du réseau et Ay, est la longueur d’onde des plasmons excités. Or, dans le cas de
Pexcitation de plasmons a la surface supérieure de la cavité, la couche métallique supportant ces
ondes est composée a la fois des parois de la cavité et du film métallique dans lequel est percée
la fente sub-longueur d’onde. Par conséquent, cette couche est suffisamment épaisse pour que
I'on puisse considérer linterface métal/diélectrique mise en jeu comme séparant deux milieux
semi-infinis. Nous avons alors calculé la longueur d’onde de ces plasmons Ag, directement par la

relation de dispersion (1.4) :

21w 2w EdEm
k‘sp = — = — _—
Asp AVegt+enm

ol g4 et €y, sont respectivement les permittivités diélectriques du diélectrique (ici le PMMA)
et du métal (ici argent) & la longueur d’onde d’illumination A, ¢’est-a-dire 532 nm. Ce calcul
conduit finalement & a = Ay, = 320 nm.

Les simulations que nous avons réalisées montrent ensuite que cette excitation de plasmons
permet effectivement d’introduire du champ supplémentaire dans la cavité. La figure 3.12 pré-
sente par exemple une carte du vecteur champ électrique calculée par la méthode des éléments
finis pour une cavité métallique d’argent bidimensionnelle de largeur 310 nm et de hauteur 500

nm éclairée en incidence normale par une onde plane de longueur d’onde 532 nm et surmontée
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d’un réseau de pas 320 nm et de profondeur 15 nm. La hauteur de la cavité a ici été volon-
tairement exagérée par rapport aux dimensions finales de la nanosource afin de permettre une

meilleure visualisation des phénomeénes mis en jeu.
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Cette carte montre une rotation du vecteur champ électrique le long des surfaces métalliques,
phénomene qui est caractéristique de la propagation des plasmons de surface. Cette simulation
met ainsi en évidence la présence de ces ondes d’une part au niveau de la surface de la cavité
(excitation par le biais des réseaux métalliques), mais d’autre part le long des parois de celle-
ci, dernier point qui démontre le passage des plasmons excités en surface vers la cavité et par
conséquent l'introduction de champ supplémentaire dans cette structure. De plus, un calcul
RCWA que nous avons effectué sur ’empilement argent (épaisseur 500 nm) / PMMA (épaisseur
310 nm) / argent (épaisseur 500 nm) correspondant a la coupe selon z de la cavité métallique
indique également que ce phénomene serait en particulier supporté par un mode propre plasmon
de la cavité, d’indice effectif neg = 1.69 + 0.01¢ et symétrique. Ce mode posseéde donc aussi
un fort recouvrement de champ avec le mode propre plasmon de la fente sub-longueur d’onde,
propriété qui favorise le transfert de champ entre ces deux entités et contribuerait 4 augmenter

la transmission du systeme.

Nous venons de voir que 'ajout de réseaux métalliques en surface de la cavité entourant la
fente sub-longueur d’onde permet d’exciter des plasmons dont la propagation introduit un flux
supplémentaire dans la structure. Cependant, afin d’optimiser au maximum les performances de

ce dispositif, plusieurs ajustements doivent encore étre effectués.

3.3.1.3 Ajustement des dimensions

D’apres les résultats que nous avons donné dans les paragraphes précédents, la nanosource
étudiée se compose en effet d’une fente sub-longueur d’onde percée dans un film d’argent, sur-
montée d’une cavité de largeur D = 310 nm et & la surface de laquelle sont positionnés des
réseaux de pas a = 320 nm. Plusieurs dimensions de cette nouvelle géométrie restent donc a
préciser.

Concernant par exemple la profondeur des réseaux, 'objectif de ceux-ci étant uniquement
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la génération de plasmons de surface, cette dimension doit rester relativement faible de maniére
a limiter la diffraction et la concentration de champ dans cette zone. Nous avons ainsi choisi
une hauteur de 15 nm pour ces structures. De méme, la diffraction du champ incident sur les
coins supérieurs de la cavité peut également générer des plasmons. L’ajout de ces réseaux en
surface ne sera donc véritablement efficace que si les plasmons excités par ces structures sont en
phase avec ceux générés par les coins, c’est-a-dire que le bord de ces réseaux est & une distance
d du bord de la cavité égale a un nombre entier de la moitié de la longueur d’onde Aq, de ces
plasmons. Afin de limiter les pertes par propagation, nous avons par conséquent positionné ces
structures & d = Agp/2 = 160 nm des parois de la cavité.

Enfin, la hauteur A de la cavité ainsi que I’épaisseur e du film métallique perforé doivent éga-
lement étre optimisés. Afin de déterminer ces dimensions, nous avons calculé 'intensité obtenue
en sortie de la fente sub-longueur d’onde pour différentes valeurs de ces parametres. Le résultat

est présenté figure 3.13.
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Cette cartographie comporte plusieurs caractéristiques. Pour une épaisseur d’argent perforée
e constante, on remarque tout d’abord une succession périodique de maxima de champ lorsque
la profondeur h de la cavité augmente. La période correspondante, de Uordre de 320 nm (c’est-
a-dire environ égale & la longueur d’onde des plasmons se propageant le long des parois de la
cavité) indiquerait que Vorigine de cette périodicité est la formation d’interférences le long des
parois, entre les plasmons provenant des réseaux métalliques surmontant la cavité d’une part et
leur réflexion par le film métallique perforé situé au fond de celle-ci d’autre part. L’intervention
des plasmons dans ces interférences est également confirmée par atténuation du maximum de
champ observée lorsque la hauteur de la cavité h augmente. L’optimum est ensuite obtenu pour
une cavité de hauteur 180 nm, soit environ Ag,/2, condition relative & I'apparition d’interférences
constructives qui a déja été utilisée dans ce chapitre pour déterminer en particulier la largeur
de la cavité. Enfin, concernant 1’épaisseur e du film métallique perforé, le maximum de champ
en sortie est atteint pour une épaisseur de 60 nm. Nous avons donc choisi ces deux valeurs dans

la suite.

Dans cette partie, nous avons détaillé les différentes modifications que nous avons apportées

a la nanosource a miroirs de Bragg afin d’exploiter au maximum le champ incident sur cette
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structure et augmenter son rendement. Dans la fin de ce chapitre, nous allons donc revenir sur
les performances associées & cette nouvelle source et nous insisterons en particulier sur I'influence

de la cavité que nous avons introduite sur I'intensité du spot lumineux obtenu.

3.3.2 Structure finale

Nous allons dans un premier temps résumer les différents phénomenes que nous avons décrit
dans les paragraphes précédents et qui entrent en jeu dans le fonctionnement de cette nanosource.

Nous donnerons ensuite quelques unes de ses caractéristiques.

3.3.2.1 Fonctionnement

La figure 3.14 récapitule ainsi les dimensions des différents éléments constituant la source dans
le cas de lillumination de celle-ci par une onde plane & 532 nm, polarisée perpendiculairement
a laxe de la fente sub-longueur d’onde, en prenant 'argent pour métal et un substrat (partie
située au dessus du schéma) composé de verre recouvert d’'une épaisse couche de PMMA. Le

milieu de sortie (partie située au dessous du schéma) est ici de 'air.

—
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K[~ 160 nm 320 nm 15 nm

Ag 180 nm!|| 310 nm

| 360 nm

30 nm

F1G. 3.14: Récapitulatif de la géométrie de la nanosource. Il s’agit d’'un schéma en coupe de la structure.

Lors de l'illumination de ce dispositif, nous avons alors montré que plusieurs phénomenes
intervenaient simultanément. Au niveau de la surface supérieure de la cavité, I'éclairage des
réseaux conduit tout d’abord & I'excitation de plasmons de surface qui se propagent horizonta-
lement jusqu’aux coins supérieurs de celle-ci. Ces plasmons se couplent ensuite aux différents
modes de la cavité, modes qui sont également directement excités par le champ incident sur
celle-ci. Nous avons vu qu’il s’agissait d’'une part du mode propre plasmon supporté par les
parois métalliques de cette structure et d’autre part du mode propre symétrique de celle-ci. Au
fond de la cavité, ces différents modes se couplent enfin par recouvrement de champ au mode
propre plasmon de la fente sub-longueur d’onde, transfert de champ qui conduit & la formation
du spot lumineux en sortie du systéme. Ce processus est également renforcé par le couplage sur

ce mode des plasmons générés par les bords de la fente et réfléchis par les parois de la cavité.

Dans ce paragraphe, nous avons brievement rappelé le fonctionnement de notre structure.
Nous allons maintenant donner le résultat de la combinaison de ces différents phénomenes phy-

siques et détailler les propriétés de cette source et du spot lumineux qu’elle génere.
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3.3.2.2 Caractéristiques

Les performances de cette nanosource sont résumées sur la figure 3.15. Il s’agit de simulations
que nous avons effectuées en deux dimensions par la méthode des éléments finis sur les trois
types de structures étudiées dans ce chapitre : la fente sub-longueur d’onde seule, la fente sub-
longueur d’onde surmontée d’une cavité métallique et la structure complete comportant des
réseaux d’excitation de plasmons en surface. Tous ces dispositifs reposent ici sur un substrat de
verre recouvert de PMMA et sont éclairés en incidence normale par une onde plane 4 532 nm

polarisée perpendiculairement & 'axe de la fente.
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F1G. 3.15: Caractéristiques de la nanosource. Carte de I'intensité du champ dans les trois structures étudiées
au cours de ce chapitre. En haut : fente sub-longueur d’onde seule. Au centre : fente sub-longueur d’onde surmontée
d’une cavité métallique. En bas : structure complete incluant les réseaux d’excitation de plasmons en surface de

la cavité. Les échelles de couleurs sont identiques pour chacune des structures.

Les cartes d’intensité du champ obtenues mettent particulierement bien en évidence 'effica-
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cité de la cavité métallique. En effet, celles-ci montrent que Pintensité du spot lumineux généré
en sortie du dispositif est multipliée par prés d'un facteur 10 entre la fente sub-longueur d’onde
seule et la structure comportant une cavité et est de nouveau multipliée par plus d’un facteur 4
par lintroduction des réseaux.

Or, cette augmentation spectaculaire d’intensité joue également sur le rendement de la nano-
source. Afin de quantifier cette amélioration, nous avons donc cherché a calculer ce rendement.
Toutefois, ce parameétre reste difficile & évaluer dans le cas d’une illumination de type onde
plane. Afin d’effectuer ce calcul, nous avons alors modifié 1’éclairage de nos dispositifs et retracé
ces cartes de champ pour une illumination d’extension finie (typiquement quelques centaines de
nanometres), que nous avons par simplicité choisie de forme gaussienne. En effet, la puissance

totale incidente sur le systéme peut alors étre facilement calculée analytiquement selon :

+OO — — —
P, = ENH-dn
— 0
o E et H sont respectivement le champ électrique et magnétique incidents et dn est le vecteur
unitaire normal & la surface de la structure. Nous avons ensuite obtenu la puissance de sortie
Pyt de la source en effectuant numériquement cette méme intégrale sur la frontiére extérieure de
la fente sub-longueur d’onde avec les champs résultant du calcul de la structure par la méthode

des éléments finis. Nous avons finalement trouvé les rendements :

P, out
B
1 = 4.7 pourcents pour la fente sub-longueur d’onde seule

7 = 15.1 pourcents pour la fente surmontée d’une cavité métallique

7 = 29.9 pourcents pour la structure compléte avec les réseaux

Ces chiffres montrent une augmentation de plus d’un facteur 6 de efficacité de la source grace
a l'introduction de la cavité et des réseaux métalliques. De plus, le rendement maximal atteint
ici les 30 pourcents, valeur qui constitue un trés bon résultat pour un dispositif de type champ
proche dont le rendement est fréquemment limité & quelques pourcents.

Afin de déterminer les caractéristiques du spot lumineux généré par cette source, nous avons
ensuite extrait des cartes de champ précédentes une coupe de I'intensité présente a4 10 nm de la
sortie de la fente. De méme que pour I'optimisation des dimensions de la nanosource & miroirs
de Bragg, nous avons alors modélisé ce profil par une gaussienne et obtenu un diametre de
spot d’environ 60 nm pour un contraste de pres de 90 pourcents, caractéristiques qui satisfont
pleinement les objectifs de résolution fixés au début de ce chapitre. Ce spot reste cependant
de type champ proche, puisque le faisceau généré s’atténue relativement vite : la mesure de la
décroissance de celui-ci dans la couche d’air montre en effet une distance d’atténuation en 1/e
de 'ordre de quelques dizaines de nanometres.

Enfin, la figure 3.16 présente les caractéristiques spectrales de cette nanosource. Le graphe
obtenu montre ainsi une résonance de la structure autour de la longueur d’onde d’utilisation
de 532 nm, plus piquée que celle de la nanosource a miroirs de Bragg et dont la largeur a

mi-hauteur est environ égale & 50 nimn. Cette source est par conséquent fortement sélective en
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longueur d’onde, propriété qui n’est pas essentielle en lithographie mais qui pourra étre tres

intéressante pour d’autres applications comme I'imagerie par exemple.

Dans cette partie, nous avons donné le fonctionnement et les caractéristiques de la nano-
source dont nous avons détaillé la conception tout au long de ce chapitre. Les résultats que nous
avons obtenus montrent que cette structure géneére un spot lumineux intense et de tres faibles
dimensions et mettent notamment en évidence I'influence déterminante de l'introduction d’une
cavité métallique autour d’une fente sub-longueur d’onde sur V'efficacité de transmission de ce
dispositif. Cependant, un dernier phénomene mérite encore d’étre mentionné concernant cette
source, phénomene qui permet en particulier d’illustrer de maniere qualitative le role de concen-
trateur de champ de cette cavité. La figure 3.17 montre en effet 'allure du flux de puissance
(couleurs) ainsi que du vecteur de Poynting (fleches) au sein de ce systéme. Cette carte indique
nettement la formation de vortex pour le flux de puissance, qui se dirigent des bords de la fente

vers les parois de la cavité et reviennent vers le centre de la structure.
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Or, si 'on considere ’équation de conservation de I'énergie e, on a :

de

j-E=0
ot Y

div (EAﬁ) +
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ce qui donne, en absence de courant j et de variation d’énergie dans le systéme :

div (E A ﬁ) =0 (3.4)
De plus, en mécanique des fluides, la conservation de la masse s’écrit :
) ap
d 0)+ — =20
iv (1) +

ou p est la masse volumique et v est la vitesse du fluide. Pour un fluide incompressible & masse

volumique constante, on obtient donc :
div () =0 (3.5)

La similitude des équations (3.4) et (3.5) peut alors conduire & faire I'analogie entre le
vecteur de Poynting ENH en électromagnétisme et la vitesse ' en mécanique des fluides. Ainsi,
en appliquant cette analogie a la carte du flux de puissance précédente, les fleches représentant
initialement la direction du vecteur de Poynting peuvent étre vues comme des lignes de courant.
On retrouve dans ce cas un phénomene de turbulence bien connu en mécanique des fluides, qui
apparait notamment aux changements de section d’une conduite lorsque le flux incident sur la
seconde section est trop important pour que celui-ci la traverse directement. Le fluide est alors
rabattu vers les parois de la premiere section avant de revenir vers le centre de I'écoulement.
Cette analogie, bien que qualitative, laisserait donc penser que la cavité placée au voisinage de la
fente sub-longueur d’onde concentre le flux lumineux avec une efficacité suffisamment importante
pour que celui-ci ne puisse pas étre transmis intégralement & travers 'ouverture sub-longueur

d’onde et soit alors détourné vers les parois métalliques latérales.

3.4 Conclusions

Dans la continuité du chapitre précédent au cours duquel nous avons démontré les perfor-
mances de la lithographie par interférence de plasmons pour I'impression de motifs complexes a
bas cotit, Pobjectif de ce chapitre consistait a évaluer les possibilités de la lithographie assistée
par plasmons de surface en terme de résolution. Nous avons alors développé une nanosource
optique en champ proche, dont le pricipe de base, visant & insérer une cavité métallique au voi-
sinage d'une ouverture sub-longueur d’onde afin de limiter les pertes de ce systéme, a été validé
expérimentalement. Nous avons ensuite montré que 'optimisation de cette cavité conduisait a la
génération d’un spot intense et localisé avec un rendement pouvant atteindre les 30 pourcents.

L’avantage de cette source est que le diameétre du spot lumineux obtenu est fixé par la taille
de 'ouverture sub-longueur d’onde réalisée. La résolution de ce dispositif est donc uniquement
limitée par les performances des outils technologiques utilisés pour sa fabrication. De plus, cette
nanosource est relativement compacte puisque la largeur maximale de la structure que nous avons
développée est de I'ordre de quelques microns. Les caractéristiques de cette source ouvrent ainsi
de larges perspectives quant & son utilisation en lithographie. Elle pourrait ainsi étre employée
dans le cadre d’une technique alternative bas coflit haute résolution pour effectuer des lithogra-
phies point par point ou également étre insérée sous forme de matrice pour imprimer plusieurs

motifs en parallele.
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I’inconvénient majeur de cette structure qui limite encore ses applications dans le domaine
industriel de la microélectronique reste cependant le champ proche et la nécessité d’un contact
intime entre la face de sortie de la source et la couche de résine a insoler. De récents travaux
[47] ont toutefois proposé un systéme qui permettrait de refocaliser le spot lumineux généré.
L’insertion de réseaux diélectriques de pas variable en sortie du dispositif conduirait en effet
a une délocalisation de ce spot a une distance de l'ordre du micron de la sortie de la fente.
Meéme si nous n’avons pas pu dans le cadre de cette theése évaluer les performances de ce type de
systeme, notamment en terme de résolution, celui-ci semble prometteur et pourrait dans notre
cas considérablement réduire les contraintes liées au caractere localisé de notre source.

Enfin, les applications du dispositif que nous avons décrit dans ce chapitre ne se limitent pas
uniquement au domaine de la lithographie. Nous verrons dans la suite qu’il pourrait par exemple
étre inséré dans des tétes de lecture/écriture en stockage optique. D’autres applications sont
également possibles, comme I'imagerie, que nous avons déja mentionnée, ou la microscopie, les
pinces optiques...Cette source est donc relativement universelle et, de méme que la lithographie
assistée par plasmons de surface, pourrait étre adaptée & de nombreuses configurations. C’est ce

que nous allons détailler au chapitre suivant.
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Chapitre 4

Applications et perspectives de la

lithographie plasmonique

Dans les chapitres précédents, nous avons vu au travers de deux exemples que la lithogra-
phie assistée par plasmons de surface était une méthode de lithographie alternative bas coiit
intéressante pour effectuer des motifs complexes ou & haute résolution. L’objectif de ce chapitre
est de dresser de maniere plus générale un apercu des différentes applications et perspectives de
cette technique. Ainsi, nous verrons en particulier que la nanosource développée précédemment
pourrait étre adaptée pour imprimer des motifs arbitraires ou pourrait également fonctionner &
d’autres longueurs d’onde. Enfin, nous élargirons cette étude au-deld du domaine de la lithogra-

phie et nous insisterons sur les autres utilisations possibles de ce dispositif.

4.1 Vers la réalisation de motifs arbitraires : exemple de I’'im-

pression de motifs en parallele

La nanosource que nous avons détaillée au chapitre précédent visait a réaliser un point chaud
intense et localisé unique. Cependant, cette structure pourrait aussi étre adaptée afin de générer
des motifs plus complexes. En effet, nous allons voir dans cette partie que l'allure du spot
lumineux obtenu dépend directement de la forme de 'ouverture sub-longueur d’onde réalisée.
De méme, nous montrerons que I'intensité de ce spot peut étre optimisée en fonction du profil
de la cavité métallique introduite au voisinage de cette ouverture. Nous allons ici traiter le cas
particulier de 'impression de motifs en paralléle, la démarche que nous avons suivie pouvant

ensuite étre adaptée au cas général pour effectuer des motifs arbitraires.

4.1.1 Réalisation d’une ouverture adaptée : une fente

La premiere étape consiste alors a modifier 'ouverture effectuée au centre de la structure
de maniere & générer les motifs lumineux de forme souhaitée. Dans cet exemple, nous avons
choisi de nous intéresser a la réalisation de motifs en parallele. Il s’agit donc ici d’imprimer
simultanément plusieurs spots lumineux localisés de formes identiques. Nous allons voir dans ce

paragraphe que ce type de motifs peut en particulier étre obtenu par le biais de I’éclairage d’une

75
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fente sub-longueur d’onde de longueur adaptée.

Considérons une fente de 50 nm de largeur percée dans un film métallique d’argent (n =
0.05+3.437) de 50 nm d’épaisseur et déposé sur un substrat de verre (n = 1.48) recouvert de 150
nm de PMMA (n = 1.49), Pensemble étant placé dans l'air. L’illumination de cette structure
par une onde plane de longueur d’onde 532 nm polarisée perpendiculairement & I'axe de la
fente donne alors les résultats présentés figure 4.1. Il s’agit ici du profil de I'intensité du champ
électrique générée a 10 nm de la sortie de la fente pour différentes longueurs de celle-ci, profil
obtenu & partir du calcul de cette structure en trois dimensions par la méthode des éléments

finis.
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F1G. 4.1: Profils d’intensité en sortie d’une fente sub-longueur d’onde pour différentes longueurs de
celle-ci. Un schéma de la structure est également présenté. Le bruit observé sur certains profils provient de la
discrétisation du maillage utilisé lors de la simulation par éléments finis, un peu faible dans le cas des grandes

géométries (contraintes en terme de temps de calcul).

Ce graphe met effectivement en évidence 'apparition de plusieurs maxima de champ au
fur et & mesure que la longueur de la fente augmente, espacés alternativement d’environ 120
nm ou 240 nm. Ce premier résultat démontre donc que Iillumination d’une fente sub-longueur
d’onde génere plusieurs spots lumineux dont le nombre et I’écartement dépend directement de
la longueur de celle-ci, spots qui pourraient ainsi étre utilisés afin d’imprimer plusieurs motifs
en paralléle.

Les différents lobes de champ observés s’expliquent ensuite assez bien par l'excitation de
modes propres de la structure. Prenons 'exemple de la fente de 570 nm de longueur, cas pour
lequel le profil d’intensité en sortie de celle-ci présente cing maxima. Nous avons en effet réalisé
une recherche des modes propres supportés par cette fente par le biais d’un solveur de modes,
basé sur le calcul en trois dimensions du champ électromagnétique dans la structure par la

méthode des différences finies dans le domaine temporel (FDTD). Or, celle-ci montre en par-
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ticulier I'existence de deux modes, I'un pair présentant deux maxima de champ, 'autre impair
comportant cing maxima de champ et dont les cartes d’intensité sont présentées en haut de la
figure 4.2. Afin de permettre une meilleure comparaison des profils obtenus, I'image du bas de
la figure 4.2 montre également la carte d’intensité du champ en sortie de la fente lors de son
illumination par une onde plane & 532 nm polarisée selon y et calculée en trois dimensions par la
méthode des éléments finis (carte dont est extrait le profil de la figure 4.1). La superposition de
ces deux modes propres concorde alors relativement bien avec ’allure du champ effectivement
généré (243 maxima), résultat qui indiquerait donc que ceux-ci sont excités lors de I'illumination

de la structure.
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Fi1G. 4.2: Cartes d’intensité de champ dans la fente sub-longueur d’onde. En haut : intensités de deux
modes propres de la fente obtenues par FDTD. En bas : intensité générée en sortie de la structure calculée par

éléments finis. La fente a une longueur de 570 nm et une largeur de 50 nm.

En revanche, cette derniére carte de champ montre aussi que l'intensité des différents maxima
obtenus dans cette configuration n’est pas homogene et doit étre améliorée afin d’obtenir cing
spots lumineux de méme intensité et ainsi permettre 'impression de cing plots identiques lors
de 'utilisation de cette structure pour insoler une couche de résine photosensible. Nous allons
voir dans le paragraphe qui suit que cela peut étre réalisé en entourant cette ouverture d’une
cavité métallique selon le méme principe que pour la nanosource décrite au chapitre précédent,

puis en optimisant la forme de celle-ci.
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4.1.2 Réalisation d’une cavité adaptée

La seconde étape d’adaptation de la nanosource que nous avons décrite au chapitre précédent
a Pimpression de motifs en paralléle consiste donc & maximiser et & uniformiser U'intensité et le
contraste des spots lumineux générés par la fente sub-longueur d’onde. Nous allons montrer ici
que cette homogénéisation peut étre obtenue grace 3 l'insertion d’une cavité de profil adapté au
voisinage de cette ouverture. La fente étudiée précédemment étant de forme rectangulaire, nous
avons choisi comme forme initiale de cette cavité un ovale, profil qui conduit & une répartition
homogene des parois métalliques autour de la fente. Nous avons ensuite cherché a modifier celui-
ci afin d’améliorer les propriétés des spots générés. Dans les paragraphes qui suivent, nous allons
donc tout d’abord donner le calcul que nous avons réalisé afin de déterminer les coordonnées de

cette cavité ovale, puis nous détaillerons la démarche que nous avons effectuée afin de 'optimiser.

4.1.2.1 Calcul du profil initial

La figure 4.3 présente une vue de dessus schématique de la géométrie, constituée de la fente

sub-longueur d’onde rectangulaire (en noir) entourée de la cavité ovale (en bleu).

3
F1G. 4.3: Schéma (vue de des-

sus) de la géométrie consi- d

dérée. Il s’agit d’une fente sub- Y

longueur d’onde (en mnoir) entou- @ |‘ 8 S @
rée d’une cavité de profil ovale (en L

bleu). Les notations utilisées dans

le calcul sont également précisées. Y

Comme indiqué sur le schéma, le profil de cette cavité peut alors se décomposer en quatre
grandes parties : deux sections droites (1 et 3) et deux arcs de cercle (2 et 4). Avec les notations

de la figure 4.3, les coordonnées (x,y)(t) des parois de cette cavité peuvent donc s’écrire :

(

Recos [gost — & — L=a] — $(L—a) partie 2

(L—a)+7R— %t partie 3

N

R cos [—ﬁt + 5+ %] — (L —a) partie 4
—R partie 1
Rsin [525¢t — T — L22]  partie 2

R partie 3

Rsin [—ﬁt -5+ %] partie 4
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ou R=d+a/2, A est le périmetre de la cavité et ¢ : 0 — 27 sur le contour.

Cependant, afin de pouvoir facilement corriger ce profil et optimiser les caractéristiques des
spots lumineux générés par la fente sub-longueur d’onde, nous avons ensuite choisi de décomposer
celui-ci selon des séries de Fourier. En effet, cette décomposition permet de modifier la forme de
la cavité en jouant directement sur les coefficients de Fourier des différentes harmoniques mises
en jeu, technique qui favorise en particulier le test des performances de profils relativement

complexes. Nous recherchons alors une expression de ces coordonnées x et y de la forme :

N
z(t) = Z ane’™

n=—N

N
y(t) = Z b, elmt
n=—N

qui, pour des raisons de symétrie respectent les conditions suivantes :

Ona:

N N
z(t+m) = E ap et = g anel™ el
n=—N n=—N

N N
—z(t) = — E ane’™ = 5 ane?™elCPHIT  avec p un entier
n=—N n=—N
Par conséquent :

z(t+7) = —xz(t)
= n =2p+1:on ne garde que les harmoniques impaires

y(t+m) = —y(t)
Or, les premiers tests effectués indiquent également que les coefficients relatifs & ce type de

décomposition vérifient :

a_p, = a
_ *
b_p = b

Les conditions z(—t) = z(t) et y(—t) = —y(t) conduisent alors & :

z(—t)=z(t) <<= ap=a_p=aqa, = z(t)= Z ap, cosnt

y(—t) = —y(t) <= bp=-bn,=-b, = yt)= ) bysinnt
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et finalement, par symétrie :

N

z(t) = Z an41 cos [(2n + 1)¢]
n];0

y(t) =D bogasin[(2n + 1)f]
n=0

Ces coordonnées donnent le profil initial de la cavité & insérer autour de 'ouverture sub-
longueur d’onde. Toutefois, la précision de celui-ci dépend aussi du nombre d’harmoniques N
pris en compte lors de la décomposition. Afin de limiter au maximum le temps de calcul de
notre structure, nous avons donc cherché le nombre d’harmoniques minimal nécessaire & la
reproduction conforme du profil analytique ovale. Les tests que nous avons effectués indiquent
alors que le profil obtenu est identique au profil original & partir de N = 7, valeur que nous

avons choisie. Les coefficients de Fourier obtenus dans ce cas sont présentés dans le tableau 4.1.

TAB. 4.1: Coefficients de Fourier associés a chaque hamonique des coordonnées x et y du profil ovale de la cavité.

Les dimensions de la cavité sont L = 570 nm, a = 50 nm et d = 240 nm.

Harmonique | x(t) | y(t)
n=0 453.4 | 316.9
n=1 72.9 | 634
n=2 1.6 8.2
n=3 -3.7 | -3.3
n=4 0.5 -1.0
n=>s 0.9 0.4
n=>6 -0.3 0.9
n="7 -0.4 -0.8

Ces données montrent que les coefficients les plus importants restent ceux des deux premieres
harmoniques pour chacune des coordonnées x et y. Dans la suite, nous jouerons donc en priorité
sur ces parametres pour modifier le profil de la cavité et optimiser les caractéristiques des spots

lumineux générés. Nous allons détailler la démarche que nous avons suivie.

4.1.2.2 Optimisation

Le principe de cette optimisation reste globalement le méme que celle effectuée au chapitre
précédent dans le cas de la nanosource & miroirs de Bragg pour plasmons. En effet, il s’agit aussi
ici de maximiser 'intensité, le contraste et le confinement de spots lumineux générés en sortie
d’une fente sub-longueur d’onde. Nous allons brievement reprendre les grandes étapes de cette

optimisation, 'ensemble des codes mis en jeu étant regroupés en annexe.
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De méme que précédemment, la base de cette optimisation consiste donc & calculer le champ
électromagnétique généré dans la structure. Celle-ci se compose d’une fente sub-longueur d’onde
remplie d’air, de longueur 570 nm et de largeur 50 nm, percée dans un film métallique d’argent
de 50 nm d’épaisseur et surmontée d’une cavité du méme métal de profil variable. Concernant
les autres dimensions de cette structure, nous avons ensuite fixé la hauteur de la cavité & 180
nm, dimension qui correspond & celle de la nanosource détaillée au chapitre précédent. De méme,
nous avons également choisi une distance entre les parois de la cavité et les bords de la fente
égale & 240 nm, configuration qui donne, selon une étude paramétrique que nous avons effectuée,
la plus forte intensité de champ en sortie de la structure. Enfin, 'ensemble est réalisé sur un
substrat de verre recouvert d’une couche de 150 nm de PMMA et est éclairé en incidence normale
par une onde plane de longueur d’onde 532 nm et polarisée perpendiculairement & I'axe de la
fente. La construction en trois dimensions de cette géométrie a partir des différents coefficients
de Fourier du profil de la cavité est donnée dans le fichier Calcul-structure-8D en annexe.

L’étape suivante revient ensuite & extraire les différents parametres des spots lumineux de
sortie & partir de la carte de champ de cette structure (fichier Ezxtraction-parametres-3D). Or,
nous avons vu que l'objectif de cette optimisation était la génération de cing spots lumineux
identiques. Afin d’obtenir les parametres de ces spots, nous avons donc modélisé le profil d’inten-
sité obtenu en sortie de la fente par cing gaussiennes de mémes caractéristiques, espacées de 120
nm (fichiers Gaussienne-3D et Residus-3D), distance qui sépare les maxima de champ dans les
profils présentés précédemment pour la fente de 570 nm de longueur. De méme que dans le cas
de la nanosource a miroirs de Bragg pour plasmons, la détermination numérique des parametres
de ces gaussiennes permet alors d’accéder a l'intensité maximale I,,x, au contraste C et a la
largeur a mi-hauteur ®g,q; des spots réalisés. Néanmoins, afin de limiter I'influence des effets de
pointe sur le profil obtenu, ces caractéristiques ont aussi été évaluées a partir du profil de champ
généré & 10 nm de la sortie de 'ouverture.

Enfin, nous avons lancé la boucle d’optimisation & partir du fichier Calcul-optimisation-3D.
De méme que précédemment, celle-ci s’effectue & l'aide d’une méthode d’optimisation locale et
consiste ainsi & modifier pas & pas la géométrie de la structure (ici le profil de la cavité, via
la, modification pas & pas de ses coefficients de Fourier) de maniére & minimiser la fonction de

mérite (fichier Fonction-merite-3D) :

I max C (I)spot

f = - - 0 0
Ir%ax CO (I)spot
ot I%,., CU et @gpot sont respectivement 'intensité, le contraste et la taille des spots lumineux

relatifs & la structure avant optimisation (profil de cavité ovale), minimisation qui permet alors
d’aboutir a la génération de spots d’intensité, de contraste et de confinement maximaux.
Concernant ensuite les détails de cette optimisation et en particulier le calcul des différents
profils de cavité mis en jeu, le profil ovale initial est ici obtenu par les programmes Contour-ovale
(profil analytique (z,y)(t)) et Coeff-contour-ini (coefficients de Fourier associés). Toutefois, afin
de limiter le maillage et donc le temps de calcul de la structure, nous avons décomposé ce
profil uniquement selon 20 segments de droite. Puis, le calcul plus général des coordonnées des

parois de la cavité en fonction des coefficients de Fourier d’un profil quelconque (nécessaire pour
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la construction des différentes géométries & évaluer) est effectué par la fonction Coordonnees-
contour.

Enfin, nous avons vu précédemment que le nombre d’harmoniques du profil initial de la
cavité était de 8 (N = 7) pour chacune des coordonnées z et y des parois de celle-ci. Nous avons
donc en théorie 2% 8 = 16 parametres & optimiser. Cependant, afin de limiter le temps de calcul
de ces parametres, nous avons ici choisi de nous concentrer uniquement sur les deux premiers
coefficients de Fourier de chaque coordonnée, coefficients dont nous avons montré précédemment
qu’ils possédaient les plus grandes valeurs. Les résultats de cette optimisation sont alors présentés

dans le paragraphe suivant.

4.1.3 Résultats

Le profil de la cavité obtenue est présenté sur 'image du haut de la figure 4.4. Pour com-
paraison, le profil ovale initial est également donné. Ce profil correspond, dans le cadre de la

décomposition en série de Fourier détaillée précédemment, aux coeflicients :
- pour z(t) : [453.4-2.5; 72.940.5; 1.6; -3.7; 0.5; 0.9; -0.3; -0.4]

- pour y(t) : [316.94+-3.5; 63.4418; 8.2; -3.3; -1.0; 0.4; 0.9; -0.8]

ou les valeurs indiquées en gras sont les modifications apportées lors de 'optimisation et ou
les coefficients sont listés par ordre d’harmonique croissante.

Ce profil reste tout d’abord relativement proche de celui initial ovale, ce qui signifierait que
le choix d’une cavité dont le profil entoure de maniere uniforme 'ouverture sub-longueur d’onde
réalisée peut en premiere approximation étre suffisant pour évaluer les performances du dispositif
effectué. Ce point est important, puisqu’il faciliterait considérablement 1’élaboration des cavités
& insérer autour des ouvertures et permettrait ainsi d’envisager la génération de champs de
formes complexes.

Cependant, 'obtention d’un profil proche du profil initial pourrait aussi étre une conséquence
de la méthode d’optimisation choisie et ne pas correspondre au profil réellement optimal. En
effet, pour des raisons de rapidité et de simplicité d’algorithme, nous avons ici utilisé une mé-
thode d’optimisation locale & base de simplex. Or, ce type de méthode ne donne que 'optimum
le plus proche de la structure initiale dont est partie 'optimisation. Le profil trouvé pourrait
alors n’étre qu’uniquement un optimum local et étre complétement différent de 'optimum glo-
bal qui pourrait étre obtenu par le biais de méthodes d’optimisation plus complexes, a base
par exemple d’algorithmes génétiques. Afin de répondre & ce probléme, nous avons donc lancé
quelques simulations complémentaires, notamment en modifiant les parametres de cette struc-
ture initiale. Toutefois, 'avancement de celles-ci ne nous permet pas encore de conclure entre
ces deux hypotheses. Nous garderons donc ce premier profil dans la suite.

L’image du bas de la figure 4.4 montre alors une carte de Iintensité du champ générée a
10 nm de la sortie de la structure apres optimisation de la cavité. L’ensemble est ici éclairé
en incidence normale par une onde plane a 532 nm polarisée perpendiculairement & ’axe de
la fente. Cette simulation met toujours en évidence la formation de cinq maxima de champ en
sortie de la fente sub-longueur d’onde. Néanmoins, contrairement & la carte de champ présentée

au début de ce chapitre, I'intensité de ceux-ci semble relativement homogene. Le tableau 4.2
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F1G. 4.4: Résultats de optimisation du profil de la cavité. En haut : profil de la cavité (en rouge). Pour
comparaison, le profil initial ovale est également tracé (en bleu). En bas : carte de I'intensité du champ en sortie

de la structure (vue de dessus) calculée par la méthode des éléments finis.

rassemble ainsi les différentes caractéristiques de ces spots, mesurées d’une part & partir de
la, modélisation du profil correspondant par une série de cing gaussiennes (vision globale) et
d’autre part obtenues directement & partir du profil d’intensité brut extrait de la carte de champ
réalisée (vision individuelle de chaque maximum). Pour comparaison, les caractéristiques des
meémes spots lumineux générés par une fente isolée sans cavité et par une fente entourée de la
cavité ovale de profil non optimisé sont également présentées.

Ces valeurs montrent bien I'intérét de I'ajout de la cavité. En effet, de méme que dans le cas
de la nanosource en deux dimensions détaillée au chapitre précédent, les propriétés des spots de
sortie, notamment leur intensité, ont été améliorées. Le rapport entre 'intensité obtenue pour
le cas de la fente seule et celui de la fente entourée de la cavité métallique est d’ailleurs le
méme que précédemment, de Pordre d'un facteur 9 a 10. Enfin, 'homogénéité du motif total
est également meilleure, ce qui démontre la faisabilité de 'impression de motifs en parallele par
cette nanosource.

Néanmoins, plusieurs points pourraient étre encore améliorés. En effet, la proximité des
performances obtenues pour la cavité de profil ovale et optimisé laisse penser que la forme
de celle-ci peut encore évoluer. En dehors du choix d’une autre méthode d’optimisation, ces

améliorations pourraient tout d’abord passer par une augmentation du pas de discrétisation
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TAB. 4.2: Récapitulatif des caractéristiques des spots lumineux générés pour une fente isolée et pour la structure

avec une cavité de profil ovale ou optimisé.

Caractéristique Fente Fente Fente

isolée | +cavité ovale | +cavité optimisée

I'max moyen (u.a.) 15 120 139

Différence d’intensité entre maxima (pourcents) | 60 57 52
C moyen (pourcents) 58 56 63

Oyt moyen (nm) 80 40 40

du profil de la cavité. Celui employé ici reste en effet relativement grand (7/10 sur un profil
total correspondant & 27), ce qui limite les géométries possibles et laisse imaginer qu’un profil
plus précis pourrait encore améliorer les performances du dispositif. De méme, le nombre de
coefficients de Fourier pris en compte dans 'optimisation pourrait étre augmenté. Cependant,
ces modifications impliquent d’une part de raffiner le maillage de la structure pour le calcul
du champ électromagnétique généré au sein de celle-ci et d’autre part augmentent le nombre
d’itérations de la boucle d’optimisation. Leur mise en place élevera donc aussi considérablement

le temps et la mémoire nécessaires & I'obtention du résultat.

Dans cette partie, nous avons montré a travers un exemple que 'adaptation de la géométrie
de la nanosource étudiée dans le chapitre précédent conduisait a la formation de motifs plus
complexes qu’un spot lumineux unique. Cette structure pourrait donc étre utilisée pour effectuer
des lithographies plus variées, voire permettre I'impression de motifs arbitraires, résultat qui
élargit le champ d’applications de ce type de dispositif. Dans la suite de ce chapitre, nous allons
poursuivre dans cette voie et ainsi montrer une autre évolution possible de cette source, & savoir

son adaptation en longueur d’onde.

4.2 Vers une adaptation de la longueur d’onde : exemple de la

microélectronique

Dans ce manuscrit, nous avons jusqu’a présent cherché a déterminer les performances intrin-
seques de dispositifs plasmoniques. Nous nous sommes donc placés dans des configurations tres
favorables a ’excitation de plasmons, ol ces ondes possedent notamment de grandes distances
de propagation. Cependant, les conditions d’excitation de plasmons de surface ne se limitent pas
au couple argent/longueur d’onde d’illumination de 532 nm. L’objectif de cette partie consiste
ainsi & donner un bref apergu des différentes possibilités d’adaptation en longueur d’onde de ces
systémes. Apres avoir donné une liste (non exhaustive) des différents matériaux pouvant sup-
porter des plasmons en fonction de la longueur d’onde choisie, nous verrons en particulier que la
nanosource étudiée dans le chapitre précédent peut par exemple fonctionner dans 'ultra-violet

(UV). Nous détaillerons alors la démarche que nous avons suivie afin d’adapter cette source a
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la longueur d’onde de 248 nm, actuellement utilisée pour certaines étapes de lithographie en

microélectronique.

4.2.1 Choix des matériaux

Nous avons montré au début de ce manuscrit que I'excitation de plasmons sur une interface
métal/diélectrique donnée dépendait des permittivités respectives €y, et ¢4 de ces matériaux a

la longueur d’onde A d’illumination et était conditionnée par la relation de dispersion :

2w EmEd 2T

ko — =
5P AVemteds A

ou kg, est la composante du vecteur d’onde des plasmons parallele & 'interface métal/diélectrique.
De méme, nous avons vu que la distance de propagation d, de ces plasmons le long de cette
interface était donnée par 1/ 21{:;,}, oll k;'p est la partie imaginaire de kgp.

De nombreuses combinaisons de matériaux semblent donc possibles pour supporter ces ondes.
A titre d’exemple, les figures 4.5 et 4.6 dressent alors un apercu de celles-ci. En effet, nous avons
ici évalué pour plusieurs longueurs d’onde classiques (193, 248, 405 et 532 nm) la possibilité
d’excitation de plasmons sur différents éléments du tableau de Mendeleiev associés & deux di-
électriques, de lair (n = 1) et une résine photosensible (n = 1.7). Les résultats sont présentés
de la maniére suivante : pour chaque élément étudié, I’existence ou non de plasmons est notifiée
par la couleur respectivement verte ou rouge de la case correspondante. Les distances carac-
téristiques de ces plasmons sont ensuite notées en nanometres autour du symbole de I’élément
considéré : longueur d’onde & gauche, distance de propagation a droite, en haut pour le cas ol
le diélectrique est de ’air, en bas pour le cas ou le diélectrique est du type résine photosensible.

Ces tableaux montrent tout d’abord que de nombreux et divers matériaux peuvent étre
utilisés pour supporter des plasmons. En effet, ces résultats indiquent qu’il existe pour chaque
longueur d’onde plus d’une vingtaine d’éléments vérifiant la relation de dispersion ci-dessus,
nombre qui reste un minimum puisque nous n’avons ici pas tenu compte des différents alliages
possibles de ces matériaux.

De plus, les caractéristiques de ces plasmons sont ensuite assez variables, en particulier en ce
qui concerne leur distance de propagation, qui peut passer de quelques dizaines de nanometres &
quelques dizaines de microns selon les matériaux et les longueurs d’onde mis en jeu. Cependant,
les résultats obtenus montrent globalement une augmentation de ces distances de propagation
au fur et & mesure que la longueur d’onde d’illumination augmente, celles-ci restant encore
relativement faibles aux longueurs d’onde UV de 193 et 248 nm. Enfin, ces tableaux confirment
aussi que le métal supportant des plasmons avec les plus grandes distances de propagation & la
longueur d’onde de 532 nm est 'argent. En revanche, celui-ci est remplacé par 'aluminium aux

autres longueurs d’onde plus faibles de 193, 248 et 405 nm.
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A titre d’illustration de cette possibilité d’adapter en longueur d’onde les dispositifs plas-
moniques, nous avons alors cherché & modifier la nanosource décrite au chapitre précédent pour
qu’elle puisse étre insérée dans des dispositifs de lithographie utilisés en microélectronique, c’est-
a-dire fonctionnant dans 'UV, par exemple & une longueur d’onde de 248 nm. C’est ce que nous

allons développer dans la suite.

4.2.2 Conception d’une nanosource fonctionnant a 248 nm

Dans ce paragraphe, nous allons tout d’abord détailler la démarche que nous avons suivie
afin d’adapter la nanosource & une longueur d’onde d’illumination située dans 'ultra-violet. Nous

donnerons ensuite quelques unes de ses caractéristiques.

4.2.2.1 Détermination des dimensions de la structure

La premiere étape relative a la conception de cette nouvelle source consiste a choisir les
matériaux (métal, diélectrique) dont elle sera constituée. En effet, ceux-ci fixent alors les carac-
téristiques des différents modes supportés par la structure qui, de méme que dans le chapitre
précédent, serviront ensuite de base pour la détermination des dimensions de celle-ci. Or, nous
venons de voir que le métal supportant des plasmons dans I'UV avec les plus grandes distances de
propagation était aluminium (n = 0.19 + 2.94¢ & 248 nm). Afin de maximiser les performances
du dispositif réalisé, nous avons donc pris ce matériau comme métal. Concernant le choix du
diélectrique, celui-ci doit étre transparent & la longueur d’onde d’illumination. Nous avons alors
choisi le saphir (AlyO3), d’indice n = 1.9.

Nous avons ensuite effectué le dimensionnement des différents éléments composant la source
selon le méme raisonnement que celui suivi au chapitre précédent concernant la conception de
la nanosource & 532 nm. En effet, plusieurs régles ont déja été établies. Nous avons tout d’abord
montré que la largeur D de la cavité devait correspondre d’une part & la réflexion en phase des
plasmons générés par la fente sub-longueur d’onde (D = pAg,/2 ot p est un entier) et d’autre part
a excitation a la coupure d’'un mode propre pair de la cavité. De méme, nous avons vu que le
pas a des réseaux situés en surface devait également conduire a I’excitation de plasmons sur cette
interface (a = Agp pour une illumination en incidence normale) et étre placés de telle maniere
que les plasmons générés par ce réseau soient en phase avec ceux issus de la diffraction par les
coins supérieurs de la cavité (distance bord a bord entre la cavité et les réseaux d = pAgp/2).
Enfin, la hauteur de ces réseaux doit aussi étre suffisamment faible pour ne pas trop diffracter
et concentrer le champ incident sur cette zone et les profondeurs A de la cavité et e de la fente
sont fixées de maniére a maximiser U'intensité en sortie de celle-ci.

Afin de déterminer la largeur D de la cavité, nous avons donc, de méme que précédemment,
résolu en deux dimensions I’équation aux valeurs propres (3.1) des modes supportés par cette
structure. Nous avons alors obtenu les solutions représentées sur l'image de gauche de la figure
4.7. Ce graphe fait de nouveau apparaitre une succession de modes pairs (lignes en trait plein
bleues) et impairs (lignes pointillées rouges), dont on peut alors extraire la largeur de la cavité
correspondant & l'excitation a la coupure du premier mode pair de celle-ci : D = 105 nm.

Or, la relation de dispersion donnée dans le paragraphe précédent indique ensuite que l'inter-
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FiG. 4.7: Résultats des calculs pour le dimensionnement de la source fonctionnant & 248 nm. A
gauche : solutions de I’équation aux valeurs propres des modes de la cavité. A droite : cartographie obtenue par la
méthode des éléments finis de I'intensité maximale du champ en sortie du dispositif en fonction de la profondeur

h de la cavité et e de la fente sub-longueur d’onde.

face aluminium/saphir éclairée a 248 nm supporte des plasmons de longueur d’onde Agp = 100
nm. Par conséquent, cette largeur de cavité est aussi en accord avec la condition de réflexion
en phase des plasmons générés par la fente. De méme, la valeur de cette longueur d’onde nous
permet de définir les dimensions et la position des réseaux placés & la surface de la cavité :
a = 100 nm et d = 50 nm. Nous avons également fixé la hauteur de ces réseaux a une valeur
faible de 5 nm.

Enfin, la derniére étape d’adaptation de cette nanosource consiste & déterminer les profon-
deurs h de la cavité et e de la fente sub-longueur d’onde. De méme que dans le chapitre précédent,
nous avons alors calculé en deux dimensions par la méthode des éléments finis I'intensité en sortie
de la structure lors de son illumination par une onde plane & 248 nm polarisée perpendiculaire-
ment a Paxe de la fente. La cartographie obtenue en fonction des valeurs de e et h est présentée
sur I'image de droite de la figure 4.7. Le maximum d’intensité correspond dans ce cas & h ~ 40

nm et e ~ 30 nm, hauteurs que nous avons donc choisies.

Dans ce paragraphe, nous avons détaillé les différentes modifications que nous avons appor-
tées a la nanosource décrite au chapitre précédent afin que celle-ci fonctionne a 248 nm. Nous

allons maintenant revenir sur les caractéristiques de ce nouveau dispositif.

4.2.2.2 Caractéristiques

La figure 4.8 présente en effet le résultat de I'illumination de la structure par une onde plane
a 248 nm polarisée perpendiculairement & Paxe de la fente. Il s’agit ici de la carte d’intensité
du champ générée dans le systéme pour une fente sub-longueur d’onde de 10 nm de largeur et
calculée en deux dimensions par la méthode des éléments finis.

Cette carte met d’abord en évidence la formation d’un spot lumineux en sortie de la fente,
résultat qui démontre donc le fonctionnement de cette structure a 248 nm et ainsi la possibilité

d’adapter en longueur d’onde la nanosource effectuée au chapitre précédent. De plus, la modé-
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Fi1G. 4.8: Carte d’intensité du champ dans la nanosource fonctionnant a 248 nm. Le calcul est effectué
en deux dimensions par la méthode des éléments finis en éclairant la structure par une onde plane a 248 nm

polarisée perpendiculairement a ’axe de la fente.

lisation par une gaussienne du profil d’intensité obtenu & 10 nm de la sortie de la fente indique
également que ce spot possede une largeur a mi-hauteur de 40 nm pour un contraste de I'ordre
de 65 pourcents, caractéristiques qui valident la génération d’un spot intense et de faibles di-
mensions. Cependant, celui-ci reste aussi extrémement localisé au niveau de la surface du métal
puisque la distance d’atténuation en 1/e de ce faisceau dans la couche d’air de sortie ne dépasse
pas les 5 a 7 nm. Ce phénomene, di aux faibles distances de propagation et d’atténuation des
plasmons excités dans 'UV, limite considérablement les performances et applications de ce sys-
teme. Dans le cas de 'utilisation de cette source pour insoler une couche de résine photosensible
en microélectronique, cette faible distance d’atténuation nécessite par exemple de positionner la
résine en contact direct avec la sortie de la source, ce qui complique la mise en oeuvre pratique
de ce dispositif. De méme, des mesures que nous avons effectuées a partir du calcul de cette
structure par la méthode des éléments finis montrent que le profil d’intensité généré dans la
couche de résine s’élargit et perd en contraste au fur et & mesure que 'on pénetre dans celle-ci.
Ce phénomene réduit ainsi I’épaisseur de résine insolée avec un spot & haute résolution (c’est-
a-dire avec un diametre & mi-hauteur de Pordre de 50 nm) & la dizaine de nanometres, ce qui
en microélectronique est insuffisant pour pouvoir utiliser les motifs de résine obtenus comme

masques de gravure.

Dans cette partie, nous avons vu au travers d’un exemple que 'adaptation des dispositifs
plasmoniques en longueur d’onde pouvait se faire facilement en modifiant les matériaux les
constituant de maniere a ce qu’ils supportent des plasmons & la longueur d’onde considérée
et en ajustant ensuite les dimensions de ces structures afin de mettre en jeu des phénomenes
physiques identiques. Cependant, les résultats obtenus montrent aussi que les performances de
ces dispositifs dépendent fortement des caractéristiques des plasmons excités et notamment de
leur distance de propagation. Ainsi, méme si ces ondes existent en théorie aux longueurs d’onde
UV, il apparait clairement que ces systemes plasmoniques sont plus efficaces aux longueurs
d’ondes visibles. Dans ce cas, nous allons voir dans la suite que ces systémes et en particulier la
nanosource étudiée précédemment peuvent alors trouver de nombreuses applications en dehors

du domaine de la lithographie.
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4.3 Vers d’autres horizons

Les nanosources optiques suscitent un intérét croissant dans de nombreux domaines de la
physique. En effet, ces dispositifs permettent d’analyser et d’interagir avec la matiére a 1’échelle
nanométrique. Cependant, la plupart des sources existantes générent un spot de taille encore trop
élevée ou possedent un mauvais rendement. Les caracteres compact et efficace de la nanosource
plasmonique détaillée au chapitre précédent nous invitent alors & penser que celle-ci pourrait étre
insérée dans de nombreux systémes afin d’améliorer leurs performances. Nous allons en donner
quelques exemples.

Cette nanosource serait tout d’abord particulierement intéressante dans le domaine du sto-
ckage optique ou elle pourrait étre introduite dans des tétes de lecture/écriture & haute capacité,
notamment dans des systémes incluant des lentilles & immersion solide (SIL). De méme que dans
le cas de la lithographie, cette structure permettrait ainsi d’imprimer (mode écriture) des motifs
de haute résolution dans le disque optique. La détection du changement de la topographie de
ce disque lors de son balayage par la source, par exemple en analysant le champ diffracté en
sortie de la téte optique, donnerait ensuite une lecture des données inscrites sur celui-ci. Ces
tétes fonctionnant 4 une longueur d’onde de 405 nm, cette application nécessiterait cependant
d’adapter la géométrie de la source pour une illumination & cette longueur d’onde, ce qui peut
étre réalisé facilement en choisissant Paluminium comme métal supportant les plasmons.

Comme nous 'avons déja mentionné au cours de ce manuscrit, une seconde application
de ce type de source concerne I'imagerie. En effet, nous avons vu que cette structure était
sélective en longueur d’onde, avec une bande passante autour de la longueur d’onde nominale
de Tordre de 50 nm. Il serait alors possible, en adaptant la géométrie & différentes longueurs
d’onde d’utilisation telles que le rouge, le vert ou le bleu, de réaliser des dispositifs générant &
I’échelle nanométrique des spots lumineux de couleurs différentes. Chaque source étant également
relativement compacte, ces trois structures pourraient ensuite étre assemblées pour former un
pixel RGB complet et étre a la base d’une imagerie a trés haute résolution. L’illumination
de ce systéme pourrait dans ce cas s’effectuer soit par un éclairage classique, soit en insérant
directement un matériau luminescent en amont de celui-ci.

La génération d’un spot intense par cette nanosource ouvre aussi des perspectives en ce
qui concerne 1’élaboration de capteurs ultrasensibles, ou 'utilisation de cette structure comine
détecteur permettrait de réduire le niveau de bruit et d’améliorer le rendement de ces dispositifs.
De méme, le confinement du spot obtenu pourrait également étre intéressant dans le cadre de
la biologie ou de la microscopie, oll la nanosource pourrait alors servir & analyser de tres petits
volumes.

Enfin, cette structure pourrait répondre & un probléeme technique relatif au domaine des
pinces optiques. En effet, le piégeage de particules & des échelles sub-longueur d’onde s’effectue
actuellement grace & des spots lumineux générés par transmission & travers des films perforés.
Cependant, étant donné le faible rendement de ce type de systéme, les lasers d’illumination sont
des lasers de puissance difficiles & mettre en oeuvre. L’insertion d’une structure & plus haut
rendement telle que la nanosource que nous avons étudiée permettrait alors d’utiliser des lasers

de faible puissance plus facilement manipulables.
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4.4 Conclusions

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés aux différentes applications possibles de la
lithographie assistée par plasmons de surface et plus généralement des dispositifs optiques met-
tant en jeu des plasmons. Ainsi, nous avons montré, notamment & partir du cas particulier de
la nanosource étudiée au chapitre précédent, que cette technique pouvait facilement répondre a
différents types de besoins.

Une impression de motifs variés voire arbitraires peut tout d’abord étre effectuée en réalisant
une ouverture sub-longueur d’onde de forme adaptée dans un film métallique et en insérant
autour de celle-ci une cavité dont les parois sont en premiere approximation disposées a égale
distance des bords de 'ouverture.

Méme si les résultats sont plus concluants dans le domaine visible, la longueur d’onde d’illu-
mination de ces dispositifs peut ensuite étre modulée en fonction des conditions d’utilisation, en
modifiant uniquement les matériaux les constituant et la taille des structures mises en jeu.

Enfin, nous avons vu que les applications des dispositifs optiques assistés par plasmons de
surface dépassaient aussi largement le cadre de la lithographie et touchaient de nombreux do-

maines, comme le stockage optique et 'imagerie ou encore la microscopie et les pinces optiques.



Conclusion générale

L’objectif de cette these était d’étudier les différentes contraintes et performances associées
a la réalisation de lithographie assistée par plasmons de surface pour, dans un second temps,

déterminer les conditions d’utilisation et les applications possibles de cette nouvelle technique.

Le premier chapitre de ce manuscrit nous a tout d’abord permis d’introduire et de définir
plusieurs concepts relatifs & la lithographie et aux plasmons de surface. Afin de fixer le contexte
de cette thése, nous avons également dressé un état de 'art des différentes méthodes employées

dans la littérature pour effectuer une lithographie en champ proche assistée par plasmons.

Puis, nous nous sommes intéressés en particulier & une technique permettant d’imprimer des
motifs relativement complexes, la lithographie par interférence de plasmons de surface. Nous
avons ainsi montré, aussi bien au niveau théorique qu’au niveau expérimental, que ce procédé
conduisait & la formation de motifs conformes au champ d’interférences généré et pouvait donc
potentiellement créer des motifs arbitraires. Cependant, nous avons aussi mis en évidence que
la résolution de cette technique était limitée & la moitié de la longueur d’onde des plasmons mis

en jeu et nécessitait que ces ondes aient de fortes distances de propagation.

Afin de répondre & ce probleme de résolution, nous avons ensuite congu une nanosource
optique efficace générant en champ proche un spot lumineux intense et localisé. La réalisation
expérimentale d’une premiere variante de cette source & base d’une cavité & miroirs de Bragg
pour plasmons a tout d’abord validé le fonctionnement de ce dispositif. Puis, nous avons optimisé
ce systeme et démontré théoriquement la formation d’un spot lumineux dont le diamétre dépend
uniquement de la taille de 'ouverture sub-longueur d’onde qui le génere et dont le rendement

peut atteindre les 30 pourcents.

Enfin, nous avons vu dans le dernier chapitre que la technique de lithographie assistée par
plasmons de surface pouvait étre facilement adaptée en fonction des besoins, notamment en ce
qui concerne la longueur d’onde d’illumination des dispositifs mis en jeu et/ou les matériaux
utilisés. Nous avons également montré que ces dispositifs sont plus efficaces dans le visible que
dans 'UV.

Ces différents résultats nous amenent alors aux conclusions suivantes. Concernant tout
d’abord les conditions d’utilisation de la technique de lithographie assistée par plasmons de
surface, la plus grande contrainte reste la nécessité d’instaurer un fort contact entre le dispositif

plasmonique générant le champ d’insolation et la couche de résine a imprimer. Cependant, cet
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inconvénient peut étre compensé par l'extréme souplesse de ce procédé, aussi bien en terme de
motifs réalisables qu’au niveau des matériaux et des longueurs d’onde pouvant étre utilisés pour
effectuer cette lithographie. Concernant ensuite les applications possibles de cette technique, les
faibles performances des dispositifs plasmoniques dans I'UV ainsi que la contrainte de contact
mentionnée précédemment empéchent pour le moment la mise en place de celle-ci au niveau
industriel en microélectronique. Le faible coiit de cette technique permet toutefois d’envisager
d’autres domaines d’applications, notamment pour des besoins de lithographie ponctuels et/ou
spécifiques. De méme, les concepts introduits dans ce manuscrit peuvent apporter des solutions
bien au-dela du domaine de la lithographie et les dispositifs plasmoniques développés pourraient
ainsi étre employés pour améliorer les performances de nombreux systémes, comme par exemple
celles des tétes de lecture/écriture en stockage optique, des capteurs ultrasensibles ou encore des

appareils d’imagerie et de microscopie.
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Annexe A

Calcul des caractéristiques des

plasmons de surface

A.1 Relation de dispersion

Il s’agit de résoudre les équations de Maxwell au niveau d’'une interface métal/diélectrique
et de trouver les caractéristiques relatives & des solutions localisées au niveau de cette interface
(plasmons). Ce calcul peut au premier abord apparaitre relativement délicat puisque les maté-
riaux mis en jeu (métal et diélectrique) possédent des propriétés physiques tres différentes. En
particulier, le métal supporte des courants a sa surface, ce qui n’est pas le cas du diélectrique.
Cependant, nous allons montrer que cette différence peut étre incluse dans la permittivité de
chaque matériau, conduisant ainsi a la résolution d’une seule et méme équation d’onde de part
et d’autre de Pinterface métal/diélectrique.

Prenons un milieu linéaire, homogeéne, isotrope et non magnétique. On a pour le champ

électrique E:
rot(rotE) = grad(divE) — AE

Or, la densité volumique de charges est nulle dans un métal. De méme, nous considérerons que
le diélectrique utilisé ne contient pas de charges. Au niveau de linterface métal/diélectrique

étudiée, la divergence de E est donc nulle et I’équation précédente se simplifie selon :
rot(rotl) = —AE

De plus, les équations de Maxwell permettent également d’écrire :

- - = - 85 (9 - =
rot(rotE)  =rot <_8t> =% (rotB)

_ o Ok
- at MO] MOE:O 8t

ot B est I'induction magnétique, ug, €9 et €, sont respectivement la perméabilité du vide et les

permittivités du vide et relative du milieu considéré et ot j = oF est la densité de courant (o

étant la conductivité diélectrique). Méme si les courants n’existent que dans le cas du métal,
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104 Annexe A. Calcul des caractéristiques des plasmons de surface

cette derniere relation peut également s’appliquer au cas du diélectrique en posant o = 0 et reste
donc valable sur toute 'interface.
On choisit ici une dépendance temporelle des ondes électromagnétiques en exp(—iwt). On

obtient alors :

— - = a — —
rot(rot &) =% <M00‘E — iwuosoerE)

= — <—iw,uoaﬁ — wguoeoerE)

2
w g —

= — (e,« + z) E
EQHO weq

ce qui permet finalement d’aboutir & une équation d’onde unique :

L w? —
AE+ —epE=0 (A.1)
c
en =e(w) =& +igs dans le métal
avec
En = €1 = &p dans le diélectrique

L’unicité de cette équation, valable aussi bien dans le métal que dans le diélectrique, est intéres-
sante, puisqu’elle permet de rechercher des solutions de formes identiques de part et d’autre de
cette interface. La figure A.1 donne alors quelques notations que 'on retrouve dans les calculs

qui suivent.

—+

E 3]

Diélectrique g

¥ %
Métal = (m) T \@: (/_/_) ‘?_’

Fig. A.1: Champ électromagnétique sur une interface diélectrique/métal. A gauche : notations. Les

variables relatives au diélectrique, de constante diélectrique £1, sont suivies de l'indice 1. Les variables relatives
au métal, de constante diélectrique e(w), ne possédent pas d’indice. A droite : allure schématique du champ

magnétique des plasmons associés a cette interface (coupe selon z).

Nous allons rechercher des solutions de type ondes planes, se propageant dans le plan (xOy)
de linterface métal/diélectrique et localisées sur cette interface, c’est-a-dire décroissant expo-

nentiellement de part et d’autre de celle-ci. Ces solutions sont donc de la forme :

— —

E(7) = Ep(2) exp(ikyz) avec 0(2) = ET exp(—Kpz) + E7 exp(Ky2)
K,=K>0 dans le métal

E
et
K,=K >0 dans le diélectrique
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Cependant, ces solutions étant bornées, le champ électromagnétique qui leur est associé est nul
a linfini. En posant kg = w/c = 2w/, les seules solutions acceptables sont alors :

- dans le diélectrique :

z<0 donc E,(7)=Ei(f) = Ef exp(K12) exp(ikyz) avec K% =eikis — k2
- dans le métal :
>0 donc En(F) = E(F) = E* exp(—Kz) exp(ikyz) avec K2 =e(w)ki — k2

Une allure schématique du champ magnétique associé a ces solutions est représentée sur la
figure A.1 et montre effectivement une décroissance exponentielle de celui-ci de part et d’autre
de l'interface métal/diélectrique.

Avec ces solutions, I'équation d’onde (A.1) se réécrit alors :

AE +e,k2E =0

. O2E .
5=
. B,
p (enks — E2)Ey(2) + 78 (2) =0
022

En remplacant on obtient donc :
enks —k2+ K2 =0

Or, a linterface, les composantes tangentielles de E, normales de D et tangentielles de H
sont continues. Les solutions décrites précédemment permettent alors d’écrire les expressions
suivantes :

- continuité des composantes tangentielles de E (E, et Ey) :

Biy(z=0)=E;(2=0) < E,=E}
Ey(z=0)=E/(2=0) <= E,=E;

- continuité des composantes normales de D (D,) :

Di,(2=0)=D,(2=0) <= e E], =¢w)ES

z

- continuité des composantes tangentielles de H (H, et Hy):
Les équations de Maxwell donnent ensuite :

-7 oB of
roth = ——— = —ug——
ot Ho~5¢

Or, les champs ont tous des dépendances en exp(—iwt). Donc :

rotE = iwuoﬁ

E OF 1 E
<— J Z——y:iwuon et 0B, 0F,
Jy 0z

0z oz

= iwpoH,
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La continuité des composantes tangentielles de H s'écrit alors :

0F,, O0E,, OE, O0E,

1z(2 =0) (z=0) oy 0z Jy 0z
ok, O0FE,, O0E, OFE,

hy(z=0)=H,(z=0) 3; a 3:E1 T 0z 0z

soit
~K\E;, = KE] et K E, —ik,E, =—-KEF —ik.Ef

En absence de charges libres, on a aussi :

R oD, oD, 0D,
divD =0 <+ B + oy B

soit
OFn,(z

iky Ene(2) + gz() =0
D’ou

PBu(s) _ . 0Fu(?)

022 Y0z
et finalement
OFna(7)

ik =" + (K2 — epkd)En.(2) =0

FEn remplagant avec les solutions, on obtient donc :
ik B, + KI1E,, =0 et ikEf —KE} =0 (A.2)

De plus, les continuités des composantes tangentielles de E (pour z), normales de D (pour

z) et tangentielles de H (pour z) :

E,=Ef B, =cwE  KE,—ikE,=—-KE —ikE/

z

donnent :
K\Ef — ik, ( )E+—|—KE+—|—Z]€ Ef =0 et K\E|, — ik E], + KE,, + ik, ( )E1_z—0
— (K1 + K)E + ik (1 — elw ))Ejzo et (K1+K)E1_m—ikx(1—%)E1_z:0
€1 elw
soit
_ gw)
ko Bl — k2 ‘LB = A.
iky k‘”K1+K 0 (A.3)
1- =
— ko B + K2—— g — (A.4)

TKi+ K
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La compatibilité des équations (A.2), (A.3) et (A.4) fait alors que :

_ ew) 1— fl)
K =2 e K= 2 @)
kmfﬁ-l-K et karl-K
K _ 12 aew) ew) @)
K 1- 62}) g1 elw)—e €
g1 e(w)
fr— —_— 7:0
K1+ K

Cette équation peut ensuite se réécrire selon :

€ e(w
?11 + %) =0
e(w))? K\? k2 — e(w)k?

= () -&) -
= e%(w)(ky — e1kg) = £7 (k7 — e(w)kg)
= (W) - DR = B(EWer — )

2 p€%(w)er — efe(w)
I R
e @)@ —e)

On obtient finalement la relation de dispersion des plasmons :

e1e(w)

ky =koy| —————
v e1 + e(w)
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(A.5)

Le tracé de cette relation de dispersion et de celle des photons est donné de maniere quali-

tative sur la figure A.2.

w 4 w=ck
Photon

Fia. A.2: Tracé qualitatif de la relation de dis-
persion des plasmons [4]. La relation de disper- | —— i
sion des photons dans un milieu diélectrique ho- Surface Plasmon
mogene est donnée en comparaison (courbe rouge).
On note que la courbe de dispersion des plasmons
(courbe bleue) est toujours en dessous de celle des

photons.

-

kﬂ ksp kx

On remarque que la courbe de dispersion des plasmons est toujours en dessous de celle des

photons. A une énergie donnée, la projection du vecteur d’onde des plasmons selon z est donc

toujours plus grande que celle de ’'onde lumineuse correspondante.
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A.2 Distances de propagation des plasmons

La détermination du vecteur d’onde des plasmons par la relation de dispersion précédente
donne également acces a d’autres caractéristiques des plasmons, notamment & leur distance de
propagation le long de I'interface métal/diélectrique et & leur distance d’atténuation perpendicu-
lairement a cette interface. En effet, la distance d’atténuation des plasmons perpendiculairement
a l'interface ¢, plus souvent connue sous le nom d’effet de peau, correspond & la distance au

bout de laquelle 'amplitude du champ électrique a été divisée par e soit :

E(6,) = E(0)e!
exp(—K,0,) =e?

1
(SL - Kiﬂ
- dans le métal :
1 1 1
5J_ = =
metal K 9 2 _ )
\/k k \/k2 Eglfsww - 6(&))) \/Slg(UJ) 518—1&-2(((:}.1)) —
5 _i e1 + e(w) _i e1 + e(w)
Lmétal ~ g, 2(w)  2n £2(w)
- dans le diélectrique :
1 1 1 1
5J_ == = =
diélectrique — g, k2 _ k2 2/ e16(w) er1e(w)—e1e(w)—e?
1 \/ €1 \/k: 511+6(w —£1) \/ 1 51-1-51(0.)) 1

5 B e1+e(w g1+ e(w )
Ldiélectrique — 5% 2ﬂ- 51

La distance de propagation des plasmons parallelement & interface correspond ensuite au
libre parcours moyen et est donnée par 1/2k! avec kI tel que k, = kI, + ik!.

On pose e(w) = &'(w) + ie”(w). Dans le cas o |e"(w)] < |&'(w)], on a :

1 1/2
K = ko e1e'(w)
g1+ e'(w)

v eie'(w) \** €'(w)
“‘“(a+ﬂm> 2 (@)

En effet :
B e1(e'(w) +ie" (W) \ 2 | [ei(e'(w) +ie" (W) (1 + €' (w) —ie"(w)) |
ke = ko (61 + & (w) + ie"(w) = ko ( (14 &' (w))? + e (w) )
(a1 (W) +igre" (W) (e + € (w) —i"(w))) 2
= “‘“( (1 +£/(w)? + () )
L (ad W) (e + €'(W) + £16"(w) + i(e2e" (w) + 16/ (w)e" (w) — £16' (w)e (w)) |
= “‘“( (1 + /()7 + £72(w) )
B e16' (W) (1 + €' (W) + g1 (w) +i(e2e" (W) 12
= “‘“( b @) o) )
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On pose :
_adw)(a +' (W) + e (W) _ ere’ (w)
B (e1 4 €' (w))2 + "% (w) (g1t e (w))? + "2 (w)
Donc :
ke = ko(a + ib)'/?
Or :

b
z=a+ib=pexp(if) avec p=|z|=Va>+b> et cosf= 2 sing= "
Par conséquent :

1 b
a+ib)Y?% = (a? + b*)/* ex (z arcsin )

1 b 1 b
<~ (a+ ib)1/2 = (a® + b2)1/4 (Cos (2 arcsin M) +isin (2 arcsin

Dans le cas ol |e"(w)]| < &' (w)] :

g1’ (w) b o e2e"(w)

~ ~ d b
e1 + &' (w) ¢ (e1 + &' (w))? one b<a

(a+1ib)"? ~ \/a [ cos 1alrcsimé + isin 1:aurcsi]aé ~ /a | cos b + 7 sin b
2 a 2 a 2a 2

19
)1/2 ~ Pl
(a +1b) _\/cft—i-z2\/a

Finalement, pour |¢”(w)] < &' (w)] :

. b
k‘x = k'()\/& + Zk[)m
g1/ (w) vz e2e" (w) g1+ ¢'(w)
ky =ky | ——————— k
- v 0 (51 + 5’(w)) t 2(e1 + e'(w))? g1 (w)
g1/ (w) vz 5?/2 e’ (w)
— ke = ko | —————— ko=
T 0 (81 +5’(w)) +1 02 (81 +€’(w))3/2 ’5’(w)

B g1/ (w) 1z g1 (w) 3/2 e (w)
= ’“““""'“(a%f(w)) +Zk0(81+6’(t¢)> 2 (@)

N

)
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Annexe B

Codes de calcul pour optimisation
du design de la nanosource a miroirs

de Bragg

B.1 Fichier principal de lancement de I’optimisation

Fichier Calcul-optimisation-2D

clear;

global fem

Définition des parameétres initiaux de la structure
X = [30 50 160 320 50]; [largeur-trou epaisseur-Ag pas-reseau largeur-centre profondeur-reseau]
h = -10; ordonnée du calcul dans la structure

x = -2000 :2000 ; abscisse de calcul dans la structure

Initialisation
X0 =X;
(F,Emax0,C0,D0) = Extraction-parametres-2D(X0,x,h,[1 1 1]); calcul de la structure initiale
PO = [-Emax0,-C0,D0] ; paramétres initiauz pour ’optimisation

Optimisation

X-min = fminsearch(’Extraction-parametres-2D’,X0,[],x,h,P0) ;

Calcul de la structure aprés optimisation
(G,Emax,C,D) = Extraction-parametres-2D(X-min,x,h,[1 1 1]);
postplot(fem, ...

'tridata’,’ normE-emwh’,’cont’,’internal’, ...
"tridlim’,[0 1000], ...
‘trimap’,’jet(1024)’, ...
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'title’,’Surface : Champ électrique, norme [V/m]’, ...

'refine’,1, ...

"axisequal’,’oft”, ...

Yaxis’,[-2000,2000,-350,350,-1,1]) ; tracé de lintensité du champ dans la structure

B.2 Extraction des caractéristiques du spot lumineux a partir
du calcul FEM de la structure

Fichier Extraction-parametres-2D

function [F,Emax,C,D,V] = Extraction-parametres-2D(X,x,h,P0)
global fem

X=abs(int16(X)) ;
Calcul-structure-2D(X) ; Calcul du champ dans la structure

ordonnee-calcul = h; Ordonnée a laquelle on extrait les paramétres

Définition des variables intermédiaires
(v,2,S) = deal(zeros(1,length(x)));
V = zeros(1,length(x));
G = zeros(1,length(x)) ;
(Emax,Emin,C,D,F) = deal(zeros(1,1));
(X0,LB,UB,X-min) = deal(zeros(1,3));
P = zeros(1,3);

Extraction du champ
y = ordonnee-calcul*ones(1,length(x));

V = postinterp(fem,’ normE-emwh’ [x;y]) ; Champ a 'ordonnée h

Recherche de la largeur a mi-hauteur du spot
g = V-max(V)/2;
S = sign(g) ; donne 1 ou -1 selon le signe de la fonction
G = [S 0]+]0 S]; décalage pour avoir 0 quand S(j)!= S(j+1)
i = find(G == 0,1,’first’) ; recherche du premier indice pour lequel G est nul
a = (g(i)-g(i-1))/(x()-x(-1)) ;
b = g(i-1)-a*x(i-1) ;
sigma = 2*abs(b/a); largeur & mi-hauteur calculée par la droite passant entre les deuzx points

autour du zéro de g

Modélisation du champ par une gaussienne

X0 = [max(V) min(V) sigmal; valeurs initiales des paramétres Emaz Emin sigma (en nm)
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LB = [max(V)-100 min(V)-100 0] ; minima des paramétres
UB = [max(V)+100 min(V)+100 sigma+100]; mazima des paramétres
X-min = Isqnonlin(’Residus-2D’,X0,L.B,UB,[],V,x) ; paramétres aprés la modélisation

Calcul des parameétres mis en jeu dans optimisation
Emax = X-min(1); champ mazimum
Emin = X-min(2) ; champ minimum (fond continu)
C = (Emax-Emin)/(Emax+Emin) ; contraste
D = X-min(3) ; largeur ¢ mi-hauteur du spot
P = [Emax C D]J;

F = Fonction-merite-2D(P,P0) ; calcul de la fonction de mérite

B.3 Calcul de la structure par le logiciel Comsol

Fichier Calcul-structure-2D

function [] = Calcul-structure-2D(X)
global fem

Définition des variables de la géométrie
largeur-trou = 30; diametre de la fente sub-longueur d’onde
s-largeur-trou = num?2str(largeur-trou) ;
epaisseur-Ag = X(2); épaisseur du film métallique a perforer
s-epaisseur-Ag = num2str(epaisseur-Ag) ;
pas-reseau = X(3); pas des réseaux réfléchissants
s-pas-reseau = num2str(pas-reseau) ;
largeur-centre = X(4); largeur de la cavité
s-largeur-centre = num2str(largeur-centre) ;
profondeur-reseau = X(5) ; profondeur des réseauz réfléchissants
s-profondeur-reseau = num2str(profondeur-reseau) ;
nombre-pas-reseau = 7; nombre de périodes des réseauz réfléchissants
s-nombre-pas-reseaux = num2str(nombre-pas-reseau) ;
largeur-structure = 4000 ; étendue totale de la structure simulée
s-largeur-structure = num?2str(largeur-structure) ;
epaisseur-verre = 500 ; épaisseur du substrat de verre
s-epaisseur-verre = num2str(epaisseur-verre) ;
epaisseur-resine = 70; épaisseur de la couche de résine photosensible
s-epaisseur-resine = num?2str(epaisseur-resine) ;
epaisseur-air = 300 ; épaisseur de la couche d’air de sortie

s-epaisseur-air = num2str(epaisseur-air) ;

113



114Annexe B. Codes de calcul pour ’optimisation du design de la nanosource & miroirs de Bragg

nb-rect-sans-reseau = 8
largeur-bande-laterale = largeur-structure/2-(largeur-centre/2+nombre-pas-reseau*pas-reseau) ;

s-largeur-bande-laterale = num2str(largeur-bande-laterale) ;

Définition des constantes diélectriques des matériaux utilisés
fem.const = 'nGlass’,’1.48’, ...
'mAg’,’0.05456-3.43029*1’, ...

nAir’,)’1, ...
'nResist’,’1.69429-0.01514*1’, ...
"MPMMA’,'1.49’ ;

Version Comsol utilisée
vrsn.name = 'COMSOL 3.2’ ;
vrsn.ext = 7;
vrsn.major = 0;
vrsn.build = 222
vrsn.rcs = 'Name ' ;
vrsn.date = 'Date : 2005/09/0118 : 02 : 30;

fem.version = vrsn;

Définition de la géométrie
gl=rect2(s-largeur-structure,s-epaisseur-air,’base’,’corner’,’pos’, num2str(- largeur-structure/2),
num?2str(- epaisseur-air- epaisseur-resine),’rot’,’0’) ; air
g2=rect2(s-largeur-structure,s-epaisseur-resine, base’,’corner’,’pos’,num2str(- largeur-structure/2),num2str(-
epaisseur-resine),’rot’,’0’) ; résine
g3=rect2(s-largeur-structure,s-epaisseur-Ag,’base’,’corner’,’pos’, num2str(- largeur-structure/2),’0’,’rot’,’0’) ;
argent a percer
gd=rect2(s-largeur-structure,num?2str(epaisseur-verre/2),’base’,’corner’,’pos’,num2str(- largeur-
structure/2),s-epaisseur-Ag,’rot’,’0’) ; PMMA
gh=rect2(s-largeur-structure,num2str(epaisseur-verre/2),’base’,’corner’,’pos’,num2str(- largeur-
structure/2),num2str(epaisseur Ag + epaisseur-verre/2),’rot’,’0’) ; verre
gb=rect2(s-largeur-trou,s-epaisseur-Ag,’base’,’corner’,'pos’, num2str(- largeur-trou/2),’0’,’rot’,’0’) ;
fente sub-longueur d’onde
g7=rect2(s-largeur-bande-laterale,s-profondeur-reseau,’base’,’corner’,’pos’, num2str(- largeur-structure/2),s-
epaisseur-Ag,’rot’,’0’) ; bord extérieur gauche des réseaux
g8=rect2(s-largeur-bande-laterale,s-profondeur-reseau, ’base’,’corner’,’pos’, num2str(largeur-centre /2

+ nombre-pas-reseau®pas-reseau),s-epaisseur-Ag,’rot’,’0’) ; bord extérieur droit des résequx

clear s

s.objs = cell(1,nb-rect-sans-reseau + 2*nombre-pas-reseau) ;

geom = (gl,22,g3,24,85,26,27,88) ;
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reseau = cell(1,2*¥nombre-pas-reseau) ;
for n = 0 :nombre-pas-reseau-1 réseauz
reseau(1,n+1) = rect2(num2str(pas-reseau/2),s-profondeur-reseau,’base’,’corner’,’pos’,num2str(-
largeur-centre/2 - (n+1/2)*pas-reseau),s-epaisseur-Ag,’rot’,’0’) ;
reseau(l,nombre-pas-reseau + n+1) = rect2(num2str(pas-reseau/2),s-profondeur-reseau,’base’,
‘corner’,’pos’, num2str(largeur-centre/2 4+ n*pas-reseau),s-epaisseur-Ag,’'rot’,’0’) ;
end

s.objs(1,1 :nb-rect-sans-reseau) = geom(1,1 :nb-rect-sans-reseau) ;

s.objs(1,nb-rect-sans-reseau+1 :length(s.objs)) = reseau(1,1 :2*nombre-pas-reseau) ;

fem.draw=struct(’s’,s) ;

fem.geom=geomcsg(fem) ;

Maillage de la géométrie
fem.mesh=meshinit(fem) ;
raffinement du maillage :
fem.mesh=meshrefine(fem, ...
'mcase’,0, ...
'rmethod’,’regular’) ;
fem.mesh=meshrefine(fem, ...
‘mcase’,0, ...

'rmethod’,’regular’) ;

Définition des conditions aux limites
clear appl
appl.mode.class = 'InPlaneWaves’;
appl.module = '"EM’;
appl.border = ’on’;
appl.assignsuffix = -emwh’;
clear prop
prop.field="TM’;
prop.inputvar="lambda’;
appl.prop = prop;
clear bnd
bnd.type = "M’ ’cont’,’M’M’,’"M’; différents types de frontiéres (M : frontiére adaptée, cont :
continuité)
bnd.betaTM = 0,0,’0.0201-0.0004*1’,’k-emwh’,’k-emwh’; vecteur d’onde associé a chaque type
de frontiére
bnd.HO = 0:0;0,0;0;0,0;0;0,0;0;0,0; ...
0:1; amplitude des composantes de H associée a chaque type de frontiére
bnd.ind = [3,4,3,2,3,2,3,2,3,2,1,2,5,2,2,2.2,2.2.2.2.2.2.22.2.22.2.2, ...
2,2,222.2222222222722222222222222222222 ..
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2,2,2,2,2,22222.222222222227222222727233.3.3,3,1]; altribution des frontiéres
appl.bnd = bnd;

Attribution des constantes
clear equ
equ.matparams = 'n’;
equ.n = nAir’,’'nAg’ 'nGlass’, nPMMA’; indices utilisés dans la géométrie
equ.ind = [1,1,2,2,4,3,2,2.2.2.2.2.2.1,2.2.2.2.2.2.2.2.2]; attribution des indices
appl.equ = equ;
appl.var = ’epsilon()’,’8.854187817e-12*1e-9’, ...
'mul’,’4*pi*le-7*1e-9’, ...
"lambda0’,’532’, ...
'nu’,’1e9’; constantes physiques
fem.appll = appl;
fem.border = 1;

fem.units = "SI’ ;

Expressions sur sous-domaines

clear equ
equ.ind = [1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1];
equ.dim = 'Hz’;

fem.equ = equ;

Résolution du probléme
fem=multiphysics(fem) ;
fem.xmesh=meshextend(fem) ;
fem.sol=femlin(fem, ...
’solcomp’,’Hz’, ...

‘outcomp’,"Hz') ;

B.4 Définition de la fonction gaussienne
Fichier Gaussienne-2D
function [f] = Gaussienne-2D(X,x)

Définition d’une fonction gaussienne en fonction des parameétres X = [Emax
Emin sigma (en nm)]
f=(X(1)—X(2). *exp(—4*z.2./X(3)?) + X(2);
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B.5 Calcul des résidus pour la modélisation de données par une

gaussienne
Fichier Residus-2D
function [R] = Residus-2D(X,Mesures,x)
Calcul des résidus modéle théorique gaussien - Mesures

f = Gaussienne-2D(X,x) ;
R = f-Mesures;;

B.6 Calcul de la fonction de mérite pour 'optimisation
Fichier Fonction-merite-2D
function [f] = Fonction-merite-2D(X,X0)

Définition de la fonction de mérite
f = sum(X./X0);
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Annexe C

Codes de calcul pour optimisation

du profil de la cavité en trois

dimensions

C.1 Fichier principal de lancement de ’optimisation

Fichier Calcul-optimisation-3D

clear;

global fem ;

Définition des parametres de la structure
L = 570; longueur de la fente
d = 240; demi-largeur de la cavité
a = 50; largeur de la fente
h = 180; hauteur de la cavité
e = 50; profondeur de la fente
pas = pi/10; pas de discrétisation du contour
N = 7; nombre de modes pris en compte dans la série de Fourier
X =[LdahepasN];

Calcul du profil initial de la cavité

(A,B) = Coeff-contour-ini(L,d,a,pas,N) ; calcul des coefficients de Fourier du contour initial ovale

Coeff-mod = 300*[1 1 1 1]’; initialisation des modifications a apporter auz coefficients ; numéros

IMPairs : T, NUMEros pairs : y

Initialisation

(F,Emax0,C0,D0) = Extraction-parametres-3D(Coeff-mod,X,A,B,[1 1 1]); calcul de la structure

initiale

PO = [-Emax0,-C0,D0] ; parametres initiauz pour ’optimisation
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Optimisation
Coeff-mod-min = fminsearch(’Extraction-parametres-3D’, Coeff-mod,[],X,A,B,P0) ;

Calcul de la structure aprés optimisation
(F,Emax,C,D) = Extraction-parametres-3D(Coeff-mod-min,X,A,B,[1 1 1]);
postplot(fem, ...
slicedata’,’ (normE-rfw)?’ ’cont’’internal’, unit’,”V/m’, ...
slicedlim’,[0 200], ...

'slicexspacing’,0, ...
'sliceyspacing’,0, ...
‘slicezspacing’,[-(X(5)+10)], ...
'slicemap’,’jet(1024)’, ...
"grid’on’, ...
‘campos’,[-5400,-7050,5200], ...
‘camtarget’,[0,0,70], ...
‘camup’,[0,0,1], ...

‘camva’,9.5) ; tracé de l'intensité en sortie de la structure

C.2 Extraction des caractéristiques du spot lumineux a partir
du calcul FEM de la structure

Fichier Extraction-parametres-3D

function [F,Emax,C,D] = Extraction-parametres-3D(Coeff-mod,X,A,B,P0)
global fem

Calcul du profil de la cavité
Coeff-mod-x = [Coeff-mod(1 :2 :length(Coeff-mod)) ; zeros(length(A)-length(Coeff-mod(1 :2 :length(Coeff-
mod))),1)]; modification des coefficients de Fourier de x
Coeff-mod-y = [Coeff-mod(2 :2 :length(Coeff-mod)) ; zeros(length(B)-length(Coeff-mod(2 :2 :length(Coeft-
mod))),1)]; modification des coefficients de Fourier de y
Coeftf-x = A+Coeff-mod-x; coefficients de Fourier de x
Coeft-y = B+Coeff-mod-y ; coefficients de Fourier de y

(x,y) = Coordonnees-contour(Coeff-x,Coeff-y, X (6),X(7)) ; coordonnées du contour de la cavité

Calcul de la structure
Calcul-structure-3D(X,x,y) ;

Extraction du champ
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x0 = -X(1)/2 :X(1)/2;
y0 = 0*ones(1,length(x0)) ;
70 = -(X(5)+10)*ones(1,length(x0)) ;

V = postinterp(fem, normE-rfw’,[x0;y0;20]) ; champ auz coordonnées z0 y0 20

Modélisation du champ par une série de gaussiennes
X0 = [max(V) min(V) 35 120]; valeurs initiales des paramétres Emax Emin w d (en nm)
LB = [max(V)-100 min(V)-100 0 50]; minima des paramétres
UB = [max(V)+100 min(V)+100 100 200]; mazima des paramétres
X-min = Isqnonlin(’Residus-3D’,X0,L.B,UB,[],V,x0) ; paramétres aprés la modélisation

Calcul des parameétres mis en jeu dans optimisation
Emax = X-min(1); champ mazimum
Emin = X-min(2) ; champ minimum (fond continu)
C = (Emax-Emin)/(Emax+Emin) ; contraste
D = X-min(3) ; largeur ¢ mi-hauteur des spots
P = [Emax C D];

F = Fonction-merite-3D(P,P0) ; calcul de la fonction de mérite

C.3 Calcul de la structure par le logiciel Comsol

Fichier Calcul-structure-3D

function [| = Calcul-structure-3D(X,x,y)
global fem ;

Définition des parametres
L = X(1); longueur de la fente

(
= X(3); largeur de la fente
(4); hauteur de la cavité
e = X(5); profondeur de la fente

Définition des constantes diélectriques des matériaux utilisés
fem.const = 'nGlass’,’1.48’, ...
mPMMA’’1.49°, ...
'mAg’,’0.05456-3.43029*1’, ...
nAir’,’1’;

Version de Comsol utilisée

clear vrsn
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vrsn.name = 'COMSOL 3.47;

vrsn.ext = 7;

vrsn.major = 0;

vrsn.build = 249

vrsn.res = 'Name : v34p’;

vrsn.date = "Date : 2007/10/2311 : 46 : 227;

fem.version = vrsn;

Définition de la géométrie
t1 = line2(x,y) ; profil 2D de la cavité
gl = extrude(t1,’distance’,h) ; cavité
g2 = block3(num2str(200+L+2*d),num2str(200+a+2*d),’100’,’base’,’corner’,’pos’,
num2str(-(200+L+2*d)/2) num2str(-(200+a+2*d) /2),num2str(h),’rot’,’0’) ; PMMA
g3 = block3(num2str(200+L+2*d),num2str(200+a+2*d),num2str(e+h), base’,’corner’,’pos’,
num?2str(-(2004+L+2*d)/2) num2str(-(200+-a+2*d) /2),num2str(-e),’rot’,’0’) ; argent
g4 = block3(num2str(L),num2str(a),num?2str(e),’base’,’corner’,’pos’, num2str(-L/2), num2str(-a/2),num2str(-
e),’rot’.’0’) ; fente
g5 = block3(num2str(200+L+2*d),num2str(2004+-a+2*d),’100’,’base’,’corner’,’pos’,
num?2str(-(2004+L+2*d)/2) num2str(-(200+a+2*d) /2),num2str(-(100+e)),’rot’,’0’) ; air
g6 = block3(num2str(100+L),num2str(1004a),’50’,’base’,’ corner’,’pos’,
num2str(-(100+L)/2),num2str(-(100+a) /2),num2str(-(50+e)),’rot’,’0’) ; rafinement en sortie de
la fente

clear s
s.objs=gl,82,83,84,85,6 ;
fem.draw=struct(’s’,s) ;

fem.geom=geomcsg(fem) ;

Maillage de la géométrie
fem.mesh=meshinit(fem, ...
"hauto’,5) ;
raffinement du maillage :
fem.mesh=meshrefine(fem, ...
‘mcase’,0, ...

'rmethod’,’longest’) ;

Définition des conditions aux limites clear appl
appl.mode.class = "ElectromagneticWaves’;
appl.module = RF’;
appl.gporder = 4;
appl.cporder = 2;

appl.assignsuffix = ’-rfw’;
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clear prop

prop.inputvar="lambda’;

appl.prop = prop;

clear bnd

bnd.mbsource = 'E’E’ E’E’;

bnd.E0 = 0;1;0,0;0;0,0;0;0,0:0;0; amplitude des composantes de E associée a chaque type de
frontiere

bnd.type = "M’ cont’, "M’ "M’ ; différents types de frontiéres (M : frontiére adaptée, cont : conti-
nuité)

bnd.beta = 'nPMMA*k0-rfw’,0,’0.02-0.0001*1’,'nAir*k0-rfw’ ; vecteur d’onde associé & chaque
type de frontiére

bnd.ind = [3,3,4,3,3,2,3.3,2,1....

3,3,3,2,2,2%ones(1,length(x)),...

2,2,222222222233.3]; attribution des frontiéres

appl.bnd = bnd;

Attribution des constantes clear equ
equ.matparams = 'n’;
equ.n = nAir’ ’nAg’ 'nPMMA’; indices utilisés dans la géométrie
equ.ind = [1,2,3,1,1,3] ; attribution des indices
appl.equ = equ;
appl.var = ’epsilon(’,’8.854187817e-217, ...
‘mu0’,’4*pi*le-16’, ...
lambda0’,’532" ; constantes physiques
fem.appll = appl;
fem.frame = ’ref’;
fem.border = 1;
clear units;
units.basesystem = "SI’ ;

fem.units = units;

clear ode
clear units;
units.basesystem = ’ST’;
ode.units = units;

fem.ode=ode;

Résolution du probléme
fem=multiphysics(fem) ;
fem=meshcaseadd(fem, ' mgauto’,’shape’) ;
fem.xmesh=meshextend(fem) ;

fem.sol=femstatic(fem, ...
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‘complexfun’,’on’, ...

‘solcomp’,’tExEyEz20’, tExEyEz10’, tExEyEz21°, ...

‘outcomp’,tExEyEz20’ tExEyEz10’tExEyFEz21’, ...

linsolver’,’gmres’, ...

'prefuntype’,’right’, ...

‘prefun’,’gmg’, ...

‘prepar’,’presmooth’,’sorvec’, presmoothpar’,’seconditer’,2,’postsmooth’,’soruvec’, postsmoothpar’,
'seconditer’,2,’csolver’,pardiso’, ...

'mcase’,[0 1]) ;

femO=fem ;

fem=meshcasedel(fem,[1]) ;

C.4 Calcul analytique du profil initial ovale

Fichier Contour-ovale

function [x,y,t] = Contour-ovale(L,d,a,pas)

global fem ;

Définition des constantes
R = d+a/2;
W = 2¥L-2*a+2*pi*R ; périmétre du contour de la cavité
theta = 0 :pas :2*pi-pas;
P = theta*W/(2*pi);
(x,y) = deal(zeros(1,length(theta)));

Calcul du profil de la cavité pour chacune des quatre parties définies
for n = 1 :length(theta)
if 0 <= P(n) and P(n) < L-a partie 1
x(n) = -(L-a)/2+theta(n)*(W/(2*pi)) ;
y(n) = -(d+a/2)
end
if L-a <= P(n) and P(n) < L-a+pi*R partie 2
x(n) = R*cos((W/(2*pi*R))*theta(n)-pi/2-(L-a) /R)+(IL-a)/2;
y(n) = R*sin((W/(2*pi*R))*theta(n)-pi/2-(L-a)/R);
end
if L-a+pi*R <= P(n) and P(n) < 2*¥L-2*a+pi*R partie 3
x(n) = 3*(L-a)/24+R*pi-theta(n)*(W/(2*pi)) ;
y(n) = d+a/2;

end
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if 2*L-2*a+pi*R <= P(n) and P(n) < W partie /

x(n) = R*cos(-(W/(2*pi*R))*theta(n)+pi/2+W/R)-(L-a)/2;
y(n) = R*sin(-(W/(2*pi*R))*theta(n)-pi/2+W/R) ;

end

end

t = atan2(y,x) ; recentrage des coordonnées par rapport auzx azes

C.5 Calcul des coefficients de Fourier du contour ovale

Fichier Coeff-contour-ini

function [A,B] = Coeff-contour-ini(L,d,a,pas,N)
global fem ;

(X,Y) = Contour-ovale(L,d,a,pas) ; coordonnées du profil analytique

Initialisation de la série de Fourier Coeff-x = [];
Coeff-y = [];

for n = 1 :2 :2*N+1 décomposition des coordonnées en série de cosinus et sinus
Coeff-x = [Coeff-x cos(n*t’)];
Coeff-y = [Coeff-y sin(n*t’)];

end

Résolution du systéme a partir des coordonnées du profil analytique
A = Coeft-x/X’; coefficients de Fourier pour x
B = Coefl-y/Y’; coefficients de Fourier pour y

C.6 Calcul du profil de la cavité en fonction des coefficients de

Fourier

Fichier Coordonnees-contour

function [x,y] = Coordonnees-contour(A,B,pas,N)

global fem ;

(x,y) = deal(zeros(size(t))) ;
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Recomposition des coordonnées du contour a partir des coeflicients de Fourier
for m =1 :N-+1
x = x+A(m)*cos((2*m-1)*t) ;
y = y+B(m)*sin((2*m-1)*1)

end

C.7 Définition de la fonction gaussienne

Fichier Gaussienne-3D
function [Profil] = Gaussienne-3D(X x)

Définition d’une série de cinqg gaussiennes a partir des parameétres X = [Emax

Emin w d (en nm)]
Profil = (X(1)-X(2))*(exp(-(x+2*X(4)).2/X(3)?)+exp(-(x+X(4)).2 /X (3)?)+exp(-x.? /X (3)?)+exp(-
(x-X(4)).2/X(3)%)+exp(-(x-2%X(4)).?/X(3)%)) ;

C.8 Calcul des résidus pour la modélisation de données par des

gaussiennes
Fichier Residus-3D
function [R] = Residus-3D(X,Mesures,x)
Calcul des résidus modéele théorique gaussien - Mesures

f = Gaussienne-3D(X,x) ;
R = [-Mesures;

C.9 Calcul de la fonction de mérite pour ’optimisation

Fichier Fonction-merite-3D
function [f] = Fonction-merite-3D(X,X0)

Définition de la fonction de mérite
f = sum(X./X0);



