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Introduction générale

[’essor de la nanophotonique durant la derniére décennie a donné naissance a une nou-
velle génération de micro- et nano-composants, tels que les cristaux photoniques [1, 2|, les
tamis & photons |3, 4], les circuits plasmoniques |5, 6] et plus récemment les nano-antennes
[7, 8]. Ces nanostructures apportent des solutions innovantes dans divers domaines scien-
tifiques et technologiques tels que, la nanolithographie [9], le piégeage optique [10], Paug-
mentation de la fluorescence des nano-émetteurs |7, les optiques des appareils photo [4],
etc. La connaissance approfondie du champ électromagnétique autour des nanostructures
a également rendu possible la conception de matériaux artificiels, tel que les métama-
tériaux & main gauche [11], qui présentent des propriétés optiques inexistantes dans la
nature (réfraction inversée dite "négative", invisibilité, etc).

La recherche en nano-optique repose essentiellement sur la capacité de controler la lu-
miére a I’échelle nanométrique a travers la conception de systémes spécifiques. Toutefois,
étant donné la grande complexité des phénomeénes optiques vectoriels associés aux nano-
structures, la conception de nano-systémes optiques exige de plus en plus une connais-
sance compléte et précise des champs électromagnétiques optiques en jeu. Cela signifie
que 'amplitude et la direction des champs électriques et magnétiques deviennent des in-
formations particuliérement importantes pour prédire ou analyser les comportements de
nano-dispositifs optiques. De ces informations électromagnétiques fondamentales peuvent
étre directement déduites le vecteur de Poynting et la densité d’énergie qui permettent
d’améliorer la compréhension des systémes et ainsi d’optimiser leur design. Si la modéli-
sation numérique a depuis longtemps apporté une solution a cette problématique grace au
développement des méthodes numériques rigoureuses comme la méthode des différences
finies temporelles (FDTD) [12] ou le spectre des ondes planes [13], la caractérisation
expérimentale compléte et vectorielle du champ électromagnétique a la surface de nano-
structures reste a ’heure actuelle un challenge important. Puisque la nano-optique atteint
les limites des technologies actuelles de nanofabrication, des défauts de fabrication plus
ou moins importants sont souvent inévitables, ce qui peut conduire & des divergences
significatives entre les propriétés et performances optiques souhaitées et réelles.

Dans un tel contexte, la microscopie optique de champ proche (SNOM pour Scanning
Near-field Optical Microscopy) [14] apparait comme un moyen trés intéressant de carac-
térisation optique qui aura pour but la description totale des composantes de la lumiére
au voisinage de la structure de la nanooptique. Durant les années 1990, le développement
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de la microscopie optique de champ proche a souffert de ’absence de définition du roéle
jouer par la pointe dans le processus de formation d’une image, a savoir la discrimination
des composantes électrique et magnétique du champ lumineux. Cette lacune est ’objet
d’une controverse au sujet de I'interprétation des images enregistrées par les microscopes
optiques de champ proche. Ce récent axe de recherche requiert une connaissance précise
des distributions spatiales des trois composantes du champ électrique et magnétique dans
le volume entourant 1’objet étudié. Cette connaissance précise parait plus que nécessaire
pour une meilleure interprétation des images obtenues ou pour orienter les expériences
vers de nouvelles configurations. Pour un microscope SNOM fonctionnant en mode col-
lection [15], il a été démontré que les sondes métallisées peuvent étre sensibles aussi bien
au champ magnétique qu’au champ électrique [16, 17|. Une nano-antenne annulaire fibrée
a montré la capacité de collecter a la fois les composantes longitudinales des champs élec-
triques et celles des champs magnétiques [18]. Il est connu que les sondes diélectriques non
meétallisées sont souvent sensibles au champ électrique et n’ont presque aucune sensibilité
au champ magnétique [19]. Cependant, elles filtrent la composante du champ paralléle a
l'axe de la pointe [20, 21]. Récemment, 'amplitude et la direction du champ électrique
optique ont été déterminées expérimentalement grace a une nouvelle architecture SNOM
avec une résolution sub-longueur d’onde [22]|. Ces résultats sans précédent représentent
des avancées trés prometteuses dans la nano-inspection des structures de la nanooptique.
Toutefois, en raison des contraintes dans le processus de détection, cette technique est
limitée a des échantillons de surface 1D. En outre, les informations sur les distributions
vectorielles du champ magnétique optique sont inaccessibles.

Les conclusions de Bethe et de Bouwkamps sur les nano-ouvertures |23, 24| montrent
que les sondes a ouvertures, ne peuvent pas discriminer entre les champs électriques et
les champs magnétiques optiques. Il s’agit d’un probléme sérieux pour une interprétation
exacte des résultats puisque, a 1’échelle sub-longueur d’onde, les variations spatiales de
ces champs ne se recouvrent pas spatialement. Ils portent chacun des informations vec-
torielles complémentaires, qui doivent étre distinguées afin de bien analyser la réponse
électromagnétique d’un objet de la nanooptique. Ainsi, il y a encore un besoin d’étendre
les capacités du SNOM classique, qui fournit actuellement des informations scalaires, pour
fournir un diagnostic précis et complet sur les champs vectoriels nécessaires pour exploiter
pleinement le potentiel de la nanooptique.

Récemment, Burresi & al. [25| sont parvenus a faire une mesure directe du champ
magnétique d’'une onde lumineuse se propageant dans un guide d’onde. En appliquant des
concepts issus des métamatériaux aux techniques de mesure de champ proche optique, ils
ont mesuré la distribution du champ magnétique avec une résolution sub-longueur d’onde.
Pour pouvoir détecter un champ magnétique aux fréquences optiques, il est nécessaire de le
convertir en champ électrique. Pour cela, les auteurs ont modifié une pointe de microscope
optique de champ proche (fibre optique étirée recouverte d’aluminium) en y creusant une
petite ouverture de 40 nm par faisceau d’ions focalisés. Grace a cette nano-ouverture,
la pointe se comporte comme un anneau métallique coupé (split-ring) dans lequel un
champ magnétique orienté selon I'axe de la fibre peut induire un dipole électrique. C’est
le signal rayonné dans la fibre optique par ce dipole induit qui est détecté. En scannant le
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guide d’onde, les auteurs ont démontré une mesure simultanée des distributions du champ
magnétique et du champ électrique avec une résolution sub-longueur d’onde.

Apporter une solution a la problématique évoquée précédemment demeure I'objectif
principal de ce travail de thése. Nous proposons tout d’abord de concevoir, d’étudier et
de fabriquer des nano-antennes optiques comme sondes innovantes pour la microscopie en
champ proche afin de connaitre et maitriser la nature de I'information collectée. Enfin,
nous développons une architecture originale de microscopie en champ proche permettant
de réaliser a I'issue d’un scan unique de I’échantillon la cartographie des lignes de champ
électriques et magnétiques optiques 3D, a partir d’une simple pointe diélectrique.

Ce manuscrit s’articule autour de trois chapitres :

Dans le premier chapitre, nous proposons une nouvelle configuration de sonde locale
fibrée, basée sur le concept de la nano-antenne, permettant d’apporter une solution origi-
nale a 'inspection électromagnétique optique de nano-dispositifs. Aprés avoir présenté un
état de ’art sur les variétés d’antennes optiques, nous effectuerons une étude consistant
au greffage d’une nano-ouverture papillon (le complément d’une nano-antenne papillon
dans le domaine de 'optique) a l’extrémité d’une pointe en polymeére fibrée métallisée.
Une telle structure va permettre de disposer d’un nanocollecteur de champ électrique po-
larisant (sensible a une seule composante du champ électrique perpendiculaire a la pointe)
et & résolution nanométrique. Les principales étapes de réalisation et de caractérisation
de la nano-ouverture papillon sont présentées et détaillées dans ce chapitre.

Le second chapitre présente une nouvelle microscopie en champ proche permettant
I’accés aux lignes de champs électriques et magnétiques optiques 3D au dessus d’'un échan-
tillon, avec une résolution sub-longueur d’onde. Le microscope permet de cartographier
simultanément et indépendamment les distributions des amplitudes complexes (ampli-
tude et phase) des deux composantes du champ électrique transverse (perpendiculaires
a la pointe). Au moyen de ces deux informations complémentaires collectées a la surface
de I’échantillon, les lignes de champs électriques et magnétiques ainsi que la distribution
du vecteur de Poynting sont reconstruites dans le volume au-dessus de 1’échantillon en
utilisant des méthodes numériques rigoureuses. Le microscope et la validation progressive
de notre méthode de caractérisation vectorielle sont décrits dans ce chapitre. La validation
non ambigué du systéme est réalisée en utilisant des faisceaux de Bessel propagatifs et
évanescents a polarisation radiales et azimutales. Par exemple, nous avons réalisé pour la
premiére fois la génération et la caractérisation optique électromagnétique compléte d’une
boucle de courant optique (densité de courant de déplacement). Nous avons ainsi validé
notre approche en transposant a I’optique un des cas d’école de la magnétostatique. Nous
présentons également les premiéres caractérisations expérimentales du vecteur de Poyn-
ting moyen d’ondes purement évanescentes.




4 INTRODUCTION GENERALE

Le troisiéme et dernier chapitre est consacré a I'application d’une méthode numérique
afin d’étudier le comportement spectral et I'origine de I'exaltation au niveau de la partie
centrale d’une nano-ouverture papillon. Deux algorithmes de calcul appelés FDTD (Finite
Difference Time Domain) et N-order FDTD seront utilisés. Le code FDTD est basé sur la
résolution des équations de Maxwell par la méthode des différences finies dans le domaine
temporel avec 'algorithme de Yee. Le comportement dispersif des métaux est pris en
compte a travers un modéle de Drude implémenté dans le code. Basée sur la simulation
FDTD, le code N-order FDTD, quant a lui, sera utilisé pour effectuer I’étude modale (les
longueurs d’ondes de coupure) d’un guide infini a section "ouverture papillon" aboutis-
sant a la mise en place d'une relation analytique entre la longueur d’onde de coupure du
mode fondamental et les paramétres géométriques de la nano-ouverture papillon (gap et
dimensions de l'ouverture).

Les perspectives de ce travail seront finalement énoncées dans la conclusion générale.
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Chapitre 1

Nano-antennes comme nano-sondes
polarisantes pour la microscopie en
champ proche, conception et fabrication

1.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous proposons d’utiliser le concept de nano-antenne résonante, dé-
veloppé depuis environ 5 ans en nano-optique, afin d’apporter une solution innovante a
la nano-collection pour la microscopie en champ proche optique. Le but est ici de greffer
une nano-ouverture "papillon", configuration voisine de la nano-antenne "papillon" ou
"bowtie", & 'extrémité d’une pointe de la microscopie en champ proche afin de disposer
d’un collecteur local trés résolvant et ultra sensible (du fait de sa nature résonnante) ma-
joritairement sensible & une composante vectorielle unique du champ électrique optique.

Ce chapitre se décompose en trois parties. Tout d’abord, un état de ’art sur les an-
tennes optiques sera présenté. Ensuite, la conception, la fabrication et la caractérisation
expérimentale de nano-ouvertures bowtie sur substrat plan seront détaillées. Cette étape
préliminaire nous a permis d’aboutir a la fabrication d’'une nano-ouverture bowtie a I’'ex-
trémité d’une sonde locale fibrée, qui sera présentée dans la derniére partie.

1.2 Etat de l’art sur les antennes résonnantes basiques.

Chacun connait les antennes classiques qui, depuis l'invention du Russe Alexander
Popov a la fin du XIXe siécle, jusqu’a leur version miniature incorporée dans nos télé-
phones mobiles, n’ont cessé d’accompagner 1’évolution des télécommunications. Au sens
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large du terme, une antenne est un dispositif qui permet de capter ou inversement de
rayonner des ondes électromagnétiques [1, 2|. Généralement, elle représente une structure
métallique résonnante permettant de faire communiquer des entités électroniques entre
elles en convertissant de maniére trés efficace des signaux électriques en des ondes élec-
tromagnétiques se propageant librement dans le vide, et vice versa. Elle est généralement
caractérisée par sa forme, sa bande passante, son gain et sa directivité (diagramme de
rayonnement).

Les antennes peuvent se classer selon deux catégories selon leur sensibilité au champ
électrique ou magnétique. Parmi les antennes électriques, on trouve I’antenne dipolaire
demi-onde [3, 4], Pantenne monopole ou quart-d’onde [5, 6], 'antenne "bowtie" (ou noeud
papillon) |7, 8| et I’antenne Yagi-Uda [9, 10]. Ces antennes développent localement des
moments dipolaires électriques importants et pas de moments magnétiques associés. L’an-
tenne dipolaire est formée de deux tiges métalliques séparées par un entrefer trés petit
devant la longueur d’onde et sa longueur totale est égale a la moitié de la longueur d’onde
considérée. L’antenne bowtie, de plus large bande, est constituée de deux triangles mé-
talliques. L’antenne Yagi-Uda (I’antenne "rateau" bien connue), formée d’un réflecteur et
d’un directeur de part et d’autre du dipole émetteur ou récepteur, est utilisée pour sa trés
forte directivité en émission ou détection.

Parmi les antennes sensibles au champ magnétique, on trouve l’antenne boucle ou
"loop antenna" |11, 12] constituée d’un fil mince fermé en boucle (longueur générale-
ment égale a \/10) et développant un moment magnétique important. Un courant dans la
boucle métallique génére un champ magnétique axial important a I'intérieur de la boucle,
et inversement, la composante magnétique axiale d’un champ électromagnétique crée un
courant dans la boucle qui peut étre directement mesuré. Ces antennes ont l’avantage
d’étre plus compact que les antennes électriques, a faibles pertes et a faible sensibilité aux
bruits radioélectriques, en dépit d’un gain inférieur a celui des antennes électriques.

1.2.1 Micro-antennes et microscopie en champ proche basses fré-
quences

Le concept d’antenne a trouvé un grand nombre d’applications dans la création de
sonde sub-longueur d’onde permettant de cartographier les champs électromagnétiques
a la surface de dispositifs électroniques avec une résolution sub-longueur d’onde [13|. En
principe, E. M. Synge devrait probablement étre crédité comme étant le fondateur intel-
lectuel de la microscopie micro-onde champ proche, en s’appuyant sur ses travaux en 1928
[1]. Les principaux avantages de la microscopie champ proche sont : la résolution spatiale
supérieure et la sensibilité aux propriétés électromagnétiques des matériaux scannés. Les
limites de cette résolution ne sont plus fixées par la longueur d’onde des signaux micro-
ondes, mais par la géométrie de la sonde du microscope. La premiére utilisation d’une
sonde coaxiale pour mesurer localement les champs micro-ondes sur les propriétés du ma-
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F1G. 1.1 — Exemples des sondes utilisées dans le domaine des micro-ondes. (a)structure
coaxiale [17] et en (b) 'antenne boucle [19).

tériau remonte a 1965. Il s’agit de I’étude menée par Bryant et al. [15] qui ont utilisé une
pointe effilée coaxiale pour mesurer la résistivité locale des échantillons semi-conducteurs
a 450 MHz avec une résolution millimétrique. De la méme maniére, Gao et Wolf [16]
ont réalisé une sonde constituée d’'une boucle de 700 ym de diametre et d’une antenne
dipolaire placée au bout d’un guide coaxial. Ce type de sonde dont la résolution spatiale
atteint 100 nm, permette ainsi de mesurer un champ électrique et un champ magnétique. Il
existe plusieurs configurations d’antennes concues pour la microscopie micro-onde champ
proche, la figure 1.1 montre quelques sondes utilisées pour imager les champs électriques
micro-onde [17, 18] et les champs magnétiques [19].

Ces antennes développées et utilisées pour la microscopie micro-onde champ proche ne
cessent, de s’élargir offrant des possibilités d’applications d’imagerie pour la microélectro-
nique [20] et le Téra-Hertz (THz) [21, 22|. De la méme maniére, un autre domaine tel que
I'infrarouge est connu pour étre un domaine spectral particuliérement précieux pour son-
der la nature chimique, la structure, les propriétés électroniques ou 1’émission thermique
des matériaux. Les dispositifs électro-optiques tels que les lasers a cascades quantiques
émettent dans cette région de spectre électromagnétique. La taille de la longueur d’onde
dans l'infrarouge empéche au microscope infrarouge conventionnel d’atteindre une résolu-
tion meilleure que quelques micrométres. Il est a priori impossible d’étudier a une échelle
locale les propriétés infrarouges de matériaux ou de dispositifs nanostructurés. Par contre
pour le domaine THz, ce probléme n’a pas lieu d’étre, car il est possible de coupler I'ima-
gerie et la spectroscopie, qui constitue un des avantages majeurs de ce dernier. Plusieurs
études [23, 24| ont montré le potentiel attracteur de 'imagerie champ proche THz dans les
années 2000. Les pointes utilisées généralement en microscopie THz et Infrarouge champ
proche sont des pointes métalliques sans ouverture dite " apertureless " permettant de
diffuser localement le champ électromagnétique a la surface de I’échantillon. 11 existe de
la méme maniére des antennes spécialement concues pour le champ proche THz, cela a
été le travail réalisé par M. C. Nuss utilisant des antennes photoconductrices comme gé-
nérateur d’'impulsions THz [25]. Ainsi, de nombreux domaines d’applications sont depuis
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une dizaine d’années apparus, par exemple pour le biomédical (imagerie de tumeurs, de
dents), pour la caractérisation de matériaux [26].

1.3 Nano-antennes Optiques Résonnantes.

Les nano-antennes optiques sont le fruit de I'extension a 'optique des concepts d’an-
tennes développés en radiofréquences et micro-ondes. Tout comme leurs homologues basses
fréquences, elles ont pour but de jouer le role d’interface entre des entités sub-longueur
d’ondes et des ondes électromagnétiques se propageant librement dans le vide. Ici, les
entités sub-longueur d’onde ne sont plus des systémes électroniques mais des nano-objets
optiques plus ou moins complexes (molécules uniques, quantum dots, structures plas-
moniques ou diélectriques plus ou moins complexes, etc). Dans son role d’interfacage
optique, la nano-antenne est utilisée pour convertir efficacement une onde propagative en
une concentration lumineuse intense et nanométrique (appelé "point chaud"), et inver-
sement [27, 28|. Le concept de nanoantenne est basé sur la capacité de nanostructures
métalliques a supporter des résonances optiques généralement issues de l'excitation de
modes plasmons. Ainsi, des nanostructures de différentes formes (disques, batonnets, tri-
angles, anneaux, etc) uniques ou combinées les unes aux autres développent des propriétés
d’antennes optiques. Les configurations de nano-antennes (associations de nanoparticules)
découlent généralement directement des configurations d’antennes basses fréquences. On
retrouve ainsi en optique les principales configurations d’antennes basses fréquences (mi-
niaturisées pour 'adaptation fréquentielle).

Récemment, une étude portant sur la conception d’une antenne Yagi-Uda fonctionnant
dans le domaine de longueur d’onde du visible a été publiée par Kosako & al. [29] pour la
premiére fois. La figure 1.2 montre ’antenne Yagi-Uda proposée pour diriger ou controler
les diagrammes de rayonnement a I’échelle nanométrique des sources lumineuses telles que
les molécules uniques et les boites quantiques avec une grande directivité. Les résultats de
relation de phase entre le réflecteur et les directeurs sont dus aux interférences construc-
tives entre les ondes (voir figurel.2(a)). L’antenne est constituée de 5 nano-batonnets d’or
fabriqués par lithographie sur un substrat de verre (intégré dans une couche de SiO,). La
figure 1.2(b) montre une image du microscope électronique a balayage des nanoparticules
d’or utilisées pour fabriquer la nano-antenne Yagi-Uda de Kosaka & al..

Modifier et/ou amplifier de maniére controlée I’émission spontanée de molécules (ou
atomes) uniques a été rendue possible grace aux nano-antennes. Par exemple, des mo-
lécules individuelles ont été utilisées pour cartographier les champs électromagnétiques
locaux a l'échelle nanométrique autour des pointes nanoscopiques [27]. De la méme ma-
niére, plusieurs types de particules métalliques telles que les batonnets, les diméres et les
ouvertures papillons ont été étudiées |30, 31]. Bien que toutes les particules métalliques
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F1G. 1.2 — L’antenne Yagi-Uda. (a) Principe de la structure proposée de I’antenne Yagi-
Uda en radiofréquence. (b) Image MEB des nanoparticules d’or utilisées pour réaliser
I’antenne Yagi-Uda, opérant a 662 nm.

excitées a la résonance soient capables de générer une exaltation intense, des géométries
particuliéres sont en mesure de donner des exaltations de plusieurs ordres de grandeurs.
Cela est particuliéerement le cas pour une paire de nano-particules séparée par un petit
gap (distance entre les deux particules). Un exemple est montré dans la figure 1.3. Il est
obtenu une forte exaltation du champ au niveau du gap, pour une antenne papillon (figure
1.3(a)) et un dimeére (figure 1.3(c)) en argent présentant tous les deux un gap de 2 nm
[31]. Ainsi, Hao & al. [31] ont montré que 'exaltation obtenue pour chaque structure est
de 53000 (pour 'antenne papillon, figure 1.3(b)) et 11000 (pour le dimére, figure 1.3(d))
fois le champ incident appliqué.

De plus, il a été montré que 'exaltation peut étre différente pour une structure unique
par rapport au cas présentant un nano-gap selon la taille des structures, figure 1.4. La
figure 1.4(c) montre des résultats obtenus par Cubukcu & al. [32] pour un triangle mé-
tallique 1.4(a) et une structure papillon 1.4(b). On peut s’apercevoir que la structure
papillon donne une forte exaltation du champ (facteur 2) pour les petites dimensions (L)
des structures. Ces structures peuvent étre employées en microscopie champ proche op-
tique soit pour développer des sondes [33, 30|, soit pour générer des sources ponctuelles
[34].

Il est intéressant de savoir que les métaux ont également un trés grand coefficient
non linéaire. Par exemple, la susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre de I'or (x* ~
1 nm?/V?) est 3 fois plus grande que celle obtenue pour la plupart des cristaux optiques
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F1G. 1.3 — Distribution du champ électrique des structure papillons (a) et diméres (c) en
argent présentant un gap de 2 nm chacune. La polarisation est orientée suivant I’axe des
structures. (b) et (d) : Représentation 3D de (a) et (c) montrant I’exaltation du champ
au voisinage du gap. Les paramétres géométriques sont de 36 nm de diamétre pour le
dimére et de 60 nm de dimensions extérieures pour la structure en papillon, I’épaisseur
de la couche d’argent est de 12 nm.
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de triangle) avec L = 140 nm et un gap de 20 nm. (¢) Intensité champ proche du triangle
(en rouge) et du papillon (en bleu) calculée en fonction de la longueur L.
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F1G. 1.5 — (a)Schéma de l'expérience et (b)Spectres des signaux détectés pour les polari-
sations p et s du faisceau incident [42].

non linéaires, tels que le niobate de lithium (LiNbO3) [35]. Cette propriété est a I'origine
des études portant sur les phénoménes non-linéaires en microscopie champ proche optique
utilisant des nanoantennes optiques pour la génération de second harmonique |36, 37|, troi-
siéme harmonique [38, 39] ou encore pour le supercontinuum [40|. Les antennes optiques
non linéaires restent prometteuses pour la conversion de fréquence au niveau de photons
uniques et de transistors a un seul photon [41].

T. Kalkbrenner & al. [42] ont utilisé une nano-particule d’or a I'extrémité d’une sonde
locale diélectrique en champ proche comme nano-antenne résonante. Une telle antenne
permettrait la réalisation expérimentale d'une microscopie en champ proche sans besoin
de communication directe avec I’échantillon. Ils ont étudié la modification de ses proprié-
tés radiative et spectrale (figure 1.5) au voisinage proche d’un échantillon.

P. Muhlschlegel & al.[43] ont réalisé des antennes demi-longueur d’onde (en or) congues
pour étre résonantes aux fréquences optiques, qui présentent une forte exaltation au centre
de I'antenne. Le fait de pouvoir confiner la lumiére a des échelles nanométriques serait
un avantage dans des nombreux domaines comme le stockage des données [44], la nano-
lithographie [45]. Nous présentons ci-dessous (figure 1.6), 'exemple de I'antenne résonante.

Une étude a été réalisée au Laboratoire d’Optique P. M. Duffieux sur le développe-
ment des antennes annulaires greffées a I'extrémité de sondes locales fibrées (figure 1.7).
L’antenne optique annulaire est une extension de ’antenne boucle dans le domaine de
loptique [46]. L’objectif était de réaliser une nanostructure résonante capable de collecter
sélectivement certaines composantes vectorielles des champs électriques ou magnétiques
constituants la lumiére, sur une zone trés restreinte de I’espace. De la méme maniére que
pour ’antenne boucle, il a été¢ montré que la nano-antenne annulaire privilégie et déve-
loppe une forte sensibilité au champ magnétique. La nano-antenne annulaire joue ainsi le
role de nano-collecteur optique du champ magnétique.
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F1G. 1.6 — Antenne " demi-onde " optique résonante [43].

Fi1G. 1.7 — Images MEB d’une nano-antenne annulaire usinée au bout d’une sonde locale
(& gauche : vue de coté; a droite : ZOOM sur 'apex de la sonde) [46].
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Notons que le design d’une nano-antenne ne peut étre le fruit d’une réduction d’échelle
homothétique de la configuration d’antenne basses fréquences correspondante. La trans-
position d’échelle a 'origine du concept de nano-antenne s’accompagne inévitablement
d’un changement drastique des propriétés des métaux. Les métaux considérés comme
parfaits en régime hyperfréquences, deviennent absorbants dans le domaine de visible et
infrarouge proche. Les résonances a l'origine des propriétés spécifiques des nano-antennes
deviennent alors trés fortement dépendantes du type de métal choisi et de leurs propriétés
dispersives. Des simulations optiques des nano-antennes par des méthodes numériques
rigoureuses, telles que la FDTD (Finite Difference Time Domain) [4], la méthode des
éléments finis [48], la Multiple Multipole Method (MMP) [49], associées & des modéles
précis de la dispersion des métaux (modéle de Drude [50, 51|, Drude-Lorentz [13]), sont
indispensables pour adapter les géométries des nano-antennes a la longueur d’onde de ré-
sonance souhaitée. Par exemple, une antenne "doublet demi-onde" en régime micro-onde
ne peut se transposer en une nano-antenne rigoureusement demi-onde en taille [43]. Les
antennes optiques étant généralement constituées de nanostructures trés petites devant
la longueur d’onde, des techniques de fabrication a la pointe des nanotechnologies sont
indispensables & leur réalisation. Les techniques issues de la fabrication de circuits im-
primés pour I'électronique, telles que la lithographie électronique [53| et I'usinage direct
par faisceau d’ion focalisé (FIB : Focused ion Beam) [54, 55] sont les plus couramment
utilisées pour la réalisation des nano-antennes.

Ces nouvelles antennes optiques nanoscopiques offrent des possibilités d’applications
nouvelles pour la microscopie en champ proche.

1.3.1 Une nano-antenne particuliére : la nano-ouverture papillon

Les nano-antennes dites a "gap"

Un grand nombre de configurations de nano-antennes sont basées sur 1’association de
deux nanoparticules séparées par une distance nanométrique. L’entrefer (ou "gap" en an-
glais) devient ’élément clé de la structure. On trouve ici les diméres, les nano-antennes
dipolaires, les nanoantennes et nano-ouvertures bowtie (cf section précédente). Une pro-
priété caractéristique des nano-antennes a gap est leur forte sensibilité a la polarisation du
champ lumineux. Utilisées en mode émission, c¢’est-a-dire pour générer une source ponc-
tuelle intense a partir d’'une onde propagative, elle ne concentre 1’énergie lumineuse que
lorsque la polarisation de I'onde est paralléle a 1’axe principal de 'antenne [43, 56]. Les
distributions de charges du mode résonant au niveau du gap, a 'origine du point chaud,
conférent & ce dernier un moment dipolaire électrique associé.
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Nano-antennes et nano-ouvertures papillons

R. D. Grober & al. [7] ont amené le concept d’antenne papillon optique (et plus gé-
néralement le concept d’antenne optique). Ils ont démontré via une modélisation par
transposition d’échelle la possibilité de créer une source trés lumineuse confinée au voi-
sinage du gap avec une transmission de 'ordre de quelques pourcents. L’article conclut
que ce concept d’antenne peut étre appliqué a la gamme du visible comme nanosource
pour la microscopie en champ proche optique. Depuis le début des années 2000, les nano-
antennes ont fait 'objet d’'un nombre important d’études théoriques et expérimentales.
D. P. Fromm & al. [57] ont démontré en optique 'effet d’antenne sensible & la polarisation
présenté initialement par Grober, par le biais de mesures de fluorescence a deux photons
sur des nano-antennes planaires en or réalisées sur un substrat transparent par lithogra-
phie électronique.

F1G. 1.8 — Images (au microscope électronique a balayage) de deux nano-antennes pa-
pillons congues par D. Fromm & al. [57].

Notons également 'utilisation par J.N. Farahani & al. [58] d’une nano-antenne bow-
tie sur pointe AFM pour la génération de super-émetteurs quantiques. Le couplage d’un
quantum dot & cette nano-antenne permet d’augmenter significativement le taux de dé-
croissance radiatif du nanoémetteur ainsi que son signal de fluorescence (figure 1.9). La
nano-antenne n’est plus utilisée en mode émission afin de créer un point chaud, mais
comme médiateur entre un émetteur quantique et les ondes optiques propagatives.

Parallélement, Wang et al. [45] ont proposé une configuration voisine de la nano-
antenne bowtie, appelée nano-ouverture bowtie. Elle consiste en le dégagement d’une
ouverture en forme de noeud-papillon dans une couche métallique (figure 1.10). Il en
résulte la présence de deux triangles métalliques (dont les flancs latéraux sont isolés du
reste de la couche métalliques) séparés par une distance nanométrique (appelée gap dans
la suite). Cette configuration d’ouverture posséde les mémes propriétés optiques vis-a-vis
du champ lumineux qu'une nano-antenne bowtie, a savoir qu’elle génére un point chaud
dans la zone de gap lorsqu’elle est illuminée par une onde polarisée linéairement suivant la
direction des triangles métalliques [59, 60, 61, 56]. En revanche, a dimensions de triangles
métalliques égales, la résonance de la nano-ouverture bowtie est décalée vers le rouge par
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(b)

F1G. 1.9 — Nano-antenne bowtie a extrémité d’une pointe AFM pyramidale [58]; (a) vue
du dessus, et (b), vue de coté.

rapport a celle de la nano-antenne bowtie.

F1G. 1.10 — Schéma d’une nano-ouverture papillon [45].

X. Jin et X. Xu [62] ont simulé et comparé par FDTD la réponse optique de différents
types de nano-ouvertures (ouvertures bowties et celles en forme de C, de H, etc.) ouvertes
dans des couches de chrome et d’argent déposées sur un substrat de quartz. Ils ont alors
mis en évidence la réponse optique spécifique de la nano-ouverture bowtie décrite par
différentes résonances présentant un maximum d’intensité au niveau du gap (figures 1.11
(a) et (c)) ou sur les coins de I'antenne (figures 1.11 (b)). On notera également la forte
dépendance de la réponse de Pantenne a la nature du métal (voir figures 1.11 (a) et (c)).

La comparaison de la nano-ouverture bowtie avec différents types d’ouvertures s’est
élargie a l'expérience [63]. Aprés la détermination de la forme géométrique optimale de
la nano-ouverture bowtie a la longueur d’onde considérée, ils ont usiné par faisceau d’ion
focalisé (FIB pour Focused Ion Beam) une telle ouverture ainsi que trois autres ouvertures
tests dans le but de comparer leurs propriétés de transmission du rayonnement lumineux
(figure 1.12). Le meilleur rapport confinement /efficacité de transmission est obtenu pour
la nano-ouverture papillon. La capacité de confinement de la nano-ouverture bowtie est 7
fois plus importante que celle de I'ouverture linéaire, avec des efficacités de transmission
similaires. Elle semble donc étre la plus & méme remplir le role d’ouverture permettant
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50 nm

min

(a) Ag, A=505nm (b) Ag, A=462 nm (c) Cr, A=436 nm

F1G. 1.11 — Réponse d’une nano-ouverture bowtie (a,b) en argent et (c¢) en chrome a
différentes longueurs d’ondes (indiquées sur les images). La réponse est ici donnée par
I'intensité du champ électrique a 5 nm du plan de sortie de 'ouverture (coté air), pour
une méme polarisation [62].

de confiner la lumiére tout en maintenant une transmission importante.

(b) .

F1G. 1.12 — (a)Images FIB des ouvertures tests usinées par E.X. Jin & al. [63], (b) images
du champ lumineux a la sortie des ouvertures tests.

De récents développements technologiques ont permis le greffage de nano-ouvertures
papillons au bout de pointes SNOM sur microleviers, dans le but d’améliorer 'efficacité
d’émission ou de collection de la sonde locale, et donc rendre la sonde plus performante
[59, 64]. Les figures 1.13 [59] et 1.14 [64] reportent les réalisations par FIB d’ouvertures
papillons usinées au bout de pointe SNOM.

La sonde de la figure 1.14(a) a été utilisée comme nanosource lumineuse mobile pour la
nanolithographie optique. Des lignes de largeur 59 nm ont ainsi été gravées sur une couche
de résine photosensible pour une vitesse de scan de 5u m/s. Un exemple d’image AFM
(microscope a force atomique) des lignes obtenues avec la nano-ouverture papillon est
rapportée sur la figure 1.13(b) pour des vitesses de scan différentes. La sonde de la figure
1.14 a été appliquée comme un nanocollecteur pour I'imagerie SNOM afin d’accroitre le
rendement de collection.

Notons que les nano-ouvertures bowtie sont des nanoantennes trés appropriées pour
étre intégrées sur des sondes locales. Tout d’abord, la phase de nanofabrication est moins
lourde par FIB que pour la nano-antenne bowtie car elle nécessite un enlévement de
matiére moins important. Enfin, elle limite fortement le rapport signal-a-bruit en mode
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(b)

F1G. 1.13 — Vue de haut (a) et de coté (b) d’'une image MEB de I'ouverture papillon
publiée par Wang & al. (dimensions de I'ouverture : 180 nm x 180 nm et la largeur de
gap égale a 33 nm) [59].

F1G. 1.14 — (a) Image MEB d’une ouverture papillon de dimensions 160 nm x 160 nm et
de gap 30 nm, usinée au bout d’une pointe AFM [64]. (b) Exemple des lignes gravées par
AFM au moyen de la nano-ouverture papillon.
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émission ou collection puique la sonde reste métallisée. Une telle propriété ne peut étre
atteinte par une nano-ouverture papillon.

1.4 Conception et réalisation d’'une nano-ouverture pa-
pillon sur sonde SNOM fibrée : un nano-collecteur
optique polarisant.

Nous proposons ici de mettre a profit les propriétés polarisantes de la nano-ouverture
bowtie afin de créer un nanocollecteur optique polarisant intégré sur fibre optique. L’ou-
verture papillon aura les propriétés d’un dipole électrique (orienté selon les triangles mé-
talliques de I'ouverture), donnant a la pointe SNOM une sensibilité au champ électrique,
et plus particuliérement & une composante vectorielle unique (paralléle aux triangles mé-
talliques). A cela vient s’ajouter une trés forte sensibilité de la sonde, comme démontrée
précédemment [59]. Les applications visent en premier lieu la microscope SNOM résolue
en polarisation.

Nous allons dans un premier temps étudier théoriquement et réaliser/caractériser ex-
périmentalement des nano-ouvertures bowties sur substrat plan. Ce travail préliminaire
aboutira sur la fabrication et caractérisation d’une nano-ouverture bowtie sur pointe

SNOM fibrée.

1.4.1 Cahier-des-charges

Nous désirons réaliser une sonde optique de champ proche fibrée permettant de mettre
en oeuvre une microscopie SNOM aux longueur d’ondes des télécommunications. Ainsi, le
pic de résonance de la nano-antenne doit étre centré sur la longueur d’onde 1.55 micron.
Nous avons également choisi de fabriquer les antennes a partir de couches fines d’alumi-
nium qui est un métal connu pour étre adapté au dépot en couche mince sur pointes.
Il posséde une bonne adhérence aux substrats de silice. Les pointes & nano-ouvertures
papillons recouvertes d’aluminium présentées sur les figures 1.13 et 1.14 nous ont conforté
dans notre choix. L’aluminium est également un métal possédant une forte conductivité
aux fréquences infrarouges proches, ce qui est primordial pour obtenir un effet d’antenne
important. En revanche, c’est un métal qui s’oxyde a l'air, contrairement & 1’or. Nous
avons quelques rétissences a choisir I’or pour des raisons de rugosité de dépots sur pointes
plus importantes. Le dernier paramétre crucial est 1’épaisseur de la couche du métal. Nous
I’avons choisi égale a 100 nm afin de disposer d'une couche opaque et robuste en bout de
pointe. Le type de pointe retenu sera présenté ultérieurement. Enfin, nous avons retenu
une largeur de gap de 50 nm (\/30), qui reste technologiquement réaliste et qui a priori
devrait donner lieu a de fortes augmentations du champ lumineux.
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1.4.2 Etude préliminaire : conception et réalisation d’une nano-
ouverture papillon sur substrat plan

Etude théorique de la nano-ouverture papillon

Le modéle théorique a I'étude est schématisé sur la figure 1.15. La couche métallique
(aluminium) dans laquelle est inscrite la structure repose sur un substrat diélectrique semi-
infini d’indice n—=1.45. 1l a été supposé, et confirmé par la suite, un méme comportement en
mode collection et en mode émission pour la nano-ouverture papillon. La nano-structure
est ici étudiée en mode émission, c’est-a-dire dans son role de nano-source lumineuse.
Pour se faire, une onde plane polarisée linéairement est projetée sur la structure avec une
incidence dans le milieu diélectrique suivant ’axe (0z). Nous supposons que les propriétés
spectrales de la structure en mode collection et en mode émission sont identiques.

substrat

F1G. 1.15 — Schéma du modéle de nano-ouverture papillon considéré dans nos simulations.

Une étude théorique initiale réalisée par méthode FDTD (sur un code 3D congu par
F. I. Baida) a été menée par M. Mivelle lors de son stage de DEA en 2008 [18], afin
de déterminer la géométrie de la nano-ouverture bowtie résonante a 1.55 pum, en tenant
compte du cahier-des-charges évoqué précédemment. Son travail a permis de conclure
qu’une nano-ouverture bowtie résonante a 1.55 um, percée dans une couche d’aluminium
de 100 nm d’épaisseur déposée sur un substrat en verre, avec un gap carré de 50 nm de
largeur, devait posséder une dimension "D" de 310 nm (I'ouverture papillon a une forme
carré).

Dans la suite, je vais présenter le comportement et les propriétés de cette structure
par le biais de simulations FDTD. Ces résultats (voir figure 1.16) ont été obtenus dans la
partie théorique de ma thése présentée plus en détail dans le troisiéme chapitre.

La figure 1.16 expose les spectres de transmission normalisés de 1'ordre zéro calculés
en champ lointain (a) et les spectres d’intensité normalisés (b) calculés & 4 10 nm en un
point situé au dessus du gap de I'ouverture papillon pour les directions de polarisation
incidente X ou Y montrées sur la figure 1.15. On remarque qu’il n’y a une trés faible
exaltation a la sortie de 'ouverture a la longueur d’onde 1.47 yum pour la polarisation
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F1G. 1.16 — (a)Spectre de transmission normalisé calculé en champ lointain de lordre
zéro de diffraction ;(b)Spectre d’intensité normalisé calculé & 10 nm en un point situé
au dessus du gap de la structure bowtie. Les traits en violet et en rouge correspondent
respectivement a la polarisation Y et X dans la figure 1.15. Les paramétres de 'ouverture
papillon sont fixés & D=305 nm, G=55 nm, pour une épaisseur d’or ~=100 nm.

X et que celle-ci se comporte comme si elle créait un dipole dans cette direction, entre
les deux bras métalliques distantes de 305 nm. Cette distance est trop conséquente pour
avoir une quelconque exaltation. Ici, I’exaltation représente le rapport du module carré du
champ électrique associé a I’onde transmise sur la méme quantité calculée sans ’ouverture
papillon (en champ proche et en champ lointain). On peut donc conclure que cette ouver-
ture ne concentre le champ lumineux dans son gap que pour une polarisation Y. Celle-ci
engendre un dipole suffisamment intense pour que nous soyons capable de le détecter.
Par exemple, nous obtenons une exaltation de 300 fois ’onde incidente en champ proche
(figure 1.16(b)) pour la polarisation Y.

Fabrication

Comme tout systéme résonant, les propriétés optiques de I'ouverture bowtie sont for-
tement dépendantes de ses défauts de fabrication : rugosité de surface métallique ou du
substrat, erreur d’épaisseur de la couche métallique, défauts géométriques de la struc-
ture, etc. Le greffage de la structure a 'extrémité d’une pointe SNOM peut apporter bon
nombre d’erreurs de fabrication pouvant engendrer un décalage de la fréquence de réso-
nance et/ou une diminution de 'exaltation du champ lumineux dans le gap, par rapport
aux prédictions théoriques. Nous avons donc choisi de fabriquer une configuration pré-
liminaire de la structure sur substrat plan afin d’estimer qu’elles sont les performances
maximales que I'on peut espérer (en terme de réponse a la polarization incidente, confine-
ment, exaltation du champ, etc) avec une configuration mieux maitrisée du point de vue
fabrication et dont les défauts peuvent étre quantifiées plus facilement.

Choix du substrat
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La premiére étape est le choix du substrat de fagcon a obtenir une lame dont la rugosité
de surface est minimale. L’état de surface du substrat (rugosité, planéité, etc.) a un role
critique sur les performances optiques de systémes sublongueur d’onde sur laquelle ils sont
fabriqués.

Nous avons utilisé un microscope a force atomique (AFM) [66] qui nous a servi a
caractériser la topographie de la surface des échantillons (lames planées en verre, quartz
et silice fondue). La structure de la surface d’'une lame planée en verre de dimension
22 mm x 22 mm est reportée sur la figure 1.17. Cette lame est & son état brut c¢’est-a-dire
sans nettoyage.
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FiG. 1.17 — Image par AFM d’une lame planée en verre non nettoyée.

Nous avons remarqué que toutes les lames planées utilisées directement sans nettoyage
sont granuleuses et présentent toutes des stries ou des taches. Elles sont donc inutilisables
pour nos applications d’optique fine.

Le nettoyage des lames a été effectué en salle blanche (MIMENTO). Trois différents
types de nettoyage ont été testés et comparés. Avant toute opération, les substrats ont
tout d’abord été plongés dans des bains d’eau distillé, puis d’acétone et enfin d’éthanol.

Les différents procédés de nettoyage sont les suivants :

— Le substrat est passé dans un bac a ultrasons pour éliminer les résidus et décaper les
matiéres inorganiques sur la surface. Le temps d’exposition dans les cristallisoires
contenant ’acéthone ou I'alcool, et dans le bac a ultrason dépendra de la propreté
attendue des lames. Nous avons fini cette étape en passant le substrat a I’'UV-Ozone.

— L’autre procédure de nettoyage consiste juste a changer le bac a ultrason comme
décrit ci-dessus par un bain d’acide sulfochromique pour éliminer toutes traces or-
ganiques sur la surface de la lame. Pour cette procédure, la dilution acide dans I’eau
est obligatoire.
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— La derniére procédure de nettoyage consiste a changer cette fois ’acide sulfochro-
mique par le mélange " Piranha ", qui est un mélange & concentration variable
d’acide sulfurique et de peroxyde d’hydrogeéne. Il est capable de nettoyer les résidus
organiques.

Nous avons testé ces procédés de nettoyages sur les trois types de substrat. Il s’aveére,
aprés caractérisation par microscopie AFM que les trois techniques donnent des résultats
similaires au niveau de la propreté de surface (disparition totale des stries et taches).
Nous avons également constaté un meilleur état de surface pour les lames de quartz et de
silice fondues (plus faible rugosité). La figure 1.18 reporte un exemple d’image AFM de la
topographie de surface d’une lame de silice fondue. La rugosité moyenne est ici de I'ordre
de 1 nm avec quelques "pics" résiduels inférieurs & 6 nm. Notons ici les écarts d’échelles
entre 'abscisse et 'ordonnée (facteur 1000 entre les deux) : un pic sur la courbe est
en réalité un bosse a trés fort facteur de forme largeur/hauteur. Notons que la rugosité
de surface de la lame de verre est légérement supérieure avec néanmoins des rugosités
moyennes de I’ordre de 2 nm. Ainsi, les trois types d’échantillons ont de qualité suffisante
pour nos expériences.
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F1G. 1.18 — (a) Image AFM et (b) profil suivant une ligne (blanche sur (a)) de la rugosité
de surface d’une lame en silice fondue nettoyée avec la derniére technique.

Dépot de la couche métallique

Le dépot métallique sur les substrats a été réalisé par évaporation thermique sous
vide a I’aide d’une machine Alliance Concept (MIMENTO, réalisation : avec I'assistance
de Jean-Yves Rauch). Ce procédé de dépot a été privilégié car il permet 1'obtention de
faibles rugosités de surface pour ’aluminium. Durant la procédure de dépot, ’échantillon
est maintenu par un support, qui est équipé d’un moteur et placé dans I’enceinte du bati
d’évaporation. Le métal & déposer est chauffé & I’aide d’un bombardement par un fais-
ceau d’électron. A cause de la faible pression et de 1’énergie thermique recue, le métal est
sublimé. Le gaz se meut librement dans ’enceinte et se dépose par condensation sur le
substrat. La rotation du substrat par le moteur pendant le dépot rend la couche métallique
d’épaisseur constante. Pour éviter la formation des grains lors du dépot, il faut un vide
inférieur & 5.107% bar, une vitesse d’évaporation aussi grande que possible et une grande
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propreté du substrat [67]. La méthode de dépot par pulvérisation qui assure une vitesse
de dépot de 200 nm par minute, ne peut étre efficace dans notre cas. Avec la méthode par
évaporation, la vitesse de dépot, de 'ordre de 1 pym par minute, nous permet d’avoir un
meilleur état de surface.

Dans un soucis de reproduire la procédure de dépot de ’aluminium en bout de pointe
SNOM, nous avons préalablement réalisé le dépot d’une couche d’accroche de titane de 5
nm d’épaisseur (a titre indicatif, la vitesse d’évaporation pour les couches d’accroche est de
5 Angstrom par seconde). Lors de son stage de DEA M. Mivelle a démontré théoriquement
que l'influence de la couche d’accroche sur les propriétés optiques de la nano-ouverture
papillon est négligeable.

Une caractérisation par AFM d’une couche de titane déposée sur une lame planée de
verre est présentée sur la figure 1.19. Elle permet de déterminer la rugosité de la surface
libre aprés dépot du titane. Nous avons obtenus des résultats similaires pour toutes les
plaques caractérisées. La rugosité moyenne mesurée (notée Sa dans la figure 1.19(d)) est
voisine de 1 nm. En comparant ce résultat avec la topographie de la lame de verre nue,
on s’apercoit que la couche de titane n’introduit pas de rugosité supplémentaire.
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F1a. 1.19 — (a) image AFM et (b) profil suivant une ligne (blanche sur (a)) de la rugosité
de la couche d’accroche de titane; (¢) représentation statistique de la rugosité de surface ;

(d) données statistiques.

Le dépot de ’aluminium a été testé a différentes vitesses. Lorsque la vitesse est limitée a
5 Angstrom par seconde, le controle de 1’épaisseur de la couche est maitrisé avec une bonne
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répétabilité, en revanche le dépot cristallise et des gros grains apparaissent sur la surface
(forte rugosité). Ils peuvent avoir des conséquences désastreuses sur les performances des
nano-ouvertures papillons. Lorsque la vitesse d’évaporation de I'aluminium passe a 50
Angstrom par seconde, la rugosité de surface diminue fortement, en revanche, le controle
de la hauteur de la couche métallique est moins bon. A une telle vitesse, la quantité
d’aluminium bouillonne fortement dans le creuset et des variations de vitesse de dépot
peuvent apparaitre, mais le dépot cristallise avec des grains trés petits.

Les figures 1.20 et 1.21 montrent la caractérisation AFM de deux couches d’aluminium
obtenues avec une consigne d’épaisseur de couche de 100 nm. Un trait tracé avec un feutre
avant la métallisation sur la lame de verre nous a permis par lift-off dans un bain d’acétone,
d’obtenir une marche pour trouver I’épaisseur du métal par microscopie AFM.

On s’apercoit que la reproductibilité de 1’épaisseur du métal n’est pas optimale a ce
stade de I’étude. On a trouvé une épaisseur de 60 nm sur substrat de verre (figure 1.20),
une seconde fois 160 nm sur substrat de silice fondue et enfin 120 nm pour la lame de
verre (figure 1.21). Chaque métallisation était précédée par une phase d’étalonnage de la
machine. Bien que le dernier résultat ne soit pas a la hauteur de nos espérances, nous
avons retenu le dernier étalonnage donnant lieu a 1’épaisseur de couche la plus proche de
la valeur souhaitée.
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F1G. 1.20 — (a) Image AFM et (b) profil sur la ligne blanche d'une marche (titane +
Aluminium sur verre).

Usinage des nano-ouvertures papillon par FIB

Les structures ont été réalisée avec le FIB disponible a la plateforme technologique
MIMENTO (Orsay Physics, figure 1.22). L’appareil est constitué d’une source de gallium
(Ga™), accélérés et focalisés par une série d’optiques électrostatiques. Le choc des ions
sur la surface de 'objet produit le creusement de I’objet en éjectant par action mécanique
les atomes de la couche. Les ions (Ga™) polluent faiblement la couche métallique. Le FIB
reste la technique la plus directe pour générer des échantillons nano-structurés [68]. Selon
la procédure d’utilisation du FIB, nous pouvons usiner (creuser localement) 1’échantillon
[69] ou déposer du métal sur 1'objet [70]. Dans le cadre de ma thése, nous avons opté pour
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Fi1Gg. 1.21 — (a) Image AFM et (b) profil sur la ligne blanche (figure (a)) de la marche
(Aluminium sur verre).

la fabrication par usinage direct de la couche métallique.

122 mm

Fig. 1.22 — Chambre du Double-faisceau Orsay-Physics de MIMENTO. Distances de
travail = 25 mm (MEB) et 15 mm (FIB).

Les nano-ouvertures ont été fabriquées en matrices avec les paramétres géométriques
définis auparavant (réalisation : avec I'assistance de Roland Salut). Pour notre fabrication,
nous avons utilisé le FIB avec les paramétres suivantes : une intensité du courant égale
a 1 pA, un temps de gravure (dwelltime) de 0,3 ms et enfin une résolution de 40 — 50
nm. Nous avons ainsi usiné sur une lame de verre plusieurs nano-ouvertures papillons
de mémes dimensions pour des nombres différents de passages du faisceau FIB sur les
structures, appelé dans la suite " loops ". Pour finir, une image FIB de I’échantillon est
réalisée (figure 1.23).

Nous observons sur la figure 1.23, une ouverture papillon réalisée avec les parameétres
suivants : dwelltime = 0.3 ms, 10 loops. Cette structure n’est pas usinée sur toute ’épais-
seur de la couche métallique. Deux hypothéses peuvent expliquer ce probléme. Soit il s’agit
d’un probléme de temps de gravure qui reste faible, soit parce que le nombre de loops est
trop faible. Pour répondre a cette question, nous avons augmenté ces deux paramétres et
nous obtenons la réalisation de la figure 1.24.
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Fi1G. 1.23 — Image FIB d’une nano-ouverture papillon n’ayant pas été gravée sur toute
I'épaisseur de la couche métallique (dwelltime = 0.3 ms, 10 loops).

F1G. 1.24 — Image FIB d’une nano-ouverture papillon n’ayant pas été gravé entiérement
jusqu’au substrat de verre (dwelltime = 1 ms, 20 loops).

Nous remarquons que l'ouverture papillon est mieux gravée (ouverture plus sombre),
mais d’autres difficultés restent présentes telles qu'une légére dissymétrie (figure 1.25) au
niveau des dimensions de 'ouverture, un gap plus large que 50 nm et les triangles métal-
liques arrondis.

Plusieurs essais ont été réalisés pour diminuer les défauts de fabrication. Nous avons
notamment réalisé deux types d’usinage pour 'ouverture papillon, 'une avec gap (figure
1.27) et lautre sans gap (figure 1.26). Pour réaliser ces ouvertures, nous avons procédé
pour le cas sans gap a graver deux ouvertures triangulaires 'une en face de I'autre et pour
le cas avec gap un carré de 50 nm de coté est usiné au centre des ouvertures triangulaires
pour former le gap.

Comme nous 'avons dit un peu plus haut, le FIB est a la fois un outil de fabrication
et d’imagerie. Cependant, contrairement au MEB, le FIB est destructif pour 1’échantillon
observé. Il usine la surface de I’échantillon durant la procédure d’imagerie. Plus I'image
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F1G. 1.25 — Image FIB d’une nano-ouverture papillon dissymétrique (dwelltime=1 ms, 30
loops).

F1G. 1.26 — Image FIB d’une nano-ouverture papillon sans ouverture du gap et de dimen-
sions 320 nm x 320 nm (dwelltime = 1 ms, 30 loops).

obtenue est nette et résolue, plus I'usinage résiduel est important. Ceci explique pour-
quoi les images FIB montrées précédemment sont relativement floues, nous nous sommes
limités & des doses de bombardement ionique faibles afin de préserver au maximum les
échantillons. Nous avons choisi de disposer d’images résolues des structures par le biais
d’un microscope électronique disponible a la centrale MIMENTO. La figure 1.28 rapporte
deux exemples des ouvertures papillons imagées au MEB.

Nous avons voulu coupler a I'imagerie ionique et électronique des structures, donnant
une analyse qualitative de la qualité de gravure, une analyse quantitative des usinages par
mesures AFM. Nous avons caractérisé par AFM les deux ouvertures (avec gap et sans gap
définis) représentées sur les figures 1.26 et 1.27 (figures 1.30 et 1.31). Nous représentons
également sur la figure 1.29, une matrice d’ouvertures papillons ne possédant pas de gap.
Toutes les matrices usinées sont constituées de 9 structures espacées de 6 microns environ
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Fi1G. 1.27 — Image FIB d’une nano-ouverture papillon ayant comme gap un carré de 70
nm et de dimensions 320 nm x 320 nm (dwelltime = 1 ms, 30 loops).

(b)
100 nm

(e

F1G. 1.28 — (a,b) Images MEB des deux nano-ouvertures papillons gravées sur une lame
de verre (dwelltime = 1 ms, 30 loops, réalisées & MIMENTO).

(taille de la matrice : 13 microns).

Nous représentons sur la figure 1.30, (a) une image topographique 2D et (b) une vue
3D de l'ouverture papillon, correspondante a celle située au deuxiéme ligne et troisiéme
colonne sur la figure 1.29.

Nous remarquons que l'antenne n’est pas gravée contrairement a ce qui a été obtenu
par imagerie FIB (figure 1.26). Une image montrant une vue 3D AFM de I'ouverture
papillon montre le relief pour voir clairement que ’antenne n’est pas suffisamment gravée.
Nous avons prolongé cette étude en caractérisant cette fois, les profils (figure 1.31) selon
les axes X (horizontale) et Y (verticale) de 'ouverture papillon insérée dans la figure 1.31,
afin de voir de combien 'ouverture est usinée en profondeur.

Les profils AFM nous montrent qu’il est difficile d’usiner les ouvertures papillons, car
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Fi1G. 1.29 — Image AFM d’une matrice des nano-ouvertures papillons ne possédant pas de
gap, et de dimensions 320 nm x 320 nm (dwelltime = 1 ms, 30 loops).

(a) (b)

nm

nm
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" (I L) o
0100 200 300 400 so0 600700 NM

F1G. 1.30 - (a)Image AFM d’une nano-ouverture papillon ne possédant pas de gap et de
dimensions 320 nm x 320 nm et (b) vue 3D de I'ouverture papillon.

nous apercevons qu’il existe une dissymétrie de part et d’autre du gap et qu’il y a appa-
rition du re-dépot du métal aux bords de 'ouverture en plus des flancs inclinés obtenus
pour toutes les ouvertures papillons caractérisées par AFM. Nous avons caractérisé de
la méme maniére, une ouverture papillon ayant comme gap un carré de 70 nm, et nous
obtenons la topographie et une vue 3D (figure 1.32) ainsi que les profils X et Y (figure
1.33) selon les deux axes de 'ouverture papillon.

Nous remarquons de la méme maniére pour les résultats obtenus avec l'ouverture
papillon sans gap préalablement défini, les difficultés de fabrication. Nous nous rendons
compte que I'usinage FIB dont nous disposons a des performances limitées. Tout d’abord,
la résolution maximale de I’appareil est de I’ordre de 40-50 nm, ce qui est juste pour I'usi-
nage des structures. Enfin, les mesures AFM mettent en évidence un redépot du matériau




1. NANO-ANTENNES COMME NANO-SONDES POLARISANTES POUR LA MICROSCOPIE

32 EN CHAMP PROCHE, CONCEPTION ET FABRICATION
(@) (b)
S € |
[ C
100 ¢ |
| 100¢
80 ! |
801
60 | 60?
40 402
201 ;..}.4..| 20; ’ }E{ |
0 | =

S e s e NN  NCNOY (PSSP, SRR WO SYRpay SSR RS b
0 100 200 300 400 500 600 700 800 0 100 200 300 400 500 600 700
nm

Fi1G. 1.31 — Profils AFM d’une nano-ouverture papillon sans ouverture du gap et de
dimensions 320 nm x 320 nm; (a) profil selon la ligne horizontale et (b) selon la ligne
verticale de I'ouverture papillon (voir inserts).
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F1G. 1.32 — (a)Image AFM d’une nano-ouverture papillon possédant comme gap un carré
de 70 nm de coté et de dimensions 320 nm x 320 nm et (b) vue 3D de 'ouverture papillon.
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FiG. 1.33 — Profils AFM d’une nano-ouverture papillon de dimensions latérales de
320 nm x 320 nm et possédant un gap carré de coté 70 nm; (a)profil selon la ligne
horizontale et (b) selon la ligne verticale de I'ouverture papillon (voir inserts).
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arraché autour de 'ouverture. Ces problémes peuvent étre minimisés en développant un
usinage assisté par un gaz réactif. La présence de ce gaz permettrait d’augmenter la vi-
tesse de gravure et de diminuer la redéposition du matériau sur I’échantillon.

Caractérisation expérimentale de la réponse optique des nano-ouvertures pa-
pillons

L’échantillon testé est schématisé sur la figure 1.34. Il est constitué d’une série de 6
matrices des nano-ouvertures bowties (3 rangées de deux matrices). Ces matrices ont été
numérotées de A a F sur le schéma. Une matrice supplémentaire de test (notée "G")
a été préalablement usinées afin de régler les paramétres d’usinage par FIB. Toutes les
nanostructures ont été fabriquées & MIMENTO sur un substrat de verre, suivant la pro-
cédure décrite ci-avant. Les paramétres de gravure sont identiques pour toutes les nano-
ouvertures. Nous avons donné comme consigne de fabrication une largeur de structure
de 310 nm, une ouverture d’un gap (un carré) de 50 nm de largeur et une épaisseur de
métal (Aluminium) de 100 nm. Un repére en forme de "L" a été usiné a quelques mi-
crons des structures afin de repérer plus aisément leurs positions sur 1’échantillon lors des
expériences.

A L) .B.
c D

repéere
i

F1G. 1.34 — Schéma de I’échantillon des nano-ouvertures papillons caractérisé optiquement.

Le schéma de 'expérience de caractérisation optique est représenté sur la figure 1.35.
Le faisceau lumineux émis par un laser accordable de bande spectrale comprise entre
1480 nm et 1700 nm est amplifié a aide d'un amplificateur Erbium (amplificateur a
fibre dopée a I’erbium). La puissance maximum disponible est de 50 mW. Toute la partie
d’illumination est fibrée a ’aide de fibres SMF-28e. Un controleur de polarisation fibré de
type "boucle de Lefebvre" est inclu sur la fibre de sortie afin de polariser linéairement le
faisceau d’illumination en sortie de systéme. La longueur d’onde d’excitation est de 1.55
microns.

La face clivée de sortie de la fibre est placée directement en dessous d’un échantillon
positionné sur la platine d’un microscope optique classique droit fonctionnant en mode
transmission. La distance entre la fibre et les nanostructures est de l'ordre de quelques
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centaines de microns. Cela permet de disposer d’une tache d’illumination au niveau de
I’échantillon suffisamment large pour que toutes les ouvertures d’'une méme matrice soient
éclairées en simultané avec une densité de puissance suffisante. L’échantillon ainsi illuminé
est imagé a aide d’un objectif a fort grossissement (x 100, ON=ouverture numérique=0.9)
couplé a une caméra infrarouge (Hamamatsu) connectée a un ordinateur afin d’enregistrer
les acquisitions d’images.

Caméra
infrarouge W

x100, 0.9

Ordinateur

Echantillon

Platine de translation
(xyz)

Laser
accordable EDFA Boucle de

Lefebvre Fibre optique
SMF-28e

F1G. 1.35 — Schéma du montage expérimental.

La figure 1.36 expose les images obtenues pour une direction de polarisation incidente
(a) paralléle et (b) perpendiculaire aux triangles métalliques des ouvertures (voir les inserts
des figures) a la longueur d’onde A = 1.55um. Notons avant toute chose que la matrice
F recouvre partiellement la matric E du fait d’un probléme de translation de platine lors
de 'usinage des échantillons. La colonne de droite de la matrice E est confondue avec
la colonne de gauche de la matrice F. On remarque que les points lumineux clairement
visibles sur la figure 1.36(a) aux positions des nano-ouvertures sont fortement atténués sur
la figure 1.36(b). La forte dépendance de lefficacité de transmission des nanostructures
a la direction de polarisation est le signe que la transmission est gouvernée par |’effet
d’antenne décrit dans la section 1.4.2 plutdt que par une transmission homogeéne a travers
les surfaces ouvertes. Ce résultat montre qu’en dépit des problémes et limitations de fabri-
cation soulevés précédemment, les propriétés optiques souhaitées sont clairement visibles.
On remarque toutefois que 'efficacité de transmission peut fortement varier d’une nano-
structure a ’autre. Par exemple, les nano-ouvertures bowties aux centres des lignes 1 et 2
de la matrice D ont un niveau de transmission bien inférieur a celui des autres ouvertures
de la matrice et le niveau de signal émis est indépendant de la direction de polarisation.
Ceci peut étre attribué a ’absence du gap pour cette ouverture. L’ouverture au centre de
la troisiéme ligne de la matrice D présente quant a elle une transmission maximale indé-
pendamment de la direction de polarisation incidente. La plupart des autres ouvertures
présente une transmission dépendante de la polarisation incidente mais avec des efficacités
différentes (voir 1.36(a)). Ceci tend & montrer que les propriétés optiques des structures
dépendent trés fortement de la qualité de gravure, ce qui peut étre vu comme un signe de
transmission résonante de ces structures (le moindre défaut de fabrication modifie les pro-
priétés de 'ouverture papillon). Ces résultats nous permettent de penser que le mécanisme
optique a l'origine de la transmission lumineuse est celui présenté dans la section 1.4.2.
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Ce résultat valide I’étude préliminaire de développement des nano-ouvertures papillon sur
substrat plan.

(@) (b)

F1G. 1.36 — Immages par microscopie optique classique (objectif : x100; 0,9) a A = 1.55um
de I'échantillon présenté sur la figure 1.34. La polarisation incidente est (a) paralléle et
(b) perpendiculaire aux triangles métalliques des structures.

1.4.3 Conclusion

Dans cette partie, nous avons montré, combien il est important de bien maitriser la
procédure de fabrication afin d’optimiser les performances des ouvertures papillons. Nous
avons observé que la précision de fabrication avait un effet majeur sur les propriétés des
nano-ouvertures papillons. Les résultats optiques expérimentaux qualitatifs exposés dans
cette section montre un effet d’ouverture papillon sensible a la polarisation sur la majeure
partie des réalisations. En revanche, nous ne savons pas si la fabrication est suffisamment
précise pour donner lieu & des structures présentant les propriétés spectrales et optiques
attendus. Compte-tenu des réalisations présentées dans la littérature, nous avons préféré
mettre de coté 'usinage par FIB disponible a la centrale MIMENTO pour nous réorienter
vers des centrales technologiques disposant de FIB plus récents, donc plus performants.
Nous avons retenu la centrale technologique de 'TEMN qui est équipée du modéle " Strata
Dual Beam 235 " commercialisé par la compagnie FEI (double faisceau FIB et MEB).

1.4.4 Fabrication d’une nano-ouverture papillon 4 'extrémité d’une
pointe en polymére SNOM fibrée.

Le projet ANR (Allocation Nationale de la Recherche) intitulé NANOEC dans lequel
s’inscrit ma thése est composé de plusieurs collaborateurs. L'un d’eux, LOVALITE, est
spécialisé dans la fabrication de sondes locales fibrées a base de polymeéres destinées a la
microscopie en champ proche [71, 72]. Nous avons choisi d’utiliser leurs pointes comme
support des nano-ouvertures bowties.
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L’utilisation de ces pointes présente plusieurs avantages. Leur forme peut étre définie
quasiment a la demande et la fabrication présente une assez bonne reproductibilité. Plu-
sieurs équipes ont contribué et ont travaillé sur la fabrication de ce type de pointe, c’est
le cas de I'équipe de P. D. Baer [73]. Le principe de fabrication des pointes consiste en
une exposition a la lumiére visible d’un film photosensible. Il reste assez proche de celle
qui est détaillée ci-dessous.

La réalisation des micropointes en polymére est représentée sur la figure 1.37. Elle
consiste a déposer sur la face clivée d’une fibre optique une solution photopolymeérisable
(figure 1.37(a)). La croissance de la micropointe optique en polymére est effectuée en in-
jectant a I'autre extrémité de la fibre un faisceau laser de longueur d’onde A\ = 532 nm
en accord avec la bande d’absorption du polymére photosensible. Durant 1’exposition (1
seconde) a une puissance comprise entre 0.2 uW et 1 gW, la pointe se forme par pho-
topolymérisation (figure 1.37(b)). L’excédant d’émulsion non polymeérisée est enlevée en
plongeant la fibre dans un bain de méthanol ou d’isopropanol (figure 1.37(c)). La pointe
polymeére ainsi obtenue est parfaitement alignée avec le coeur de la fibre optique. Elle
permettra donc de confiner et de guider la lumiére efficacement jusqu’a I'extrémité de la
pointe. Pour la rendre plus solide, la micropointe optique est mise dans une étuve a 90°
pendant une durée de 12h.

(a) (b) (c)
A%, Zone illuminée 41 Pointe polymére —»[|

Goutte de solution
photopolymérisable

Coeur de la fibre_p

¢Fibre optique

Lentille de focalisation «—

Laser He-Ne
A=532 nm

F1G. 1.37 — Schéma illustrant la fabrication d’une micropointe polymére optique par
LOVALITE. (a) Dépot de la goutte; (b) exposition au faisceau laser et (c) la pointe
polymeére obtenue aprés ringage a I'isopropanol.

La fibre optique utilisée pour réaliser la micropointe optique est une fibre "SMF-28e"
monomode a 1550 nm dont 'ouverture numérique est égale a 0.14. Le diamétre du coeur
et de la gaine sont respectivement de 9 pm et 125 ym. L’indice de réfraction du coeur est
égale a 1.46, celui de la gaine de 1.45. En optimisant tous les paramétres permettant de
controler la géométrie de la pointe, Lovalite a fabriqué des micropointes optiques ayant un
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rayon de courbure compris entre 500 nm et 1 gm (rayon de courbure fixé par notre cahier
des charges). La figure 1.38 montre une image d’'une micropointe en polymére obtenue
par microscopie optique classique, avec un objectif (x50, 0.85) .

30 um

—>i
Coeur de la fibre = 9 ym

Diameétre de la fibre = 125 uym

F1G. 1.38 — Image d’une micropointe en polymeére réalisée au microscope optique classique
(x50).

Une étude portant sur la caractérisation topographique du bout de la pointe par mi-
croscopie AFM, aprés dépot d'une couche d’accroche de titane (5 nm d’épaisseur) a été
réalisé afin de quantifier la rugosité de la pointe avant le dépot de la couche d’aluminium
(Reéalisation : avec I'assistance de Daniel Charraut). La pointe optique que 'on souhaite
caractériser est placée sur un support la maintenant a la verticale de fagon a ce que la
pointe AFM puisse scanner la surface de la pointe au niveau de ’apex. La figure 1.39
présente les images 2D et 3D de la surface de ’apex ainsi qu'un profil de surface.

Nous remarquons que I'image de la pointe est légérement dissymétrique, cela est di
aux conditions des mesures AFM. Le plan de balayage ne pouvant pas étre ajusté indépen-
damment de la pointe AFM, les images obtenues gardent toutes un défaut qui se manifeste
sur la section de la pointe polymére scannée. La seule explication est que cela provient
de I'inclinaison de la pointe AFM par rapport a la pointe polymére, et que ce n’est pas
la méme face de la pointe AFM qui balaie cette derniére. On remarque également sur les
figures 1.39(c) et 1.39(d) des stries le long de la direction de balayage. Ce phénoméne est
di certainement & un couplage entre la pointe AFM et la pointe polymére du fait que
la pointe polymére n’est pas fixée rigidement. Elle provoque des mouvements au cours
du scan. On remarque également que des déformations importantes sont observables sur
le sommet de la pointe mais que celle-ci ne présente pas de rugosité résiduelle significative.

En conclusion, nous avons remarqué a partir d’'une série de mesures AFM, que la
surface de la pointe n’est pas idéalement décrite par une parabole parfaite. Les deforma-
tions du sommet de la pointe ne sont en revanche pas critiques pour la fabrication de la
nano-ouverture papillon. Leur amplitude maximale est généralement relativement faible.




1. NANO-ANTENNES COMME NANO-SONDES POLARISANTES POUR LA MICROSCOPIE
38 EN CHAMP PROCHE, CONCEPTION ET FABRICATION

—~
(Y]
—
—~
o
=

E

5
©w
=3
=

v
=
-
s
=]

05 1,0 15

0 02 04 086 08 10 12  um

0705 R0 8RN0 25130 38T 40 Adun 005 10 15 20 25 30 35 40 45 am
m

pm
2,0

09 .0,2 0,406 08 1,0 ‘1,2 1,4 1,6 1,8 2,0

F1G. 1.39 — Image AFM traitée d’une pointe polymére recouverte de 5 nm de titane; (a)
Vue 2D classique (5 pm x 5 pm), (b) Profil selon la ligne blanche (sur la figure (a)) au
sommet de la pointe, (¢) Vue 3D du dessus, (d) vue 3D oblique.

Nous avions pu contourner toutes les difficultés en améliorant a chaque mesure les condi-
tions des mesures AFM, a part la dissymétrie obtenue lors du scan due a I'inclinaison que
connait la pointe polymére a cause du support sur laquelle, elle reste fixer.

Dépoét de la couche métallique

La métallisation de la pointe optique en polymére constitue une étape cruciale de la
fabrication. Pour recouvrir ’apex de la pointe optique, nous avons utilisé la méme tech-
nique de métallisation que celle proposée pour les lames de verre c’est-a-dire la technique
d’évaporation (machine a évaporation, EVA 450 de chez Alliance Concept, disponible a
la centrale MIMENTO). Notre choix pour I'utilisation de I’aluminium comme métal a été
maintenue pour toutes les pointes fibrées. Cependant, pour assurer une bonne accroche
de I'aluminium sur le polymeére, il fallait réaliser une sous couche de titane. Le systéme
représenté sur la figure 1.40, est mis au point permettant de réaliser la rotation des fibres
en polymére pendant les quelques secondes que durent 1’évaporation de I’aluminium. Les
fibres sont maintenues sur un support con¢u spécialement a la métallisation. Le support
équipé d’un moteur est placé dans I'enceinte de la machine d’évaporation. Il permet a la
fibre un mouvement de rotation sur elle-méme pour obtenir une homogénéité de la couche
meétallique sur toute la surface de cette derniére.

Des structures réalisées a la centrale de technologie MIMENTO par Lovalite sont pré-
sentées sur les figures 1.41 et 1.42.
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enceinte fermée mise sous vide

F1G. 1.41 — Images d’une pointe polymeére métallisée ; (a) Vue de profil de la pointe (image
FIB), (b) vue de coté du bout de la pointe (image MEB), (¢) Zoom sur 'extrémité de la
pointe polymeére (image MEB).

Ces images nous ont permis de valider la réalisation des dépots métalliques pour les
pointes optiques en polymére ayant un rayon de courbure égale a 500 nm plus ou moins
100 nm & 'extrémité.

De la méme maniére que pour les pointes recouvertes de 5 nm de titane seulement,
nous avons mené une étude par AFM, présentant 1’état des surfaces (rugosité) aprés mé-
tallisation a ’aluminium, comme représenté sur la figure 1.43.
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base clivée de la fibre

F1G. 1.42 — Image MEB montrant la partie clivée (cadre pointillé) et le rayon de courbure
(Ra) a l'extrémité de la pointe optique en polymére métallisée.
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F1G. 1.43 — Image AFM d’une pointe optique polymére métallisée avec 5 nm de titane et
100 nm d’aluminium ; (a) topographie de la base clivée, (b) vue 2D classique du sommet
(5 pm x 5 pm), (¢) vue 3D du sommet (5 um x 5 um), (d) profil au sommet (sur la ligne
blanche de la figure (b)) comparé avec une parabole parfaite (polynome au carré), (e) la
différence du profil et de la parabole parfaite.

Comme exposé précédemment, les images AFM des pointes sont dissymétriques du
fait de I'inclinaison de ’axe des pointes scannées. Nous remarquons qu’il y a la présence
de grains métalliques (1.41(c) et 1.43 (c)) a 'extrémité de la pointe comparable a ceux
mesurés sur la surface de la base clivée (1.43(a)). Nous avions eu des difficultés a imager
correctement la structure granulaire avec des zones de scan inférieures a 5 um, avec une
vitesse faible, pour augmenter la résolution de la mesure AFM.

Dans tous les cas examinés, les résultats montrent que la couche d’aluminium dont
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I’épaisseur est d’environ 100 nm, introduit en bout de pointe une rugosité présentant des
grains métalliques car pour un dépot supérieur a 100 nm, 'aluminium cristallise. Par
conséquent, des grains de taille supérieurs a 50 nm se forment a 'extrémité de la pointe
en polymeére. Pour réduire, la formation de ces grains, la vitesse d’évaporation doit étre
comprise entre 5 nm/s et 10 nm/s. Cela, nous a permis d’obtenir une rugosité de surface
moindre avec des petits grains, comme rapportée sur la figure 1.44.

Nous pouvons alors noter que cet état de surface correspond bien a la rugosité fixée par le
cahier des charges, et la surface reste apte pour I'usinage des nano-ouvertures papillons.

Fi1G. 1.44 — Image MEB de I'état de surface montrant la rugosité de la couche d’aluminium
sur le flanc de la pointe.

La couche de métal, déposée auparavant par évaporation, a une épaisseur d’'une cen-
taine de nanométre. En I’absence de technique efficace permettant de donner exactement
I’épaisseur de I'aluminium, nous avions opté pour sacrifier quelques pointes. Le FIB est
utilisé pour découper ces pointes pour avoir une idée de I’épaisseur de la couche de métal.
Quelques exemples sont rapportés sur la figure 1.45. On peut noter a partir de ces coupes
que le sommet des pointes présentent une couche de métal plus épaisse par rapport a la
partie basse (voir figure 1.45(a) et (b)). Cela est directement liée au processus de dépot
durant lequel la pointe est en rotation sous le jet du métal. L’extrémité de la pointe
(sommet) est plus exposée au jet de métal. Nous avions un facteur 2,5 entre 1’épaisseur
obtenue au sommet et la partie basse.

[’étape suivante consiste en la fabrication des nano-ouvertures papillons a 'extrémité
des pointes polyméres par usinage FIB. Nous avons porté une grande attention sur la
résistance de la pointe polymére au bombardement ionique lors de la phase d’usinage de
la nano-ouverture par FIB. Dans un premier temps, nous avons effectué des essais pour
ajuster les différents paramétres de gravure. Un des problémes réside dans le fait que
tous les matériaux ne s’usinent pas a la méme vitesse. La nano-ouverture papillon que
nous souhaitons usiner posséde la géométrie définie dans la section 1.4.2 de ce chapitre. Il
subsiste cependant toujours une incertitude sur I’épaisseur de la couche d’aluminium en
bout de pointe.
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F1G. 1.45 — Images prises au microscope électronique des pointes polyméres découpées
par FIB. (a) pointe découpée montrant au sommet une épaisseur d’aluminium proche de
200 nm; (b) épaisseur de la couche métallique souhaitée de 100 nm.

La premiére étude de fabrication a consisté a observer la réaction du polymeére a
I'usinage par FIB. Les réalisations ont été faites a la centrale technologique de 'TEMN
(réalisation : David Troadec). Un trou de diamétre 60 nm a été percé (figures 1.46) avec
les paramétres FIB suivants : l'intensité du courant égale a 10 pA, le temps de gra-
vure égale a 15 secondes et enfin le nombre de passages du faisceau égale a 9. Le résultat
est une pointe a ouverture conventionnelle commercialisée par LOVALITE. Une coupe est
réalisée par FIB pour voir I’état de polymére aprés le pergage du trou (voir figure 1.46(b)).

(a)

F1G. 1.46 — Images prises au microscope électronique d’un nanotrou réalisé a 'TEMN par
gravure FIB; a) vue de face de I'ouverture usinée au bout de la pointe et en b) vue de
coté de la pointe coupée.

Nous remarquons sur la figure 1.46(b) une destruction localisée qui correspond au pas-
sage du faisceau des ions qui traverse la couche métallique et attaque la partie polymeére.
Ces tests nous ont permis de juger de la faisabilité de la gravure de la pointe en présence
de la nano-ouverture papillon.

Des tests d’usinage FIB ont été effectués par la suite sur les pointes polyméres mé-
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tallisées pour différentes valeurs du temps de gravure (ou dwelltime) de 4s a 135s et des
courants de 1 pA et 10 pA. La figure 1.47 reporte les images MEB de trois pointes dont
les nano-ouvertures bowties ont été percées avec (a) dw=4s, (b) dw=90s et (c¢) dw=120s,
pour un courant de 1 pA. Sur les figures 1.47(a) et (b), 'ouverture papillon n’est pas
complétement ouverte, elle I'est uniquement pour un temps de gravure de 120s (figure
1.47(c)). Il existe un redépot de métal autour de la nano-ouverture, qui lisse la surface de
I’extrémité de pointe. Le phénomeéne de redépot pourrait étre un moyen pour réduire la
rugosité de la couche de métal au niveau de la nano-antenne, et donc diminuer les écarts
éventuels entre les structures expérimentales et les modéles théoriques.

Fi1G. 1.47 — Usinage FIB de nano-ouvertures papillons sur pointes polymeéres métallisées,
avec (a) dw = 4s, (b) dw = 90s et (¢) dw = 120s et un courant de faisceau égal a 1 pA.

Nous avons vu précédemment que 1’épaisseur de la couche métallique était plus impor-
tante en bout de pointe que sur les flancs. L’épaisseur de la couche en bout de pointe reste
un paramétre difficile & controler. Lorsque elle devient trop importante (supérieure a 100-
150 nm), on assiste & un phénoméne de cristallisation du métal au sommet de la pointe,
qui induit une rugosité surfacique importante au niveau de la nano-ouverture. Ceci est
clairement visible sur les figures 1.48 (b) et (c). Cette forte rugosité induit des variations
d’épaisseur de métal suffisamment importantes pour que le processus de gravure ne puisse
pas ouvrir la structure bowtie dans son intégralité. Des défauts de gravure plus importants
peuvent apparaitre, engendrant de forte dissymétries de la nano-ouverture (figure 1.49).

(@)

I
i

iy
1

F1G. 1.48 — Images MEB des pointes usinées avec les parametres suivants : courant du
faisceau égale a 10 pA et dw=4s : (a) vue de la pointe entiére, (b) zoom sur le sommet
de la pointe et (c) vue de face de 'ouverture papillon.
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Fi1G. 1.49 — Image MEB d’une nano-ouverture papillon avec les paramétres suivants :
courant du faisceau égal a 10 pA et dw = 4s.

Lorsque les parameétres de dépot de la couche métallique et de gravure FIB sont op-
timisés, on aboutit au type de nano-ouverture bowtie sur pointe représenté sur la figure
1.50. La forme géométrique de la structure est conforme au cahier-des-charges.

(a) (b)

Fi1G. 1.50 — Image MEB d’une ouverture papillon réalisée avec les paramétres de gravure
suivants : courant du faisceau égal a 9 pA et dw= 100s; (a) vue du coté de la pointe; (b)
zoom sur la partie ou se situe 'ouverture papillon.

1.4.5 Caractérisation optique

Afin de caractériser les propriétés spectrales des nano-ouvertures papillons présentées
précédemment, nous avons mis au point le montage optique schématisé sur la figure 1.51.
La pointe a nano-antenne est positionnée devant la face de sortie d’un laser fibré servant a
I’illumination. Un super-continuum de lumiére blanche, de puissance de I'ordre de 3 mW
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repartit pour une gamme spectrale de longueur d’onde comprise entre 600 nm et 1700 nm,
est projetté sur I’échantillon. La longueur d’onde 1064 nm correspond a la pompe dont
I’énergie par impulsion est de 8uJ. La source blanche utilisée dans notre expérience est
une source développée, montée et étudiée dans notre laboratoire. La pointe munie de la
nano-ouverture papillon est fixée sur une platine 3 axes a vis micrométriques permettant
le centrage et I'alignement de la pointe par rapport a la fibre d’illumination, sous loupe
binoculaire. Son extrémité est placée a environ 30 micron de la face de sortie clivée de la
fibre d’illumination. La lumiére transmise par la nano-ouverture bowtie est collectée par
la pointe puis guidée vers un analyseur de spectre (Optical Spectrum Analyzer, modéle
MS9710B), fonctionnant dans une gamme de longueur d’onde comprise entre 600 nm et
1750 nm, via la fibre optique sur laquelle est fabriquée la pointe.

Supercontinuum de lumiére blanche Nan_o-ouyeﬂ’ure
P L LR LR T , papillon fibrée

Analyseur de spectre
LASER pulsé
1064nm

F1aG. 1.51 — Principe de caractérisation en champ lointain en mode collection d’une pointe
a nano-ouverture papillon fonctionnant en mode collection.

La figure 1.52 représente le spectre de transmission obtenu en couplant la source
blanche fibrée directement a ’analyseur de spectre. Il jouera le role de référence pour la
normalisation des spectres obtenus avec les nano-ouvertures papillons fibrées.
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F1G. 1.52 — Spectre de la source de lumiére blanche.

Nous avons ainsi testé 7 pointes. Nous n’avons observé aucun pic de résonance a
proximité de la longueur d’onde 1.55 micron. Seule une pointe présente un spectre avec
un pic de transmission visible décalé fortement vers le bleu (entre 650 nm et 750 nm) (figure
1.53(a)).
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F1G. 1.53 — Spectre de transmission & travers la nano-ouverture papillon fibrée (a) brut
et (b) normalisé par le spectre de la source.

La figure 1.53(b) représente le spectre de transmission normalisé obtenu avec la pointe
sur laquelle est usinée l'ouverture papillon. Nous constatons que le spectre normalisé
contient le pic de pompe, cela révéle 'instabilité de la source. La résonance attendue de
I'ouverture papillon peut alors étre masquée par les phénomeénes de fluctuation spectrale
de la source. Un deuxiéme constat concerne le fait d’obtenir différentes couleurs en pro-
jetant sur un écran la lumiére collectée avec I'ouverture papillon fibrée a une position
donnée. Un centrage non controlé de la pointe par rapport a 1’axe optique de la source
d’éclairage peuvent expliquer ce probléme de chromaticité de la technique de mesure. Pour
la suite de cette étude nous avons choisi de nous placer plus particuliérement au niveau
du pic situé entre 600 nm et 750 nm sur le spectre.

Nous avons souhaité étudier la réponse de la pointe caractérisée précédemment a une
longueur d’onde de son pic de transmission (700 nm) (figure 1.53). Nous avons pour
cela utilisé une source laser fibrée polychromatique moins étendue spectralement que la
précédente afin de disposer d’une densité de puissance suffisante pour nos expériences. Elle
consiste en le couplage d’un laser impulsionnel fonctionnant a une longueur d’onde de 532
nm a une fibre optique standard monomode a 450 nm et d’une longueur de 20 m. Le laser
posséde un taux de renouvellement d’impulsions de 10,5 kHz et une puissance moyenne
d’environ 10 mW, ce qui lui confére une puissance d’impulsion de 1,5 kW (soit environ
1p1J en énergie par pulse). Ce dispositif laser répartit la puissance laser initiale sur une
gamme spectrale comprise entre 532 nm et 740 nm. Enfin, le faisceau polychromatique
en sortie de fibre est filtré a I'aide d’un filtre interférentiel centré sur la longueur d’onde
700 nm et de bande passante 40 nm. Le spectre de cette source finale est représenté sur
la figure 1.54.

Nous cherchons ici & voir si le pic de transmission de la pointe est di aux propriétés
de résonance de la nano-ouverture papillon. Des défauts de fabrication pourraient alors
expliquer le décalage du pic vers le bleu par rapport a nos prédictions. Nous cherchons pour
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F1G. 1.54 — Spectre de transmission du continuum de lumiére blanche aprés son passage
dans le filtre a la longueur d’onde égale a 700 nm.

cela a retrouver expérimentalement a A=700 nm les propriétés de polarisation étudiées
dans la section 1.4.2. Théoriquement, nous avons vu qu’'une nano-ouverture papillon a la
capacité de collecter sélectivement 'une ou ’autre des composantes du champ électrique
suivant la polarisation employée, ceci lui donnant ainsi le role d’un nanopolariseur optique.

[’expérience consiste a placer la pointe dans le faisceau d’illumination & 700 nm préa-
lablement polarisé linéairement a I’aide d’un polariseur Glan-Taylor (le faisceau polychro-
matique émis par la fibre n’est pas polarisé). Il est & noter que l'ouverture papillon fibrée
est placée a une position dont le critére de centrage est directement lié au maximum
de tension visualisé grace a un oscilloscope. Cependant, une fois 'injection optimisée, le
polariseur Glan-Taylor muni d’un systéme de rotation permettant de modifier I'orienta-
tion de la polarisation sera intégré entre le filtre et la nano-ouverture papillon jouant le
role de nano-collecteur. Nous mesurons, en premier lieu, le signal collecté par la pointe
a l'aide de l’analyseur de spectre (USB2000 de chez OceanOptics) tout en tournant le
polariseur de 360 degrés par pas de 10°. Ensuite, nous relevons la tension détectée sur
un oscilloscope pour chaque angle de polarisation. Aprés plusieurs tests de variations de
polarisation optique menés, nous avons représenté sur la figure 1.55 le diagramme de po-
larisation de la nano-ouverture bowtie fibrée (en trait plein) comparée avec une fonction
cosinus (trait pointillé). La fonction cosinus, représente un cas ou 'on a un polariseur
idéal. On remarque que la nano-ouverture papillon fibrée reste insensible a I'effet de pola-
risation et les minimum et maximum de son diagramme ne coincide pas avec les minimum
et maximum de celui obtenu pour le polariseur idéal. Notons que cette étude est portée
sur la seule pointe qui nous restait du lot, il nous a été impossible de reprendre la méme
étude avec une autre pointe. Ce résultat expérimental ne présente pas le comportement
dipolaire attendu de la nano-ouverture papillon, probablement di au processus de fabri-
cation de cette derniere. L’interprétation de ce résultat n’est pas claire actuellement. Une
explication envisagée est que la pointe polymére est soit cassée, soit l'ouverture papillon
ne posséde pas de gap. Une autre étude en mode collection, a été menée par M. Mivelle &
al. [74] mettant en évidence le role de nanopolariseur optique de I'ouverture papillon fibrée.
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270

F1G. 1.55 — Diagramme de polarisation de la nano-ouverture papillon fibrée utilisée en
mode transmission.Trait plein : expérimental, trait en pointillé : diagramme de polarisa-
tion d’un polariseur idéal.

Une étude annexe a été portée sur I’état de la nano-ouverture papillon fibrée aprés
son utilisation lors des expériences. La figure 1.56 montre une image de la nano-ouverture
papillon obtenue avant (a) et aprés (b) son utilisation au moyen d’un microscope optique
classique fonctionnant en transmission.

F1G. 1.56 — Iimages au microscope optique fonctionnant en mode transmission : (a) Avant
utilisation avec un grossissement de 50 ; (b) ZOOM sur la pointe polymére avant utilisation
dans I'expérience; (¢) ZOOM sur la partie polymére cassée, aprés son utilisation.

De ces constatations, on en tire que I'utilisation répétée de la nano-ouverture papillon
usinée au bout des pointes optiques lors des expériences peuvent conduire a la destruction
de la pointe ou encore au décollement de la partie polymére toute entiére. Tous comme la
poussiére et le contact mécanique peuvent entrainer une destruction de la nanostructure.
Ceci expliquerait en partie que les comportements inattendus (pic de résonance, polari-
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sation ...) de la nano-ouverture papillon lors de nos études expérimentales.

1.5 Conclusion

Ce chapitre a présenté I’étude et la mise en forme de pointes SNOM & nano-ouvertures
papillons pour la nanocollection optique. Dans un premier temps, nous avons exposé la
notion d’antenne en champ proche optique en comparaison avec celles étudiées dans les
autres domaines de longueurs d’ondes, ot les techniques de microscopie en champ proche
utilisent des systémes munis d’antennes. Dans un second temps nous avons présenté I’ap-
plication de la méthode FDTD pour étudier le comportement spectral et optique de nano-
ouvertures papillons résonantes & A=1.55 um. Une fois I’étude consistant a déterminer les
paramétres géométriques de I'ouverture papillon, nous avons entrepris la fabrication et la
caractérisation de micropointes polymeéres SNOM métallisées a nano-ouvertures papillons.
Une étape préalable a consisté a développer et étudier les nanostructures sur substrats
plans, offrant une surface plus accueillante pour les procédés de nanofabrication. Cette
étape a révélé les propriétés d’antenne souhaitées, fortement dépendantes de la polarisa-
tion incidente, et nous a permis de préparer les paramétres de nanofabrication. A l'issue
de cette étape, nous avons abandonné le FIB de MIMENTO pour se réorienter vers un
FIB plus récent disponible & 'TEMN. Le processus de fabrication des pointes polyméres
SNOM métallisées et I'usinage direct des nano-ouvertures papillons par FIB est détaillé
dans la derniére partie du chapitre. La caractérisation compléte des pointes n’a pu étre
terminée.
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Chapitre 2

Caractérisation simultanée des lignes
de champs électriques et magnétiques

par SNOM

2.1 Bref historique de la microscopie optique en champ
proche.

La microscopie en champ proche optique, généralement appelée SNOM pour Scanning
Near-Field Optical Microscopy, fait partie des microscopies a sonde locale. Historique-
ment, 'idée revient E. Synge [1| qui posa pour la premiére fois en 1928, le principe de
base de la microscopie en champ proche optique. Il décrit une expérience qui permettrait
de faire ’analyse microscopique des propriétés d’un échantillon biologique en atteignant,
selon, lui, une résolution de I'ordre de 10 nm. Bien que I’article ne décrive que de maniére
abstraite un systéme d’ultramicroscopie, les difficultés & surmonter lors de la phase expé-
rimentale sont cernées de maniére trés pertinente (voir un extrait de 1’article sur la figure
2.1). En 1928, les moyens techniques n’étaient pas suffisamment développés pour réaliser
une telle expérience. La premiére mise en oeuvre pratique de la microscopie en champ
proche a été développée pour des applications dans le domaine des radio-fréquences. En
1959, Z. Frait [2] et 1962, R. F. Soohoo [3| développent indépendamment un systéme uti-
lisant une cavité micro-onde, munie d’un petit trou, sensible aux changements locaux des
propriétés électromagnétiques d’un échantillon sondé. Une des premiéres publication qui
semble présenter une résolution sub-longueur d’onde est celle de E. A. Ash et G. Nicholls,
qui en 1972 démontrent la possibilité d’imager un réseau de pas A/60, leur expérience est
alors menée dans le domaine des micro-ondes (A = 3 em)[4].

Les premiers microscopes en champ proche optique développés expérimentalement
sont ceux de Massey 5], Pohl & al. [6] et Fischer |7] conduisant ainsi, & une large variété
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FiG. 2.1 — (a) Extrait de l'article de E. H. Synge en 1928;(b) Principe de base de la
microscopie en champ proche optique [1].

de SNOM a la fin des années 1980. C’est le cas d’un équivalent optique du microscope
a effet tunnel crée par trois équipes différentes, le STOM (Scanning Tunneling Optical
Microscope) par D. Courjon & al. [8], le PSTM (Photon Scanning Tunneling Microscope)
par F.de Fornel & al. [9] et R. C. Reddick & al. [10]. La microscopie optique en champ
proche permet le franchissement de cette limite par la détection de I'onde évanescente
située au voisinage de la surface de I’échantillon (non propagative), et non pas l'onde
diffusée que 'on détecte en champ lointain. Pour détecter les ondes évanescentes en champ
proche, porteuses de I'information relative aux détails sub-longueur d’onde d’une surface,
il est nécessaire de trouver un moyen de convertir ces derniéres en ondes homogénes.
Une des solutions a été citée plus haut, c’est celle qui est proposé par Synge illustrée
par une nano-ouverture percée dans un écran métallique jouant le réle de nano-collecteur
optique convertissant les ondes évanescentes en ondes homogénes capables de se propager
dans ’air ou dans un guide jusqu’au détecteur [11]. La deuxiéme possibilité que nous
propose la microscopie optique en champ proche, est de capter ces ondes évanescentes
grace a une nano-sonde diffusante qui jouera le role de convertisseur en ondes homogénes
et ainsi d’avoir le maximum d’informations sur 'objet étudié. La difficulté de la mesure
se situe dans ’approche de la pointe ou sonde aussi proche que possible de la surface
de I'objet. Nous n’aborderons pas, les diverses techniques utilisées pour ’approche de la
pointe qui font 'objet de nombreux articles disponibles dans la littérature. Plus la distance
sonde/surface sera petite (entre 5 nm et 20 nm) et plus la résolution du microscope sera
grande. Plus précisément, les deux principaux éléments d’un microscope optique en champ
proche (SNOM) sont la sonde et le systéme d’approche permettant de controler la distance
sonde-objet. Pour avoir plus de détails concernant le SNOM, j’invite le lecteur a consulter
la référence suivante [11].

Outre les qualités générales des architectures discutées plus haut, le prototype original,
proposé dans cette thése consiste en un SNOM bicanal résolu en polarisation, fonction-
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nant en mode collection et s’effectuant au moyen d’une sonde diélectrique obtenue par
chauffage-étirage. L’avantage principal de notre montage réside dans la possibilité de
collecter simultanément et indépendamment les composantes vectorielles transverses des
champs électriques et leurs phases. Notre objectif est d’obtenir une description expérimen-
tale compléte de la lumiére au voisinage de ’objet étudié. La conception, le développement
et la mise au point de cet instrument constituent la majeure partie de ce chapitre de thése.

2.2 Microscope bicanal résolu en polarisation

L’architecture du microscope SNOM bicanal polarisant fonctionnant en mode col-
lection est représentée sur la figure 2.2. Elle consiste en une détection simultanée des
composantes transverses (£, et E,) du champ électrique, ainsi que les amplitudes et les
phases via une détection hétérodyne optique. Cette architecture est constituée d’une téte
SNOM optique, d'une pointe SNOM diélectrique, d'un systéme bicanal polarisant et d’une
détection hétérodyne.

UPl

<=3 Réference

Controleur de polarisation

Coupleur Objet-test

50/50
Controleur de polarisation Coupleur

50/50

/

Pointe

<=3 Réference

F1G. 2.2 — Architecture du SNOM bicanal utilisé pour la collection simultanée des ampli-
tudes et phases des champs transverses I, et F, au voisinage de 'objet.

2.2.1 La téte SNOM optique

La téte du microscope SNOM en mode collection utilisée dans ce travail est composée
de quatre éléments, comme rapporté sur la figure 2.3.

- Le diapason et la pointe optique : La pointe diélectrique (pointe fibrée) et le
diapason sont montés sur un ergot en aluminium anodisé dont la forme a été déterminée
pour maintenir la pointe optique a la sortie du capillaire dans 1’axe du tube piézoélec-
trique. Nous ajustons la longueur de dépassement (typiquement entre 1 et 2 mm) de
la pointe avec I'un des bras du diapason grace a la binoculaire et nous la collons en
deux points. Un premier point de colle tient la pointe diélectrique fixe sur l'ergot et le
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Fi1G. 2.3 — La téte du microscope SNOM.

second fixe la pointe a I'extrémité du diapason, jouant le role de support de cette derniére.

- Le tube piézoélectrique : L’ensemble diapason-pointe décrit précédemment est
fixé a I'extrémité d’un tube piézoélectrique. Ce tube piézoélectrique et utilisé pour main-
tenir constante la distance entre la pointe et 'objet a caractériser lors de 1’acquisition
d’images. A celui-ci vient s’ajouter un second tube en céramique PZT dont le role prin-
cipal est de compenser la dilatation thermique du premier. On assure le déplacement a
distance constante, dans les trois directions de I’espace, et nous avons pu faire le constat
d’étre limiter en largeur de zone de balayage. Le balayage maximum réel envisageable sans
introduire des artéfacts dus aux tubes piézoélectriques est de 16 yum x 16 um, visualisé

lors de 'acquisition d’une image par un ordinateur couplé a une électronique de controle
(modéle SPM1000, RHK technology).

- L’unité de déplacement ou la platine de translation suivant " zyz " : Le
tube piézoélectrique est lui-méme attaché & un systéme de translation 3D via une piéce
fabriquée a D’atelier du laboratoire. Cette unité de déplacement a deux fonctions, la pre-
miére étant le déplacement en " z " qui est utilisé pour réaliser 'approche grossiére de
la pointe optique vers la surface de I'objet tandis que la deuxiéme fonction concerne les
déplacements " zy " qui sont utilisés pour ajuster la position de la pointe par rapport au
plan de lobjet (voir figure 2.3).

La téte optique du microscope ainsi réalisée posséde quelques avantages tels que ses
dimensions réduites, qui lui conférent compacité et stabilité. En microscopie en champ
proche optique, comme dans toute microscopie a sonde locale, les éléments clés telles que
la taille et la forme de la pointe sont déterminantes pour l'interprétation et I'analyse de
I’information. Pour cette raison, la sonde doit étre la plus petite possible & son extrémité,
pour avoir une bonne résolution, et avoir un angle de cone suffisamment important pour
conserver le meilleur coefficient de transmission possible. Leur fabrication doit aussi étre
faite d’'une maniére controlée et la plus reproductible qui soit. Dans le paragraphe sui-
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vant, nous nous proposons d’exposer la fabrication de la pointe diélectrique SNOM avec
la technique du "chauffage-étirage ". Notre choix s’est porté sur cette technique en raison
de sa rapidité et de sa fiabilité.

2.2.2 Pointes SNOM

Comme son nom l'indique, la méthode d’étirage a chaud utilise une étireuse commer-
ciale (Sutter P-2000) développée initialement pour la fabrication de micropipettes (figure
2.4).

Sortie du faisceau laser

Vis de serrage de fibre

Fi1G. 2.4 — Photo de 'étireuse.

Elle a conquis le marché international aprés les résultats publiés par le groupe de
AT&T en 1991 [12] et conduisant a une résolution annoncée de 12 nm. L’étirage a chaud
consiste a appliquer une forte tension mécanique de sens opposé a chacune des extrémités
de la fibre optique montée symétriquement sur deux rails alignés de la machine. Un laser
CO, est focalisé sur une partie de la fibre préalablement dégainée créant un échauffement
local au centre de deux rails. La fibre est a la fois étirée et chauffée, jusqu’a sa rupture.
La figure 2.5 illustre le principe de la méthode.

Sous leffet de 1’échauffement et de la tension (obtenue par action des masses placées
a chaque extrémité), la fibre fond et s’amincit jusqu’a obtenir deux pointes jumelles sur
chaque partie de la fibre comme illustrée sur la figure 2.5. Les paramétres du processus de
fabrication tels que la durée du chauffage, la température de la fibre au point de chauffe, la
vitesse d’élongation a atteindre avant I’arrét du chauffage, et la force de traction exercée
aux extrémités de la fibre permettent d’obtenir des formes de pointes distinctes qui se
caractérisent par la longueur de la partie étirée. Comme représenté sur la figure 2.6, la
partie effilée présente une forme complexe, constituée de deux zones.

La premiére zone comporte le premier rétrécissement engendrant un filament de dia-
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F1G. 2.6 — Forme prise par une fibre optique étirée sous faisceau laser.

meétre 6um. La longueur de I’ensemble est de 'ordre de 0,25 mm a 0,5 mm. La seconde
zone comporte un deuxiéme rétrécissement, qui se termine par le bout de la pointe de di-
mensions nanométriques, et sa longueur totale est d’environ 50um. Avec cette technique,
le bout de la pointe posséde une taille suffisamment petite, sans recours a une phase com-
plémentaire d'une attaque chimique ou de polissage. La recherche d’un programme de
chauffage-étirage est empirique. Les paramétres & ajuster sont les suivants : la durée entre
I’échauffement et 1’étirement notée D, la puissance du chauffe laser notée H, la vitesse
d’étirement notée V et la force de I’étirement notée P. Le couple de paramétre V et P cor-
respondent aux parameétres préconisés par la notice d’utilisation de I’étireuse pour fournir
les pointes les plus fines possible. Les paramétres P=151 et V=18 sont optimaux et jouent
un role primordial pour ’allure de la zone secondaire, figure 2.6. La figure 2.8 montre un
exemple de profil d’une fibre étirée avec les paramétres suivants : H = 320, V = 18, P =
151, et D = 0.14s. Les parameétres D et H sont ceux auxquels nous avons donné beaucoup
d’attention. Nous avons remarqué qu’'une modification de la valeur de H influait directe-
ment sur la zone primaire. Par exemple, pour H=320, nous obtenons cette zone sous forme
conique sans évasement (sommet élargi) de longueur totale de 240um. Nous avons aussi
constaté que D comprise entre 0,13 s et 0,15 s, conduit & des pointes extrémement fines.
Il faut également noter que la visualisation des pointes est limitée & un controle sous mi-
croscope optique classique avec un grossissement x50 (comme rapportée sur la figure 2.7).
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F1G. 2.7 — Pointes sur fibre optique monomode a 630 nm obtenues par chauffage-étirage
sous faisceau laser et visualisées sous microscope optique classique (x50). Les paramétres
de la procédure de fabrication sont : (a) D = 0,15s, H = 320, V. = 18 et P = 151; (b) D
= 0,14s, H = 320, V = 18 et P = 151.

(a)

F1G. 2.8 — Image au Microscope optique classique (a) d’une pointe obtenue avec une fibre
optique monomode & 514 nm par chauffage-étirage (x10) et (b) zoom sur I'apex de la
pointe (x50).

Nous remarquons que les images obtenues au microscope optique classique fonction-
nant en transmission avec un grossissement de 50 confirment la forme trés fine a 'extrémité
de la pointe de dimensions nanométriques pour les cas ou D est égale a 0.14s et 0.15s.
L’avantage de la technique de chauffage-étirage réside sur le fait qu’elle est rapide et
simple. La pointe diélectrique SNOM, ainsi réalisée, sera maintenue sur le diapason par
collage (figure 2.3).

2.2.3 Systéme bicanal polarisant

L’ensemble du montage du SNOM proposé (figure 2.2), discrimine les deux compo-
santes transverses I, et [, du signal collecté en imageant avec la pointe la surface de
I'objet étudié. Premiérement, le signal collecté par la pointe est divisé en deux parties
au moyen d'un coupleur fibré monomode 50/50 (modeéle Thorlabs). Une des deux voies
est connectée a un détecteur " D3 " pour mesurer l'intensité du champ transverse total.
La seconde est connectée a un autre coupleur fibré identique au premier, pour séparer
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les composantes F, et £, du signal détecté. La détection simultanée de F, et de £,
est complétée par l'insertion d’'un film polariseur de haute qualité (P1 et P2, modéle
Mlles Griot) entre la fin des fibres issues des coupleurs 10/90 (modéle Thorlabs) et les
détecteurs (D1 et D2, photodiodes InGaAs). Dans notre configuration, la biréfringence
intrinséque des fibres est controlée avec des controleurs de polarisation fibrés (boucles
de Lefebvre) pour définir précisément la sensibilité de polarisation et pour maintenir la
sensibilité constante durant les mesures expérimentales. L’efficacité de polarisation du
systéme peut étre appréciée sur la figure 2.9 qui reporte les signaux détectés par D1 et
D2 en fonction de I'angle de polarisation du faisceau incident polarisé linéairement. Pour
ce faire, nous avons projeté un faisceau focalisé sur la pointe qui fonctionne en mode
collection et nous tournons la polarisation a I'aide d’une lame demi-onde. Les courbes de
transmission montrent deux sinusoides qui sont décalées de 90° entre elles. Le systéme
de collection a I’échelle sub-longueur d’onde se comporte comme une paire de polariseur
croisée permettant de détecter localement et indépendamment les informations obtenues
a partir de deux composantes transverses du champ électrique. Le taux de polarisation
du systéeme a été mesuré a 1 : 1500.
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Fi1G. 2.9 — Diagramme de polarisation obtenu par la pointe SNOM diélectrique fibrée via
les deux canaux D1 et D2.

2.2.4 La détection hétérodyne optique

La reconstruction compléete des champs optiques a partir de la cartographie de deux
composantes du champ électrique nécessitent la connaissance compléte de 'amplitude et
de la phase des champs collectés. Nous obtenons cela en rajoutant une interférométrie
hétérodyne [13] dans Parchitecture SNOM présentée sur la figure 2.2. Il est possible de
mesurer 'amplitude complexe (amplitude réel et la phase) d’un signal optique en le mé-
langeant a une onde de référence de phase stable (décalée en fréquence), et en détectant la
superposition avec un photodétecteur. Le schéma 2.10 représente le principe de la détec-
tion hétérodyne optique. En raison du décalage en fréquence, I'interférence de deux ondes
produit une modulation d’intensité a la fréquence de battement, Af = f; — f5, qui est
alors détectée. Le schéma 2.10 représente le principe de la détection hétérodyne optique.
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F1G. 2.10 — Schéma de principe d’une détection hétérodyne optique.

Apreés la séparation du faisceau laser (de fréquence 7) par un miroir semi-réfléchissant
(BS), les fréquences de I'onde "objet" (O) et de I'onde "référence" (R) sont décalées par
'utilisation de deux modulateurs accousto-optiques (AOM1 ET AOM2), de fréquences f;
et fy respectivement. Les modulateurs peuvent également étre placés dans le méme bras
de I'interférométre. Dans les deux cas, 'interférence résultante est exactement la méme.

De la méme maniére, le SNOM bicanal polarisant proposé utilise un cube séparateur
pour séparer le faisceau laser polarisé linéairement en deux, une de deux parties de ce
faisceau dite " référence " est décalée d’une fréquence de 25 KHz au moyen de deux mo-
dulateurs acousto-optiques fonctionnant a 80,025 MHz et 80 MHz (modéle MT80, de chez
AA-Sa). Le faisceau est ensuite divisé en 2 en utilisant un coupleur fibré 50/50 (modéle
Thorlabs) et est couplé dans les deux voies de sortie du systéme a polarisation fibré.
L’autre partie du faisceau source est dirigé vers I’échantillon. Le systéme de la figure 2.2
présente deux coupleurs fibrés 10/90 (modéle Thorlabs) tenant compte le fait que le ni-
veau de puissance collectée par la pointe fibrée est trés inférieur a la puissance du faisceau
" référence ". Elles permettent de combiner les signaux provenant de F, et £, avec le
faisceau " référence ". A la sortie du systéme, deux battements & 25 KHz distincts I'un
de Pautre sont détectés par deux photodiodes (modéle standard, Thorlabs). La détection
simultanée de 'amplitude et de la phase de champs transverses est réalisée par une dé-
tection synchrone via deux lock-ins (SR530 Stanford Research Systems) connectés a un
ordinateur couplé & un systéme de pilotage de la téte du microscope (modéle SPM1000,
RHK technology) gérant les acquisitions des données [14]. Pour atténuer toutes types de
vibrations externes, tout le systéme de caractérisation optique est enfermé dans une cage
en polystyréne placée sur une table en coussin d’air.

Afin de tester et valider les capacités de notre montage, nous avons étudié des objets-
tests différents qui seront étudiés par la suite : le faisceau de Bessel propagatif polarisé
radialement et azimutalement (champ lointain) et le faisceau de Bessel évanescent polarisé
radialement (champ proche).
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2.3 Reésultats

Cette section se décompose en deux parties. La premiére partie est basée sur la défi-
nition et la génération d’un faisceau de Bessel polarisé (radialement ou azimutalement)
propagatif ou évanescent et la deuxiéme partie portera sur la validation de notre configu-
ration de SNOM.

2.3.1 Objet-Tests

Dans cette partie, nous débuterons par définir les faisceaux de Bessel propagatifs po-
larisés radialement et azimutalement avant de définir le faisceau de Bessel évanescent
polarisé radialement. Ces faisceaux non-diffractants générent un confinement lumineux et
ne sont pas difficiles a créer expérimentalement. Avant de présenter le montage de carac-
térisation optique dans sa globalité pour chaque type de faisceau de Bessel (propagatif ou
évanescent), il est important d’étudier les différentes polarisations de ce dernier qui per-
mettront de mieux comprendre la sensibilité des pointes diélectriques au champ lumineux.

Génération des faisceaux polarisés radialement et azimutalement

Les polarisations les plus courantes en optique sont les polarisations rectiligne, cir-
culaire, elliptiques, radiale et azimutale. Nous nous limiterons durant toutes nos études
a la réalisation des deux états de polarisation a symétrie axiale : la polarisation radiale
et la polarisation azimutale (ou orthoradiale), comme rapporté sur la figure 2.11. Elles
présentent un intérét capital pour la validation du microscope.

(a) (b)

F1G. 2.11 — Représentation des polarisations radiale et azimutale : (a) Le champ électrique
en polarisation radiale ou champ magnétique en polarisation azimutale et (b) Le champ
magnétique en polarisation radiale et le champ électrique en polarisation azimutale.
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Le principe de génération d’un faisceau lumineux a polarisation radiale ou azimutale,
est basé sur la sélection modale dans une fibre optique [15, 16]. Le diamétre de coupure
d’un mode dans une fibre peut étre vu comme étant le diamétre de la fibre en-dessous
duquel le mode donné ne peut plus se propager. A part le mode fondamental qui est
le mode H FEq, il existe trois autres modes annulaires ayant une polarisation a symétrie
axiale : le mode T'My; correspond a un état de polarisation radial tandis que le mode
T Ey, correspond a une polarisation azimutale et enfin le mode H E5; correspondant & une
polarisation hybride qui est une combinaison des deux premiers. Cette derniére ne fera
pas 'objet de notre étude, c’est la raison pour laquelle nous ne la présenterons pas.

- Polarisation radiale : En tout point appartenant & un plan perpendiculaire & ’axe
de propagation, le champ électrique vibre suivant un rayon passant par le point de I'axe
de propagation. Ceci conduit & une symétrie axiale pour cette polarisation (figure 2.11(a)).

- Polarisation azimutale : Nous avons aussi une symétrie axiale sauf qu’ici, c’est le
champ magnétique qui vibre radialement suivant un rayon passant par le point de I'axe
de propagation. Ceci est équivalent a remplacer le champ électrique de la polarisation
radiale par le champ magnétique (figure 2.11(b)).

En sélectionnant les modes T'Ey; ou T'My; dans une fibre optique multimode, nous
obtenons soit la polarisation radiale soit la polarisation azimutale en sortie de fibre. Un
exemple de faisceau annulaire polarisé radialement est représenté sur la figure 2.12 pour
une longueur d’onde A = 632.8nm [15].

L’image (a) représente un faisceau polarisé radialement, I'image (b) représente, quant-
a-elle, les profils de cette derniére (le trait plein correspond a la direction verticale et le
trait en pointille correspond a la direction horizontale). Les images (c, d, e, et f) sont
obtenues lorsque le faisceau annulaire polarisé radialement traverse un polariseur dont
I’axe est défini par une fleche blanche sur chacune des figures.

Génération de faisceaux de Bessel propagatifs polarisés radialement et azi-
mutalement

Durant la deuxiéme moitié des années 80 sont apparus de nouveaux types de faisceaux
appelés Faisceaur de Bessel [17]. A partir de 1987, Durnin [18| montre que les faisceaux
de Bessel, faisceaux non divergents car ils possédent la méme distribution d’intensité en
chaque plan perpendiculaire a I'axe de propagation, sont des solutions des équations de
Maxwell. Le faisceau de Bessel est défini comme étant un faisceau optique dont la dis-
tribution du champ est caractérisée par une fonction de Bessel. 1l est dit faisceau non
diffractant car il se propage, dans un milieu d’indice uniforme, sans déformation trans-
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Fi1Gg. 2.12 - (a) Exemple de faisceau annulaire polarisé radialement pour la longueur
d’onde A = 632.8nm [15]. (b) Profil suivant les deux traits plein et pointillé sur (a); (c-f)
Structures a deux grains obtenues aprés que le faisceau traverse un polariseur dont I’axe
est défini par une fleche blanche sur chaque image.

versale. Ils présentent également un lobe central dont la dimension latérale est plus petite
que le beam waist des faisceaux gaussiens. Ils permettent donc de mieux confiner la lu-
miére (meilleure résolution en imagerie, etc). Il existe & nos jours plusieurs techniques
expérimentales menant a la réalisation de faisceaux de Bessel soit par une simple lentille
[19], soit par un axicon [20] ou encore par les différents montages (hologrammes, cavi-
tés résonantes...) [21]. Pour notre étude, nous allons nous intéresser au montage utilisant
un axicon. Un axicon est par principe un composant optique diélectrique transparent de
forme conique dont I'angle au sommet est compris entre 90° et 180°, permettant de géné-
rer un cone de lumiére a partir d’un faisceau incident collimaté [20](figure 2.13).

En placant un écran suffisamment loin de ’axicon, on visualise par projection un an-
neau lumineux. En plagant I’écran ou un détecteur CCD dans la zone grise de la figure
2.14, on observe le faisceau de Bessel, zone d’interférence du céne lumineux appelé aussi

" zone de Bessel ".
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F1G. 2.13 — Axicon en verre BK7 utilisé pour la génération des faisceaux de Bessel.

A 4

Axicon
>

A 4

Anneau
Zone de Bessel

FiG. 2.14 — Schéma d’un axicon et tracé des rayons lumineux transmis.

Nous allons détailler les différentes distributions lumineuses portées par les com-
posantes vectorielles du champ d’un faisceau de Bessel polarisé radialement ou ortho-
radialement. On parlera des composantes longitudinales des champs électriques et magné-
tiques E, et Hp, lorsque celles-ci sont paralléles a ’axe passant par la pointe diélectrique
et Iaxicon. De la méme maniére, les composantes transverses des champs électriques et
magnétiques Er et Hr sont perpendiculaires a 'axe passant par la pointe et 1’axicon [22].

La figure 2.15 reporte les images des distributions lumineuses théoriques comparées
obtenues avec les deux types de polarisation pour le faisceau de Bessel. On constate au vu
des images (a),(b), et (c) que pour une polarisation radiale, la composante longitudinale
du champ magnétique est nulle (c’est-a-dire |Hy| = 0). L’image 2.15(a) représente a la
fois |Er|? et |Hy|* (identiques), présentant un centre sombre. Pour les images 2.15(b) et
2.15(c), nous obtenons respectivement |Er|* et |Ep|? + |EL|*> dont le spot central reste
lumineux pour les deux. Pour une polarisation azimutale, les images sont représentées sur
la figure 2.15(d),(e) et (f), ou cette fois c’est la composante longitudinale du champ élec-
trique qui est nulle (c’est-a-dire |E7| = 0). Dans ce cas, nous trouvons les images 2.15(e)
et 2.15(f) représentant respectivement |Hy|? et |Hyp|?> + |Hy|* présentent un spot central
lumineux et I'image 2.15(d), présente un centre sombre pour |Ez|* et |Hr|? qui restent
identiques.
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F1G. 2.15 — Module au carré des composantes transverses et longitudinales des champs
électrique et magnétique d’un faisceau de Bessel propagatif polarisé ((a),(b) et (¢)) ra-
dialement et ((d),(e) et (f)) azimutalement généré par l’axicon d’ouverture numeérique
ON = 0.68. Taille des images : 3\ x 3\.
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(a) (b)

F1G. 2.16 — (a) Photo du montage de génération d’un faisceau de Bessel. (b) Dispositif
expérimental utilisé pour la génération des faisceaux de Bessel polarisés radialement et
azimutalement.

Nos travaux ont débuté par I’observation des faisceaux de Bessel propagatifs possédant
une polarisation radiale ou azimutale. Pour ce faire, nous avons a notre disposition le
systéme expérimental global reporté sur la figure 2.16(b). Un objectif (x4) permettant
de focaliser le faisceau incident polarisé, est monté sur un support qui est fixé sur des
étages de translation indépendants I'un de 'autre. L’axicon placé devant l'objectif, est
fixé sur un étage de translation et de rotation de haute précision. La rotation est assurée
par le biais de vis micrométriques tandis que la translation implique 1'utilisation de vis
différentielles (voir figure 2.16(a)).

Pour mettre en évidence expérimentalement les résultats obtenus théoriquement sur
les distributions lumineuses des faisceaux de Bessel propagatifs polarisés radialement,
nous avons cartographié avec la pointe SNOM (obtenue par chauffage étirage d’une fibre
monomode & 630 nm) la zone de Bessel, comme rapportée sur la figure 2.17. La pointe est
amenée grossierement au moyen des trois vis micrométriques solidaire de la téte SNOM
jusqu’au bout de I'axicon. Puis, nous avons connecté la pointe au détecteur D3 du SNOM
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(voir figure 2.2) correspondant & un photomultiplicateur relié a une détection synchrone
via un lock-in (SR530 de Stanford Research Systems) et un systéme de modulation du
faisceau laser. Un ordinateur couplé a un systéme de pilotage de la téte du microscope
(modéle SPM1000, RHK technology) gére a la fois I'acquisition des données envoyées
par le canal (D3) et le balayage de la pointe. La longueur d’onde de travail utilisée est
A = 632,8 nm.

(b) (c)

F1G. 2.17 — Images obtenues lorsque le faisceau incident propagatif polarisé radialement
est cartographié par la pointe diélectrique balayant la zone de Bessel pour A = 632, 8nm
, (a) image expérimentale brute obtenue avec une pointe monomode & 630 nm, (b) image
expérimentale brute obtenue avec la méme pointe que (a) tournée de 90°; et (c) image
expérimentale brute obtenue avec une autre pointe monomode a 630 nm, fabriquée de la
méme maniére que la premiére pointe.

Nous remarquons que les images obtenues par la pointe dié¢lectrique présentent un
anneau central lumineux avec un point noir au centre de ce dernier, pour une polarisation
radiale comme rapportée sur la figure 2.15. Cela signifie, si on se référe a la figure 2.15,
que la sonde collecte les composantes transverses du champ électrique ou magnétique ou
encore une combinaison des deux [23|. Cependant, ce lobe central annulaire n’est pas
symétrique et est entouré par une succession d’anneaux lumineux qui sont aussi ovales.
Cela est a notre avis lié soit a la forme de la pointe, soit au réglage du faisceau de Bessel.
Pour comprendre ce comportement, nous avons essayé de nous placer au mieux dans un
plan permettant de nous fournir I'image du faisceau de Bessel bien défini. Mais I'image
du faisceau donne toujours un anneau central non symétrique et ovale. Nous avons tourné
la pointe de 90° pour vérifier si 'anneau central a la méme forme et surtout qu’il soit
tourné, si c’est le cas cela est lié a la pointe sinon cela est di au faisceau de Bessel. Nous
avons remarqué la rotation du faisceau (figure 2.17(b)). Il est donc évident que la cause
principale du comportement est di a un défaut de la pointe et non au faisceau de Bessel
lui-méme.

Un résultat similaire a celui de la figure 2.17(a) est observé au moyen d’une nouvelle
pointe diélectrique (obtenue aprés chauffage-étirage d’une fibre optique monomode a 630
nm) pour une polarisation radiale. La figure 2.17(c) montre 'image du faisceau de Bessel
propagatif polarisé radialement possédant toujours un anneau central.

Nous avons imagé la zone de Bessel suivant une succession de plans transverses afin de
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montrer qu’il s’agit bien d’un faisceau non-diffractant (figure 2.18). La longueur d’onde
de travail utilisée est A = 532 nm. La translation de la pointe suivant I’axe (0z) se fait a
partir d’une vis micrométrique, et est visualisé par le biais d’'une loupe binoculaire.

» Zone proche de I'axicon

50 um

v Z(um)

F1G. 2.18 — Images obtenues lorsque le faisceau incident propagatif polarisé radialement
est cartographié par la pointe diélectrique balayant la zone de Bessel suivant 'axe "z"

pour \ = 532 nm.

Le profil de la section du faisceau encadré en rouge dans la figure 2.18, est représenté
sur la figure 2.19 suivant deux directions orthogonales. Nous constatons dans cet exemple
que l'intensité au centre du faisceau n’est pas nulle comme cela doit étre le cas si le fais-
ceau de Bessel est idéal. Cela peut étre da a une légére imperfection du réglage du faisceau
de Bessel propagatif polarisé radialement ou de la position longitudinale de la pointe par
rapport au faisceau.

Dans un second temps, nous avons cartographié le faisceau de Bessel propagatif po-
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F1G. 2.19 — Profils d’intensité suivant les deux directions orthogonales.

larisé radialement, de la méme maniére que précédemment, avec une pointe diélectrique
obtenue par chauffage-étirage d’une fibre optique monomode a 514 nm. Une sélection
d’images est montrée a la figure 2.20 pour A\ = 532 nm.

Pour chacune de ces deux sources, nous retrouvons sur la figure 2.21 un résultat iden-
tique. Toutes les images obtenues confirment que les pointes diélectriques collectent sé-
lectivement les composantes transverses du champ électromagnétique, du fait qu’elles
présentent un centre sombre comme expliqué sur la figure 2.15.

Génération de faisceaux de Bessel évanescents polarisés radialement

Pour la génération d’un faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement, nous avons
utilisé le dispositif présenté sur la figure 2.22.

Le faisceau de Bessel évanescent est généré au moyen d’une lentille conique & immersion
solide [24] ayant une ouverture numérique (NA) égale a 1,2 et d’un micro-axicon usiné au
bout d’une fibre optique monomode & 820 nm utilisée pour obtenir un faisceau polarisé
radialement [25]. La longueur d’onde de travail est A = 632.8 nm ou 660 nm. La pointe
SNOM diélectrique est placée en face de la lentille conique & immersion et la distance
pointe-objet est maintenue avec une configuration SNOM conventionnelle utilisant la force
de cisaillement. Nous enregistrons les données sous leurs formes brutes a travers la voie
D3 du montage du SNOM (voir figure 2.2). La figure 2.23 présente une premiére image
champ proche obtenue de 'objet test (A = 632.8 nm).

Nous remarquons, comme attendu, que la pointe SNOM collecte I'intensité du champ
électrique transverse | Ep|?.
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F1G. 2.20 — Tmages obtenues lorsque le faisceau incident propagatif polarisé radialement
est cartographié par la pointe diélectrique (pointe obtenue aprés chauffage-étirage d’une
fibre monomode & 514 nm) imageant la zone de Bessel suivant une succession de plans
transverses pour A = 532nm.

2.3.2 Validation du SNOM polarisant
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F1G. 2.21 — Images obtenues lorsque le faisceau de Bessel propagatif est polarisé (a)
radialement et (b) azimutalement sont cartographiés par la pointe diélectrique (sur une
fibre optique monomode & 630 nm) pour A = 632, 8nm.

Micro-axicon

Scan 2D
Polariseur radial ~ Laser

<=

‘Pointe diélectrique |

Feedback
Z¥Ty
X
F1G. 2.22 — Schéma du dispositif expérimental pour la génération d’un faisceau de Bessel
évanescent polarisé radialement.

Fibre monomode
Lentille conique a 820 nm
a immersion solide

Détection vectorielle de faisceaux de Bessel propagatifs et évanescents po-
larisés radialement

Le premier échantillon est un faisceau de Bessel propagatif polarisé radialement. Ce
type d’objet-tests permet de réaliser des images loin de I'axicon dans une configuration
favorable a un balayage sans contact. La longueur d’onde est ici de A = 632.8 nm. La fi-
gure 2.24 reporte la structure vectorielle des distributions transverses du champ électrique
mesurées expérimentalement (figures 2.24(a-c)) et celles prédites par la théorie (figures
2.24(d-f)) [26]. Les figures 2.24(a) et (d) montrent I'intensité totale des composantes trans-
verses du champ électrique |E,|*+|E,|? (donnée expérimentalement par le canal D3). Les
figures 2.24(b) et (e) montrent le signal collecté par le canal D1 et la simulation de |E,|?,
respectivement. Les figures 2.24(c) et (f) montrent le signal collecté par le canal D2 et
la simulation de |E,|?, respectivement. Nous constatons un bon accord entre les résultats
théoriques et expérimentaux. La frange centrale du faisceau de Bessel se transforme en
une structure a deux grains orthogonales quand elle est imagée au moyen des canaux
polarisants D2 et D1 de la figure 2.2.

Le second objet-test que nous avons cartographié est un faisceau de Bessel évanescent
polarisé radialement. La structure vectorielle du faisceau caractérisée expérimentalement
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FiG. 2.23 — Image SNOM brute du faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement a
travers le canal D3. Taille de I'image : 2,7 ym x 2,7um.

F1G. 2.24 — (a-c) Acquisitions du faisceau de Bessel propagatif polarisé radialement a
travers les canaux D3, D2 et D1 respectivement (voir figure 2.2). Simulation des champs
vectoriels du faisceau de Bessel dans le plan transverse : (d) intensité du champ électrique
totale; (e,f) intensité des composantes transverses E, et E,, respectivement. Taille des
images : 4um x 4um, longueur d’onde : A = 632.8 nm.

est reportée dans les figures 2.25(a,b et ¢) collectée par les canaux D3, D2 et D1. Les
simulations des intensités transverses |E,|* 4+ |E,|? , |E.|* et |E,|* sont représentées sur
les figures 2.25(d,e et f), respectivement.

En dépit de certaines divergences entre la mesure et le résultat théorique, qui reflétent
la difficulté de générer un faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement, nous voyons
que ces résultats permettent de valider notre concept de SNOM bicanal polarisant pour
des champs purement évanescents. Les non-uniformités observées sur les figures 2.25(b et
c¢) sont probablement dues soit a ’asymétrie du faisceau conique diffracté par le micro-
axicon soit aux désalignements légers entre les interfaces de I'ensemble du systéme de
réfraction conique.
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F1G. 2.25 — (a-c) Acquisitions du faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement a
travers les canaux D3, D2 et D1 respectivement (voir figure 2.2). Simulation des champs
vectoriels du faisceau de Bessel évanescent dans le plan transverse : (d) intensité du champ
électrique totale; (e,f) intensité des composantes transverses E, et E,, respectivement.
Taille des images : 2,7 pm X 2,7 pm, longueur d’onde : A = 632.8 nm.

2.4 Tracé des lignes de champ électriques et magné-
tiques

On reporte la validation de I’architecture de notre SNOM hétérodyne bicanal po-
larisant et la phase de traitement numérique des données expérimentales a travers la
caractérisation électrique et magnétique compléte 3D vectorielle d’un faisceau de Bessel
propagatif polarisé azimutalement et d’un faisceau de Bessel évanescent polarisé radiale-
ment. La configuration expérimentale met en oeuvre une source laser de longueur d’onde
A = 660 nm et de longueur de cohérence élevée. Les sources lasers utilisées auparavant
(A =632.8 nm et A = 532 nm) ont une longueur de cohérence trés faible et ne remplissent
donc pas les exigences du montage hétérodyne.

2.4.1 Tracé des lignes de champ d’un faisceau de Bessel propaga-
tif polarisé azimutalement

La premiére étape concerne I'acquisition du faisceau par le microscope SNOM bicanal
hétérodyne présenté dans ce chapitre. La fenétre de scan est de 16 yum x 16 pum et le
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nombre de pixels par ligne de scan est de 512. Les sorties D1 et D2 délivrent les ampli-
tudes A, et A,, et les phases ¢, et ¢, des composantes transverses du champ électrique
E, et E,. Les images (a,b) de la figure 2.26 montrent les parties réelles des composantes
transverses du champ électrique, E, = A, cos(¢,) et £, = A, cos(¢,) respectivement.
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F1G. 2.26 — (a,b) Images des composantes transverses orthogonales du champ électrique
E, = A cos(¢,) et E, = A, cos(¢py); Ay et A, sont les amplitudes et ¢,, ¢, les distribu-
tions des phases des deux composantes orthogonales du champ électrique (barre d’échelle :
2pm).

Les données sont enregistrées sous leur forme brute. La deuxiéme étape concerne le trai-
tement numérique des données expérimentales permettant de reconstruire tous le champ
électromagnétique a partir de E, et E,, et des équations de Maxwell. Nous avons choisi de
reconstruire le champ total via la méthode FDTD. Le code de calcul FDTD utilisé dans
ce travail est commercial ("Fullwave " de R-Soft). L’espace de calcul est couvert avec une
couche d’un matériau parfaitement absorbant (PML) afin d’éviter les réflexions parasites
artéfactuelles. Le volume de calcul est limité latéralement a 16 ym x 16 ym par la fenétre
de scan expérimentale. Sa hauteur est de 3um suivant la direction z. La quantité de points
utilisés pour la réalisation des simulations est de 512 x 512 x 150. Parce que I'extension
latérale du faisceau de Bessel expérimental est plus grande que la zone de balayage, les
images expérimentales ont été apodisées afin d’éviter I'introduction de la diffraction ar-
téfactuelle du faisceau de Bessel par la fenétre de scan. Nous avons choisi une fonction
Gaussienne avec une largeur compléte a 1/e de 8um. Dans ce cas, nous avons constaté une
différence entre les distributions d’intensité du champ magnétique des faisceaux de Bessel
idéal et réel ne dépassant pas 1,6% de I'intensité maximale (dans un volume de 1um de
hauteur et de 2,8um de diamétre autour du centre de faisceau). La figure 2.27 montre
les distributions d’intensité (a,b) du champ électrique et (c¢,d) du champ magnétique du
faisceau de Bessel propagatif polarisé azimutalement, caractérisé par le biais de notre
technique. Les résultats présentés dans (a,c) sont ceux obtenus dans le plan longitudinal
(y=0) et (b,d) dans un plan transverse (z—0), avec les champs exprimées en unités Gaus-
sienne ou CGS. La nature non diffractante du faisceau de Bessel peut étre observée sur
les distributions d’intensité restant invariantes suivant la direction z, (figures 2.27 (a,c)).
Nous remarquons au centre du faisceau que le champ magnétique atteint un maximum
alors que le champ électrique est minimal. Dans le cas idéal, le champ électrique devrait
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étre nul a cet endroit. Au centre du faisceau de Bessel expérimental, I'intensité du champ
électrique est 400 fois plus petit que celle du champ magnétique.
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Fi1G. 2.27 — Distributions d’intensité d’un faisceau de Bessel propagatif polarisé azimuta-
lement reconstruites au moyen des données expérimentales mesurées dans le plan z =0 :
(a,b) intensité du champ électrique et (c,d) intensité du champ magnétique. La représen-
tation est effectuée (a,c) dans un plan longitudinal (y=0) et (b,d) dans le plan transverse
(z=0). Les champs sont exprimés en unités Gaussienne (ou CGS).

La figure 2.28 montre la structure submicronique compléte des champs électromagné-
tiques vectoriels du faisceau de Bessel dans (a) le plan longitudinal (x=0) et (b,c) le plan
transverse (z=0). L’image en fausses couleurs de la figure 2.28(a) représente la compo-
sante FE, de la distribution du champ électrique et les fléches noires correspondent aux
lignes de champ magnétique. Les images en fausses couleurs de la figure 2.28(b,c) pré-
sentent les composantes F, et H, des champs électrique et magnétique, respectivement,
tandis que les fléches noires correspondent aux lignes de champs électrique et magnétique,
respectivement, dans le plan transverse.

D’aprés les informations électriques et magnétiques complétes présentées dans la figure
2.28, la distribution spatiale du vecteur de Poynting moyen peut étre facilement déduite
(voir figure 2.29). Nous obtenons un trés bon accord entre les distributions théoriques (b)
et expérimentales (a) du vecteur de Poynting moyen. Les figures 2.28 et 2.29 montrent
que le champ magnétique longitudinal agit comme un réservoir d’énergie optique dans le
faisceau car il n’est pas associé au flux d’énergie (il n’y a pas de recouvrement spatial avec
le vecteur de Poynting). Cette propriété a été déja constatée pour la composante longitu-
dinale du champ électrique d’un faisceau focalisé polarisé radialement |27, 28|. La figure
2.30 montre I'interaction entre le champ magnétique et la boucle de Densité de Courant
de Déplacement Optique (noté DCDO dans la SUite)<?D 0D /Ot) formée au centre du
faisceau de Bessel polarisé azimutalement. La structure toroidale du champ magnétique
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qui entoure la boucle centrale de DCDO est clairement visible. Etant donné la taille de la
boucle de DCDO par rapport de la longueur d’onde, les lignes de champ magnétique se
recouvrent et donnent lieu a la création d’'un champ magnétique unique intense polarisé
longitudinalement dans la partie intérieure de la boucle, au centre du faisceau.
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F1G. 2.30 — Interaction entre la densité de courant de déplacement optique(DCDO) et
le champ magnétique au centre du faisceau. (a) plan transverse, composante du champ
magnétique H, (fausses couleurs) et les lignes de DCDO (fleches noires). (b) plan lon-
gitudinal (x=0), la composante jp, de DCDO (fausses couleurs) et les lignes de champ
magnétique (fléches noires).

2.4.2 'Tracé des lignes de champ d’un faisceau de Bessel évanes-
cent polarisé radialement

Nous avons représenté sur les figures 2.31(a,b), les parties réelles des composantes
des champs électriques transverses E, = A, cos(¢,) et B, = A, cos(¢,) d'un faisceau de
Bessel évanescent polarisé radialement. Les images ont été réalisées avec la configuration
expérimentale représentée sur la figure 2.22. Les acquisitions ont été mises en oeuvre a
I’aide du SNOM bicanal hétérodyne.

Le spectre d’ondes planes est une technique analytique bien connue pour le calcul
rigoureux de la propagation des ondes électromagnétiques [29]. Son efficacité réside dans
la capacité a propager des ondes d’'un plan a un autre en utilisant des transformées de
Fourier. En résumé, les distributions du champ total E)(as, Yy, z,t) sont représentées par la
superposition d’ondes planes se déplacant suivant différentes directions :

—

E(z,y,2,t) = 4L7T2 exp(—iw t) // e (u,v) exp(i(ux + vy + wz))dudv (2.1)
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Fig. 2.31 — (a,b) Images des composantes transverses du champ électrique E, =
A, cos(¢p,) et B, = Ay cos(¢y,); A, et A, sont les amplitudes et ¢, ¢, les distributions de
phases des deux composantes du champ électrique (barre d’échelle : 0.9um, A = 660 nm).

H
ou k (u,v,w) est le vecteur d’onde qui satisfait la relation de dispersion u? +v*+w? =
k2, k étant la constante de propagation. Le vecteur € (u,v) est appelé spectre d’ondes
planes. Il est défini par la relation :

€ (u,v) = //ﬁ(:c,y, z = 0) exp(—i(uz + vy))dzdy (2.2)

ﬁ
E(z,y,z = 0) représente les conditions initiales de la méthode. Notons que la défi-
nition de la composante du champ électrique F.(x,y, z,t) et le champ magnétique to-

tal ﬁ(a:,y,z,t) peuvent étre directement déduite a partir des composantes F,(z,y) et

E,(x,y) en appliquant, dans I’espace inverse, I’équation de Maxwell-Gauss —w(u, v)e,(u,v) =
— —

ue,(u,v) + vey(u, v) et I'équation de Maxwell-Faraday h (u,v) = k (u,v) x € (u,v)/w.

Ici, nous proposons d’utiliser les distributions du champ expérimental E,(x,y) et
E,(x,y) des figures 2.31(a,b) comme conditions initiales de la méthode du spectre d’ondes
planes, afin d’obtenir d’'une maniére rigoureuse ’ensemble du champ électromagnétique
optique dans le volume au dessus de la fenétre d’acquisition expérimentale 2D. Le volume
de calcul est limité latéralement & 10 pm x 10 pm par la fenétre de scan expérimentale et
la quantité des points utilisés pour la réalisation des simulations est de 512 x 512 x 150.
Nous avons choisi une fonction Gaussienne avec une largeur a 1/e de 4um pour apodiser
le champ initial expérimental et limiter ainsi fortement la diffraction artefactuelle du fais-
ceau de Bessel par la fenétre de balayage dans les calculs numériques. Nous avons évalué
I’écart entre les distributions d’intensité électrique et des faisceaux de Bessel expérimen-
taux et idéaux. Il ne dépasse pas 3,5% de 'intensité maximale, dans un volume de 0,33m
de hauteur et de 1,6um de diamétre autour du centre de faisceau.

La figure 2.32 montre les distributions d’intensité (a,b) du champ électrique et (c,d)
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Fi1G. 2.32 — Distributions d’intensité 3D, reconstruites au moyen des données expéri-
mentales mesurées dans le plan z = 0. L’intensité des champs (a,b) électriques et (c,d)
magnétiques d’un faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement. Avec (a,c) effectué
dans un plan longitudinal (y=0) et (b,d) dans le plan transverse (z=0). Les champs sont
exprimés en unités Gaussiennes ou CGS. La ligne 7 indiquée dans (b) et (d) se référe a
la direction selon laquelle la visibilité des franges des faisceaux de Bessel disparait.

du champ magnétique du faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement. Les résultats
présentés dans (a,c) sont ceux obtenus dans le plan longitudinal (y=0) et (b,d) dans le
plan transverse (z=0). La nature non-diffractante et évanescente du faisceau de Bessel est
évidente dans les figures 2.32(a,c). Cependant, nous voyons que la répartition de 'inten-
sité reconstruite n’est pas invariante en rotation. La visibilité de la figure d’interférence
disparait le long d’une direction (notée 7 par la suite) faisant un angle d’environ 45° par
rapport aux axes (0,z) et (0,y).

[’intensité du champ magnétique n’est pas négligeable au centre du faisceau, comme
cela est le cas idéalement. L’origine de ces défauts peut étre observée dans la figure 2.33.
Cette figure montre les spectres d’ondes planes de la fonction /E,(z,y)? + E,(z,y)?
pour le faisceau de Bessel idéal (figure 2.33(a)), et aussi pour le faisceau de Bessel expé-
rimental (figure 2.33(b)). L’écart maximum entre les deux courbes est observé le long de
la direction 7. Le déséquilibre du spectre, maximum suivant 7, est en accord avec la visi-
bilité minimale observée dans la figure d’interférence évanescente reconstruite. La figure
2.33(c) est obtenue par modulation du spectre d’onde plane idéal (figure 2.33(a)) avec une
fonction cosinus d’angle azimutal dont le maximum et le minimum (10% du maximum)
sont alignés le long de la direction 7.
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Fic. 2.33 — Spectre d’ondes planes de l'amplitude du champ transverse
VE:(z,y)?+ Ey(z,y)? dans le cas (a) idéal et (b) expérimental. (c) : (a) modulé
par un cosinus en fonction de l'angle azimutal : simulation d’un faisceau de Bessel
asymétrique qui se rapproche du faisceau expérimental.
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D’une part, les figures 2.34(a,b et ¢) représentent la structure compléte des champs
électromagnétiques vectoriels du faisceau de Bessel évanescent dans (a) le plan longitudinal
(y=0) et (b,c) le plan transversal (z=0). D’autre part, nous avons représenté sur les
figures 2.34(d,e et f) les distributions théoriques des champs électromagnétiques pour
un faisceau de Bessel asymétrique dont le spectre d’onde plane est donnée par la figure
2.33(c). Les images en fausses couleurs des figures 2.34(a,d) représentent la composante H,
de la distribution du champ magnétique et les fléches noires correspondent aux lignes de
champ électrique. Les figures 2.34(b,e), 2.34(c,f) rapportent les lignes de champ électrique
et magnétique dans le plan transverse (z = 0), respectivement.

Il a été constaté que la boucle magnétique représentée sur les figures 2.34(c,f) et la
distribution liée au champ électrique(b,e) sont décalées spatialement le long de la direc-
tion 7. Ces propriétés sont dues au fait que nous n’avons pas généré un champ évanescent
purement stationnaire. Le spectre d’ondes planes asymétrique la figure 2.33(b) montre les
résultats, dans l'espace direct, des interférences entre la ligne pure DOCD (obtenus avec
un faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement) et une onde évanescente polarisée
p qui se propage le long de la direction 7. La présence de I'onde évanescente non station-
naire est directement responsable de la translation subie par ’ensemble des champs. Elle
conduit également a une valeur non nulle du flux d’énergie au centre de la distribution
totale du champ évanescent, (voir la figure 2.35). Ces résultats impliquent que les diffé-
rences obtenues entre les faisceaux idéaux et mesurés sont liés a la difficulté de générer
parfaitement un faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement.

Une série exploratoire de mesures, visant a faire une caractérisation compléte sur les
composantes vectorielles du faisceau de Bessel propagatif polarisé azimutalement et d'un
faisceau de Bessel évanescent polarisé radialement a été effectué. Grace a ces deux-objets
tests simples, nous avons validé notre SNOM bicanal polarisant. Ce nouveau concept de
microscope optique SNOM est apte a répondre aux impératifs sur le diagnostic com-
plet au voisinage des objets de la nano-optique tels que les métamatériaux, les cristaux
photoniques, etc.
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F1G. 2.34 — (a,b et ¢) Distribution électromagnétique 3D du faisceau de Bessel évanes-
cent polarisé radialement expérimental. (d,e et f) Distributions 3D du faisceau de Bessel
théorique asymétrique. (a,d) plan longitudinal (y=0); en fausses couleurs : composante
H, du champ magnétique, les lignes de champ électrique sont représentées par les fleches
noires. (b,e) : lignes de champ électrique transverse (plan (z = 0)). (c,f) : les lignes de
champ magnétique transverse (plan (z = 0)).
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F1G. 2.35 — Distribution spatiale du vecteur de Poynting moyen dans (a) le plan transverse
(z=0) et (b) le plan longitudinal (y=0).
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2.5 Conclusion

Ce deuxiéme chapitre conclut toute la partie expérimentale en exposant un nouveau
concept de microscope SNOM bicanal polarisant. Nous avons proposé et validé expérimen-
talement une nouvelle configuration SNOM permettant de caractériser le champ proche
électromagnétique. Cependant, en se basant sur la relation entre le champ électrique et
le champ magnétique décrite rigoureusement dans les équations de Maxwell, il n’est pas
nécessaire de mesurer toutes les composantes du champ électromagnétique. Seules les
phases et les amplitudes de deux composantes vectorielles du champ ont besoin d’étre
mesurer pour décrire totalement les ondes électromagnétiques au voisinage de I'objet par
le biais des équations de Maxwell dans I’espace 3D. Les quatre autres composantes du
champ électromagnétique peuvent étre déduites de ces deux acquisitions des champs com-
plexes, via des méthodes numériques rigoureuses telles que I’algortihme FDTD |30, 31] ou
le spectre d’ondes planes [29]|. Nous disposons alors d’un outil particuliérement intéres-
sant non seulement pour enrichir les expériences de la microscopie en champ proche déja
réalisées dans notre équipe, mais également pour envisager toute une série de nouvelles
expériences.

Le nouveau concept du microscope que nous proposons est prometteur car il laisse
entrevoir de larges potentialités pour caractériser le champ électromagnétique optique au
voisinage des structures de la nano-optique telles que les cristaux photoniques, les méta-
matériaux, etc.
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Chapitre 3

Modélisation de 'ouverture papillon
par la méthode FDTD

3.1 Introduction

Cette partie du travail est consacrée a I'application d’'une méthode numérique afin
d’étudier le comportement spectral et le mécanisme de la résonance d’une nano-ouverture
papillon [1]. Deux configurations seront considérées : un guide a section ouverture papillon
sub-longueur d’onde de longueur infinie et une structure finie en épaisseur c¢’est-a-dire un
guide d’onde de longueur déterminée. Pour la premiére, on étudiera les modes propres
et établira leurs longueurs d’onde de coupure ainsi que la distribution du champ électro-
magnétique (EM) dans le guide. Dans le deuxiéme cas, on déterminera 'interaction de
I’onde incidente avec la nano-ouverture papillon en mettant ’accent sur le calcul de la
transmission en fonction de la polarisation et on étudiera la distribution du champ proche
et du champ lointain.

Plusieurs méthodes et outils numériques ont été développés pour étudier I'interaction
matiére-rayonnement. La Méthode Perturbative de Rayleigh (MPR) [2], la méthode des
modes couplés (RCWA : Rigourous Coupled Wave Analysis) [3] et la méthode des dif-
férences finies (FDTD : Finite Difference Time Domain) [4] sont réguliérement utilisées
au sein du département d’Optique afin de modéliser des expériences de microscopie op-
tique en champ proche et plus généralement des expériences relatives au domaine de la
nano-optique. Les deux premiéres (MPR et RCWA) sont des méthodes qui opérent dans
I'espace de Fourier, elles sont donc fréquentielles (un calcul par longueur d’onde) tandis
que la FDTD est une méthode temporelle, elle opére dans I’espace direct (réel). De plus,
La MPR présente l'inconvenient de ne pouvoir traiter que des objets ayant une faible
rugosité comparée a la longueur d’onde du rayonnement utilisé. De ce fait, elle se trouve
inadaptée a la résolution de notre probléme ot intervient des épaisseurs de quelques cen-
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taines de nanométres. La RCWA, quant a elle, est une méthode trés utilisée pour I'étude
des réseaux de diffraction car elle se préte, par défaut, & des objets périodiques. Dans
notre cas, une seule nano-ouverture sera le plus souvent considérée ce qui rend la RCWA
également inadaptée.

En ce qui nous concerne, notre choix a porté sur la méthode FDTD qui reste plus
générale que les deux premiéres du fait qu’elle permet de tenir compte de structures a
géométries quelconques. Ainsi, nous utiliserons les deux variantes FDTD-2D et FDTD-3D
de cette méthode afin de modéliser les guides d’ondes a section ouverture papillon et les
structures a ouverture papillon ayant une épaisseur finie respectivement.

Dans un premier temps, nous allons présenter briévement le principe de base de la
méthode et donner ses critéres de convergence (numeérique). De plus, nous discuterons
la mise en place des conditions d’absorption & implémenter nécessaires pour éliminer les
réflexions parasites induites par les bords "virtuels" de la fenétre de calcul. Un paragraphe
sera aussi consacré au modeéle utilisé afin de tenir compte de la dispersion du métal réel
considéré en vue des données expérimentales déja publiées.

3.2 Laméthode des différences finies temporelles (FDTD)

Parmi les méthodes de simulation numérique dans le domaine temporel [5], la méthode
FDTD correspond a un schéma numérique permettant la résolution des équations de Max-
well dans un volume de calcul tridimensionnel fini. Elle consiste en une décomposition du
volume de calcul en mailles élémentaires parallélépipédiques (si calcul en coordonnées
cartésiennes) et en un calcul itératif sur le temps. L’application de cette méthode aux
équations de Maxwell a été introduite par Yee [5] en 1966. La méthode consiste a appro-
cher les dérivées partielles spatiales et temporelles qui apparaissent dans les équations de
Maxwell par des différences finies centrées (figure 3.1).

On obtient ainsi un schéma numeérique explicite permettant de surmonter la difficulté
due a la dépendance simultanée des champs électrique E et magnétique H entre eux. Ce
schéma permet alors le calcul du champ EM dans tout le volume considéré en fonction du
temps qui est aussi discrétisé. Les composantes des champs électrique et magnétique sont
décalées d’un demi-pas spatial entre elles et calculées a un demi-pas temporel d’intervalle
(figure 3.2). Le calcul des composantes des champs dans le domaine temporel se fait a la
maniére dite du "saute-mouton". Le calcul des composantes EM se fait de fagon alternée.
Le champ électrique a U'instant nAt dépend du champ électrique a l'instant (n — 1)At
mais également du champ magnétique a l'instant (n — 1/2)At. De la méme maniére, le
champ magnétique a 'instant (n + 1/2)At va dépendre de celui a I'instant (n — 1/2)At,
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F1G. 3.1 — Représentation des composantes des champs électriques et magnétiques dans la
cellule élémentaire de Yee. Les différentes composantes du champ EM sont calculées dans
chaque maille élémentaire & des positions différentes. La taille de la cellule est donnée par
Ax, Ay et Az qui constituent les pas de discrétisation spatiaux respectivement selon les
directions x, y et z. Les six composantes du champ EM associées a la cellule considérée
sont indiquées par leur noms alors que les autres fleches correspondent & des cellules
adjacentes.

mais également du champ électrique a nAt. Bien entendu, toutes les composantes des
champs sont nulles a I'instant ¢ = 0 de la simulation sauf a ’endroit ot se situe la source.

H H H

t= 1.5At
T—E_) ,//— ————— TE ~~~~~~ ”‘\ Tg Tﬁ
| g | | | t= At
Hios.i.10 W("*15 b k) Hozs.u t= 0.5At
= Ay = /": E E
tBun TE“”,L 0 TE(““’ ! TEML ’
| -~ ! t=0

T ] | 1 T 1 T
X x+0.5Ax X+AX x+1.5ax  X+2AX X+2.5Ax X+3Ax

F1G. 3.2 — Evolution temporelle du calcul du champ EM (1D) dans I'algorithme de Yee. Les
évolutions spatiale et temporelle entre les champs électriques et magnétiques sont données
respectivement sur I’axe horizontal et vertical. Le cercle indique les champs nécessaires
pour le calcul du champ électrique en rouge.

A Taide du schéma de Yee, décrit précédemment, et de la transformation des dérivées
partielles en différences centrées, ce systéme donne par exemple pour H, et E, :
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n+1/2  yyn—1/2 At n n At (1 _
(i)~ Matigh) ZAZ(Eygi];i;) - Ey(z,jfl—/g) - MAAy(Ez%@ Ez(i,jﬁ,/@) (3.1)
n-+ . n t n n t n n

ElGin = Elugm ¥ 2ag i jiin = Ha ) = 22z (Hy ey = Hy i)

Cette technique, qui ne nécessite aucun stockage des valeurs intermédiaires des com-
posantes du champ EM, permet de diminuer la capacité numérique nécessaire a certains
calculs, et ainsi, de réduire le temps de calcul.

3.2.1 Ciritéres de convergence et d’échantillonnage

Les algorithmes de calcul de la méthode FDTD peuvent aboutir & des résultats non
physiques. Taflove détermine un critére de stabilité de la méthode applicable a tout type
de milieux diélectriques rencontrés. Dans le cas de la version 3D [4] de la FDTD, ce critére
est appelé "Courant-Friedrich-Levy stability criterion" et est donné par :

At < - - - (3.2)
UT'WU\/AQU2 * Ay? * Az?

ol Umqr est la vitesse maximale de propagation dans le milieu du systéme étudié,
généralement la vitesse de la lumiére dans le vide. Ce critére sera a respecter pour tout
calcul 3D c’est-a-dire a chaque fois que 1’on étudiera la nano-antenne papillon & épaisseur
finie.

De la méme maniére, pour un objet 2D (invariant selon la direction z), ce critére

devient 6] :

At < (3.3)

-
/Umafﬂ
Ax?  Ay? 2

ou k, est la composante selon 1'axe d’invariance (Oz) de la constante de propagation
de 'onde dans le cas d’une propagation hors-plan.

Ces deux conditions fixent un échantillonnage temporel maximal écartant le risque de
divergence numérique des calculs.
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En plus de ce probléeme d’instabilité, le passage des équations analytiques de Maxwell
aux équations numériques discrétisées, peut engendrer des problémes de dispersion numé-
rique (dus aux erreurs de phase, de la déformation des signaux, ...). Pour remédier a ceci,
un choix sur les pas spatials de discrétisation doit étre effectué de maniére a respecter la
condition suivante :

max(Az, Ay, Az) < /\T:n (3.4)

ol A,in est la longueur d’onde minimale de 'intervalle spectral sur lequel on souhaite
faire notre étude et n est le nombre des cellules par longueur d’onde. Plus n est grand,
plus la dispersion numeérique est faible (n = 10 correspond a une erreur de 1/100 sur la
vitesse de phase dans un milieu homogéne en I'occurrence le vide et n = 20 réduit 'erreur
a 4/1000). En ce qui nous concerne, nous avons fixé la valeur de n a 20 pour toutes les
simulations de ce chapitre.

Ces deux critéres, temporel et spatial, doivent toujours étre vérifiés quelques soient la
géométrie et la constante diélectrique des milieux modélisés.

3.2.2 Conditions aux frontiéres

L’algorithme FDTD présenté plus haut, ne peut pas prendre en compte les systémes
non bornés, c¢’est-a-dire ne possédant pas de limites. C’est pour cette raison que fut in-
troduite la notion de conditions aux frontiéres absorbantes. La méthode que nous allons
utiliser est appelée la méthode des couches parfaitement adaptées ou PML (Perfectly
Matched Layer). Elle fut mise au point par J. P. Bérenger [6] en 1994. Elle est basée sur
I'idée d’entourer le domaine de calcul (main grid) par un matériau parfaitement absor-
bant aussi bien électriquement que magnétiquement. Ce milieu artificiel admet donc une
double conductivité électrique (o) et magnétique (0*). Ces deux quantités ne sont pas
indépendantes car elles doivent vérifier la condition d’adaptation d’impédance nécessaire
a la transmission parfaite de ’onde incidente sur l'interface main grid-PML. De plus, la
valeur de ces deux conductivités augmente au fur et & mesure que l'on s’écarte de cette
derniére interface. La condition d’adaptation s’écrit :

-7 (3.5)

[’onde arrivant du milieu incident sur la frontiére du domaine de calcul n’est pas réflé-
chie, pénétre complétement dans le milieu PML et s’atténue lors de sa propagation dans
ce dernier. Mais cette absorption doit s’opérer seulement dans la direction perpendicu-
laire & l'interface. Ainsi, Bérenger a proposé un milieu absorbant artificiellement biaxe.
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[’absorption est non nulle suivant la normale & l'interface entre les deux milieux et elle
est nulle suivant I’axe paralléle a I'interface. Dans le milieu PML, I'onde plane incidente
est décomposée virtuellement en deux ondes (voir la figure 3.3) :

- Une onde se propageant sous incidence normale dans un milieu qui vérifie I’équation
ci-dessus. Cette onde est atténuée et absorbée par le milieu PML et ne subit qu'une trés
faible réflexion vers le milieu incident.

- Une deuxiéme onde a incidence rasante qui ne subit aucune absorption dans le milieu
PML. Cette onde se propage parallélement a 'interface entre les deux milieux et ne subit
aucune réflexion et 'voit’ un milieu identique a celui de la fenétre principale.

onde a incidence
g U ‘r‘asante
milieu PML

milieu incident o onde a incidence
i ~__ normale
y e e
(6,0, 5,=0) (0,#0, ,=0)
(0,=0, 6,=0) (0,#0, 5,=0)

X e

F1G. 3.3 — Fonctionnement d’un milieu de type PML dans le plan (x,y).

La forte absorption de I'onde dans le milieu PML, peut engendrer des réflexions pa-
rasites vers la structure étudiée. Ces réflexions, qui sont d’origine purement numérique,
proviennent de la discontinuité induite par la discrétisation spatiale. En effet, la tech-
nique de discrétisation aux différences centrées est inadaptée dans le cas ou les champs
subissent de fortes variations. Une solution a ce probléme est d’imposer une augmentation
progressive (polynomiale) de I’absorption ¢¢ dans la couche PML. Elle est donnée comme
suit :

0.8

= ()" (36)

Umax €

Ol Opqq est la conductivité maximale, z,,, représente la profondeur dans la région
PML mesurée a partir de 'interface, e désigne I’épaisseur de la couche PML et m dénote
le degré de la loi polynomiale qui est généralement égal a 2.

Prenons comme exemple le cas 2D d’une onde polarisée TM ou on a E = (Es, Ey,0)
et H = (0,0, Hz). La figure 3.4 montre une partie de 'emplacement des couches de PML
par rapport au domaine de calcul dans le cas 2D.
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Fi1aG. 3.4 — Positions des couches de PML par rapport au domaine de calcul FDTD.

Dans ce cas, seule la composante H, est dédoublée dans la PML :

H,=H,+H, (3.7)

A 3D, le dédoublement touche les 6 composantes du champ EM et le schéma de la
figure 3.4 devient plus compliqué. Par conséquent, les équations de Maxwell passe d'un
systéme de six équations a six inconnues, a un systéme de douze équations a douze in-
connues. On note a ce stade que les PML de Bérenger ne permettent pas de prendre en
compte facilement des matériaux dispersifs touchant 'interface. D’autres générations de
PML ont été inventées dans le but de remédier a ce probléme [8, 9, 10]. A noter aussi que
les conditions d’absorption PML ne permettent pas d’absorber les ondes évanescentes. Il
est donc crucial de considérer, en plus du volume propre de la structure diffractante, un
autre espace libre de propagation entre cette derniére et les frontiéres de fagon a éviter que
les ondes évanescentes diffractées atteignent la PML. Nous avons constaté qu’une distance
minimale de \,,,./2 par rapport a l'objet est suffisante pour éliminer 'effet néfaste de ces
ondes évanescentes. Ici, \,., représente la valeur maximale de la plage spectrale étudiée.
On verra dans la suite que cette condition sera amplement remplie car le volume total de
calcul est trés largement supérieur a la dimension de la nano-ouverture papillon.

3.2.3 Dispersion

Pour la suite de cette étude, on note que les milieux considérés sont non magnétiques
(1t = po). Les densités de charges et de courants n’apparaissent pas explicitement dans
le calcul du fait qu’elles sont intégrées dans 'expression de la constante diélectrique qui
devient donc complexe dans le cas d’un matériau absorbant (& pertes). Pour la fabrication
de nos nano-ouvertures, plusieurs métaux ayant une dispersion non négligeable dans le
domaine du visible seront envisagés : l'aluminium (Al), 'or (Au), le cuivre (Cu), l'ar-
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gent(Ag) et le tungsténe (W). De ce fait, leurs constantes diélectriques sont complexes se
mettant sous la forme :

e(w) =é'(w) +ie"(w); (3.8)

L’intégration de cette équation de dispersion dans I’algorithme FDTD n’est pas im-
meédiate. En effet I’équation de constitution, ou équation de la matiére, reliant le champ
électrique a celui du vecteur déplacement électrique, est une relation fréquentielle s’écri-
vant sous la forme :

D(w) = e(w)E(w) (3.9)

Le caractére temporel de la FDTD implique I'utilisation de relations temporelles. Ainsi
par transformée de Fourier de I’équation 3.9, ﬁ(t) se met sous la forme d’un produit de
convolution entre la constante diélectrique £(¢) et le champ électrique E (). Deux difficultés
apparaissent alors : d'une part, le calcul de la fonction e(¢) qui nécessite de connaitre les
variations de e£(w) sur un large domaine spectral. D’autre part, une difficulté d’ordre
numérique, puisque elle est liée au calcul du produit de convolution lui-méme exigeant
une trés grande mémoire de calcul pour le stockage des valeurs des composantes du champ
électrique pour tous les points du maillage et & tous les instants. Ainsi, d’autres solutions
permettant de contourner ce lourd calcul ont été proposées et s’appuient, pour la plupart
d’entre elles, sur la nécessité d’exprimer e(w) sous forme analytique. De cette fagon, il
devient possible de bénéficier du caractére temporel de la FDTD permettant d’obtenir
une réponse spectrale large bande a partir d’un seul calcul temporel.

Pour un métal noble dans le visible, deux modéles analytiques sont souvent considérés
pour décrire la dispersion : le modéle de Drude et le modéle de Drude-Lorentz. Nous
allons développer briévement ces deux modéles méme si pour nos calculs sur les modes
propres et les structures de bande, nous n’avons utilisé que le modéle de Drude. Ceci
étant da au fait que, premiérement, nous souhaitions comparer nos résultats a ceux des
travaux réalisés par I'équipe de Guo & al. [1] et pour lesquels, seul le modéle de Drude est
utilisé. Deuxiément, nous avons constaté que le modéle de Drude décrivait les propriétés
diélectriques des métaux cités ci-dessus autour de la longueur d’onde de fonctionnement
(A = 1550 nm).

Modéle de Drude

En 1900, P. Drude [11]| propose une théorie pour expliquer le comportement et les
propriétés diélectriques des métaux. Son modéle consiste a considérer les électrons de
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conduction du métal comme un gaz d’électrons. Ainsi le métal est assimilé a un ensemble
d’ions entourés par un nuage d’électrons. Les collisions envisagées par son modéle sont
les collisions sur les coeurs des atomes. Il apporta quelques hypothéses dont repose son
modéle, définies comme suit :

- Les interactions entre les électrons et les ions sont négligées en dehors des collisions ;

- Etant instantanées, les collisions changent brusquement la vitesse de 1’électron (chocs
élastiques).

Ceci permet alors de décrire classiquement le mouvement des électrons. L’expression
de la permittivité diélectrique relative de Drude, peut étre écrite sous la forme :

2

ep(w)=1- m (3.10)

N . , , . 2
ol w, est la pulsation plasma des électrons définie par wg = g zo (avec N le nombre

d’électron par unité de volume, (m, e) la masse et la charge de 'électron respectivement),
et vp le parametre relatif aux pertes. Grace a cette expression, la relation entre les champs
électrique (E) et excitation électrique (D) dans le domaine des fréquences s’écrit comme
suit :

w?D + iwypD = eo(w?E + iwypE — wiE) (3.11)
Si nous considérons que 1’évolution temporelle des deux champs est en e, on peut

remonter & ’équation aux dérivées partielles dans le temps par simple transformée de
Fourier inverse de 1’équation 3.11 [12]. Cette équation est donnée par :

82D oD 2E OE .
B T = olgE tngy k) (3.12)

[’étape suivante consiste a remplacer les dérivées temporelles par des différences finies
centrées. Ainsi, les composantes du champ électrique en fonction des composantes du
champ excitation électrique pour la composante x, y ou z s’écrivent de la fagon suivante :

n—1 n—2
[ AEL L i + (—W2AR +pAL=2)ETE |
(/255 BRI | (313
(2+ DA D1 o gny — 4D G120 T (2= YDA DLEE '

eo(W2AL2 +ypAt + 2)




98 3. MODELISATION DE L’OUVERTURE PAPILLON PAR LA METHODE FDTD

[’avantage du modéle de Drude réside sur sa grande simplicité, il reste suffisant pour
traiter le cas de I'argent et de ’aluminium dans le visible et le proche infrarouge. L utili-
sation de ce modéle de dispersion a été aussi étendue aux autres métaux cités plus haut,
ceci nous a permis d’appréhender correctement le phénoméne physique correspondant a
I'interaction de la lumiére avec nos structures.

Ce modéle reste valable méme pour I'or dont la dispersion dans le visible nécessite un
modéle plus compliqué du fait de la contribution des électrons de valence dans la constante
diélectrique surtout dans le vert (A € [450;550] nm). Ainsi, un modéle de Drude-Lorentz
sera beaucoup plus adapté dans ce cas [13].

3.3 Alghorithme N-Order FDTD

Pour effectuer I’étude modale mentionnée dans 'introduction, il est nécessaire de consi-
dérer un guide d’onde métallique infini (analyse 2D). Basé sur la simulation FDTD, nous
avons utilisé un code appelé N-order FDTD pour calculer et déterminer les modes
propres (ou longueurs d’ondes de coupure) du guide infini de section "nano-ouverture pa-
pillon". L’algorithme N-order FDTD [14] consiste & injecter un champ électromagnétique
initial dans la structure vérifiant les équations de Maxwell (div(E) = 0 et div(H) = 0).
Ce champ doit avoir un caractére aléatoire permettant d’exciter tous les modes possibles
de la structure. Aprés avoir injecté ce signal dans la structure, nous calculons I’évolution
de la densité spectrale en fonction du temps et cela pour quelques points du domaine
de calcul (en général a I’endroit ou 'on soupgonne 'existence du champ). Cette densité
spectrale est calculée en effectuant une transformée de Fourier temporelle sur les compo-
santes électromagnétiques en un nombre limité des points spatiaux choisis aléatoirement
dans la fenétre de calcul (dans le cas d’un guide d’onde, ces points sont limités a la partie
guidante de la structure). Le calcul est laissé évoluer jusqu’a ce que l'allure de la densité
spectrale se stabilise, faisant apparaitre des pics correspondant aux longueurs d’onde des
modes guidés. Pour déterminer la coupure des modes, il suffit d’'imposer une constante
de propagation k, nulle (cas "dans le plan"). Un diagramme de dispersion peut aussi étre
facilement calculé en faisant varier cette méme quantité (k, # 0 ce qui correspond au cas
"hors plan") et en tracant les courbes w = f(k,).

Il est & noter que en 2D, deux états de polarisation sont possibles : les cas TE et
TM. Pour un calcul FDTD, le cas TE correspond a un champ électrique E paralléle a
la direction de propagation z alors que le cas TM présente un champ H paralléle & z.
C’est une convention utilisée par les personnes qui pratiquent le code FDTD ; elle est en
opposition avec celle utilisée par la communauté des gens qui étudient les "guides d’onde
optiques".

Pour valider notre code N-order FDTD, nous avons commencé par étudier un guide
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d’onde a section carrée en métal parfait, dont les longueurs d’ondes de coupure sont
connues analytiquement. Les longueurs d’ondes de coupure des trois premiers modes de
ces guides sont calculées par 'algorithme N-order FDTD et les résultats sont confrontés
a ceux obtenus analytiquement.

Théoriquement, les longueurs d’ondes de coupure des modes T'E,,,, (ce qui correspond
a la polarisation TM dans le code FDTD) pour un guide & section carrée de coté a en
métal parfait sont données par :

2a

)\TE'mn —
‘ (m? +n?)

(3.14)

Pour la détermination de ces longueurs d’ondes de coupure, le guide d’onde est consi-
déré infini suivant la direction z. Un calcul de densité spectrale des 3 premiers modes
est montré sur la figure 3.5. Pour ce guide de section carrée de coté a = 100 nm, les
calculs analytiques nous donnent AT#10 = 200 nm, A\TF11 = 141.4 nm et \IF12 = 89 nm.
Sur la figure 3.5 obtenue par le code N-order FDTD, nous trouvons A1 = 203 nm,
MEn = 144 nm et \XI'P12 = 91 nm.
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F1G. 3.5 — Densité spectrale(k, = 0)pour les modes TE du guide d’onde a section carrée,
en métal parfait (vue 2D du guide d’onde en métal parfait, a section carrée de coté égal
a a = 100 nm avec une invariance suivant I'axe z).

Dans les deux cas, les erreurs relatives commises sur les longueurs d’ondes de coupure,
sont d’environ 2 nm pour le calcul de chaque mode. Les résultats obtenus avec I’algorithme
N-order FDTD sont conformes avec ceux prédits par la théorie (équation 3.14), ceci valide
notre code dans le cas d’un métal parfait. Dans le cas d’'un métal avec dispersion, le code
a aussi été validé en reproduisant des résultats déja publiés sur les modes propres d’un
guide coaxial en argent ou en or [15].
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Par la suite, nous allons utiliser ce code identiquement au cas traitant le guide a section
carrée, mais cette fois, pour ’étude modale d’un guide d’onde & section "nano-ouverture
papillon" et en métal réel avec dispersion.

3.4 Simulations numériques et résultats

Nous allons étudier les deux configurations faisant intervenir la nano-ouverture pa-
pillon. La premiére, qui découle directement de la structure expérimentale que l'on a
fabriquée, consiste en une nano-ouverture papillon unique opérée dans une couche mé-
tallique d’épaisseur finie. La deuxiéme correspond au guide métallique infini en longueur
et dont I'étude va servir a comprendre les mécanismes de l'interaction entre le champ
EM et la nano-ouverture papillon. Le but ultime est la mise en évidence de l'origine et
du mécanisme de la résonance au sein de la nano-structure papillon. Nous décrirons nos
nano-structures et expliciterons en détail les différentes études réalisées.

3.4.1 Etude de la transmission de la lumiére a travers une nano-
ouverture papillon d’épaisseur finie

Cette partie consiste a étudier I’émission d’une nano-ouverture papillon unique gravée
dans une couche métallique plane. L’enjeu est de comprendre 'origine de ’apparition du
pic en transmission d’une telle structure comme celui montré dans la figure 1.16(b) du cha-
pitrel. Ainsi, un code FDTD-3D a été développé incluant les conditions d’absorption PML
dans les trois directions (z,y, z). Un maillage non-uniforme a été pratiqué afin de bien
décrire la structure fine de la nano-ouverture (les coins, la zone centrale, et I’épaisseur). Le
pas spatial varie entre § = 2,5 nm et A = 25 nm aussi bien dans le plan (z,y) que selon
la direction z (voir figure 3.6). De cette fagon, la distance entre la structure diffractante
et les PML est largement suffisante pour garantir qu’aucune onde évanescente diffractée
ne touche les PML. La figure 3.6 est un schéma de principe de la structure étudiée. Une
onde plane progressive homogéne éclaire la structure sous incidence normale. Notons que,
comme il a été mentionné dans la section 1.4.2 du chapitre 1, seule une polarisation selon
I’axe x permet de donner une exaltation maximale.

Notons que, dans toute la suite de ce chapitre, le gap aura une forme géométrique
carrée. Nous avons repris pour chaque métal, la dispersion décrite par le modéle de Drude
dont les paramétres (la fréquence plasma w, et le paramétre d’absorption vp) sont donnés
par 'équipe de Guo & al. dans la référence [1] rappelés dans le tableau 3.4.1. Il ne reste plus
qu’a rentrer ces constantes dans le code FDTD pour chaque métal afin que la dispersion
et 'absorption soient prises en compte dans le calcul.
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F1G. 3.6 — Schéma en perspective de 'ouverture papillon modélisée par FDTD-3D dont h
représente 1’épaisseur du métal considéré, D la dimension de 'ouverture, G le gap entre
les deux parties métalliques et I’angle du papillon est donnée par 6.

TAB. 3.1 — Constantes du modéle de Drude utilisées par Guo & al. dans la référence [1]
pour les cinq métaux considérés.

Metal Au Ag Al Cu W
wp(x101%) | 1.3666 | 1.3666 | 2.2431 | 1.2026 | 0.91232
yp(x10%3) | 4.0841 | 2.7332 | 12.189 | 5.240 | 8.1619

Une premiére étude faisant varier ’épaisseur de la couche métallique est effectuée.
Pour cela, la dimension D, le gap G et 'angle 6 sont fixés a 275 nm, 55 nm et 45°
respectivement. Seule I’épaisseur de la couche métallique varie entre 100 nm et 770 nm
par pas de 100 nm.

La figure 3.7 montre ’évolution du spectre de la transmission en fonction de I’épaisseur
du film métallique en champ proche (& 5 nm de la sortie au dessus du gap) et en champ
lointain (transmittivité : énergie associée a l'ordre zéro de diffraction).

Nous remarquons que les longueurs d’ondes des pics (P0, P1,..., P4) de transmission
sur les deux spectres semblent parfaitement identiques en champ proche et lointain. Ceci
veut dire qu’'une forte transmission (en champ lointain) correspond a une exaltation du
champ proche a la méme longueur d’onde. Ceci est probablement dii, comme on le verra
plus loin, au caractére dipolaire du rayonnement de la nano-ouverture papillon. La prin-
cipale information de cette étude réside dans le fait que lorsque I’épaisseur de la couche
métallique augmente, le nombre de pics de transmission augmente aussi. Ceci peut étre
attribué, intuitivement, & un phénoméne de résonance par interférences de type Fabry-
Pérot. Comme dans le cas d’'un étalon Fabry-Pérot, les pics se déplacent donc en fonction
de I’épaisseur a l’exception du pic nommé P0. La position de ce dernier semble indé-
pendante de I’épaisseur. Un exemple des spectres normalisés & une épaisseur fixe égale a
800 nm sont représentés sur la figure 3.8 afin de situer les positions des longueurs d’onde
des différents pics.
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F1G. 3.7 — Evolution du spectre de transmission (racine cinquiéme du module carré du
champ électrique) en fonction de I’épaisseur du métal : (a) Champ proche & 5 nm au dessus
du gap et (b) Champ lointain. Les paramétres géométriques de 'ouverture papillon sont :
D = 275nm, G = b5nm et 6§ = 45°.
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F1G. 3.8 — (a) présente le spectre normalisé de l'intensité électrique champ proche en
fonction de la longueur d’onde pour h = 800 nm calculé a 5 nm au dessus du gap. (b)
correspond au spectre normalisé de U'intensité électrique de Pordre zéro diffracté (champ

lointain). Les paramétres de 1'ouverture papillon restent les mémes que ceux de la figure
3.7.

Nous avons calculé la distribution du champ EM pour les longueurs d’ondes des dif-
férents pics de transmission en considérant une épaisseur h = 800 nm. Le résultat est
montré sur la figure 3.9 ou seule une coupe dans le plan (z, z) de I'intensité électrique est
représentée. Le spectre champ proche est aussi reporté sur la méme figure afin de mieux
visualiser les correspondances avec les longueurs d’onde des pics.

Nous remarquons clairement que les pics Pi, i = 1 — 4, la distribution de I'intensité
dans la cavité présente des noeuds et des ventres exactement a la maniére dont cela se
passe dans une cavité. A partir de cela, nous pouvons dire que ces pics correspondent
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F1G. 3.9 - (a) Spectre d’intensité champ proche normalisée en fonction de la longueur
d’onde pour h = 800 nm & 5 nm au dessus du gap. Coupe dans le plan (z,z) des dis-
tributions d’intensité normalisées (|F|%*) pour les différents pics de transmission. Les
paramétres de 'ouverture papillon restent les mémes que ceux de la figure 3.7.

a un phénomeéne d’interférence dans la cavité constituée par I'ouverture elle-méme. La
direction de propagation étant selon I’épaisseur de la couche métallique, la longueur de
la cavité est donc directement liée a 1’épaisseur métallique h. La condition de résonance
correspondant a un pic de transmission peut alors étre écrite sous une forme trés similaire
a celle d’'une cavité Fabry-Pérot, a savoir :

ik Ap; = 2% nepr(Api) * h (3.15)

ou ¢ est I'ordre d’interférence.

Notons que, dans le cas d’une propagation libre telle que dans un Fabry-Pérot, seuls les
harmoniques 7 > 0 existent. Dans notre cas, 'onde qui se trouve dans la cavité est guidée.
Par conséquent, une longueur d’onde de coupure existe. Ceci a pour effet de permettre
I’apparition d’'un harmonique supplémentaire correspondant a I’ordre d’interférence zéro.
En effet, cet harmonique va pouvoir exister seulement dans le cas ot la longueur de la ca-
vité est comparable a la longueur d’onde de coupure du mode guidé. Dans le cas contraire,
les fuites ou les pertes par absorption dans le métal vont empécher la propagation de cet
harmonique zéro jusqu’a la face de sortie du guide. Ainsi, il n’est jamais fait mention de
ce phénoméne par la communauté des gens travaillant avec les guides d’onde optiques
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conventionnels.

En ce qui nous concerne, cet harmonique zéro est bien excité car il correspond au pic
de transmission PO caractérisé par une distribution d’intensité lumineuse quasi-uniforme.
Cela est en parfait accord avec le raisonnement précédent parce que 'indice effectif du
mode guidé a la coupure devient nul [16] et, par conséquent, la phase ne change pas lors de
la propagation. Cela se traduit par un pic de transmission ne nécessitant aucune condition
de résonance sur la phase [17].

Notons que ce résultat est en contradiction avec les travaux rapportés par l'article de
Guo & al. [1], car ni le périmétre de 'ouverture papillon ni la nature du métal (résonance
plasmonique) sont directement impliquées dans cette résonance comme mentionné par

Guo & al..

Au vu de ces résultats, il est donc important de mieux cerner la nature exacte et la
dépendance de la longueur d’onde de coupure de ce mode en fonction des paramétres
géométriques et physico-chimiques de la structure. Pour cela, une étude modale a été
entreprise.

3.4.2 Etude modale du guide d’onde & section nceud papillon

Dans ce paragraphe, nous allons effectuer une étude modale de la nano-ouverture
papillon en déterminant les modes guidés du guide d’onde infini ayant comme section une
forme en nceud de papillon.

Des simulations ont été réalisées au moyen du code N-order FD'TD, qui a été mentionné
précedemment, pour I’étude des propriétés modales du guide d’onde métallique infini. La
figure 3.10 donne un schéma de la structure étudiée. Il est & noter que la section du
guide d’onde posséde les mémes paramétres géométriques que la structure a épaisseur
finie étudiée dans le paragraphe précédent(géométrie 3D).

Un exemple de calcul de la densité spectrale (longueurs d’ondes de coupure "k, = 0"
des deux premiers modes) du guide d’onde en or est montré sur la figure 3.11.

Nous remarquons que le premier mode qui est le mode fondamental' du guide infini se
situe & AY = 1302 nm alors que la coupure du second mode se trouve a AP = 727 nm.
La valeur de A\ est trés voisine de celle a laquelle apparait le pic de transmission " P0" de
la structure & épaisseur finie. De plus, le fait que la position de Py tende vers cette valeur
lorsque ’épaisseur de la couche métallique augmente (voir figure 3.7) incite a identifier
I’excitation du mode fondamental comme étant a l’origine de la présence du pic Fy. Cette
déduction est confortée a travers d’autres simulations ot les paramétres géométriques de
I’ouverture papillon sont changés.

'D’autres simulations FDTD ont confirmé qu’il n’existe pas de modes au-dela de cette longueur d’onde.
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F1G. 3.10 — Schéma du guide d’onde a section papillon. Un repére en coordonnées carté-
siennes est affiché afin d’orienter I’espace pour la modélisation.
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F1G. 3.11 — Densité spectrale en fonction de la longueur d’onde de coupure (k. = 0) du
guide d’onde en or. Les paramétres de I'ouverture papillon sont : D = 275 nm, G = 55 nm
et 0 = 45°.

A ce stade de I’étude, 'exaltation de 'intensité électrique a la sortie de I'antenne serait
donc directement liée a I'excitation et a la propagation du mode fondamental du guide
d’onde ayant la méme section. Néanmoins, une question se pose : comment peut-on avoir
une forte transmission associée a la propagation d’un mode guidé a sa longueur d’onde de
coupure ? La réponse peut étre trouver en étudiant le comportement de la constante de
propagation () du mode fondamental lui-méme en fonction de A. En effet, a la coupure,
si la partie réelle de 3 devient trés faible (pas de propagation), la partie imaginaire, quant
a elle, I’est aussi car c’est au-dela de la coupure qu’elle augmente significativement?. Cela
revient a dire qu’a la coupure, le mode pénétre dans le guide, il est absorbé (car I'm(3) # 0)
mais il arrive & atteindre la sortie dans le cas ou la longueur du guide est faible devant

2Dans le cas d’un métal parfait, la constante de propagation 3 devient nulle (partie réelle et partie
imaginaire).
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sa profondeur de pénétration. C’est exactement le cas lorsque la couche métallique admet
une faible épaisseur. La présence du pic PO au voisinage de la coupure n’est donc pas
étonnante. Les autres pics de la courbe de transmission sont donc des harmoniques de
type Fabry-Pérot directement liés a la propagation de ce seul mode fondamental.

Notons que le second mode situé au voisinage de A\, = 727 nm présente une dégeé-
nérescence se manifestant sous forme d’'un double pic. Néanmoins, pour des raisons de
symétrie, ce mode ne peut pas étre excité par un faisceau incident polarisé linéairement
selon la direction z éclairant la structure sous incidence normale. Il ne mérite donc pas
d’étre considéré dans le contexte de notre étude.

Avant d’étudier la dispersion de ce mode fondamental, nous allons montré la distribu-
tion de I'intensité lumineuse qui lui est associée. La figure 3.12 montre aussi la distribution
du deuxiéeme mode du guide.

Mode fondamental Second mode

F1G. 3.12 - Distributions d’intensités normalisées (|F|%®) associées aux deux modes
propres du guide infini. (a) le premier mode (mode fondamental) & A\, = 1302 nm et
(b) le second mode correspondant a A\, = 727 nm.

Le résultat de cette figure 3.12 confirme que le mode fondamental guidé correspond
a un confinement de la lumiére au voisinage du gap de 'ouverture papillon alors que le
second mode, quant a lui, fait apparaitre un noeud du champ électrique au centre du gap
et permet d’avoir une exaltation au niveau des ailes de I'ouverture papillon.

Afin de déterminer la nature de ce mode (mode guidé conventionnel ou mode plasmo-
nique), nous allons tracer le diagramme de dispersion de ce dernier. Au moyen du méme
code "N-order FDTD", le diagramme s’obtient en faisant varier le vecteur d’onde k, et
de tracer les positions des pics en fonction de k..

Comme démontré a travers le diagramme de dispersion des modes guidés du guide
d’onde en or (voir figure 3.13(a)), le mode fondamental a un caractére conventionnel
(w > ck,) et devient ensuite plasmonique au deld du point B intersection avec la ligne
de lumiére. Par conséquent, a cette valeur de longueur d’onde de coupure (point A sur la
figure, kz = 0), le mode n’a pas un comportement plasmonique. Donc, pour le pic PO,
aucune résonance plasmon (ni plasmon de surface) n’est impliquée dans 'origine de la




3.4. SIMULATIONS NUMERIQUES ET RESULTATS 107

forte transmission.

La figure 3.13(b) montre la partie réelle de 'indice effectif du mode fondamental dé-
duite du diagramme de dispersion. Nous constatons bien qu’a la longueur d’onde de
coupure A\, = 1302 nm, l'indice effectif du mode fondamental (P0) est nulle (point A sur
la figure).
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F1G. 3.13 — (a) Courbe de dispersion des premiers modes guidés du guide d’onde a section
ouverture papillon (avec D = 275 nm, G = 55 nm et § = 45°) pour le cas de l'or
(Au). La zone grise désigne la partie ou se situent les modes guidés ayant un caractére
plasmonique et la zone blanche quant a elle, désigne la partie ou se situent les modes
guidés conventionnels. (b) Partie réelle de 'indice effectif du mode fondamental du guide
d’onde a section ouverture papillon déduite de (a). La zone grise et blanche correspondent
respectivement aux modes plasmoniques et homogénes. La droite horizontale passant par
1 représente la ligne de lumiére délimitant les deux zones.

De maniére générale, nous avons constaté le méme comportement pour le diagramme
de dispersion avec les autres métaux. Ceci est lié a I'utilisation du modéle de Drude pour
tous les métaux. Aucun phénoméne supplémentaire ne peut apparaitre pour un métal par
rapport aux autres. La figure 3.14 donne les résulats obtenus.

Le reste de ce paragraphe va étre consacré a I'étude de l'influence des paramétres
géométriques de la nano-ouverture papillon sur la longueur d’onde de coupure du mode
fondamental.
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F1G. 3.14 — Courbes des dispersion des premiers modes guidés du guide d’onde a section
ouverture papillon (avec D = 275 nm, G = 55 nm et § = 45°) pour les quatre autres
métaux : (a) Al, (b) Ag, (c¢) Cu, et (d) W.

3.4.3 Influence des paramétres géométriques de I'ouverture pa-
pillon sur les modes propres du guide sub-longueur d’onde
en métal réel.

Dans le but d’optimiser le design de la nano-ouverture papillon a travers la position du
pic PO, donnée par la longueur d’onde de coupure du mode fondamental du guide d’onde
infini, nous allons effectuer une étude permettant de déterminer I'influence des paramétres
géométriques sur cette coupure a 'aide du méme code N-order FDTD. Pour cela, nous
allons fixer ’angle 6 a 45° puis faire varier les deux paramétres G et D en considérant les
cing métaux.
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Influence du gap (G)

Sur la figure 3.15, nous montrons un premier résultat de la variation de longueur
d’onde de coupure des deux premiers modes en fonction du gap (G) de la nano-ouverture
papillon du guide dans le cas (a) d’un métal réel (I'or, Au) et (b) d’'un métal parfait. La
dimension de 'ouverture papillon est fixée & D = 290 nm.

2000 p=

(c) -e-e- métal parfait
1800] R -e-o-métal réel: Au

mode fondamental

Fi1G. 3.15 — Résultats bruts FDTD donnant la densité spectrale en fonction de \ et GG
pour un guide d’onde a section papillon. (a) cas de 'or (les paramétres de Drude sont
wp, = 1,23 x 10'° rad/s et vp = 1,302 x 10" rad/s, différents de celle publiée dans la
référence 1] et (b) pour métal parfait. (¢) Représentation de tous les maxima des deux
premiers modes tirées de (a) et (b). La dimension est fixée & D = 290nm dans les deux
cas.

Nous constatons un phénoméne intéressant : contrairement au deuxiéme mode pour
lequel la coupure semble étre faiblement dépendante du paramétre GG, la coupure du mode
fondamental, quant a elle, varie fortement et présente un comportement non-linéaire dans
les deux cas (or, métal parfait). Ce phénomeéne est accentué pour les petites valeurs de
G. Sachant que, comme il a été démontré par M. Mivelle lors de son stage de M2 [18|,
I'exaltation du champ électrique au voisinage du gap est d’autant plus importante que G
est petit. Il est donc important de bien connaitre le comportement de la coupure pour les
petites valeurs de GG. C’est donc pour cela que de faibles valeurs de GG ont été considérées
(G < 300 nm).
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Nous pouvons aussi remarquer pour le cas du métal réel (or), un décalage vers le rouge
de la coupure est observé. Ce dernier est dii a la valeur finie de la conduction du métal qui
se manifeste par une pénétration de 'onde guidée dans la partie métallique conduisant a
un G "virtuel" plus grand. Ce décalage vers le rouge est parfaitement identique a celui
qui a été mis en évidence dans le cas des tamis a photons présentant une transmission
extraordinaire [19, 20, 15]. Il est a noter aussi que lorsque G atteint une valeur identique
a celle de la dimension (D), nous avons les deux premiers modes qui se rejoignent. En
effet, dans ce cas (G = D), la nano-ouverture papillon devient un carré ayant un mode
fondamental dégénéré.

Nous avons étudié le comportement de deux modes pour les cinq métaux (Au, Ag, Al,
Cu et W) en tenant compte des parameétres de Drude publiée dans la référence [1], comme
rapportée sur la figure 3.16.

Ainsi, nous pouvons constater qu’'un comportement similaire a la figure 3.15 est obtenu,
a part que les courbes sont, soit décalées vers le rouge (Cu, W) soit décalées vers le bleu
(Ag, Al) par rapport au cas de lor. Ceci est directement lié a la dispersion des différents
métaux.

Influence de la dimension (D)

De facon similaire & ce qui vient d’étre effectué en faisant varier G, nous allons étu-
dier dans ce paragraphe I'influence que peut avoir la dimension de I'ouverture papillon
en simulant toujours le comportement de deux premiers modes du guide d’onde pour les
différents métaux. On étudie la structure en incidence normale comme dans le premier
cas. La figure suivante 3.17 montre les courbes obtenues pour les deux modes dans le cas
ou D varie a gap fixé G = 55 nm. L’angle de 'ouverture papillon reste aussi fixé a § = 45°.

On peut constater que, contrairement a ’étude observée pour le cas du gap, la coupure
des deux modes varie linéairement en fonction des dimensions de ’ouverture papillon. Elle
augmente avec cette derniére. A partir de ces derniers résultats (études en fonction de G
et D), on pourrait objecter qu’il est intéressant de trouver une relation entre la longueur
d’onde de coupure du mode fondamental et les paramétres géométriques (G, D) de la
nano-ouverture papillon, section du guide infiniment long. En effet, dans les deux cas, les
variations de la coupure sont monotones et semblent pouvoir étre décrites par de simples
fonctions mathématiques.

Nous avons donc entrepris une démarche permettant de déduire la forme des fonctions
sachant que la dépendance en D est linéaire alors que celle en G est quasiment logarith-
mique (seulement pour le mode fondamental qu’on est en cours d’étudié) comme 'indique
la figure 3.18.
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F1G. 3.16 — Longueur d’onde de coupure de deux premiers modes en fonction du gap (G)
de Pouverture papillon. (a) Au, (b) Ag, (c) Al, (d) Cu et (e¢) W. La dimension est fixée a

D = 305 nm.

Dans ce cas, I'expression de la longueur d’onde de coupure du mode fondamental en
fonction des paramétres géométriques (D, G) prend la forme unique suivante :

A(G, D) =aD + fIn(G) + D 1In(G) + v (3.16)

dans laquelle \., G et D sont exprimées en nanomeétre.
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F1G. 3.17 — Longueur d’onde de coupure de deux premiers modes en fonction de la dimen-
sion (D) de l'ouverture papillon, section du guide d’onde en métal réel (a) Au, (b) Ag,
(c) AL, (d) Cu et (e) W. Le gap est fixé a G = 55 nm. Les droites en pointillés sont celles
obtenues avec 1’équation 3.16 pour les différentes paramétres correspondants au métal

approprié.

Pour déterminer les paramétres «, 3, d et v de I’équation 3.16, la longueur d’onde de
coupure du mode fondamental est calculée pour 4 différents couples (G, D). La résolution
du systéeme de 4 équations a 4 inconnues conduit a la détermination des 4 parameétres de
I'équation 3.16. Il est aisé de vérifier que o+  * In(G) et 5+ v x D sont les pentes des
droites en pointillés sur les figures 3.17 et 3.18. Ces calculs ont été répétés pour chacun
des métaux et les résultats obtenus sont données dans le tableau 3.4.3.




3.4. SIMULATIONS NUMERIQUES ET RESULTATS 113

H N

e (Nm)

Ac (Nm)

e (Nm)

Log(G (nm))

FiG. 3.18 — Longueur d’onde de coupure en fonction du logarithme népérien de G en
fixant les dimensions & D = 305 nm. Les droites en pointillés sont celles obtenues grace a
I’équation 3.16 pour les différentes paramétres correspondants au métal approprié.

Ce résultat original est particuliérement intéressant car il montre que pour un mé-
tal donné, les paramétres géométriques peuvent étre déduites en fonction de la longueur
d’onde de coupure souhaitée, c’est a dire, en fonction de la position du pic d’exaltation

et ceci pour les cinq métaux considérés.
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TAB. 3.2 — Paramétres de 1’équation 3.16 pour les cinq métaux.
Metal Au Ag Al Cu W

a 6.80 6.82 6.77 6.82 6.6

—p 161 | 155.65 | 150.46 | 163.8 209

—0 0.58 0.59 0.56 0.59 0.5
v(nm) | 686.56 | 673.24 | 496.53 | 751.77 | 1031.7

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons explicité les méthodes numériques utilisés au cours de
cette thése. En premier lieu, nous avons présenté un code FDTD-3D adapté au calcul de
la transmission a travers les nano-ouvertures papillons d’épaisseur finie. Dans ’espace 3D,
toutes les simulations nécessitent des moyens et des durées de calcul assez importants.
Le code utilisé permet de décrire les structures a 'aide d’'un maillage uniforme ou non
uniforme, permettant d’optimiser les pas d’échantillonnage en fonction des matériaux et
des objets. Ceci conduit, dans la plupart des cas, a un gain de temps et d’espace de calcul.
Grace au code FDTD-3D, nous avons pu établir I'influence de I’épaisseur du métal sur
la transmission. Nous avons montré que 1’épaisseur du métal provoquait ’apparition de
pics de transmission supplémentaires qui sont des harmoniques d’interférence du mode
fondamental guidé selon I’épaisseur de la structure. Ceci a été confirmé par une étude
modale portant sur le guide d’onde a section ouverture papillon infiniment long réalisée a
I’aide d’un code "N-order FDTD". Ainsi, aucune résonance plasmonique n’est directement
impliquée dans cette exaltation contrairement a ce que souligne la référence [1]. Enfin, une
étude annexe nous a permis d’établir une relation analytique qui donne la longueur d’onde
de coupure du mode fondamental en fonction des paramétres géométriques de la nano-
ouverture papillon (gap et dimensions de I'ouverture) pour cinq métaux réels différents.
Ceci permettra de concevoir de maniére trés simple les nano-ouvertures papillons selon
l’application souhaitée (longueur d’onde de fonctionnement). Le fait que la structure réelle
admet un substrat sur lequel sera déposé la couche métallique va influer sur la position
du pic P0O. Pour autant, l'origine de I’exaltation ne sera pas affectée par la présence du
substrat ni la propagation du mode fondamental a travers I'ouverture. Seule la phase a
la réflexion sur 'interface substrat-métal va étre affectée conduisant & un décalage du pic
PO a travers la condition de résonance 3.15.
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Conclusions et perspectives

3.6 Conclusion générale

Au terme de ces trois années de travail de thése, nous avons présenté une étude originale
portant sur la conception, la réalisation et la fabrication d’une nano-ouverture papillon
au bout d’une pointe polymére fibrée pour la nanocollection optique. Cette étude s’inscrit
dans le cadre d'un projet financé par ’Agence Nationale de la Recherchen nANRO7-
NANO-036, qui a démarré avec ce travail de thése en janvier 2008 et qui avait comme
objectif de concevoir et d’étudier une nano-antenne optique permettant une détection
selective des six composantes du champ électromagnétique régnant au voisinage d’une
structure donnée. Cette nano-antenne devrait aussi présenter une bonne résolution laté-
rale dépassant le critére de Rayleigh. Pour cela, nous avons adapté le concept d’antenne
papillon déja connu dans le domaine micro-onde a I'optique afin de tirer profit du caractére
polarisant de cette antenne particuliére. Pour des applications de microscopie optique, il
est clair que la nano-antenne papillon est moins adaptée que la nano-ouverture papillon,
du fait que cette derniére fonctionne en champ sombre (sans fond continu lumineux). Nous
avons entrepris une étude de modélisation qui a permis d’optimiser les paramétres géo-
métriques et la nature du métal avant I’étape de la fabrication. Cette derniére a comporté
deux volets : une premiére approche sur un substrat plan permettant de mettre en place
le processus technologique (paramétres de l'usinage FIB). Le deuxiéme volet a consisté
en un transfert de la structure a I'extrémité de pointes fibrées en polymére fabriquées par
Lovalite.

La caractérisation optique en mode émission a été effectuée dans le cas d’un substrat
plan et a donné des résultats satisfaisants montrant le comportement dipolaire de I’émis-
sion de la nano-ouverture papillon. C’est particuliérement ce point qui nous a incité a
poursuivre nos efforts afin de faire le transfert de la structure sur des pointes fibrées.
Néanmoins, la caractérisation optique des pointes initialement réalisées n’a pu étre fina-
lisée en raison des défauts de fabrication constatés. Depuis, la procédure de fabrication

s’est améliorée et des pointes plus performantes ont été obtenues et caractérisées dans le
cadre de la thése de M. Mivelle.

Parallélement a cette étude, une solution alternative pour la détection vectorielle du
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champ électromagnétique a été mis en oeuvre a 1’aide d’une simple pointe diélectrique
du microscope optique en champ proche associée & un polariseur via une détection hé-
térodyne. Ainsi, une double détection hétérodyne a été développée pour une détection
simultanée des deux composantes transverses du champ électromagnétique (E, et E, en
phase et en amplitude). A partir de cette détection, il était possible numériquement de
déterminer les quatre autres composantes du champ électromagnétique et ainsi d’obtenir
une information vectorielle dans le champ proche.

La derniére partie de cette thése a été consacrée a une étude théorique qui nous
a permis de mettre en évidence l'origine de l’exaltation obtenue au niveau de la zone
centrale de la nano-ouverture. On a pu démontré que, contrairement a ce qui a été publié
par certains auteurs, que ’exaltation du champ électrique était due a I’excitation du mode
guidé de l'ouverture & sa longueur d’onde coupure. Aucune résonance plasmon n’était
directement impliquée dans ce phénoméne. Cette étude numérique a aussi aboutit & une
relation simple exprimant la longueur d’onde d’exaltation en fonction des paramétres
géométriques de la nano-ouverture papillon pour les cinq métaux considérés.

La suite de ce travail portant sur la nano-ouverture papillon fibrée se poursuit par
M. Mivelle qui étudie 'utilisation d’une telle sonde pour la détection comme coupleur
intermédiaire efficace entre le champ proche et le mode guidé d’une fibre optique.

3.7 Perspectives

Le travail présenté dans cette thése fait partie d’'une thématique de recherche qui a
récemment vu le jour : les nano-antennes optiques. Par conséquent, plusieurs perspectives
peuvent étre envisagées :

1. Une étude portant sur le comportement de la nano-ouverture papillon unique éclairée
en incidence oblique permettant de démontrer la robustesse d’'une telle nano-antenne
vis a vis de I'angle d’incidence. La partie théorique de cette étude n’est actuellement
pas accessible méme si le code FDTD dont on dispose est potentiellement capable
d’effectuer cette simulation. Malheureusement, une parallélisation de ce code est
nécessaire afin de pouvoir 'utiliser sur les machines dont on dispose.

2. Amélioration de la procédure de fabrication. Nous avons observé que la précision de
fabrication avait un effet majeur sur les propriétés des nano-ouvertures papillons. Les
résultats expérimentaux, concernant la mise en évidence des propriétés optiques (la
résonance et la nano-polarisation) de ’ouverture papillon fibrée n’ont pu étre termi-
nées a cause des défauts de fabrication tels que la rugosité de la surface métallique,
Ierreur sur I’épaisseur de la couche métallique ou encore les défauts géométriques de
la structure (flancs inclinés au niveau du gap), etc. La fabrication reste cependant
un point important a développer.

3. Etude de I'exaltation de la génération du second harmonique a l'intérieur de 1’ou-
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verture. En effet, il a été montré dans le chapitre 3 que la distribution du champ
électrique était uniforme a l'intérieur de la nano-ouverture et est trés intense au
niveau du gap. Ceci pourrait étre exploiter dans ’exaltation des phénoménes non-
linéaires en général d’autant plus que la vitesse de groupe du mode guidé a la coupure
est trés faible. Une étude similaire avec des ouvertures annulaires est en cours de
développement dans le cadre de la thése d’Elsie Barakat en exploitant les propriétés
non-linéaires du niobate de lithium.

4. Antenne magnétique : Une antenne papillon formée de deux ouvertures triangulaires
meétalliques face a face se comporte comme une nanoantenne électrique créant une
tres forte exaltation du champ électrique au niveau du gap. En considérant le théo-
réeme de Babinet valable, nous avons proposé une nanostructure papillon composée
de deux triangles métalliques comme une antenne magnétique visant a confiner et
exalter le champ magnétique optique. Le travail portant sur cette type d’antenne
(magnétique) se poursuit par M. Mivelle dans le cadre de sa thése.

5. Etude de la structure périodique : Elle a été suggérée et étudiée en incidence normale
par I'équipe de Kinzel & al.[1]. Nous proposons d’étendre cette étude au cas de
I’incidence oblique parce qu’on dispose au Département d’Optique d’un code FDTD
original permettant d’effectuer une telle étude théorique.

Nous avons débuté dans 1'étude théorique de cette derniére perspective. Le prochain
paragraphe sera consacré a une présentation rapide du code FDTD utilisé et des résultats
originaux obtenus.

3.8 La FDTD en incidence oblique

Le code FDTD mis en oeuvre dans cette section, a été utilisé et validé au cours de
la thése de A. Belkhir [2]. II consiste & résoudre directement les équations de Maxwell en
discrétisant le temps et I’ espace ¢ afin de donner une valeur numérique des composantes du
champ électromagnétique (E H ) & tout instant et en n’importe quel point de 1’espace.
L’algorithme de Yee permet la discrétisation des équations de Maxwell et permet d’ob-
tenir simultanément toutes les composantes du champ électromagnétique. Dans le cas de
I'incidence oblique, ’application des conditions aux limites périodiques fait intervenir de
maniére explicite la fréquence alors que la FDTD est une méthode qui opére dans le temps.
Pour adapter la FDTD a I'étude en incidence oblique, Veysoglu & al. [3] ont introduit la
méthode de transformation des champs du domaine (E, H) vers le domaine (P, (). Par
conséquent, cela nécessiterait une modification du schéma de Yee. Cette transformation
s’exprime comme suit :

Eexp
H ex ( (kx$+’fyy))

&
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Avec k, et k, les composantes suivant x et y du vecteur d’onde k;w .

En considérant ces nouvelles composantes P et Cj, les conditions de périodicité s’écrivent
de la méme maniére que dans le cas d’une incidence normale. Aprés la technique des dé-
compositions des composantes électromagnétiques par SEM (pour Split-Field Method) [4],
la détermination des composantes des champs totales P et Cj se fait en discrétisant par
un schéma des différences finies centrées. Pour éviter les réflexions aux bords du domaine
de calcul, le milieu, ouvert suivant la troisiéme direction (dans notre cas, suivant z), est
délimité par les couches parfaitement absorbantes (PML) de Bérenger. Les équations dans
le milieu PML sont également transformeées et exprimées dans le nouveau domaine P et
Q et implémentées par la méthode SFM.

Comme nous cherchons a modéliser le phénoméne de transmission de la lumiére &
travers une couche métallique, il nous est donc important de tenir compte de la dispersion
du métal. Comme nous I’avons déja expliqué, le code FDTD en incidence oblique nécessite
I'introduction d’un modéle analytique pour la dispersion. A. Belkhir & al. 2| ont adaptés
ala FDTD les modéles de Drude et de Drude-Lorentz pour la dispersion des métaux dans
le domaine de I'optique. Pour plus de détails concernant ces travaux théoriques, j'invite
le lecteur a consulter la thése de A. Belkhir [2|. En ce qui nous concerne ici, nous avons
seulement utilisé le modéle de Drude dans le cas de l'or.

3.9 Description de la nanostructure et interprétations
des résultats obtenus

La structure proposée est celle présentée sur la figure 3.19. Elle consiste en un réseau
bidimensionnelle de nano-ouvertures papillons. Les paramétres géométriques de la struc-
ture sont tels que : la période P est de 400 nm selon x et y, la dimension D est égale a
295 nm, le gap G est de 55 nm, ’angle du papillon 0 est égale a 45° et I'épaisseur de la
couche d’or est fixée a 100 nm.

Le calcul se fait & partir du code FDTD en incidence oblique décrit plus haut. Les
pas spatiaux suivant les dimensions x et y restent fixes et valent 5 nm, le pas selon z est
non uniforme. Une onde plane progressive homogéne éclaire la structure supposée étre
suspendue dans le vide. La fenétre de calcul, constituée par une seule période del’objet,
est limitée par des PML dans la direction z (en bas et en haut) afin d’éviter les réflexions
parasites. Nous avons fait varier I’angle d’incidence entre 0° et 65° par pas de 5°.

Les résultats de la simulation numérique sont données sur la figure 3.21 pour deux
polarisations différentes. D’une part, lorsque 1’on analyse la figure 3.21(a) correspondant
a la polarisation TE (le champ électrique est orienté suivant la direction x dans le code),
nous constatons la présence de deux pics (notés « et ). C’est le pic # qui correspond
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Fi1G. 3.19 — Schéma de la structure modélisée par la FDTD en incidence oblique : A
représente 1’épaisseur de la couche métallique, P la période suivant les directions x et y,
D la dimension de 'ouverture papillon, G le gap de I'ouverture papillon et ¢ ’angle sur
les ailes du papillon.

a Dexaltation obtenue en champ proche a partir de la relation (voir chapitre 3) dans le
cas de l'or. Il est intéressant de voir que le pic § situé a A = 1370 nm se trouve a peu
prés a la position du pic de transmission dans le cas de la structure unique, c’est a dire
vers A = 1361.7 nm (voir la figure 3.20). On remarque que lorsque I’angle d’incidence
augmente, le pic J devient plus fin. Ce pic correspond donc certainement a l’exaltation
d’un mode guidé fondamental dans I’ouverture papillon a sa longueur d’onde de coupure.
Sur cette figure, le pic § persiste a la méme position quelque soit ’angle d’incidence,
contrairement au pic « qui se déplace légérement.

800 1000 13701500 2000 2500
A(nm)

F1G. 3.20 — Spectre de transmission normalisée calculée a la sortie des ouvertures papillons.
La structure est illuminée par une onde plane polarisée TE sous incidence normale (bleue)
et oblique & 65° (rouge).

D’autre part, comme indiqué sur la figure 3.21(b) correspondant a une polarisation
TM (le champ électrique est dans le plan yOz), le pic de transmission de la structure se
situe & la longueur d’onde A = 727 nm du second mode guidé du guide infiniment long
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(voir chapitre 3).
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F1G. 3.21 — Spectres normalisées de transmission (ordre zéro diffracté) de la lumiére a
travers un réseau des ouvertures papillons en fonction de I’angle d’incidence. La structure
est illuminée avec une onde plane polarisée (a) TE et (b) TM.

A la vue de cette étude, on retrouve le résultat de la référence [1], & savoir un trés bon
comportement de la structure périodique pour I'obtention d’une transmission extraordi-
naire. La différence avec la structure coaxiale qui a été proposée par F. I. Baida et D. Van
Labeke en 2002 [5] réside dans les propriétés de polarisation du mode guidé. La structure
périodique ayant comme motif élémentaire une nano-ouverture papillon, présente bien
une transmission exaltée mais dépendante de la polarisation incidente alors que celle ob-
tenue avec les coaxes est indépendante de la polarisation du fait de sa symétrie cylindrique.

D’autres propriétés de la structure périodique ont pu étre obtenus et sont en cours
d’étude.
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L'objectif de cette these est de concevoir et élaborer des outils innovants, baptisés nano-antennes
(NAs), pour sonder le champ électromagnétique optique au voisinage des structures de la nano-
optique. Une NA est ici une nanostructure métallique placée a lI'extrémité d’une sonde locale
fonctionnant en mode collection. Une telle structure joue le role de relais entre le champ
électromagnétique optique a la surface de I’échantillon et la sonde locale, attribuant a la sonde une
sensibilité spécifique vis-a-vis du champ électromagnétique vectoriel. Les nano-antennes seront
congues de maniere a fournir une information optique encore inaccessible par le biais de la
microscopie en champ proche conventionnelle, pour répondre aux besoins actuels et futurs de la
nano-optique. Dans la premiére partie, nous proposons une nouvelle configuration de sonde locale la
nano-ouverture papillon complément d’une nano-antenne papillon et nous exposons sa fabrication
aux dimensions spécifiques, a I'extrémité d'une fibre optique en polymere. Dans la deuxieme partie,
nous présentons une nouvelle configuration de microscopie en champ proche permettant I'accés aux
lignes de champs électriques et magnétiques optiques 3D au dessus d’un échantillon, avec une
résolution sub-longueur d’onde. Le microscope proposé permet de cartographier simultanément et
indépendamment les distributions des amplitudes complexes des deux composantes du champ
électrique transverse. La derniére partie est consacrée a I'application d’'une méthode numérique dite
FDTD afin d’étudier le comportement spectral et I'origine de I'exaltation au niveau de la partie
centrale d’une nano-ouverture papillon.

mots-clés : microscopie en champ proche — nano-ouverture papillon — faisceaux de Bessel polarisés- détection
hétérodyne — faisceaux d'ions focalisés (FIB) — composantes vectorielles du champ électromagnétique —
résonance plasmon — FDTD

The aim of this thesis is to elaborate efficient optical nanoantennas (NAs) as innovative tools for
probing the electromagnetic optical field in the neighbourhood of the structures used in nano-optics
(photnics crystals, plasmonic devices, etc). A NA considered here consists of a metal nanostructure
positioned onto the apex of a conventional near-field fiber probe used in collection mode (Photon
Scanning Tunneling Microscopy configuration). Such a nano-structure acts as a key connection
between the electromagnetic field at the sample surface and the local probe, giving to the probe a
specific sensitivity to the vectorial electromagnetic field. NAs will be designed to provide optical
information still inaccessible with conventional near-field optical microscopy for responding to the
present and future needs of the growing nano-optics community. In the first part, we propose a
bowtie nano-aperture (BNA) is recently proposed as an alternative solution to bowtie nano-antenna
for concentrating light to the nanoscale and we explain the fabrication of a BNA with specific size at
the extremity of a polymer optical fiber. In the second part, we propose a near-field imaging concept
for obtaining a complete experimental description of the structure of light in three dimensions
around nano-devices. Our approach is based on a near-field microscope able to simultaneously and
independently map the phase and amplitude distributions of two orthogonal electric-field
components at the sample surface. In last section, we present a theoretical study of the bowtie
nano-aperture in order to elucidate the spectral behavior and the origin of its resonance mode in the
gap of a BNA.

mots-clés en anglais : near-field microscopy — bowtie nano-aperture — polarized Bessel beam — heterodyne
detection — focused ion beam (FIB) — vectoriels components of the electromagnetic field — Plasmon
resonance — radially and azimuthally polarization
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