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Introduction générale

La premiére publication concernant la formation d’une bande interdite compléte dans un
cristal photonique & trois dimensions date de 1987 |1|, dans laquelle Eli Yablonovitch prédit la
possibilité d’inhiber complétement ’émission d’un émetteur placé a 'intérieur du cristal. C’est
aussi la premiére publication introduisant le concept de cristaux photoniques, et de leur potentiel
pour la manipulation de I’émission lumineuse de fluorophores. Aprés cet article fondateur,
la question était de savoir quel type de structure peut engendrer une telle bande interdite.
Un an plus tard, les travaux de John [2] montrent que la structure cubique a faces centrées
(cfc) est susceptible de présenter une bande interdite compléte, mais la tentative de démontrer
expérimentalement ce résultat théorique échoue [3].

En 1990, Ho et al. montrent théoriquement, avec la méthode numérique des ondes planes,
que la formation d’une bande interdite compléte est possible dans une structure cfc dont les
éléments ne sont pas sphériques : la structure diamant [4]. Ce résultat est immédiatement
confirmé expérimentalement I’année suivante par la fabrication de la « Yablonobite » |5, 6],
qui consiste en un réseau de trous percés suivant différentes directions a travers un matériau
dié¢lectrique. La « yablonovite » est le premier cristal photonique présentant une bande interdite
compléte a trois dimensions (de périodicité submicrométrique), et la preuve expérimentale quun
confinement total de la lumiére est possible. A la suite de cette avancée considérable, différentes
structures ont été proposées théoriquement, comme la structure cfc de pores dans un matériau
diélectrique |7] ou la structure « tas de bois » [8,9].

La difficulté principale fut alors la synthése de ces structures & des échelles suffisamment
réduites pour présenter une bande interdite dans le proche infrarouge ou dans le domaine visible.
La lithographie électronique permet de graver une grande variété de motifs [10,11]. Cependant,
cette technique présente 'inconvénient d’étre cotiteuse et limitée a des dimensions de 'ordre de
quelques microns.

En 1995, Astratov et al. [12]| proposent d’aborder la fabrication de cristaux photoniques a
trois dimensions par une stratégie différente : la synthése d’opales artificielles. Ces structures,
inspirées des opales naturelles, sont constituées d’un empilement périodique auto-organisé de
billes diélectriques. Cette technique ne nécessite pas de recours & des procédés en centrale
technologique, et devient trés populaire. Elle permet de plus d’obtenir des échantillons de
dimensions centimétriques. En 1997, Velev et al. synthétisent la premiére opale inverse (billes
d’air dans un matériau diélectrique) [13] présentant une bande interdite compléte et confirment
ainsi les travaux de Sozuer et al. [7].

La recherche sur les opales se divise en trois axes majeurs :
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— Pamélioration des procédés de fabrication afin de synthétiser des opales de la meilleure
qualité cristalline possible,

— Pinclusion controlée d’un défaut (guide ou défaut ponctuel) afin d’exploiter les propriétés
de confinement de la bande interdite,

— la compréhension des propriétés optiques des opales, soit par des notions d’interférences,
soit par la notion de bande interdite.

L’étude sur les opales menée dans cette thése s’inscrit dans ce dernier axe de recherche.
Un certain nombre de questions concernant les propriétés de réflexion sur les opales restent
irrésolues dans la littérature, voire mal comprises, et sont souvent attribuées aux défauts du
réseau cristallin sans que leur role soit clairement expliqué. Notre étude a pour objectif de
répondre a certaines de ces questions.

En paralléle de la recherche sur les cristaux photoniques a trois dimensions, les différents
groupes de recherche ont porté une attention toute particuliére aux cristaux photoniques a
deux dimensions, plus accessibles aux diverses méthodes d’étude numeérique et a la fabrica-
tion aux échelles nécessaires aux applications d’optique intégrée. Ces structures présentent une
bande interdite permettant de confiner la lumiére suivant deux directions de D'espace, et de
nombreuses propriétés de guidage de la lumiére ont déja été obtenues [14,15]. En particulier,
les réseaux triangulaires de trous cylindriques, gravés par lithographie électronique dans une
couche diélectrique, ont fait I'objet d’une recherche soutenue car ils permettent d’obtenir une
bande interdite omnidirectionnelle dans le plan, la propagation de la lumiére étant confinée
dans la couche diélectrique par réflexion totale interne.

L’inclusion d’un défaut dans un cristal photonique & deux dimensions offre la possibilité
de controler ’émission spontanée d’un émetteur. Un des thémes de recherche principaux de
I’équipe « Nanophotonique et optique quantique » dans laquelle j’ai effectué cette thése, est
le controle de I’émission spontanée de nanocristaux par couplage a des structures photoniques
(opales [16], surfaces d’or [17], surfaces d’or nanostructurées [18], micropiliers, nanoantennes),
et dans la perspective d’un tel couplage, nous avons développé une méthode de spectroscopie de
diffusion permettant de caractériser les propriétés de résonance des cavités de cristal photonique
planaire, et ce de facon non intrusive, & 'opposé de la plupart des techniques de caractérisation
existantes.

Cette technique permet la détermination de la position spectrale, de la polarisation et
du facteur de qualité des modes résonants d’une cavité, autant d’information essentielles afin
d’obtenir un couplage efficace. Nous I'appliquons a I'étude de cavités de différentes géométries,
et montrons la possibilité d’accorder les propriétés des modes résonants. Nous soutenons la
pertinence des résultats obtenus par la comparaison & des simulations numériques.

Ce manuscrit est composé de quatre chapitres :

— Le chapitre 1 est une introduction aux principes de formation de la bande interdite dans
un cristal photonique. Nous étudions son mécanisme de formation dans un miroir de
Bragg, un réseau triangulaire de trous et une opale.

— Le chapitre 2 est une étude des propriétés optiques d’une opale. Nous commencgons par
décrire la technique de fabrication de 'opale d’étude, synthétisée par nos collaborateurs
de VInstitute of Materials Science & Hanoi. Nous effectuons une caractérisation de ses
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propriétés structurelles par diverses techniques et de ses propriétés optiques par réflecto-
métrie. Les pics de réflexion mesurés peuvent étre interprétés soit par une approche d’in-
terférences sur des plans paralléles, soit par 'étude du diagramme de bandes de I'opale,
et nous expliquons le lien entre ces deux approches. Nous déterminons ensuite I'indice
effectif de I'opale par la méthode généralement adoptée dans la littérature, montrons ses
limites, et proposons une méthode originale donnant une valeur de 'indice cohérente avec
les valeurs issues de moyens de caractérisation différents. Enfin, nous proposons une in-
terprétation a deux phénomeénes : 'observation du pic de réflexion secondaire aux angles
de détection spéculaires et 'annulation de l'intensité du pic de réflexion principale a un
angle proche de I'angle de Brewster.

Le chapitre 3 présente les cavités de cristal photonique planaire fabriquées par nos col-
laborateurs du Laboratoire d’Analyse et d’Architecture des Systémes a Toulouse. Nous
expliquons le procédé de fabrication et présentons la caractérisation par microscope a force
atomique d’une de ces cavités. Nous effectuons ensuite ’étude numérique d’une cavité, en
calculant le spectre des modes résonants et la distribution de leur champ électrique, afin
de déterminer théoriquement les positions spectrales, les polarisations et les facteurs de
qualité de ces modes.

Le chapitre 4 est consacré a ’étude expérimentale des résonances optiques de cavités de
cristal photonique planaire. Nous commencons par décrire briévement les techniques de
caractérisation principales existantes, puis nous présentons la méthode de spectroscopie
de diffusion développée au sein de I’équipe. Nous étudions ensuite les spectres diffusés
par différentes régions de la structure photonique (cristal, cavité) que nous comparons a
nos calculs numériques. Nous terminons par ’étude de 'influence de la géométrie sur les
modes résonants.
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Chapitre 1

Bandes interdites dans un cristal
photonique

Dans un cristal photonique, la modulation périodique de l'indice crée des conditions de
propagation particuliéres pour une onde électromagnétique. En effet, une onde dont le vecteur
d’onde est orienté dans la direction de périodicité du cristal s’y propage de fagon cohérente, sans
diffusion. On observe également la formation d’une bande interdite, c’est-a-dire une gamme de
fréquences pour laquelle une onde ne peut se propager dans le cristal. Cette bande interdite
explique en grande partie 'intérét que la communauté scientifique porte aux cristaux photo-
niques, et est a l'origine des propriétés de réflexion d’une opale et de confinement dans une
cavité planaire, les deux structures étudiées dans cette thése.

La formation de la bande interdite résulte de la distribution particuliére du champ électro-
magnétique d’une onde dans le cristal photonique. On peut également I'expliquer en posant
les conditions d’interférences constructives de 'onde aux interfaces diélectriques constituant la
structure. Dans ce chapitre, nous expliquons les mécanismes de formation de la bande interdite
en augmentant progressivement la dimensionnalité du cristal considéré. Nous commencons par
décrire les conditions d’interférences constructives pour un modéle simple & une dimension : un
réseau de plans. Nous montrons ensuite qu'une bande interdite s’ouvre dans un miroir de Bragg,
structure constituée par ’alternance de deux couches d’épaisseurs finies et d’indices différents,
en résolvant de fagon analytique le probléme de la propagation d’'une onde dans cette struc-
ture. Nous étudions ensuite le cas d’un réseau bidimensionnel de trous gravés dans un matériau
diélectrique d’épaisseur infinie, puis d’épaisseur finie. Nous terminerons par la description du
diagramme de bandes d’une opale, réseau tridimensionnel de billes.






CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

1.1 Interférences sur des plans paralléles

1.1.1 Description du probléme

Lumiére réfléchie

Lumiére incidente

o

Plans réfléchissants

FIGURE 1.1 — Schéma représentatif du modele des plans réfléchissants dans un milieu homogeéne
d’indice n : 6 est 'angle d’incidence et de réflexion externe, 6;,; ’angle de réfraction interne. Les plans
réfléchissants sont espacés d’une distance a. La différence de marche est donnée par 6 = 61 — do.

On considére deux milieux semi-infinis, le premier étant I'air et le second un milieu d’indice
n dans lequel sont disposés des plans partiellement réfléchissants infiniment fins de vecteur
directeur 2z et réguliérement espacés d’une distance a (voir figure 1.1). Une onde d’incidence
0 par rapport a la normale aux plans est réfractée a l'interface entre les deux milieux avec un
angle 6;,;, et les deux angles sont reliés par la relation de Snell-Descartes : ngy;,. sin = n sin 6;,,,
oll Ny = 1. L’onde est alors partiellement réfléchie sur chaque plan, et on observe un faisceau
lumineux réfléchi si la différence de marche 0 est un multiple de sa longueur d’onde dans le vide
A =2mc/w telle que : mA = § = (07 — d2). Ces termes s’écrivent :

0 =2na/cosbiy

(52 = 2na tan th sin Hint

On en déduit la condition d’interférences constructives :

m)\:51—(52 =2na COSQimg (].].)

Cette derniére relation constitue la loi de Bragg. ! Cette loi décrit I’évolution des longueurs
d’onde réfléchies en fonction de I'angle d’incidence.

1. Remarquons qu’en physique des rayons X, ou I’angle d’incidence est défini par rapport au plan formé par
les atomes, la relation (1.1) s’écrit avec un sinus a la place du cosinus.
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1.1 Interférences sur des plans paralléles

2ri/a+ @ @&

n/a+ ----—d---------

-m/at --------------
-21/a+
Noeuds du réseau
réciproque
FIGURE 1.2 — Schéma représentatif du réseau réciproque associé a la structure présentée dans la

figure 1.1 : les nceuds du réseau réciproque (en bleu) sont espacés suivant la direction z de g = 27/a
ol g = gz est le vecteur primitif de la maille réciproque. Les lignes en pointillés rouges représentent
les limites de la premiére zone de Brillouin (1ZB), et cette zone correspond a la maille primitive du
réseau réciproque.

1.1.2 Espace réciproque

Le modéle des plans réfléchissants de la figure 1.1 considére un réseau de plans périodi-
quement espacés, dans lequel la périodicité est définie & une dimension suivant ’axe z par la
distance a entre les plans. La maille de ce réseau est alors donnée par le vecteur primitif @ = a 2,
et pour un tel réseau, on définit dans I'espace de Fourier un réseau réciproque relié au réseau
de 'espace direct par la relation :

a-g=27 (1.2)

oll g est le vecteur primitif du réseau réciproque. Le réseau obtenu est un réseau de points
réguliérement espacés suivant l'axe z de g = 27w /a (voir figure 1.2). On définit alors la maille
primitive de ce réseau, c’est-a-dire la cellule élémentaire qui, répétée a l'infini, reconstruit le
réseau. L’origine de cette maille est un point du réseau, et ses limites correspondent aux plans
situés a mi-chemin entre le point origine et ses deux plus proches voisins (lignes rouges dans la
figure 1.2). Dans le cas 1D, dans la direction z et avec la cote de 1'origine de la maille primitive
choisie & z = 0, ces limites sont situées a z = +7/a. On appelle aussi cette maille primitive la
premiére zone de Brillouin (1ZB).

Cette représentation dans l'espace de Fourier est adaptée pour déterminer si une onde
incidente de vecteur d’onde k quelconque est diffractée par le réseau. On montre [19] qu'une
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

(a)

kl

Ak

-i/a+

k

FIGURE 1.3 — (a) Schéma représentant les vecteurs d’onde incident, diffracté et de diffraction k, k’
et Ak = k/ — k, respectivement. (b) Le vecteur d’onde incident k est diffracté de fagon spéculaire avec
un vecteur d’onde k' avec k' = k car le vecteur d’onde diffracté satisfait la relation Ak = g, oil g est
un vecteur primitif du réseau réciproque. De facon équivalente, la condition de diffraction est remplie
si le vecteur k pointe sur un bord de la zone de Brillouin.

onde de vecteur d’onde k tel que ||k|| = 2mn/\ est diffractée suivant un vecteur d’onde k' si le
vecteur Ak = k' — k (voir figure 1.3(a)) satisfait a la condition de Laue :

Ak =G (1.3)

ol G est un vecteur du réseau réciproque. Dans le cas d’un réseau unidimensionnel, la
relation (1.3) s’exprime avec G = mg ou m est un entier. Ayant par ailleurs ||k’ = |k,
géométriquement, cette relation signifie que le vecteur d’onde k est diffracté si sa norme satisfait
la relation k = 7/(a cos6,;) (dans le cas m = 1, voir figure 1.3(b)), c’est-a-dire si son extrémité
est en contact avec 'une des extrémités de la zone de Brillouin. On note en particulier le cas
ou k = kz, pour lequel le vecteur k est diffracté si k = 7/a.

La relation (1.3) se réécrit sous la forme 2k-G = G?, de laquelle nous retrouvons la condition
d’interférences constructives :

2(2rn/N) cos by = 2mm/a

soit mA = 2nacos b,

La loi de Bragg est donc I'expression de la condition de Laue dans ’espace direct pour un
réseau dont la périodicité est unidimensionnelle.

1.2 Cristal photonique 1D : le miroir de Bragg

Le modéle que nous venons de présenter est une version simplifiée du miroir de Bragg, pour
lequel les plans réfléchissants sont des couches d’épaisseur non nulle. On souhaite a présent



1.2 Cristal photonique 1D : le miroir de Bragg

résoudre le probléme de la propagation d’une onde électromagnétique dans un miroir de Bragg.
Pour cela, nous introduisons les équations de Maxwell qui établissent les conditions de propa-
gation pour une onde électromagnétique. Nous présenterons ensuite le théoréme de Bloch, qui
nous permettra d’affirmer que dans un réseau, les solutions des équations de Maxwell peuvent
s’exprimer sous la forme d’une onde plane modulée par une fonction périodique de période celle
du réseau. Nous aborderons enfin le probléme de la propagation d’une onde électromagnétique
dans un miroir de Bragg, et le concept de bande interdite.

1.2.1 Equations de Maxwell

On considére une onde harmonique de champs électrique E et magnétique H complexes,
fonctions de ’espace et du temps, que ’on peut écrire :

H(r,t)
E(r,t)

H(,r,)e—z’wt
E(r)e ™!

ol 7 un vecteur de I'espace et ou E(r) et H(r) correspondent a la distribution spatiale des
champs. Dans un milieu diélectrique transparent et non dispersif, les champs H(r) et E(r)
satisfont aux équations de Maxwell :

V x E(r) —iwugH(r) =0 (1.4) V-H(r)=0 (1.6)

V x H(r) +iwepe(r)(E(r)) =0 (1.5) V-le(r)E(r)| =0 (1.7)

ol €, o et €(r) sont respectivement la permittivité diélectrique du vide, la perméabilité
magnétique du vide et la permittivité relative. L’équation (1.6) implique la transversalité du

champ électromagnétique, c’est-a-dire que si H(7) est une onde plane de la forme H(r) =
He*7 avec H le vecteur amplitude de 'onde et k le vecteur d’onde, alors Hy - k = 0.

On découple les champs des équations (1.4) et (1.5) pour obtenir :

T‘L)v x V x E(r) = C;)—SE(T) (1.8)
1 w?
V x (mv X H('r)) = gH(’l") (1.9)

ot ¢ = 1/\/éofio est la vitesse de la lumiére dans le vide et w/c = kg = 2w/ )\ le module du
vecteur d’onde dans le vide. Les équations (1.8) et (1.9) sont de la forme :
OF(r) = ki F (1.10)

ol F représente I'un des champs et O un opérateur agissant dans I’espace des fonctions F'.
Les équations (1.8) et (1.9) sont donc des équations d’état, analogues a ’équation de Schrédinger
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

en physique quantique, une différence importante étant que ces équations sont vectorielles.
Ainsi, un mode solution de I’équation (1.9) par exemple a pour vecteur propre le champ H (r),
qui définit la distribution spatiale de son champ magnétique, et pour valeur propre la quantité
k%, qui est proportionnelle au carré de la fréquence de ce mode.

1.2.2 Théoréme de Bloch

Dans un milieu présentant une périodicité de la permittivité diélectrique € = n? dans la
direction z et de période a, on définit un opérateur de translation discréte T, tel que T, ¢ (2) =
€(z —a) = €(z). Cet opérateur appliqué a une onde plane se propageant dans la direction de
périodicité z donne :

~

Ta eikz _ eik(z—a) _ (e—ika)eikz <111>
L’équation (1.11) signifie que 'opération de translation discréte a pour vecteur propre e*
et pour valeur propre e~ *¢. Cette propriété nous permet de classer les modes solutions de
I'opérateur T, par valeurs du vecteur d’onde k. En effet, on montre que tout mode de vecteur
d’onde (k 4+ m(27/a)) ou m est un entier, posséde la méme valeur propre par application de
T,,. Par exemple, pour une onde plane de vecteur d’onde (k+2m/a), on a :

Ta 6i(k+27r/a)z _ 6i(l<:—&-27r/a)(z—a) _ (e—ika)ei(k—i—%r/a)z

—ika st donc bien la valeur propre de e!*+27/@)2 Nous avons vu dans la section 1.1.2

que le vecteur g = (27w /a)z correspondait au vecteur primitif réciproque d’un réseau de période
a, et que les limites de la 1ZB associée étaient atteintes pour k = m/a. Cela signifie que pour
tout mode de vecteur |k| > 7/a, il est toujours possible de trouver un mode de vecteur d’onde
|k| < 7/a compris dans la 1ZB et possédant la méme valeur propre par application de T,. On
en déduit que I'étude de la totalité des modes propres solutions de I'opérateur de translation
discrete T}, peut se réduire a I’étude des modes dont le vecteur d’onde est compris dans la maille
élémentaire du réseau réciproque.

ou e

Les champs E(z) et H(z) solutions de I’équation (1.10) peuvent alors étre décomposés en
une base de « modes de Bloch », ondes planes modulées par une fonction périodique, ce qui
constitue le théoréme de Bloch :

F(2) = Fi(2) = e* - up(2) = * - up(2 + a) (1.12)

ou F représente E ou H et ug(z) est une fonction périodique de période a. Ainsi, la
recherche des solutions des équations de Maxwell dans la 1ZB d’un systéme présentant une
périodicité de l'indice est équivalente a la détermination de tous les modes propres de type
ondes planes du systéme.
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n-| n2 n1 n2 n’] n2
b d b d b d
(1) (2) (1)
bm—1 bm bm
(1) (2) M
S \di ) [\ dm
>
Z
z=(m-2)a z=(m-1)a Z=ma
AN y /" \\ v /

cellule unité (m-1)  cellule unité m

FIGURE 1.4 — Schéma d’un miroir de Bragg dont la périodicité est définie suivant 'axe z, et des ondes
planes incidente et réfléchie associées & la m-iéme cellule unité et les cellules unités voisines.

1.2.3 Owuverture de la bande interdite dans un miroir de Bragg

On considére a présent un miroir de Bragg, ¢’est-a-dire une structure formée par ’alternance
de deux couches d’épaisseurs finies b et d, et d’indice n; et ny tels que n; # no. L’indice est
donc périodique, de période a = b+ d, et on a :

n(z) =n(z +a)

ol 'axe z est I’axe normal & 'interface entre les couches. La cellule unité est constituée de
deux couches b et d juxtaposées. Dans une telle structure, on exprime le champ électrique dans
chaque couche par la somme de deux ondes planes, incidente et réfléchie. Si on appelle bﬁ,i“ ) et
d,(ﬁ ) les amplitudes complexes incidente et réfléchie du champ électrique dans la m-iéme couche
d’indice n, ot @ = 1 ou 2 (voir figure 1.4), la distribution du champ électrique dans la m-iéme
couche d’indice n; pour une onde se propageant suivant ’axe z s’écrit :

E(z) = b, gtk (z=ma) 4 d ¢~ (z=ma) (1.13)
ol k1 = njw/c. D’autre part, d’aprés le théoréme de Bloch défini par la relation (1.12), on
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

E(z) = Ej(z) e

i) = ()
et donc mo) — gthma (70
(o) = (&

L’équation (1.13) se réécrit alors de la fagon suivante :

Ek<2) eika — [(b(l) eikl(zfma) + d(l) efilq(zfma)) efik(zfma)} eikz (114)

L’expression des amplitudes complexes b} et d} est déterminée par un calcul matriciel, et la
partie réelle de I'équation (1.14) une fois ces expressions injectées s’écrit [20] :

1
cos ka = cos kb cos kod — > (@ + ﬂ) sin k1bsin kod = A (1.15)

ni U]

ol k; = n;w/c. Dans cette derniére équation, on distingue deux régimes :

— si |A| <1, le vecteur d’onde k < 7/a est réel ce qui correspond a une onde propagative,

— si |A| > 1, les solutions de 'équation (1.15) sont alors des vecteurs d’onde k possédant
une partie imaginaire, tels que k = 7/a + iz. L’onde est donc évanescente et ne peut se
propager dans le miroir de Bragg.

Les courbes de la figure 1.5 représentent les diagrammes de bandes de différentes structures,
c’est-a-dire la fréquence w en fonction du vecteur d’onde |k| < 7/a (ie compris dans la 1ZB).
Un mode de vecteur k = kz donné se propage a travers la structure a la fréquence indiquée par
le diagramme. La fréquence est exprimée en énergie normalisée a/\ = aw/(27c) et le vecteur
d’onde est normalisé par le vecteur de la maille réciproque g = (27/a)2. La présentation d’un
diagramme de bandes en fonction de ces quantités sans unités est pertinente car les propriétés
de propagation du champ électromagnétique dans une structure photonique sont invariantes
d’échelle.

Les trois diagrammes de bandes des figures 1.5(a), (b) et (c) sont calculés avec 1'équation
(1.15), et sont tracés pour les mémes épaisseurs de couches b = d = 0,5a mais pour des
valeurs de n; et ny différentes. Le diagramme de la figure 1.5(a) est tracé pour ny =ny = 1,5,
une valeur proche de l'indice de la silice dans le domaine visible. Le milieu est donc considéré
comme homogéne et nous lui avons attribué une périodicité arbitraire de a. Cela nous permet
de définir une zone de Brillouin dans laquelle tous les vecteurs k sont inclus et de tracer la
courbe w = njkc sous cette forme repliée (qui est un artifice de calcul). Les valeurs propres des
modes suivent la relation w = ck/ny. Ce type de diagramme tracé pour un milieu homogéne
est parfois appelé un « diagramme des photons libres ».

Dans la figure 1.5(b), nous avons conféré un léger écart d’indice aux couches, avec n; = 1,4
et ng = 1,5. On a donc un miroir de Bragg, I'indice étant périodique de période a. Ce diagramme
est similaire & celui des photons libres, avec une variation linéaire de la fréquence en fonction
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. . Contraste d'indice Multicouche
1 SiO, massif faible SiO,/air
T T T 'I T T T
0.8 0.8} |
0.6 0.6/ Bandeinterdite |
<
© 04
0.2
0 .

0 . .
-0.5 -0.25 0 0.25 0.5
Vecteur d’'onde ka/2n

O 1 L
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FIGURE 1.5 — Relations de dispersion représentant la fréquence en énergie normalisée a/\ en fonction
du vecteur d’onde normalisé¢ ka/2m ou (2m/a)z = g est le vecteur primitif de la maille du réseau
réciproque. Les épaisseurs des couches valent b = d = 0,5a. (a) Silice SiO2 massive : n; = ngy = 1, 5.
(b) Multicouche pour laquelle le contraste d’indice est faible : n; = 1 et na = 1,5. Ouverture d’une
bande interdite étroite (en rouge) (¢) Multicouche SiOq/air pour laquelle le contraste d’indice est plus
fort : ny =1 et ng = 1,5. La bande interdite est plus large.

du vecteur d’onde. On observe cependant une légére inflexion des bandes aux bords de la
zone de Brillouin pour k& = m/a, correspondant a I'ouverture d’une bande interdite étroite,
représentée en rouge. Les fréquences situées dans cette bande interdite correspondent aux cas
ou |A| > 1 dans I'équation (1.15). Les ondes correspondantes sont évanescentes et ne peuvent
pas se propager dans le cristal : elles sont donc réfléchies.

Le diagramme de la figure 1.5(c) est tracé pour n; = 1 et ny = 1,5, et représente donc
le diagramme de bandes d’un miroir de Bragg constitué par 'alternance d’une couche d’air et
d’une couche de silice. L’écart d’indice par rapport a la structure étudiée dans la figure 1.5(b)
est plus important, et on observe un net élargissement de la bande interdite.

Nous tragons a nouveau sur la figure 1.6 le diagramme de bandes d’un miroir de Bragg
constitué par l'alternance de couches d’air et de silice, et nous ajoutons la partie imaginaire
z (en rouge) du vecteur d’onde k = 7/a + iz correspondant aux modes évanescents dans la
bande interdite, centrée a la fréquence réduite wy et dont les limites sont représentées par des
traits noirs en pointillés. Nous avons défini deux axes en abscisse : un axe en unités de ka/27
pour les modes propagatifs (JA|<1 dans I’équation (1.15)) et un axe en unités de za/2m pour
les modes évanescents (|A|>1 dans I’équation (1.15)). Soulignons que la partie réelle du vecteur
d’onde des modes évanescents, qui ne se propagent pas dans le cristal photonique, est toujours
égale & R(k) = m/a. On voit que la partie imaginaire de k est minimale aux extrémités de la
bande interdite (traits noirs pointillés) avec x = 0 (k est réel et 'onde est propagative), et est
maximale au centre & a/A = wy (k est imaginaire et 'onde est évanescente) avec xa/2m = 0, 06.
Cette propriété aura deux conséquences importantes dans la suite de ce travail :

— un pic du spectre de réflexion d’un cristal photonique a sa longueur d’onde centrée au
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0.71 axé imaginaire =~~~ il

< W ' t i >
s p.e2s N0 025 T xa/2m
0.5F -
B — modes propagatifs ]
0.3 — modes évanescents -

0.25 05 0.75
Vecteur d'onde ka/2n

FIGURE 1.6 — Diagramme de bandes d’un miroir de Bragg ot b = d = 0,5a, n; = 1 et ny = 1,5.
Les bandes sont tracées en bleu et correspondent aux modes propagatifs (k réel) dans la structure
photonique. Les extrémités de la bande interdite sont représentées en traits noirs pointillés. La partie
imaginaire x du vecteur d’onde k = 7/a + iz dans la bande interdite est tracée en rouge. On voit que
la partie imaginaire x est maximale au centre de la bande interdite.

centre wy de la bande interdite ,

— un mode que I'on parviendrait & faire exister dans la bande interdite par l'inclusion d’un
défaut dans le cristal (cavité de cristal photonique par exemple), est d’autant plus confiné
que sa fréquence se rapproche du centre de la bande interdite.

Enfin, nous donnons I'expression analytique de la largeur de la bande interdite A(w) dans
la cas d’une lame quart d’onde, c’est-a-dire un miroir de Bragg tel que k1b = kod = 7/2 (ondes
réfléchies en accord de phase au centre de la bande interdite wy). Pour une telle structure, on
a [20] :

Aw) = w2 =1l (1.16)

T Ng + Ny

Ainsi, plus I'écart d’indice entre les deux couches formant le miroir de Bragg est important,
plus la bande interdite est large. Nous avons déja illustré cette propriété sur les figures 1.5(b)
et (c), ot la bande interdite du miroir de Bragg constitué de couches de silice et d’air est plus
large que celle d’un miroir de Bragg constitué¢ de couches de silice et d’un matériau d’indice
ny = 1, 4,

Nous avons montré par une approche diffractive et analytique la formation d’une bande
interdite dans un cristal photonique présentant une périodicité de 'indice dans une direction :
le miroir de Bragg. Dans la section suivante, nous introduisons le théoréme variationnel, qui
nous permettra d’interpréter de facon plus qualitative la formation d’une bande interdite. Ce
théoréme est également a la base de 'outil de simulation que j’utilise pour tracer les diagrammes
de bandes de cristaux photoniques a deux et trois dimensions dans la suite de ce manuscrit.
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1.3 Calcul numérique du diagramme de bandes

En découplant les équations de Maxwell dans la section 1.2.1, nous avons déduit I’équation
d’état sur le champ H :

v (%v x H(r)) - ‘;Ljﬂ(r)

Nous réécrivons cette équation en introduisant 'opérateur © = V x %Vx tel que :

2

OH (r) = C;/)’—2151@) (1.17)

ot H est un vecteur propre de I'opérateur © et w?/c?® la valeur propre associée. Le vecteur
propre H appartient a 'ensemble de vecteurs propres [Ho, Hy,..., H,] associés aux valeurs
propres [wg, w?, ...,w?] telles que wy < w; < ... < wy,. On cherche H sous la forme de Bloch,
soit OHy(r) = (w?(k)/c*)Hy(r), ce qui signifie que pour un vecteur k donné dans la 1ZB

correspond un ensemble de vecteurs et de valeurs propres.

Dans un diagramme de bandes, cet ensemble de valeurs propres constitue I’énergie de chaque
bande par ordre croissant d’énergie, c’est-a-dire que pour un vecteur d’onde k donné, w2 (k)/c?
est I’énergie de la bande de plus basse énergie, w?(k)/c? est celle de la seconde bande de plus
basse énergie, et ainsi de suite. Le probléme a résoudre est alors la détermination pour chaque
k de I'ensemble des Hy, et de leurs valeurs propres w, (k) associée. Pour cela, on fait appel au
théoréme variationnel, qui permet de déterminer les valeurs propres de I’équation d’état (1.17)
pour des vecteurs propres orthogonaux.

1.3.1 Orthogonalité des vecteurs propres appartenant au méme en-
semble

Nous commencons par définir le produit interne de deux vecteurs champs quelconques A et
B

(A, B) = / &rA*(r) - B(r) (1.18)

ou * dénote un vecteur complexe conjugué. On montre alors [21| que l'opérateur © est
hermitien ?, c’est-a-dire qu’il vérifie la condition :

2. Dans la section 1.2.1, 'opérateur que nous avons choisi d’utiliser dans I’équation d’état du champ FE n’est
pas hermitien, et les propriétés dont nous discutons dans la suite ne lui sont pas applicables. C’est pourquoi
la résolution se fait sur H et non sur E. Il est possible de définir un opérateur hermitien pour le champ de
déplacement D = epe(r)E, mais son expression est nettement plus lourde.
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

(A,0B) = (0A, B) (1.19)

Cette relation signifie que lorsque 'on effectue le produit interne de deux vecteurs champs
A et B quelconques, le champ sur lequel est appliqué 'opérateur © n’a pas d’importance. En
remplagant dans 1’équation (1.19) A et B par le champ Hy, on a :

(Hy, ©Hy,) = (w?/c?)(Hy, Hy,) (1.20)

Des équations (1.19) et (1.20), on déduit une propriété importante des vecteurs propres Hy,
appartenant a 'ensemble [Hog, H1 g, ..., H, ] : le produit interne de deux vecteurs propres
appartenant a cet ensemble est nul si les valeurs propres associées sont différentes. En effet,
prenons dans cet ensemble deux vecteurs propres quelconques, notés H, j et H} g, associés aux
valeurs propres w?/c? et w?/c? respectivement. On écrit alors :

wWX(Hyp, Hop) =2 (Hyp, OH 1) = *(OHyp, Ho ) = Wi (Hy g, Hop)
soit (wg — WZ)(Hb,kn Ha,k) =0 (121)

On distinque deux cas :

— Wy # wp, et donc (Hb,k,Hmk) = 0 : deux vecteurs propres quelconques appartenant au
méme ensemble sont orthogonaux (au sens du produit interne) si leurs valeurs propres
associées sont différentes.

— w, = wyp et les valeurs propres sont dégénérées. Dans ce cas, les vecteurs propres associés
ne sont pas nécessairement orthogonaux.

1.3.2 Minimisation du quotient de Rayleigh

Nous utilisons alors le théoréme variationnel qui stipule que les valeurs propres d’un opéra-
teur hermitien sont obtenues par minimisation du quotient de Rayleigh, qui correspond pour
tout H a la quantité suivante :

Ur(H) = % (1.22)
En injectant 1’équation (1.20), on a :
Us(H) = W/NHH) _ o2 (1.23)

(H,H)
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La minimisation de Uy(H) permet donc de déterminer le couple (H,wp), qui correspond a
la valeur propre de plus basse énergie et la distribution spatiale du champ associée. Le couple
(H1,wq) est obtenu en déterminant le second minimum de Uy(H), avec la contrainte que H
soit orthogonal & H, et ainsi de suite, chaque nouveau vecteur propre devant étre orthogonal
aux précédents. Ainsi, la recherche des minima de Uy(H,) pour tous les k de la zone de Brillouin
d’un cristal photonique permet de construire son diagramme de bandes.

1.3.3 Calcul numérique par le logiciel MIT Photonic Bands

La minimisation du coefficient de Rayleigh est la méthode utilisée par MIT Photonic Bands
(MPB), logiciel libre développé au MIT par Steven Johnson et al. [22], et que nous utilisons dans
la suite de ce manuscrit pour le calcul des diagrammes de bandes. Ce logiciel résout I’équation
d’état (1.17) dans le domaine fréquentiel, par opposition au domaine temporel, ce qui signifie
que le calcul suppose les solutions stationnaires. Par application du théoréme variationnel, MPB
permet de déterminer les vecteurs et valeurs propres de la structure photonique considérée. Nous
mettons en avant une des techniques mathématiques utilisées par MPB lors des calculs.

D’aprés le théoréme de Bloch (1.12) le champ magnétique pour une onde se propageant dans
la direction de périodicité z s’écrit : Hy(z) = e uy(2). MPB décompose la fonction périodique
ur(z) en une base d’ondes planes périodiques :

ur(z) = e* Y " en (k) = > ca(k)ha(k) (1.24)

ou les termes h,, sont une base d’ondes planes périodiques et ¢, (k) les coefficients de uy(z)
développé en séries de Fourier complexes. Cette technique permet de discrétiser le probléme posé
par ’équation d’état (1.17). Le nombre de coefficients ¢, (k) & déterminer reste cependant infini,
et une coupure est appliquée a n = N. L’opérateur © s’exprime alors par une matrice N x N
dans cette base périodique et le probléme consiste en la diagonalisation de cette matrice. Plus
N est grand, plus la précision sur la solution apportée au vecteur propre Hy est importante.

MPB utilise d’autres techniques et algorithmes, portant notamment sur la méthode de mi-
nimisation du quotient de Rayleigh (méthode du gradient conjugué [22,23|) ou permettant
d’accélérer le processus de convergence vers la solution désirée (utilisation d’un précondition-
neur [22,24]), mais nous ne les détaillons pas ici.

1.3.4 Interprétation qualitative du quotient de Rayleigh

Le quotient de Rayleigh se réécrit en fonction du champ E :

_(VXEVXE) [d&r|VxEr)
U= B @B T (B

(1.25)
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

Cette expression du coefficient de Rayleigh nous permet d’interpréter de facon qualitative le
comportement du champ électrique dans un matériau diélectrique. En effet, on peut le minimiser
de deux fagons :

— minimiser le terme |V x E(r)| au numérateur, ce qui revient & minimiser le nombre
d’oscillations spatiales (rotationnel de E) et donc la fréquence,

— maximiser le terme ¢(r) |E(r)| au dénominateur, ce qui implique de concentrer le champ
électrique dans les régions de forte constante diélectrique.

On note que pour un mode harmonique I’énergie du champ électromagnétique est continu-
ment échangée entre les champs E et H, c’est-a-dire que |H|* est maximum lorsque |E|* est
nul, et vice versa. L’équivalent du second point pour le champ magnétique H est donc que
pour minimiser Uy(H), le champ H doit étre concentré dans les régions de faible constante
diélectrique.

Nous avons montré que pour un vecteur d’onde k donné, les vecteurs propres sont orthogo-
naux entre eux, et la valeur propre wy est obtenue pour le mode dont le champ électrique est
le plus concentré dans les régions de forte constante diélectrique de la structure photonique.

Dans la section suivante, nous utilisons ce principe pour expliquer la formation de la bande
interdite dans un cristal photonique & deux dimensions.

1.4 Cristal photonique 2D : le réseau de trous

Un cristal photonique 2D est une structure présentant une périodicité de 'indice dans deux
directions de ’espace, qui définissent alors un plan de périodicité. De la méme facon que pour un
cristal photonique 1D, une onde se propage a travers le cristal ou est réfléchie si sa fréquence est
située dans sa bande interdite. La structure a laquelle nous nous intéressons dans ce manuscrit
(chapitres 3 et 4) est un réseau périodique de trous d’air gravés par lithographie électronique
dans une couche mince de nitrure de silicium sur verre, et formant un réseau triangulaire.

Dans ce premier chapitre, nous nous limitons a la description du réseau de trous gravés dans
une couche suspendue, ¢’est-a-dire une couche diélectrique entourée d’air (et donc sans substrat
de verre). I’étude de cette structure contient les éléments nécessaires a la compréhension du
mécanisme de formation de la bande interdite dans un cristal 2D. Nous traiterons le cas d’un
cristal photonique avec substrat de verre dans le chapitre 3, en méme temps que l'inclusion d’un
défaut dans le cristal (cavité). Nous commengons par décrire la géométrie du réseau, en nous
placant dans le cas d’un cristal « parfait », c¢’est-a-dire étendu a I'infini dans la direction normale
au plan de périodicité. Nous étudierons ensuite le cas d’un cristal photonique d’épaisseur finie.

1.4.1 Reéseau triangulaire de trous
La figure 1.7(a) représente un réseau triangulaire de trous d’air (disques blancs) gravés dans

un matériau diélectrique (en gris). La période du réseau est de a, et les vecteurs a; et ay sont
les vecteurs de la maille, tels que :
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(a) (b) (c)

Réseau direct Reéseau Zone de
réciproque Brillouin
M K

~ /’ i\‘l ZB

y y Q

Z X Z X

FIGURE 1.7 — Réseau triangulaire de trous d’air gravés dans un matériau diélectrique. Une onde de
vecteur d’onde kyr = (27/Ay)y ou kg = (27/Ak)(a1/|||ai]]) a pour vecteur d’onde dans la zone
de Brillouin de la figure (c) M ou 'K respectivement. (b) Réseau réciproque de (a). L’hexagone
correspond aux limites de la 1ZB, et est construit en tracant les médiatrices (en pointillés rouges) des
segments reliant un point du réseau et ses plus proches voisins. (¢) Premiére zone de Brillouin. La
partie colorée en bleu correspond & la zone de Brillouin irréductible, dont les points de haute symétrie
sont I', M et K.

a; =a(@+V39)/2 et ay=a(@—3y)/2

Les vecteurs de la maille réciproque b; et by, qui vérifient la relation a; - b; = 27;; ou ¢;;
est le symbole de Kronecker, s’écrivent alors :

by = (21/a)(@ +§/V3) et by = (2r/a)(@& —§/V3)

et définissent le réseau réciproque schématisé sur la figure 1.7(b), qui est un réseau trian-
gulaire tourné de 7 /2 par rapport au réseau direct. Les limites de la zone de Brillouin de ce
réseau correspondent & un hexagone, construit en tragant les médiatrices (en pointillés rouges)
des segments reliant un point du réseau et ses six plus proches voisins. La figure 1.7(c) repré-
sente la zone de Brillouin du réseau hexagonal. On appelle la partie colorée en bleu la zone de
Brillouin irréductible. L’étude de la propagation peut se limiter aux vecteurs k compris dans
cette zone, le reste de la 1ZB étant identique par symétrie. Les points de hauiﬁymétrie de la
17ZB irréductible sont notés I', M et K. Les ondes de vecteurs d’onde I'M et 'K en rouge sur
la figure 1.7(c) correspondent sur la figure 1.7(a) respectivement a une onde de longueur d’onde
A = V/3a se propageant suivant la direction y et une onde de longueur d’onde Ax = 3a/2 se
propageant dans la direction colinéaire au vecteur a;.
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

1.4.2 Diagramme de bandes du réseau de trous

Nous tragons sur la figure 1.8(a) et (b) le diagramme de bandes des photons libres a deux
dimensions (pour lequel nous avons défini un réseau fictif de période a, en pointillés dans le
milieu homogeéne) et le diagramme de bandes du réseau décrit dans la figure 1.7(a), respective-
ment. L’indice du diélectrique est n = 2,1 et les trous d’air ont pour rayon r = 0, 38a. Les deux
diagrammes sont tracés pour des vecteurs d’onde k parcourant les bords de la 1ZB irréductible,
et donc passant par les trois points de haute symétrie I', M et K. Le diagramme est alors
divisé en trois parties. La premiére partie considére les ondes de vecteurs d’onde colinéaires

s
a 'axe y et dont la norme varie continuement de k = 0 (point I') a k = HI‘MH (point M).

Dans la seconde partie, l'orientation et la norme de k varient de k = I'M (point M) & k =T'K
(point K) de fagon a ce que son extrémité pointe constamment sur le segment [M K| de la 1ZB
irréductible. La derniére partie considére les ondes de vecteurs d’onde k colinéaires a a; et dont

—
la norme varie continument de k = ‘FKH (point K) a k = 0 (point I).

Sur le diagramme des photons libres de la figure 1.8(a), les deux premiéres bandes, numé-
rotées 1 et 2, de la premiére partie (points I' & M) du diagramme des photons libres sont des
droites, montrant que la relation de dispersion est linéaire avec le vecteur d’onde, et se croisent
au point M a une fréquence réduite a/A ~ 0, 3. Dans un cristal photonique unidimensionnel, la
polarisation d’une onde se propageant suivant la direction de périodicité n’a pas d’importance,
car la symétrie du réseau reste inchangée par rotation. En figure 1.8(a), les deux polarisations
sont confondues.

Dans un cristal photonique bidimensionnel par contre, les polarisations transverse électrique
(TE, champ E paralléle au plan de périodicité, voir figure 1.7(c)) et transverse magnétique
(TM, champ E orthogonal au plan de périodicité) d’une onde se propageant dans le plan de
périodicité sont découplées. La conséquence est que les diagrammes de bandes tracés pour ces
deux polarisations sont différents. Sur la figure 1.8(b), les bandes de polarisation TE sont tracées
en bleu, et celles de polarisation TM en pointillés.

La premiére bande correspond aux bandes TE1 et TM1, tandis que la seconde correspond
aux bandes TE2 et TM2. On observe qu’au point M, les bandes TE et TM sont séparées,
formant ainsi deux bandes interdites, une pour chaque polarisation. Du point M au point K,
les bandes de polarisation TM se rapprochent progressivement jusqu’a se croiser au point K,
et il n’existe pas de bande interdite de polarisation TM dans cette direction. En revanche, les
bandes de polarisation TE restent séparées jusqu’au point K, et la largeur des bandes interdites
formées est suffisante pour qu’elles se recouvrent et forment une bande interdite pour toutes
les orientations du vecteur d’onde de polarisation TE. Cette bande interdite omnidirectionnelle
(en rouge) est comprise entre a/\ =~ 0,35 et a/\ ~ 0,45, les fréquences réduites aux points K
de la bande TE1 et M de la bande TE2.
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(a) (b)

Milieu homogeéne Réseau 2D

0.6[, N
I 1 > ,'ﬁande_
04 2 - 04 R ," interdite]
02F 1 MK . 02}
0 0
r M , K r r
Vecteur d'onde Vecteur d’'onde

H

F'IGURE 1.8 — (a) Diagramme des photons libres & deux dimensions. L’indice du diélectrique est
n = 2,1. (b) Diagramme de bandes d’un réseau triangulaire de trous de rayon r = 0, 38a gravés dans
un matériau diélectrique d’'indice n = 2,1. Dans un réseau 2D, les polarisations sont découplées et
les diagrammes calculés pour la polarisation transverse électrique (TE, bandes bleues) et transverse
magnétique (TM, bandes noires pointillés) sont différents. En encart des figures (a) et (b) la zone de
Brillouin irréductible. (¢) Tranche transverse du réseau étendu & l'infini suivant l’axe z, et orientation
des champs TE et TM.

22



CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

2 : Ex au point M

bande spérieure TE2
POOe® 5 \|, 4/ ]
reeeel | <
04r 3 -
NOOOOL < | N |
V000 ® .| ]
zZ - E1 . -
0 TE
I M K r
Vecteur d’'onde
-1 0 1
1:Exau point M Amplitude de Ey 3:Ex au pointK
bande inférieure (normalisée) bande inférieure

FIGURE 1.9 — Distributions de la composante suivant ’axe x du champ électrique pour une onde de
polarisation TE. Les distributions 1 et 3 sont calculées pour la bande TE1 aux points M et K respecti-
vement. Les distributions 2 et 4 sont calculées pour la bande TE2 aux points M et K respectivement.

1.4.3 Meécanisme de formation de la bande interdite dans le réseau
de trous

La raison pour laquelle on observe la formation d’une bande interdite dans toutes les direc-
tions pour la polarisation TE mais pas pour la polarisation TM est liée a la géométrie du réseau
et a la discontinuité de la densité d’énergie €| E|? lorsque le champ E traverse une interface di-
électrique. Lors du passage d’un milieu de constante diélectrique €; a un milieu de constante
diélectrique €5 < €1, la densité d’énergie varie difféeremment suivant I'orientation du champ E :

— si E est paralléle a I'interface (polarisation TM), | E| est conservé donc la densité d’énergie
décroit de fagon discontinue d’un facteur €; /€,

— si F est orthogonal a P'interface (polarisation TE), | D] est conservé et la densité d’énergie
augmente de fagon discontinue d’un facteur €; /es.

Prenons ’exemple d’une onde de polarisation TE se propageant dans notre réseau de trous,
ot les interfaces entre le milieu diélectrique et 1’air de constantes diélectriques ¢, = n? et
€5 = 1 respectivement. Le champ FE, paralléle au plan de périodicité, est donc perpendiculaire
aux interfaces, et sa densité d’énergie augmente de facon discontinue d’un facteur € /ey = n?
lorsqu’il les traverse. Pour se propager avec une énergie minimale, 'onde électromagnétique
distribue alors son champ électrique de fagon a éviter d’avoir a traverser les interfaces entre le
milieu diélectrique et les trous d’air, ce qui est possible car le réseau diélectrique est connecté,
entre les trous.
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1.4 Cristal photonique 2D : le réseau de trous

Sur la figure 1.9, les images 1 et 3 représentent la composante suivant 'axe x du champ
électrique de la bande TE1 aux points M et K de la 1ZB irréductible, respectivement, et les
cercles représentent le contour des trous. L’amplitude du champ FE, est indiquée par les couleurs
bleu (amplitude négative), blanche (amplitude nulle) et rouge (amplitude positive). Au point
M, I'onde se propage suivant I’axe y avec une longueur d’onde \y; = v/3a (distance entre deux
trous dans la direction ) et au point K, 'onde se propage suivant une direction colinéaire a a,
avec une longueur d’onde A = 3a/2 (mi-distance entre un premier et un quatriéme trou dans
la direction colinéaire & a;). Pour les deux distributions, le champ E, est fortement concentré
dans les zones situées entre les trous, et est disposé de fagon a ce que les noeuds (amplitude
nulle, en blanc) de sa distribution traversent les trous. Ainsi, la densité d’énergie est minimale
dans les trous et maximale dans la région de fort indice (relation (1.25)).

Les modes des bandes TE2 (images 2 et 4 de la figure 1.9 pour les points M et K respective-
ment), doivent étre orthogonaux aux modes de la bande TE1 (voir relation (1.21 de la section
1.3.1). Pour cela, ils créent un nceud dans les régions de fort indice, et une partie importante du
champ FE, est contrainte a traverser les interfaces diélectriques. La densité d’énergie du champ
électrique est alors importante dans les régions de faible indice, puisqu’elle augmente de facon
discontinue d’un facteur n? en traversant les interfaces, et relativement faible dans celles de
fort indice. Comparée a la propagation de deux ondes avec les mémes vecteurs d’onde dans un
milieu homogéne d’indice n, la proportion du champ électrique contenue dans les régions de
fort indice est nettement moins importante , et d’aprés le théoréme variationnel (voir relation
(1.25) dans la section 1.3.4), I'énergie du mode augmente. C’est ce phénoméne que I'on observe
dans les diagrammes de la figure 1.8, ou 'énergie de la bande TE2 (figure 1.8(b)) aux point M
et K augmente fortement par rapport a celle de la bande 2 du diagramme des photons libres
(figure 1.8(a)). L’écart d’énergie entre les bandes TE1 et TE2 est alors important quelle que
soit l'orientation du vecteur d’onde considérée, et une bande interdite large est formée dans
toute les directions.

Pour une onde se propageant avec une polarisation TM, le champ FE est paralléle aux
interfaces diélectriques. Il en résulte que la densité d’énergie reste toujours relativement faible
dans les trous d’air, ou de facon équivalente, de concentration importante dans les régions
d’indice élevé. Le contraste en énergie entre les bandes TM1 et TM2 n’est alors pas suffisant
pour créer une bande interdite de polarisation TM dans toutes les directions.

Cependant, la création d’'une bande interdite omnidirectionnelle pour la polarisation TM
est possible [25,26]. Si le rayon des trous d’air est large et 'indice du matériau diélectrique
élevé (r = 0,45a et n = 3,4 dans la référence [26]), une bande interdite de polarisation TM
suffisamment large se forme dans toutes les directions . De plus, une partie des bandes interdites
de polarisation TE et TM se recouvrent, et le cristal posséde alors une bande interdite compléte
pour les deux polarisations.

1.4.4 Diagramme de bandes d’une couche suspendue
Le réseau triangulaire de trous gravés dans un matériau diélectrique d’épaisseur infinie
constitue un cas purement théorique. Nous étudions a présent le cas d’un réseau de trous

gravés a travers une couche suspendue, ou membrane, schématisée sur la figure 1.10(a). La
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Substrat silicium

FIGURE 1.10 — (a) Schéma d’un cristal photonique membranaire. (b) Image MEB d’un cristal photo-
nique membranaire, empruntée a la référence [27].

figure 1.10(b) est une image MEB (Microscopie Electronique a Balayage) d’une telle structure,
empruntée a la référence [27], sur laquelle on voit la cavité creusée par gravure chimique sous le
réseau de trous, réalisant ainsi la couche suspendue. Cette structure est relativement accessible
a la fabrication, et son étude nous permet de considérer des ondes se propageant dans une
structure réelle.

Considérons les modes de polarisation TE, I'ouverture d’une bande interdite pour cette
polarisation étant plus aisée avec le réseau que nous étudions. La figure 1.11(a) représente
le diagramme de bandes d’une membrane, l'indice du matériau diélectrique étant n = 2,1,
le rayon des trous r = 0,38a et I’épaisseur de la membrane e = 0,8a. La construction du
diagramme s’effectue de la méme maniére que pour une structure d’épaisseur infinie, en longeant
les bords de la zone de Brillouin irréductible, excepté le fait qu’a présent nous ne considérons
plus uniquement des vecteurs d’onde k = k,, paralléles au plan de périodicité, mais bien des
vecteurs d’onde hors plan, tels que k., # 0. La valeur en abscisse du vecteur d’onde correspond
alors a la projection du vecteur d’onde de ’onde électromagnétique sur les différentes directions
de la 1ZB, k. étant donné, a ky, fixés, par k2, + k? = (w/c)>.

La différence majeure d’un diagramme de bande calculé pour une structure d’épaisseur finie
est 'apparition du cone de lumiére (en gris), dont les limites sont établies par la ligne de lumiére
(en rouge). La ligne de lumiére est calculée avec la relation w = ck,, et correspond donc a la
courbe de dispersion dans lair. Les fréquences situées au-dessus de la ligne de lumiére (donc
dans le cone de lumiére), telles que w = c|k| = c¢y/k2, + k% > ck,,, correspondent & des modes
radiatifs qui ne sont pas confinés dans le guide planaire. Pour une valeur de k:?cy donnée, k,
peut prendre toute les valeurs possibles et le cone de lumiére constitue un continuum d’état (en
gris). Les modes dont la fréquence est située dans le cone de lumiére ne sont pas guidés par le
cristal photonique.

Il est cependant possible de guider une onde électromagnétique dans la membrane, sous
certaines conditions. Tout d’abord, les modes de vecteur d’onde |k| = k,,, peuvent étre guidés de
la méme facon que dans un cristal photonique d’épaisseur infinie. Leur norme ne doit toutefois
pas étre trop élevée, auquel cas la fréquence correspondante se situe au-dessus de la ligne
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(a) (b)

H, au point K
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FIGURE 1.11 — (a) Diagramme de bandes d’une membrane pour les modes de polarisation TE, dont
les parametres sont n = 2,1, r = 0,38 et e = 0,8a. La région colorée en gris correspond au codne de
lumiére et la courbe rouge a la ligne de lumiére, au-dessus de laquelle les modes sont radiatifs. Les
bandes situées sous la ligne de lumiére sont guidés. Une bande interdite incompléte (en rouge) est
formée. (b) Distribution du champ H . pour la bande de plus basse énergie, au point K. Ce mode est
guidé et son amplitude décroit de facon exponentielle en dehors de la membrane.

de lumiére. Il est également possible de guider un mode dont le vecteur d’onde posséde une
composante suivant z, s’il satisfait la condition suivante :

w = clk| = cy /K2, + k2 < cky, (1.26)

ce qui implique que k. soit imaginaire, tel que k, = +1, /kZ — w?/c2. Dans ce cas, la composante
en z du champ électromagnétique décroit de facon exponentielle en dehors de la membrane.
La condition (1.26) est équivalente a la condition de réflexion totale interne traduite par la loi
de Snell-Descartes a I'interface entre un milieu d’indice fort vers un milieu d’indice plus faible.
Ainsi, une onde électromagnétique satisfaisant & la condition (1.26) est guidée sans pertes a
travers la membrane par réflexion totale interne.

Ces modes sont situées sous la ligne de lumiére dans le diagramme de bandes de la figure 1.11.
La figure 1.11(b) représente la distribution du champ magnétique H , pour la bande de plus
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basse énergie, au point K de la 1ZB irréductible. Les rectangles correspondent aux contours de
la membrane (I’espace entre les rectangles est donc un trou). L’amplitude du champ magnétique
est maximale au centre du trou, et donc un nceud de la distribution du champ électrique y est
situé pour abaisser son énergie, conformément au théoréme variationnel. Le mode associé a
cette distribution est guidé, et son amplitude décroit de facon exponentielle en dehors de la
membrane (composante en z évanescente).

On constate également la présence d’une bande interdite, de limite inférieure la fréquence au
point K de la bande de plus basse énergie et de limite supérieure celle au point M de la seconde
bande de plus basse énergie. Cette bande interdite n’est toutefois pas équivalente & celle formée
dans un cristal d’épaisseur infinie. Dans le cas du cristal d’épaisseur infinie, il n’existe aucun
mode situé dans la bande interdite. En revanche, dans le diagramme du cristal d’épaisseur finie,
on remarque que le céone de lumiére pénétre dans la bande interdite pour les vecteurs d’onde
colinéaires & ' M et I' K. Ainsi, pour une membrane, il existe toujours des modes radiatifs dont
les fréquences sont situées dans la bande interdite. Dans cette thése, la conséquence principale
sera, qu'un mode de cavité sera toujours couplé & des modes radiatifs, qui correspondent alors
a des modes de fuites. Cependant, ’absence de modes guidés entre les points M et K de la 1ZB
irréductible permet d’observer la plupart des effets désirés d’une bande interdite (guides d’onde
et résonateurs par exemple).

Nous avons expliqué la formation de la bande interdite omnidirectionnelle de polarisation
TE dans un cristal photonique bidimensionnel d’épaisseur infinie, en étudiant les régions de
la structure ou se concentre le champ électromagnétique. Nous avons vu que la plupart des
principes déduits de I’étude d’un tel cristal peuvent s’appliquer & un cristal d’épaisseur finie,
dans lequel se forme également une bande interdite de polarisation TE. Nous avons également
souligné les différences principales induites par la dimension finie du cristal photonique : les
modes sont guidés dans une membrane par réflexion totale interne, et la cone de lumiére in-
troduit des modes radiatifs dans la bande interdite. Ces observations serviront de socle aux
chapitres 3 et 4 de ce manuscrit. Nous terminons ce chapitre par la présentation d’un cristal
photonique présentant une périodicité de I'indice dans trois directions de I'espace : 'opale.

1.5 Cristal photonique 3D : 'opale

Dans le chapitre suivant, nous étudions les propriétés de réflexion liées a la bande interdite
formée dans une opale. La structure de ces cristaux photoniques 3D particuliers consiste en un
empilement de billes de silice dans une matrice d’air, les billes étant organisées en un réseau
cubique a faces centrées. Dans cette section, nous définissons la géométrie d'une structure
cfec quelconque. Nous introduirons ensuite la zone de Brillouin de la structure cfc, puis nous
tracerons le diagramme de bandes d’une opale.

1.5.1 Définition de la structure cfc

Dans une structure cfc, les éléments formant la structure se placent sur les coins et au centre
des faces d’un cube, comme représenté sur la figure 1.12(a). Les vecteurs aq, as et az forment
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1.5 Cristal photonique 3D : I'opale

(a) (b)

FIGURE 1.12 — (a) Organisation des éléments dans une structure présentant une géométrie cubique
a faces centrées (cfc) : les éléments sont situés aux coins et aux centres des faces d’'un cube. (b)
Image SEM d’une opale ou les billes, au contact, sont organisées en une structure cfc. Cette image est
empruntée & la référence [28].

les trois vecteurs de la maille primitive du réseau cfc, et s’écrivent :

ai=a(y+2)/2 ar=a(@+2)/2 az=a(x+y)/2

ol a est le paramétre de maille. Dans une opale, les éléments formant le réseau sont des
billes au contact, et on obtient une structure du type de celle présentée sur I'image SEM de la
figure 1.12(b)(empruntée a la référence [28]). Les vecteurs de la maille réciproque sont définis

par la relation a; - b; = 279, soit :

by =2n/a)(—x+y+2) by=2r/a)(x—y+2) by=(2r/a)(x+Yy—2)

Ces vecteurs forment dans le réseau réciproque une structure cubique centrée, dont la zone
de Brillouin est un polygone tronqué, représenté sur la figure 1.13(a), ol les lettres désignent
les points de haute symétrie. Les coordonnées de ces points sont répertoriées dans ’annexe
A. Pour les cristaux photoniques 1D et 2D étudiés précédemment, les vecteurs d’onde pour
lesquels nous observons 'ouverture d’une bande interdite sont ceux dont ’extrémité pointe sur
les limites de la 1ZB, qui correspondent alors & des lignes (voir figures 1.2(b) et 1.5 pour le cas
1D, 1.2(c) et 1.8(b) De la méme facon, a trois dimensions, on observe 'ouverture d’une bande
interdite pour les vecteurs d’onde dont I'extrémité pointe sur les surfaces de la 17ZB.
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

L r L
Vecteur d’'onde

FIGURE 1.13 — (a) Zone de Brillouin de la structure cfc, qui correspond & un polygone tronqué. Les
lettres désignent les points de haute symétrie. La ligne rouge permet de faire le lien avec la section
de la zone de Brillouin présentée en (b). Le diagramme de bandes en (c) est tracé en longeant cette
ligne rouge. Les numéros sur le diagramme indiquent des positions auxquelles correspondent un vecteur
d’onde de méme numérotation dans la section de la 1ZB en (b). La zone colorée en bleu correspond
4 une bande interdite d’ordre élevé. Les zones rouges correspondent aux bandes interdites dans le
domaine visible.

1.5.2 Diagramme de bandes d’une opale

Avec le dispositif expérimental que nous utiliserons pour étudier les propriétés optiques de
'opale, nous sonderons la 1ZB suivant une section, représentée sur la figure 1.13(b), ou la ligne
rouge reliant les points de haute symétrie est la méme que celle tracée sur la figure 1.13(a).
Comme nous nous limitons a une section, nous ne considérons pas le point de haute symétrie
W. Nous tragons alors le diagramme de bandes d’une opale (figure 1.13(c)), en variant la norme
et 'orientation du vecteur d’onde k de facon a ce que son extrémité pointe sur la ligne rouge de
la figure 1.13(b). Le calcul est effectué pour un indice des billes de n = 1,46, l'indice de la silice
dans le domaine visible. Sur le diagramme, nous avons numéroté des positions particuliéres
auxquelles correspondent les vecteurs d’onde de méme numeérotation sur la figure 1.13(b). Nous
nous intéressons a l'intervalle 0,6 < a/A < 1, qui correspond au domaine 480 nm< \ < 800 nm,
I’étendue spectrale accessible par notre dispositif. Nous considérons donc les bandes interdites
comprises dans cet intervalle (en rouge), et non les bandes interdites formées a des énergies
supérieures (dont une est colorée en bleu).

Nous commencons la description du diagramme en suivant la ligne rouge du point I' au point
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FIGURE 1.14 — (a) Image SEM d’une opale inverse, empruntée & la référence [29]. (b) Diagramme de
bandes d’une opale inverse, I'indice du milieu héte étant de n = 1,46. Une bande interdite omnidirec-
tionnelle (en rouge) est formée entre les 8¢me et 9¢me bandes.

L de la 1ZB. Le vecteur d’onde correspond alors a un vecteur k = 0 dont la norme augmente
progressivement jusqu’a k = I'L. On remarque que la dispersion des deux premiéres bandes est
linéaire. Fn effet, la norme des vecteurs d’onde considérés est faible, donc la longueur d’onde
des ondes électromagnétiques correspondantes élevée par rapport a la périodicité de 'indice
présentée par la structure. Ces ondes se propagent alors comme dans un milieu massif d’indice
uniforme. Au point L (vecteur 1 sur la figure 1.13(b)), I'extrémité du vecteur k est au contact
avec une surface de la 1ZB, et on observe la formation d’une bande interdite entre les deux
premiéres bandes a la fréquence réduite a/A =~ 0, 65.

Nous longeons ensuite la surface de la 1ZB vers les points U (a gauche du point L sur
le diagramme) et K (a droite du point L). Les bandes pour les deux directions suivies sont
symétriques, les points U et K étant symétriques par rapport au point L. Cette symétrie est
cependant perdue aux points U et K (vecteur 2 sur la figure 1.13(b)), les plans de la 1ZB
adjacents & ces points étant alors différents (voir figure 1.13(a)). Pour les deux chemins suivis,
on constate que la position en fréquence du centre de la bande interdite formée au point L, se
déplace vers les hautes fréquences (ie les basses longueurs d’onde). Les bandes interdites formées
pour des orientations différentes du vecteur k ne sont pas assez larges pour se recouvrir toutes
et former une bande interdite omnidirectionnelle. On parle alors de bande interdite incompléte.
Cette observation est au cceur de la physique des opales, pour lesquelles ’étude des bandes
interdites s’effectue par la caractérisation optique de ce déplacement.

Nous longeons enfin la surface de la zone de Brillouin du point U au point X (& gauche du
point U sur le diagramme). Le vecteur d’onde k pointe alors sur une surface différente de la
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CHAPITRE 1 : Bandes interdites dans un cristal photonique

1ZB (vecteur 3 sur la figure 1.13(b)), et on observe la bande interdite se fermer suivant cette
direction. En revanche, du point K au point L’ (a droite du point K), la bande interdite continue
d’exister, puisque le vecteur d’onde pointe sur une surface de la 1ZB (vecteur 4 sur la figure
1.13(b)) identique a celle longée du point L au point K. La bande interdite est donc identique
par symétrie & celle suivie précédemment, mais est ouverte dans une direction différente de la
1ZB.

Nous avons montré que des bandes interdites existent dans une opale, mais qu’elles ne sont
pas suffisamment larges pour former une bande interdite omnidirectionnelle. Nous concluons
ce premier chapitre en présentant une opale constituée de pores dans un matériau diélectrique,
que I'on peut voir comme des billes d’air dans une matrice d’indice élevé. Cette structure peut
présenter une bande interdite compléte a trois dimensions.

La figure 1.14(a) représente une image SEM (empruntée a la référence [29]) d’une telle
structure, et la figure 1.14(b) un diagramme de bandes calculé exactement de la méme fagon
que celui de la figure 1.2(c), mais en échangeant l'indice des billes avec celui de la matrice
(donc billes d’air dans un milieu hote d’indice n = 1,46). On observe la formation d’une bande
interdite omnidirectionnelle (en rouge) entre les 8™ et 9°™¢ bandes.

1.6 Conclusion

Nous avons expliqué les mécanismes de formation de la bande interdite dans des cristaux
photoniques dont la périodicité s’étend suivant une, deux ou trois directions. En particulier, nous
avons présenté le réseau triangulaire de trous gravés dans une couche diélectrique suspendue.
La connaissance des propriétés de la bande interdite formée dans cette structure constituera un
socle théorique lorsque nous étudierons les cavités de cristal photonique planaire aux chapitres
3 et 4. Quant aux opales, nous les étudions dés le chapitre suivant en explorant les propriétés
de la bande interdite de cette structure par réflectométrie.
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Chapitre 2
Propriétés optiques d’une opale

L’opale est une structure constituée de 'empilement, organisé de billes diélectriques. L’al-
ternance entre l'indice élevé des billes et celui plus faible du milieu hote entre les billes confére
a lopale une structuration de l'indice a trois dimensions. Une bande interdite est alors formée
et donne lieu & de nombreuses études. Certaines équipes se concentrent sur les propriétés de
la lumiére réfléchie qu’elle apporte [30,31]. D’autres manipulent sa largeur en jouant sur l'in-
dice du milieu hote pour réaliser des guides d’onde sélectifs [32]. Des travaux de couplages a
des émetteurs infiltrés ont également été réalisés [16,33], mettant en évidence une inhibition de
I’émission. L’inclusion d’un défaut controlé dans la structure de 'opale et dont le mode résonant
correspond a celui de ’émetteur, permet au contraire d’obtenir une exaltation de 1’émission [34].
Des travaux sur une technique d’inclusion d’un tel défaut sont actuellement en cours dans notre
équipe.

Une recherche soutenue est portée sur la compréhension des propriétés optiques de I'opale.
En effet, de nombreuses questions concernant l'interaction de la lumiére avec ce cristal pho-
tonique restent irrésolues. Deux points de vue sont couramment adoptés. Les propriétés de
réflexion sont interprétées soit par une approche de bandes interdites et I’étude du diagramme
de bandes de P'opale |35-37], soit par la considération des interférences sur les différentes fa-
milles de plans constituant sa structure [38,39]. La question est alors de savoir comment utiliser
ces différentes approches pour comprendre ces propriétés optiques (diffraction multiple, polari-
sation) et extraire des mesures de réflectométrie une caractérisation de I'opale.

Ce chapitre a pour objectif d’expliquer certaines propriétés optiques de 'opale jusqu’ici mal
comprises. La premiére partie de ce chapitre présente la technique de fabrication de notre opale
d’étude, ainsi que la caractérisation de sa structure par diverses techniques. Dans la seconde
partie, nous effectuons des mesures optiques par goniométrie, et discutons des résultats obte-
nus par la comparaison de deux modéles : la loi de Bragg et le diagramme de bandes. Nous
caractérisons ensuite 'opale par un ajustement par une loi de Bragg, méthode généralement
employée dans la littérature, montrons ses limites, et proposons une méthode alternative de
caractérisation. Nous répondons enfin a deux questions irrésolues dans la littérature : le mé-
canisme d’observation aux angles de détection spéculaires du pic de réflexion secondaire, et
Pextinction du pic de réflexion de polarisation p a un angle proche de ’angle de Brewster.
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2.1 Fabrication

2.1 Fabrication

(a) (b)

Billes de silice Substrat de verre

(diameétre~300nm) E .
vaporation
Ménisque du solvant
T,<T,;

Gradient de

Ethanol température
T, Z ,séns dela
I croissance

Plaque chauffante

FIGURE 2.1 — (a) Procédé de fabrication d’une opale par convection : les billes de silice, en suspension
dans une solution d’éthanol, se déposent par capillarité et de fagon auto-organisée sur le substrat au
niveau du ménisque. Un gradient de température, imposé par la plaque chauffante sur laquelle est posé
le cristallisoir, permet de créer un flux continu de billes vers le ménisque et d’éviter la sédimentation
des billes au fond de la fiole. L’opale se forme & mesure que le solvant s’évapore. (b) Photographie
d’une opale déposée sur un substrat de verre. La couleur violette est la manifestation de la structure
A trois dimensions du cristal. La fleche indique le sens de la croissance.

Nous décrivons dans cette section le principe du procédé ayant servi a fabriquer 'opale
étudiée dans ce chapitre. Différentes techniques permettant de fabriquer des opales ont été
étudiées et optimisées. Des opales de qualité cristalline remarquable ont été fabriquées par
sédimentation libre [40-42] ou controlée sur substrat portant un motif [43,44|. La méthode de
transfert de couches de Langmuir-Blodgett permet de fabriquer des opales couche par couche,
par transfert des films formés par les particules de la surface du solvant vers le substrat [45-47|.
Différentes méthodes convectives, par échauffement isotherme du solvant a température proche
de la température d’ébullition [48] ou par évaporation verticale [49,50,50-52| induite par un
gradient de température [53] ont permis de fabriquer des opales pour lesquelles I'ordre cristallin
est maintenu sur toute la surface de ’échantillon. Cette derniére méthode est celle utilisée par
I’équipe de Pham Thu Nga de I'Institute of Materials Science de Hanoi, qui a synthétisé 'opale
étudiée dans ce chapitre.

Notre opale est fabriquée & partir de billes de silice colloidales en utilisant la méthode
d’auto-assemblage développées par Jiang et al. [50]. La figure 2.1(a) illustre le principe du
procédé.

Les billes de silice sont produites par la méthode de Stéber [54], modifiée afin d’obtenir des
billes larges [55] de quelques centaines de nanométres. Les billes obtenues sont monodisperses a
moins de 3%. Un substrat de verre est placé dans un cristallisoir (100 mL) qui contient les billes
de silice dans une solution d’éthanol, la concentration étant au plus de 10 wt.%(pourcentage
massique). Le substrat est incliné de 15° par rapport a la verticale.
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CHAPITRE 2 : Propriétés optiques d’une opale

Les billes se déposent au niveau du ménisque entre le substrat et la suspension colloidale
au fur et a4 mesure que le solvant s’évapore. Le processus de cristallisation est favorisé en
appliquant un gradient de température |[53| (entre T} = 43°C et Ty = 27°C, voir figure 2.1(a))
a la suspension colloidale. Un mouvement de convection est alors imprimé aux billes, ce qui
permet d’empécher la sédimentation des billes dans le fond du cristallisoir et de créer un flux
continu de billes vers le ménisque. L’application d’un gradient de température permet aussi de
controler la vitesse d’évaporation du solvant, cruciale pour un assemblage régulier des billes.

Une fois 'opale préparée, elle séche a température ambiante. La figure 2.1(b) est une pho-
tographie d’une opale une fois la synthése achevée. Les dimensions du substrat de verre, trans-
parent, sont 5 x 3,5 x 0,2cm. Le reflet violet obtenu est une manisfestation de la structure a
trois dimensions du cristal et dépend de langle d’observation (iridescence). La fléche indique
le sens de la croissance.

2.2 Caractérisation structurelle

La méthode d’auto-assemblage par convection décrite ci-dessus permet, en quelques heures,
d’obtenir un assemblage compact de billes dans la structure cubique a faces centrées (cfc), que
nous avons décrite briévement a la fin du chapitre 1. Dans cette section, nous commentons plus
en détails la structure cfc compacte, c’est-a-dire lorsque les éléments de la structure sont au
contact, ce qui est le cas des billes constituant 1’opale. Puis nous caractériserons 1'opale par
microscopie & force atomique (AFM), ellipsométrie et profilométrie.

2.2.1 Définition de la structure cubique a faces centrées

Dans une structure cfc, les éléments formant la structure se placent sur les coins et au
centre des faces d’'un cube, comme représenté sur la figure 2.2(a). Les vecteurs ai, as et as
forment les trois vecteurs de la maille primitive du réseau cfc. Dans cette structure, il existe
différentes familles de plans, qui se démarquent les unes des autres par leur orientation et leur
distance interréticulaire (distance entre chaque plan d’'une méme famille). Pour les désigner,
nous introduisons la nomenclature de Miller [19] en parlant de familles de plans (hk(), o h,
k, et £ sont des entiers et correspondent a l'inverse de ’abscisse des points d’intersection de
ces plans avec les arétes du cube de la figure 2.2(a), le paramétre de maille a correspondant a
I’unité.

Les vecteurs a; et ay définissent alors la famille de plans (111), qui correspondent aux
surfaces colorées sur la figure 2.2(a). Ce sont les plans horizontaux de l'opale. Dans ces plans,
les billes sont organisées en un réseau triangulaire (voir figure 2.2(b)). La figure 2.2(c) représente
deux plans (111) superposés, que I'on nomme A et B. Le plan B est décalé par rapport au plan
A, de sorte que les billes du plan B se déposent dans les creux du plan A. La figure 2.2(c)
représente trois plans (111) superposés. Le troisiéme plan, le plan C, est décalé par rapport
aux plans A et B. Si 'on ajoutait un quatriéme plan, les billes se positionneraient dans la
configuration A, et dans les configurations B et C pour un cinquiéme et sixiéme plan, et ainsi
de suite. Cet empilement de type ABCABC... est propre a la structure cfc. Si on appelle D le
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- Couche supérieure (A)
d-|-|-|: Y, 2/3D

D

B o Couche inférieure (C)

FIGURE 2.2 — (a) Structure cfc : répartition des billes sur un cube, les plans (111) étant représentés
par les surfaces colorées. (b) (c) et (d) Structure cfc : disposition des billes en un réseau triangulaire,
chaque plan de billes correspondant & un plan (111). (e) Section le long d’un axe du cube cfc d'un
réseau de billes. La distance interréticulaire entre les plans (111) vaut di11 = MD =0,816D.

Couche intermédiaire (B)
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diamétre des billes, la distance entre deux plans (111) est dy1; = /2/3D (voir figure 2.2(e)).

La raison pour laquelle les billes se positionnent en un réseau cfc lors du procédé d’auto-
assemblage est une question intéressante. D’un point de vue thermodynamique, la différence
d’énergie entre la structure cfc et la structure hexagonale compacte (empilement de type
ABAB...) par exemple est trés faible [56]| et les deux structures sont aussi stables énergéti-
quement 'une que l'autre. Le groupe de David J. Norris a proposé [52] puis validé par un
calcul théorique [57| Pexplication suivante : lorsque 'opale est dans la configuration AB (figure
2.2(c)), le troisiéme plan a la possibilité de se positionner suivant les configurations A ou C.
La configuration A correspond sur la figure 2.2(b) & une position des billes sur les interstices
formés par les billes de la couche B, mais obstrués par celles de la couche A. La configuration
C correspond aux interstices non obstrués par les billes de la couche A, le flux de solvant y est
donc plus fort. Ainsi, les billes du troisiéme plan sont aspirées par le flux du solvant a travers
les interstices dont les positions correspondent & celles de la configuration C, et ’empilement
de type ABCABC... est favorisé.

2.2.2 Caractérisation AFM

La figure 2.3(a) représente une image AFM 5x5 um de la surface de 'opale d’étude, réalisée
en collaboration avec Delphine Coursault et Emmanuelle Lacaze de I'équipe « Physico-chimie
des surfaces fonctionnelles » de PINSP. On observe un réseau triangulaire correspondant au plan
(111) a la surface de Péchantillon. Le relief est bien sondé par la pointe AFM, a I'exception des
interstices entre les billes, pour lesquels la pointe est trop large. On n’observe pas de défauts
du réseau a cette échelle.

La figure 2.3(b) représente le réseau triangulaire réciproque obtenu par la transformée de
Fourier de l'image 2.3(a). Le paramétre de maille du réseau direct, qui est égal au diamétre
des billes, est déterminé en mesurant la maille du réseau réciproque. Par exemple, on mesure
entre les points 1 et 2 sur la figure 2.3(b) |k| = 2|b;| = 43um™"! en unités de 27/\, ou
b, = (2r/a)(& + §/V/3) est I'un des deux vecteurs de la maille réciproque. Le paramétre de
maille du réseau direct est alors donné par la relation a = (87)/(v/3|k|) = D et on trouve
D = 338nm. Compte tenu des imprécisions liées a la technique de caractérisation par AFM
(largeur de la pointe, taille de la zone sondée), nous estimons & +£10 nm I’erreur sur cette mesure.

2.2.3 Ellipsométrie

Une mesure d’ellipsométrie a été réalisée sur I’échantillon, en collaboration avec Nicolas
Guth et Bruno Gallas de I'équipe « Croissance et propriétés de systémes hybrides en couches
minces » de 'INSP. Cette technique est fondée sur le changement d’état de polarisation de
la lumiére par réflexion sur la surface plane de I’échantillon, et la mesure ici a pour but de
déterminer 'indice effectif et ’épaisseur de l'opale, considérée comme un milieu homogéne,
par l'analyse des franges d’interférences constructives entre les deux interfaces air/opale et
opale/verre. Le faisceau est pointé au centre de 'échantillon, ot seront effectuées toutes les
mesures optiques décrites dans la suite de ce chapitre. La surface de I'opale est trés diffusante
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40{1/pm}

FIGURE 2.3 — (a) Image AFM de la surface de I'opale d’étude. Les billes sont organisées en un réseau
triangulaire. (b) Transformée de Fourier de (a). On mesure entre les points 1 et 2 un vecteur d’onde
k = 2b; ou by est un vecteur de la maille réciproque. On en déduit la périodicité du réseau dans
I’espace réel et donc le diamétre des billes D = 338 nm.

et le signal mesuré faible, aussi la mesure est effectuée aux deux angles § = 65° et 75° (angles
rasants) afin d’obtenir une réflectivité maximale.

Le résultat de la mesure correspond aux courbes noires sur la figure 2.4(a). Les interférences
observées sont lices a l'indice effectif et a I'épaisseur de 'opale et un ajustement permet de
déterminer ces deux paramétres. Deux types d’ajustements sont appliqués :

— le premier se fait par la formule empirique de Cauchy et définit I'indice par n = A +
B/(A2 + C/)\*) ou A, B et C sont les constantes a ajuster. Il correspond aux courbes
bleues sur la figure 2.4(a).

— le second est de type Maxwell-Garnett [58]. L’indice effectif n = /e est donné par la
relation :

€— € . €S0, — €h
€+ Yeh €504 + YEh

ou f est le facteur de remplissage de la structure, es0, = n%;o, la permittivité diélec-
trique de la silice, €, la permitivité diélectrique du milieu hote (ici air) et Y le facteur
d’écrantage (ou de dépolarisation) [59] qui est un nombre compris entre 0 et 1 et permet
de décrire la forme des éléments composant la structure (nous prenons Y = 1/3, la valeur
décrivant le mieux les sphéres). On fixe €, = 1, la permitivité diélectrique de air et on
utilise la courbe de dispersion classique de la silice pour €g;0,, le facteur de remplissage
f étant la valeur ajustée. L’ajustement de type Maxwell-Garnett correspond aux courbes
rouges sur la figure 2.4a.

Nous n’avons pas ajouté de terme d’absorption, qui est un moyen de prendre en compte
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FIGURE 2.4 — (a) Franges d’interférence aux angles rasants 65° et 75° mesurées a ’ellipsométre sur
notre opale (en noir) et ajustements par les lois de Cauchy (en bleu) et de Maxwell-Garnett (en rouge)
(b) et (c) Courbes de dispersion de I'indice obtenues par ajustement de Cauchy et Maxwell-Garnett
respectivement. Dans le domaine visible, l'indice vaut environ 1,28 et 1,31 respectivement.

la diffusion mais ajouterait une composante imaginaire a la constante diélectrique de la silice,
alors qu’elle est trés peu absorbante dans le visible. La conséquence est un mauvais ajustement
de 'amplitude des oscillations par la formule de Maxwell-Garnett. Par contre, la position des
franges d’interférences est bien décrite, avec un léger décalage pour 'ajustement de Cauchy.
Les courbes de dispersion de I'indice obtenues par ajustements de Cauchy et Maxwell-Garnett
sont représentées sur les figures 2.4(b) et (c¢) respectivement.

Les indices obtenus dans le domaine visible sont respectivement n ~ 1,28 et n ~ 1,31, et
les épaisseurs de l'opale associées e = 5,6 um et e = 5 um. Cependant, 'ajustement de Cauchy
donne un indice croissant avec la longueur d’onde, contrairement a la dispersion classique de la
silice, et ne semble donc pas pertinent pour décrire la dispersion de 'indice de notre échantillon.
L’ajustement de Maxwell-Garnett est plus satisfaisant, puisqu’il donne un indice décroissant
avec la longueur d’onde, avec une valeur ajustée du facteur de remplissage f = 0,71, proche de
la valeur théorique f = 0,74 de la structure cfc compacte.

Les mesures d’ellipsométrie sont fiables pour des longueurs d’onde quatre fois supérieures a
la taille des microstructures constituant I’échantillon analysé [60]. Pour des longueurs d’onde
inférieures, la diffusion est présente et ajoute une erreur importante aux mesures. Le diamétre
des billes est D = 338 + 10nm d’aprés les mesures AFM, ce qui implique que nous devons
rester prudents quant aux valeurs déterminées plus haut. Cependant, on note que les deux
ajustements donnent des valeurs relativement similaires. Dans la suite de ce chapitre, nous
utiliserons la valeur d’indice n. sy = 1, 31 déterminée par ajustement de Maxwell-Garnett comme
point de départ pour nos calculs théoriques. Elle sera comparée a la valeur de n.s; obtenue par
réflectométrie optique.
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2.2 Caractérisation structurelle
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FIGURE 2.5 — (a) Photographie de I’échantillon, oi 'on voit la couche colorée formée par l'opale
sur le substrat de verre. Les numéros désignent les positions ou les entailles ont été effectuées pour les
mesures de profilométrie.(b) Profils de ’opale mesurés au profilomeétre. Les numéros correspondent aux
positions indiquées sur la figure (a). L’opale présente un gradient d’épaisseur des points 1 & 4, dans la
direction de la croissance.

2.2.4 Profilométrie

Des mesures de profilométrie sont réalisées au points indiqués sur la figure 2.5(a). En ces
points, on fait avec une pince une entaille d’environ 1 mm, suffisamment large et profonde
pour permettre a la pointe du profilométre d’atteindre le substrat. Ce type de caractérisation
étant destructif, ces mesures ont été effectuées aprés I’'étude optique de I'opale. Le point 1
est situé sur le bord supérieur de l'opale et le point 4 sur le bord inférieur. Les points 2 et 3
sont situés au centre de l'opale (& quelque millimétres du point de mesure & l'ellipsométre) et
correspondent a des mesures effectuées sur la méme entaille & quelques micrométres d’écart.
Les courbes représentant la hauteur en fonction de la distance parcourue aux points 1, 2, 3 et
4 sont représentées sur les figures 2.5(b) (¢) (d) et (e) respectivement. On mesure des points
1 & 4 une épaisseur e; = 3,2um, e; = 5,5 um, e3 = 5,2 um et e, = 6,2 um. L’opale présente
donc un gradient d’épaisseur, qui s’explique par le procédé de fabrication par convection. Au
fur et & mesure que le solvant s’évapore, la concentration de billes dans le ménisque augmente
et 'opale en devient d’autant plus épaisse.

Les mesures optiques de ce chapitre ont été effectuées au centre de l'opale. Les valeurs
mesurées dans cette zone sont e; = 5,5 um et eg3 = 5,2 um, la différence entre les deux mesures
illustrant 1’épaisseur inhomogéne de 'opale. En prenant la valeur du diamétre des billes D =
338 nm et la distance entre les plans (111) dy11 = \/mD, on estime le nombre de couches dans
la zone centrale de 'opale & N Bpjqns = 19 £ 1 couches.

Pour conclure cette section, les valeurs des paramétres D, n et e obtenues sont rassem-
blées dans le tableau 2.1. Ces valeurs seront comparées avec celles issues des mesures optiques,
effectuées a I'aide du dispositif de goniométrie que nous décrivons dans la section suivante.
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CHAPITRE 2 : Propriétés optiques d’une opale

Diamétre des billes (nm) | Epaisseur (um) | Indice effectif
AFM 338 £ 10
Profilométrie 5,2 et 5,5
Ellipsométrie (Cauchy) 5,6 1,28
Ellipsométrie (MG) 5 1,31

TABLE 2.1 — Parameétres de 'opale déterminés par AFM, profilométrie et ellipsométrie

2.3 Description du dispositif

Une méthode appropriée pour caractériser une opale est la goniométrie optique. En effet,
pour étudier l'interaction d’une onde électromagnétique avec une structure périodique, il faut
que la période de la structure et la longueur d’onde de I'onde soient du méme ordre de gran-
deur. Dans notre cas, le diamétre des billes de silice est de 'ordre de quelques centaines de
nanomeétres et les longueurs d’onde dans le visible sont adaptées. La goniométrie permet d’étu-
dier l'interaction de la lumiére avec 'opale en analysant le spectre de la réflexion spéculaire
sur la surface de 'opale [61,62] ou la transmission a travers l'opale [38,39|. Les mesures de
réflexion sont applicables & tous les types d’opale! et nous analysons dans ce manuscrit ce type
de mesures. Le schéma du dispositif est présenté sur les figures 2.6 et 2.7.

L’échantillon est placé sur un plateau goniométrique, réglable en hauteur et en angle (sui-
vant trois directions angulaires). Il est illuminé & différents angles d’incidence par une source
halogéne Micropack HL-2000-FSHA dont le spectre s’étend de 400 & 880 nm. La source est
fibrée (diamétre de coeur de la fibre de r = 600 um, ouverture numérique 0,22) et collimatée
en sortie de fibre par une lentille de focale f = 12,7mm (voir figure 2.6(a) et (b)). L’ouver-
ture numérique de la fibre et la focale de la lentille donnent alors une largeur du faisceau de
6 mm avec une divergence de 0 = arctan (r/f) = 1,4°. La source est ensuite filtrée spatialement
par un diaphragme de diamétre d; = 0,6 mm placé juste aprés le collimateur de la fibre, afin
d’illuminer I'opale sur une surface plus petite. Le faisceau illumine avec un angle d’incidence 6
(défini par rapport a la normale & la surface) 1’échantillon placé & 3cm du diaphragme, et le
diamétre du faisceau a la surface de l'opale est alors de 2 mm pour 6 = 20°. Pour les mesures
résolues en polarisation, un polariseur est placé sur le diaphragme de la fibre éclairante.

La lumiére réfléchie est collectée par une seconde fibre collimatée symétrique a la premiére
(voir figure 2.7(a)). La divergence du faisceau étant de 6 = 1,4° et le trajet entre les fibres
illuminatrice et de détection étant de d = 6c¢m, la taille du faisceau a l'entrée de la fibre de
détection mesure plus de 3mm. Nous plagons alors un diaphragme de diamétre dy = 1 mm a
Ientrée de la fibre de détection. Ce diaphragme nous permet de collecter la réflexion spéculaire
avec une résolution angulaire de arctan ((dy — dy)/d) ~ 0,5°. Les fibres sont montées sur des
bras mécaniques rotatifs permettant une sélection des angles d’incidence et de collection 6 avec
une précision de 0,1°. L’angle d’illumination ¢ minimal est de 20°, angle au-dessous duquel les
bras se touchent.

La lumiére collectée est analysée par un spectrophotométre a capteur CCD (Charged Cou-

1. Par exemple, les opales fabriquées par sédimentation sont trés épaisses et il est difficile de mesurer leur
transmission.
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2.3 Description du dispositif
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FIGURE 2.6 — Description du dispositif de goniométrie optique. (a) et (b) Schémas des optiques
associées & la fibre éclairante. (b) Schéma de la mesure de la réflexion spéculaire sur une opale. (c)
Placement de l'opale, orientée de facon a ce que le plan d’incidence contienne les points de haute
symétrie U, L et K.

pled Device) de résolution 0A = 1, 5nm. La normalisation du spectre est effectuée par le spectre
de la lampe halogéne obtenu sans échantillon en placant les deux fibres face a face, c’est-a-dire
avec # = 90°. Ceci permet de s’affranchir du spectre de la source, de la bande passante des
différentes optiques et de la réponse spectrale du détecteur, et permet d’obtenir uniquement la
réponse spectrale de ’échantillon. Le coefficient de réflexion obtenu est alors proportionnel au
coefficient de réflexion absolu, en considérant la diffusion indépendante de la longueur d’onde.
Les mesures résolues en polarisation sont normalisées de la méme facon avec un spectre de la
lampe polarisé. L’acquisition d’un spectre dure 10ms, limité par la saturation de la caméra
CCD, et chaque mesure est moyennée sur 100 acquisitions afin de diminuer le bruit.

L’orientation de I’échantillon est connue par rapport a la direction de croissance de I’échan-
tillon. On peut la relier au réseau des billes grace a la mesure AFM (2.7(b)), sur laquelle la
direction horizontale correspond a la direction U — L — K de la 1ZB. Nous plagons I’échan-
tillon de fagon a ce que le plan d’incidence contienne cette direction, et donc les points I', X,
U, L, K et L’ (voir figure 2.7(c)).

La section de la 1ZB sondée est alors la coupe transverse représentée sur la figure 2.7(d),
sur laquelle le vecteur 17 est colinéaire & la direction verticale z. La face de la 1ZB de centre

42



CHAPITRE 2 : Propriétés optiques d’une opale

Spectrometre Source
] halogene
y X Echantillon

FIGURE 2.7 — Description du dispositif de goniométrie optique.(a) Schéma de la mesure de la réflexion
spéculaire sur une opale. Les angles d’incidence 6 sont tous inclus dans le plan d’incidence illustré par
le demi cercle rouge. (b) Image AFM de l'opale, qui est placée avec cette orientation sur le plateau
goniométrique. La ligne rouge correspond a la direction U — L — K dans la zone de Brillouin. (c)
Schéma de la zone de Brillouin et du plan d’incidence expérimental, qui coupe la zone de Brillouin
suivant un plan passant par les points de haute symeétrie I', X, U, L, K et L. (d) Coupe de la zone de
Brillouin obtenue par la section de la 1ZB avec le plan d’incidence expérimental.
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2.4 Résultats expérimentaux

Spectres de réflexion non polarisés
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FIGURE 2.8 — Spectres de réflexion spéculaire sur une opale fabriquée par convection, mesurés pour
des angles allant de 8 = 20° & § = 70° par pas de 5°. Les courbes bleue et rouge correspondent aux

spectres mesurés & 0 = 45° et § = 50° respectivement, pour lesquels le pic de réflexion spéculaire se
dédouble clairement.

le point de haute symétrie L. est donc orthogonale a 1’axe z.

2.4 Reésultats expérimentaux

Nous présentons dans cette section les spectres de réflexion spéculaire non polarisés (figure
2.8) et de polarisation s et p (figures 2.10(a) et (b) respectivement). Nous commencgons par
commenter les spectres de réflexion spéculaire non polarisés.

2.4.1 Spectres de réflexion spéculaire non polarisés

La figure 2.8 représente les spectres obtenus en mesurant la réflexion spéculaire sur notre
opale pour des angles # pris de 20° & 70°, par pas de 5°. Cette série de mesures est réalisée sans
polariseur. Ces spectres présentent les caractéristiques suivantes :

1. On observe un pic de réflexion principal, qui se déplace vers les basses longueurs d’onde
a mesure que 'angle d’illumination # augmente de 20 a 70°. Par exemple, les maxima des
pics de réflexion a 0 = 20° et 70° sont mesurés a 651 nm et 489 nm respectivement.

2. On observe 'apparition d’un second pic de réflexion pour des angles d’illumination situés
autour de 0 = 50°. A 0 = 45°, ce second pic se situe & 550nm et a 6 = 50°, il se
situe & 586 nm. Ce second pic se décale donc vers les hautes longueurs d’onde avec I'angle
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CHAPITRE 2 : Propriétés optiques d’une opale

«—Plan d'incidence

ace de l'opale

FIGURE 2.9 — Géométrie de 'expérience. La surface de I'opale est représentée en gris fonce, le plan
de réflexion spéculaire en gris clair. Les polarisations s et p correspondent & une orientation du champ
électrique orthogonale et incluse au plan de réflexion spéculaire, respectivement.

d’incidence, et pour les angles élevés constitue un léger épaulement indiqué par des fléches
sur la figure 2.8.

3. L’intensité des pics de réflexion principaux diminue pour les angles d’illumination 6 allant
de 20° a 50°, puis augmente pour les angles allant de 50° a 70°.

4. Pour les longueurs d’onde supérieures aux pics de réflexion, le fond diminue pour les
angles d’illumination € allant de 20° & 50°, puis augmente pour les angles allant de 50° a
70°.

5. Les spectres présentent des oscillations importantes de part et d’autre des pics de réflexion
principaux.

Les points (1), (2) et (3) correspondent & des effets de cristal photonique, et ce chapitre
porte principalement sur 1’étude de lorigine de ces pics de réflexion. Ces pics peuvent étre
interprétés comme des pics de résonance sur des plans de Bragg, et nous les caractériserons
en détail par cette approche, ainsi que par I’étude des diagrammes de bandes de I'opale des
sections 2.6 a 2.9.

Le point (4) (variation de 'intensité du fond aux longueurs d’onde élevées) trouve une expli-
cation dans I’étude des spectres de réflexion spéculaire résolus en polarisation. Les oscillations
mentionnées dans le point (5) sont des oscillations de Fabry-Pérot dans la cavité formée entre
les faces supérieure et inférieure de 'opale. Ces deux derniers points correspondent a des effets
du matériau massif et nous les étudierons aprés avoir présenté les spectres de réflexion polarisés,
dans la section 2.5.

2.4.2 Spectres de réflexion spéculaire polarisés
Les mesures résolues en polarisation sont réalisées en placant une feuille polarisante sur le

diaphragme positionné en sortie de fibre. Le polariseur est orienté de fagon a polariser la source
suivant les polarisations s ou p, c’est-a-dire avec le champ électrique respectivement orthogonal
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2.5 Effets décrits par un matériau homogéne

ou paralléle au plan d’incidence, comme illustré sur la figure 2.9. Les spectres de réflexion
polarisés sont normalisés par le spectre polarisé de la lampe. Ces spectres de polarisation s et p
sont représentés sur les figures 2.10(a) et (b) respectivement, 1’angle d’incidence pris de 6 = 20°
a 0 = 70° le pas de mesure étant de 5°.

Les spectres de réflexion spéculaire de polarisation s présentent des caractéristiques com-
munes avec les spectres non polarisés de la figure 2.8. On observe un déplacement des pics de
réflexion principaux vers les basses longueurs d’onde & mesure que ¢ augmente, et pour les angles
d’incidence proches de 8 = 50°, on observe le dédoublement du pic (indiqué par des fleche pour
les angles élevés). La seule différence notable concerne I'intensité des pics, quasiment constante
pour 20°< 6 < 40° a environ 40 %. On note également que le fond aux longueurs d’onde élevées
augmente réguliérement a mesure que ’angle d’indice augmente.

En revanche, les spectres de réflexion spéculaire de polarisation p différent sensiblement des
spectres non polarisés. On observe toujours un décalage des pics de réflexion principaux vers les
basses longueur d’onde avec I'augmentation de I’angle d’incidence, mais le dédoublement du pic
a 0 = 50° et angles proches n’a pas lieu. On observe également une variation trés importante
de lintensité des pics, qui diminue rapidement de 40% & 6 = 20° jusqu’d quasi extinction a
0 = 55°, puis augmente pour les angles d’incidence supérieurs. On note cependant que le fond
aux longueurs d’onde élevées évolue de fagon similaire au fond des spectres non polarisés, avec
une diminution de son intensité de # = 20° & € = 55°, puis une augmentation pour les angles
supérieurs.

La quasi extinction du pic de polarisation p & 8 = 55° est une question difficile a laquelle
la communauté scientifique tente d’apporter une réponse depuis plusieurs années. Ce phéno-
méne est souvent interprété comme un effet Brewster |63, 64|, mais nous en donnerons une
interprétation différente dans la section 2.10.

2.5 Effets décrits par un matériau homogéne

Dans cette section, nous interprétons les phénoménes qui peuvent étre décrits par une couche
d’un matériau homogéne dont on notera l'indice n.s; (ce point de vue était déja celui de la
caractérisation par ellipsométrie). Nous commengons par expliquer la variation du fond aux
longueurs d’onde élevées en la comparant aux coefficients de réflexion de Fresnel, puis nous
utilisons les oscillations de Fabry-Pérot pour déterminer I’épaisseur de 1'opale.

2.5.1 Variation de la réflectivité aux longueurs d’onde élevées

Afin de nous affranchir des oscillations de Fabry-Pérot, les valeurs d’intensité du fond dont
nous discutons ici sont déterminées en moyennant (pour un angle donné) U'intensité entre 700 nm
et 800 nm, région hors résonance pour tous les angles d’incidence étudiés. La figure 2.11 repré-
sente I’évolution en fonction de I'angle d’incidence 6 de l'intensité expérimentale du fond de
polarisation s et p (points noirs et rouges respectivement). On mesure une intensité minimale
a 0 = 55°. L’angle de Brewster fgg a l'interface entre deux milieux semi-infinis dont le premier
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CHAPITRE 2 : Propriétés optiques d’une opale
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FIGURE 2.10 — (a) Spectres de réflexion spéculaires polarisés s sur l'opale d’étude, mesurés pour
des angles pris de 6 = 20° & § = 70° par pas de 5°. L’intensité des pics varie peu, et on observe le
dédoublement du pic de réflexion pour les angles proches de # = 50°. (b) Spectres de réflexion spéculaire
polarisés p sur une opale fabriquée par convection, mesurés pour des angles pris de § = 20° a 6 = 70°
par pas de 5°. La variation de 'intensité des pics est importante, avec une quasi-extinction a 6 = 55°.
Le second pic de diffraction n’apparait pas.
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2.5 Effets décrits par un matériau homogéne
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FIGURE 2.11 — Comparaison entre I’évolution avec l’angle d’incidence des coefficients de réflexion de
Fresnel de polarisation s et p (courbes noire et rouge respectivement) et I'intensité du fond expérimental
de polarisation s et p (points noirs et rouges respectivement) moyenné de 700 nm a 800 nm, région hors
résonance pour tous les angles d’incidence étudiés. Les valeurs expérimentales ont été ajustées en les
multipliant par un coefficient déterminé par la méthode des moindres carrés.

est I'air et le second un milieu d’indice n.ss est donné par la relation 0pr = arctanngss. On en
déduit un indice effectif de 'opale de n.sr = 1,43.

Nous comparons ces valeurs expérimentales & 1’évolution des coefficients de réflexion de
Fresnel de polarisation s et p (courbes noire et rouge respectivement) calculés pour un indice
nepr = 1,43 (avec nespsin b, = sinf), et qui s’écrivent :

coS 0 — Negp COS Ot 2 Neff €O O — oS Oy

Ry(0) = Ry(0) =

cos 0 + negp coS Oy P Neff COS O 4 Mgy COS Ot

La diffusion expérimentale est importante et nous avons ajusté les valeurs expérimentales
en les multipliant par un coefficient déterminé par la méthode des moindres carrés. On constate
que le fond expérimental suit I’évolution des coefficients de Fresnel de fagon satisfaisante, malgré
un écart aux petits et grands angles pour la polarisation s.

On remarque que la courbe du coefficient de réflexion de Fresnel de polarisation p est presque
constante pour 50°< 0 < 58°. Les valeurs du fond expérimental de polarisation p a 8 = 50° et
55° sont trés proches : on mesure une réflexion de 1% et 0, 9% respectivement (avant d’effectuer
I'ajustement). Compte tenu de l'erreur expérimentale, cet écart n’est pas significatif et la valeur
de I'indice effectif n.sr = 1,43 que nous avons déduite de la mesure & 6 = 55° est extrémement
approximative. Si 'on estime que 50°< #gr < 55°, alors l'indice effectif est compris dans un
intervalle trés large 1,19 < n.sy < 1,43. Nous en concluons que la détermination d’un indice
effectif de 'opale par identification de ’angle de Brewster n’est pas une méthode suffisamment
précise. Cependant, la variation de l'intensité du fond expérimental de polarisation s et p suit
bien I’évolution en fonction de I'angle d’incidence des coefficients de réflexion de Fresnel, et
s’explique donc par une couche de matériau homogéne.
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CHAPITRE 2 : Propriétés optiques d’une opale
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FIGURE 2.12 — (a) Schéma illustrant le mécanisme de formation des oscillations de Fabry-Pérot dans
les spectres spéculaires mesurés sur I'opale A. Ces oscillations permettent de déterminer I’épaisseur e
de l'opale. La différence de marche entre les premier et second rayon réfléchis s’écrit : § = d; — da. (b)
Pic de réflexion mesuré & 6 = 20°. Les fléches indiquent la position des franges brillantes et leur associe
un ordre d’interférence m. (c) Courbes représentant la position des franges brillantes en nombre d’onde
en fonction de l'ordre d’interférence m, pour les angles 6 = 20° (losanges), 30° (carrés) et 55° (disques).
Le calcul de la pente de ces droites permet de déterminer 1’épaisseur de 1’opale.

2.5.2 Franges de Fabry-Pérot

Les oscillations que 1'on observe de part et d’autre des pics de réflexion sont des franges de
Fabry-Pérot et résultent des réflexions sur les deux interfaces de I'opale air/opale et opale/verre
(en considérant 1'opale comme un milieu homogéne). La figure 2.12(a) illustre le mécanisme de
formation des oscillations. L’observation de ces oscillations atteste de la faible épaisseur de
'opale [65].

Les franges de Fabry-Pérot nous permettent de déterminer I’épaisseur de l'opale. La figure
2.12(a) représente l'opale modélisée par une lame d’épaisseur e et d’indice effectif n.fp sur
laquelle est dirigé un faisceau formant un angle 6 avec la normale au plan de la lame. On a
alors :

e neff
cos(Oint)
02 = 2e nesptan(bine) sin(Gine)

0 =2
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2.6 Lien théorique entre diagramme de bandes et lois de Bragg

soit pour les franges brillantes :J = 6; — &2 (2.1)
= mAn,

=2encsr cos(fint)

ot m est 'ordre d’interférence (voir figure 2.12(b)?) et 6;,; 'angle du faisceau réfracté. On a
donc A\™! o< m et la courbe de A~! en fonction de m est une droite, ce qui confirme le fait que
les franges observées sont des franges de Fabry-Pérot. Le calcul du coefficient directeur de cette
droite permet de déterminer 'épaisseur de l'opale. Par exemple, la figure 2.12(c) représente
les valeurs de A\™! en fonction de m pour les angles = 20° (losanges), § = 30° (carrés) et
0 = 55° (disques). Le calcul du coefficient directeur a des droites passant par ces points permet
de déduire avec la relation e = (2an.s; cosb,;) " les valeurs de épaisseur de 1'opale.

L’épaisseur de I'opale calculée pour chaque angle expérimental, et en prenant n.;r = 1,31
ou 1,28 les valeurs déterminées par ajustements de Maxwell-Garnett et Cauchy respectivement
(voir table 2.1), est e = 5,3 £ 0,1 um ou 5,5+0, 1um, respectivement. Le fait que l'on trouve
la méme épaisseur pour chaque angle 6 confirme 'effet de Fabry-Pérot. On rappelle que les
deux profondeurs mesurées par profilométrie dans la zone centrale de 1'opale sont de 5,2 ym et
5,5 pm. Ainsi, I’étude des franges de Fabry-Pérot nous permet de faire le lien entre les mesures
d’ellipsométrie et de profilométrie, et confirme que l'indice effectif de 'opale est proche des
valeurs déterminées par ellipsométrie.

2.6 Lien théorique entre diagramme de bandes et lois de
Bragg

L’expérience de goniométrie décrite dans la section 2.4 nous a permis de mettre en évidence
un effet de réflexion particulier de la lumiére sur 'opale : la présence de pics de réflexion dépen-
dant de I'angle d’incidence 6. Il existe deux approches permettant d’interpréter ce déplacement :

— La premiére s’appuie sur un modéle diffractif & une dimension. Le modéle utilisé est celui
des plans réfléchissants et infiniment fins réguliérement espacés dans un milieu homogéne
d’indice n.ys, et la loi permettant de décrire I’évolution de la longueur d’onde des pics de
réflexion en fonction de I'angle d’incidence est la loi de Bragg adaptée a différentes familles
de plans suivant le pic de réflexion considéré (longueur d’onde croissante ou décroissante
avec ’angle d’incidence). Nous rappelons la condition d’interférences constructives intro-
duite dans le premier chapitre, qui pour une famille de plans (hkf) quelconque s’écrit :

Ahit = 2Nef ¢ dpge €OS Opgep int (2.4)

ou dpe est la distance entre les plans (hkf), Opine U'angle de réfraction sur ces plans,
et n.ss I'indice du milieu entre les plans. Cet indice pourra étre relié a I'indice des billes

2. Nous attribuons a la premiére frange & droite du pic de réflexion 'ordre d’interférence m = p ou p est un
entier.
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de silice par la relation (dont la validité pour 'opale a été discutée notemment dans la
référence [66]) :

nsz = ”?s*z'OQf +n; (1= f) (2.5)

ol ngio, est I'indice des billes de silice, ny, l'indice du milieu hote (ici ny, = ng, = 1)
et f le facteur de remplissage qui pour une structure cfc compacte vaut f = 0,74. Les
spectres de réflexion spéculaire (semblables & celui présenté sur la figure 2.8) donnant les
valeurs de 6 et A\, cette derniére équation est la relation généralement utilisée dans la
littérature [38,61,62] pour déterminer U'indice effectif et le diamétre des billes (relié a la
distance entre les plans) d’une opale.

— La seconde approche consiste a interpréter les pics de réflexion comme des ondes dont la
fréquence, située a 'intérieur d'une bande interdite, ne peuvent se propager dans le cristal
et sont donc réfléchies. Dans une opale, les bandes interdites sont incomplétes, ¢’est-a-dire
que suivant les différentes directions du cristal considérées, elles ne sont pas suffisamment
larges pour se recouvrir et former une bande interdite omnidirectionnelle. I.’évolution de
la longueur d’onde des pics de réflexion en fonction de ’angle d’incidence est alors décrite
par celle des bandes interdites en fonction de 'orientation des vecteurs d’onde pointant
sur la surface de la zone de Brillouin (voir section 1.5.2). Cette approche repose sur le
calcul des diagrammes de bandes pour les vecteurs k contenus dans le plan d’incidence
expérimental.

Ces deux approches sont complémentaires. Dans cette section, nous examinons d’un point
de vue théorique le lien entre ces deux modéles.

2.6.1 Diagrammes de bandes : directions L - U — X et L - U — K

Nous tragons sur les figures 2.13(a) et (b) en fonction de l'angle d’incidence externe les
diagrammes de bandes de I'opale suivant les directions L — U — X et L — K — L' respecti-
vement de la zone de Brillouin. Nous suivons donc 1’évolution des bandes (en noir) en fonction
d’un vecteur d’onde k dont 'extrémité suit le chemin bleu sur le schéma de la tranche de la
17B en encart de chaque figure. Rappelons que le vecteur I'L est colinéaire a 'axe z. Ces dia-
grammes se divisent en deux parties, une pour chaque face de la 1ZB explorée, la limite entre
chaque partie étant représentée par une droite verticale grise.

Ainsi pour les deux diagrammes, la premiére partie & gauche correspond 4 la face contenant
le point L et la partie a droite correspond a une face inclinée. Les numéros désignent un groupe
de bandes par ordre croissant d’énergie, et la face de la zone de Brillouin considérée (numéro
« prime »pour les faces inclinées). Les bandes interdites sont colorées en rouge. L’indice de la
silice utilisé pour le calcul de ces diagrammes est ng;0, = 1,4, déduit de la relation (2.5) et
de notre indice effectif de référence n.rr = 1,31 déterminé par ellipsométrie dans la section

2.2.3. Enfin, angle formé entre le vecteur d’onde k et le vecteur ﬁ correspondant a ’angle de
réfraction interne 6,,; (voir encart de la figure 2.13(a)), ’angle d’incidence externe 6 en abscisse
est déterminé en fonction de 60;,; par la loi de Snell-Descartes : sin @ = n.s sin 6;,,,. Les points
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FIGURE 2.13 — Diagrammes de bandes suivant les directions (a)L — U — X et (b)L — K — L' de
la zone de Brillouin. Le chemin suivi par 'extrémité du vecteur k est représenté en bleu sur le schéma
de la tranche de la 1ZB en encart de chaque figure. Les numéros désignent un groupe de bandes, et les
bandes interdites formées par ces groupes de bandes sont colorées en rouge. L’indice des billes de silice
utilisé pour le calcul de ces diagrammes est ng;o, = 1,4.

X et L sont situés a des angles internes élevés et ne sont pas accessibles par notre dispositif,
d’ou la représentation tronquée des diagrammes de bandes.

Nous commencons par commenter les bandes 1 et 2. Nous considérons donc les vecteurs
k dont 'extrémité pointe sur la face de la 1ZB de forme hexagonale orthogonale a l'axe z
(voir figure 2.7(c)), le chemin suivi partant de L jusqu’a U sur le diagramme 2.13(a), et de L
jusqu’a K sur le diagramme 2.13(b). On remarque que dans les directions L — U et L — K,
symétriques par rapport au point L, les bandes 1 et 2 sont identiques. Les bandes 2 forment une
bande interdite aux points U et K, qui devient trés étroite dés que 1'on s’éloigne de 6 ~ 50°. Par
contre pour # = 0 (incidence normale), une bande interdite centrée 4 a/A = 0, 67 et relativement
large (Aw = 0,4 en unités de a/\, soit une trentaine de nanométres en prenant D = 338 nm
la valeur déterminée par mesure AFM) se forme entre les bandes 1. A mesure que le vecteur k
se rapproche du point U (ou K), ¢’est-a-dire que I’angle d’incidence se rapproche de 6 ~ 50°,
cette bande interdite se déplace vers les hautes énergies.

Pour 8 > 50°, 'extrémité du vecteur d’onde k longe une face inclinée de la 1ZB. Sur
le diagramme 2.13(a), la face explorée est celle de forme carrée et de centre le point de haute
symétrie X (voir figure 2.7(c)). L’énergie des bandes 1’ et 2’ respectivement diminue et augmente
avec 'angle d’incidence, et les bandes interdites formées au point U se referment dés que 'on
s’en éloigne.

Sur le diagramme 2.13(b), la face explorée est celle de forme hexagonale et de centre le
point de haute symétrie I.”. Cette face est identique a la face de centre L, et les bandes 17 et 2’
évoluent de facon symétrique aux bandes 1 et 2, la différence apparente étant due & notre choix
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de tracer I’énergie des bandes en fonction de I'angle d’incidence externe?. Ainsi, I’énergie des
bandes 1’ et 2’ respectivement diminue et augmente avec 'angle d’incidence, la bande interdite
formée au point K par les bandes 2’ se referme et celle formée par les bandes 1’ se déplace vers
les basses énergies a mesure que 'angle d’incidence externe 6 augmente.

2.6.2 Loi de Bragg : pics de réflexion principaux aux petits angles

Nous cherchons a présent a expliquer ’évolution des bandes interdites de 'opale par une
approche diffractive sur des familles de plans paralléles. Pour cela, nous comparons sur les figures
2.14(a) et (b) les bandes interdites formées dans les directions L - U — X et L — K — L’
respectivement du diagramme de bandes de I'opale (ces diagrammes sont identiques a ceux
présentés précédemment sur les figures 2.13(a) et (b)), avec différentes lois de Bragg adaptées
a des familles de plans particuliéres de ’opale.

La courbe rouge présente sur les deux diagrammes correspond aux longueurs d’onde dif-
fractées en fonction de I'angle d’incidence calculées avec la relation (2.4) adaptée aux plans
horizontaux (111). Cette relation se réécrit simplement en remplacant dans la relation (2.4) le
terme dppe par dij; = \/%D avec D le diameétre des billes, soit :

M1t =21/2/3nesp D cos Oy = 21/2/3D y/n?;; — sin® 6 (2.6)

Cette loi est celle utilisée dans la littérature [61,62| pour décrire I’évolution des pics de
réflexion principaux sur une opale (pics dont la longueur d’onde diminue avec I'angle d’inci-
dence). Les longueurs d’onde obtenues sont converties en fréquences normalisées a/\ sur les
diagrammes de bandes, en prenant a = v/2D la maille du réseau triangulaire. Il est intéressant
de remarquer qu’ainsi, le terme D dans la relation (2.6) se simplifie, illustrant la propriété
d’invariance d’échelle propre aux cristaux photoniques.

Les longueurs d’onde calculées suivent 1’évolution de la bande interdite formée par les bandes
1, avec un léger décalage vers les basses énergies par rapport au centre de la bande interdite.
Cependant, la correspondance entre les deux approches (diffraction de Bragg sur les plans (111)
et bande interdite formée par les bandes 1) est satisfaisante et nous permet d’affirmer que si
les longueurs d’onde des pics de réflexion spéculaire jusqu'aux angles d’incidence 6 = 50° sont
correctement décrites par la relation (2.6), alors les pics de réflexion sont la manifestation de la
bande interdite formée pour les vecteurs d’onde dont I'extrémité pointe sur la face de la 1ZB de
centre L et orthogonale a la direction z. Ces deux points de vue décrivent le méme phénomeéne :
le plan ULK est le plan bissecteur du vecteur G orthogonal aux plans (111), et le vecteur k
satisfait aux conditions de Laue sur cette famille de plans.

3. Les bandes sont parfaitement symétriques si on trace leur énergie en fonction de I’angle interne 6;,,;, voir
figure 1.13(c)
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FIGURE 2.14 — Diagrammes de bandes suivant les directions (a)L — U — X et (b)L — K — L' de
la zone de Brillouin. Le chemin suivi par 'extrémité du vecteur k est représenté en bleu sur le schéma
de la tranche de la 1ZB en encart de chaque figure. Les numéros désignent un groupe de bandes. Sur
chacun des deux diagrammes, les courbes rouge, verte et pointillés correspondent aux longueurs d’onde
théoriques diffractées respectivement par les plans (111), (111) et (200) de l'opale, et calculées avec
lois de Bragg adaptées a ces plans. L’indice des billes de silice utilisé pour le calcul de ces diagrammes
est ng;0, = 1,4 et l'indice effectif utilisé dans les lois de Bragg est n.sy = 1, 31.

2.6.3 Lois de Bragg : pics de réflexion secondaires

_)

Dans la zone de Brillouin, les vecteurs F*X2 et 'L’ forment avec le vecteur ﬁ un angle
Ox = 54,7° et O, = 70,5° respectivement, et sont les vecteurs normaux aux plans (200) et
(111). Les plans (200) sont séparés entre eux par une distance dygg = a/2 = (v/2/2)D et les
plans (111) par une distance diy; = di1; = /2/3D (voir figure 2.15(a) et (b)). Si I'on considére
une onde incidente sur les plans horizontaux (111) de l'opale avec une angle 6, réfractée dans
I'opale d’indice effectif n.sr avec un angle 6;,; = arcsin(siné/n.s¢) et incidente avec un angle
Onke = apre — Oiny sur une famille de plans (hkl) séparés d’une distance dpye et formant un angle
apge avec la direction horizontale (voir figure 2.15(c)), la condition de diffraction constructive
sur ces plans se réécrit a partir de la relation (2.4) :

ke = 2dpke ey \/1 — sin®(ayge — aresin(sin 0 /nes;)) (2.7)

ol dpre = dagg €t ppe = Qiagg OU dpre = dip; et apre = agqy selon que la famille de plans
considérée soit la famille de plans (200) ou (111). Les longueurs d’onde correspondant a la
diffraction sur ces plans sont représentées sur les diagrammes 2.14(a) et (b) par les courbes en
pointillés pour les plans (200) et vertes pour les plans (111). L’évolution des longueurs d’onde
diffractées par les plans (200) suit correctement celle des bandes 1’ dans la direction U — X
(diagramme 2.14(a)), tandis que celle des longueurs d’onde diffractées par les plans (111) suit
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FIGURE 2.15 — (a) Plans (200) d’une structure cfc. (b) Plans (111) d'une la structure cfe. (¢) Schéma
illustrant les angles d’intérét dans le mécanisme de diffraction par une famille de plans (hk¢ inclinés
d’un angle apke par rapport a la normale aux plans (111).

de facon satisfaisante I’évolution de la bande interdite formée par les bandes 1’ dans la direction
K — L' (diagramme 2.14(Db)).

Il n’est cependant pas possible d’associer directement, comme dans la section précédente,
les pics de réflexion secondaires aux lois de Bragg adaptées aux plans (200) ou (111). La raison
en est fondamentale : le phénoméne décrit par ces lois, a savoir I’évolution en fonction de I'angle
d’incidence de la longueur d’onde de 'onde réfléchie de facon spéculaire sur des plans inclinés,
ne correspond pas a la géométrie de notre expérience. En effet expérimentalement, ces seconds
pics sont mesurés a des angles spéculaires par rapport a I'angle d’incidence sur les plans (111),
et le schéma 2.15(c) montre clairement qu’il est impossible pour une onde diffractée par une
famille de plans inclinés d’étre mesurée aux angles de détection spéculaires (I’onde ne peut
d’ailleurs pas étre dirigée vers I'interface opale/air).

Dans la littérature, ce second pic est généralement attribué a de la diffraction sur les plans
(111) de Popale [39,63,64,67-70]. La raison en est que la loi de Bragg adaptée aux plans (111)
décrit relativement bien I’évolution de la longueur d’onde de ces pics avec ’angle d’incidence.
Cette loi de Bragg est préférée a celle adaptée aux plans (200) notamment parce que la bande
interdite formée dans la direction U — X est moins robuste que celle formée dans la direction
K — L' (voir diagrammes 2.13(a) et (b)). On trouve cependant quelques références publiées
au début des années 2000 attribuant ce second pic a de la diffraction sur les plans (200) de
'opale [61,62].

A notre connaissance, la question du mécanisme expliquant ’observation de ce second pic
aux angles spéculaires n’a jamais été résolue, ni méme abordée, excepté dans la référence [71]
ol les auteurs proposent I'intervention d’une troisiéme famille de plans. Les hypothéses et
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FIGURE 2.16 — Diagramme de bandes suivant la direction L — K — K’ avec L—I%:m et donc K’
situé en dehors de la zone de Brillouin. La courbe rouge correspond aux longueurs d’onde diffractées
par les plans (111) d’une structure cfc compacte. L’indice des billes de silice utilisé pour le calcul du
diagramme est ng;o, = 1,4 et I'indice effectif utilisé dans la loi de Bragg est n.sy = 1,31. L’encart
représente une tranche de la zone de Brillouin suivant le plan contenant les points I', U, L et K, et le
chemin suivi par 'extrémité du vecteur k est coloré en bleu.

conclusions développées dans cet article nous semblent erronées, pour des raisons que nous
évoquerons plus tard. Cependant, I'idée est intéressante et je m’en inspire dans cette thése
pour répondre en grande partie a cette question, dans la section 2.9.

2.6.4 Loi de Bragg : pics de réflexion principaux aux grands angles

Les longueurs d’onde calculées par les lois de Bragg adaptées aux plans (200) et (111)
(courbes pointillés et vertes) ne suivent pas 1’évolution des bandes 2 sur les diagrammes 2.14(a)
et (b). Ces bandes sont calculées dans la direction L — U et L — K respectivement, ¢’est-a-dire
pour des vecteurs k dont I'extrémité longe la face hexagonale de centre L. de la 1ZB. Or nous
avons montré dans la section 2.6.2 que de tels vecteurs d’onde étaient diffractés par les plans
(111) de Popale (courbes rouges pour 6 < 50° sur les diagrammes 2.14(a) et (b)). La mauvaise
correspondance entre les lois de Bragg adaptées aux plans (200) et (111) et les bandes 2 est donc
due au fait que les vecteurs k considérés pointent sur la mauvaise face de la 1ZB. Autrement
dit, nous ne considérons pas des vecteurs d’onde satisfaisant aux conditions de Laue pour ces
plans. On explique de la méme facon I’écart entre les longueurs d’onde calculées par la loi de
Bragg adaptée aux plans (111) (courbe rouge) et les bandes 2’.

Nous tracons sur la figure 2.16 le diagramme de bandes de 1’opale suivant le chemin L —
K — K’ avec K’ situé en dehors de la zone Brillouin (voir schéma de la tranche de la 1ZB
en encart), c’est-a-dire que nous considérons des vecteurs d’onde k dont I'extrémité pointe sur
le prolongement du segment [LK]|, et donc de la face de la 1ZB de centre L. La courbe rouge
correspond aux longueurs d’onde calculées avec la loi de Bragg adaptée aux plans (111). La
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correspondance est alors satisfaisante pour tous les angles 6. Nous avons comparé les bandes

interdites formées dans une structure cfc compacte dans des directions particuliéres de la 1ZB, a
des lois de Bragg adaptées a des plans particuliers propres a la structure cfc. Nous avons montré
que la correspondance entre ces deux approches était satisfaisante. Dans la section suivante, je
me sers de 'approche a une dimension (lois de Bragg) pour caractériser notre opale d’étude.

2.7 Caractérisation de ’opale avec les lois de Bragg

Cette section est consacrée a la détermination des parameétres D et n.rr de 'opale a 'aide
des lois de Bragg déduites du modéle des plans réfléchissants dans la section précédente. Cette
approche a une dimension donne une bonne description de la position spectrale du maximum
des pics de réflexion en fonction de 'angle d’incidence. Les pics de réflexion mesurés sur 'opale
se répartissent en deux catégories :

— les pics de réflexion principaux se déplacant vers les basses longueurs d’onde a mesure
que l'angle d’incidence augmente,

— les pics de rélexion secondaires apparaissant pour les angles d’incidence proches de 6 =
50° et se déplacant vers les hautes longueurs d’onde a mesure que 1’angle d’incidence
augmente.

Comme nous 'avons expliqué dans la section précédente, les pics de réflexion principaux
correspondent aux longueurs d’onde diffractées par les plans (111) de opale, et doivent suivre la
loi de Bragg de la relation (2.6). L’attribution des pics de réflexion secondaires & un phénomeéne
de diffraction sur une famille de plans particuliére de l'opale est moins directe. Rappelons
que dans la section précédente, nous avons déterminé des lois de Bragg adaptées aux plans
inclinés (200) et (111), et dont évolution suit correctement celle des bandes interdites formées
par 'opale pour des angles d’incidence 6 > 50°. Nous avons également conclu que ces lois
décrivent une géométrie qui n’est pas celle de notre expérience puisqu’elles impliquent que
les ondes diffractées par ces plans inclinés ne peuvent étre détectées aux angles de réflexion
spéculaires (voir schéma 2.15(c)). Dans cette section, nous suivons la démarche généralement
adoptée par la communauté scientifique sur cette question, en négligeant la prise en compte d’un
mécanisme permettant d’expliquer 'observation de ces pics de réflexion aux angles spéculaires.
Cela nous permettra également de souligner les limites du modéle des plans réfléchissants pour
la caractérisation d’une opale.

2.7.1 Ajustement de la longueur d’onde des pics de réflexion spécu-
laire

La figure 2.17(a) représente un ajustement de la longueur d’onde des pics de réflexion
spéculaire de la figure 2.8 par la loi de Bragg adaptée aux plans (111) de la relation (2.6) [61,62].
L’ajustement est réalisé par la méthode des moindres carrés qui minimise la quantité > (Aj1; —
Aezp)?, et permet de déterminer Uindice effectif n.sp = 1,370, 02 de l'opale et le diamétre des
billes D = 301+5nm (et donc une distance entre les plans (111) dy;; = 1/2/3 D = 246 +4nm).
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FIGURE 2.17 — (a) Ajustement par une loi de Bragg sur les plans (111) réalisé sur les positions
en longueur d’onde des pics principaux de diffraction. Les paramétres de 'ajustement sont n.rp =
1,37 £ 0,02 et D = 301 £ 5nm. (b) Ajustement par une loi de Bragg sur les plans (111) réalisé
sur les positions en longueur d’onde des pics apparaissant autour de § = 50° et se décalant vers les
hautes longueurs d’onde avec ’angle d’incidence. Les parametres de I’ajustement sont n.rr = 1,37 et
D = 301 nm. La valeur ajustée est agy; = 65°. La courbe en pointillé représente la loi de Bragg pour
les parameétres nepy = 1,37, D = 301nm et aj; = 70,5°, Pangle théorique entre les plans (111) et
(111) de la structure cfc.

Les erreurs sont calculées au premier ordre de dérivation en prenant en compte 'incertitude
sur la mesure de ’angle et le pointé des maxima.

On constate I'excellence de 1’accord entre les points expérimentaux (points rouges) et I’ajus-
tement, excepté pour les points & 6 = 45° et 50°. Pourtant, on constate que :

— les valeurs déterminées sont trés éloignées des valeurs mesurées par ellipsométrie et AFM
(nefr = 1,31 et D = 340 nm),

— la valeur de I'indice effectif n.s; = 1,37 donne avec la relation (2.5) un indice des billes
de silice de ng;0, = 1,48, ce qui est trés élevé, surtout si 'on considére que la silice est
poreuse [72]

Si les pics de réflexion secondaires résultent d’un processus diffractif faisant intervenir les
plans (200) ou (111), ’évolution de leur longueur d’onde avec I'angle d’incidence externe doit
étre décrite par la relation (2.7). On rappelle s = 54, 7° et gy, = 35, 3° Pinclinaison théorique
par rapport a la direction verticale des plans (200) et (111) respectivement, et avec la valeur
du diamétre des billes D = 301 nm déterminée précédemment, on a dago = (v/2/2)D = 213nm
et diy;; = (\/2/3)D = 246 nm, la distance interréticulaire de ces familles de plans.

Nous commencons par effectuer un ajustement par la méthode des moindres carrés sur les
deux variables dpe et apke de la relation (2.7), en fixant la valeur de U'indice effectif A n.pp = 1,37
déterminée précédemment. On obtient dpiy = 254 £ 5nm et o = 68 £+ 0,1°, angle proche de
la valeur théorique agy; = 70,5°. Il semble donc raisonnable d’attribuer la diffraction de ces
seconds pics aux plans (111) |39, 63,64, 67-70], 'angle as = 54,7° des plans (200) avec les
plans (111) étant trop éloigné de la valeur ajustée.

En revanche, I'ajustement donne dj,, = di;; = 254 & 5nm, soit 3% de plus que la valeur
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déterminée avec le premier ajustement (on rappelle que normalement dyi;; = dy11). Avec la
relation di;; = MD, on trouve un diamétre des billes D = 311 + 7nm. La valeur ajustée
de D sur les plans (111) est donc supérieure de 10nm a celle ajustée sur les plans (111) (mais
reste toujours trés éloignée de la valeur AFM), soit un écart d’environ 3%. Ce probléme a
déja été évoqué dans la littérature : Khunsin et al. [39] caractérisent une distance di;; plus
grande de 4%, et justifient cet écart par une élongation de la maille du réseau de l'opale lors
du procédé de fabrication par convection. Cependant, excepté d’autres références [67,71] o les
auteurs trouvent des angles agy; plus bas (valeurs déterminées par un ajustement avec une loi
de Bragg) que 'angle théorique aiy; = 70,52° et donc des distances dy;; plus étendues, nous
n’avons pas trouvé de preuves formelles dans la littérature (images SEM par exemple) que la
structure de 'opale puisse se dilater.

Avec les valeurs que nous venons de déterminer, il nous faut choisir entre : une distance dq;;
plus grande expliquée par I’élongation de I'opale, mais des billes petites qui ne seraient plus en
contact ; ou une distance di;; plus grande expliquée par des billes de diamétre plus élevé pour
les plans (111), ce qui n’a pas de sens puisque les billes utilisées sont les mémes pour tous les
plans (avec certes une dispersion du diamétre de 3%, mais cette dispersion est la méme quel
que soit le plan considéré). Aucune de ces propositions ne nous semble recevable.

Nous effectuons a présent un ajustement sur la seule variable iy, en considérant que
toutes les billes formant la structure cfc sont de taille identique, soit en fixant di;; = 246 nm
(valeur calculée pour D = 301 nm, diamétre déterminée par I’ajustement sur les plans (111)).
I’ajustement avec I’écart quadratique moyen le plus bas est donné pour aj;; = 65 £+ 0,1°. Cet
ajustement est celui représenté sur la figure 2.17(b) (ligne noire). La loi de Bragg théorique
correspondant & la diffraction sur les plans (111), c¢’est-a-dire avec un angle aj;; = 70,5° est
également tracée (ligne pointillés). L’accord de I’ajustement avec les points expérimentaux est
discutable, principalement & cause du faible nombre de points expérimentaux, et la courbe de
Bragg théorique pour les plans (111) est éloignée de la courbe d’ajustement.

Ces résultats tendent & montrer que 1'opale d’étude présente une structure distordue, avec
un angle agy; = 6540, 1° éloigné de ’angle théorique dans la structure cfc. Il n’est pas rare de
trouver dans la littérature des études concluant (en utilisant la méthode des moindres carrés et
une loi de Bragg) sur une structure distordue de l'opale. Par exemple, Romanov [67] détermine
un angle ag;; = 69° (sructure légérement distordue) et Baryshev et al. [71] un angle ai; =
63° (structure trés distordue). Cependant, il nous semble étonnant qu’une opale fabriquée par
convection, méthode reconnue pour fabriquer des structures possédant un degré d’ordre élevé,
puisse présenter une distorsion aussi importante de la structure cfc. Nous mettons donc en
doute I'utilisation d'une loi de Bragg pour déterminer les paramétre D et n.s¢ de 'opale.

Dans la section suivante, nous mettons en évidence les limites du modéle de Bragg (indé-
pendantes du probléme évoqué plus haut quant a la détermination des paramétres de 1'opale)
et confirmons nos doutes par le calcul du diagramme de bandes de 1'opale avec les paramétres
que nous venons de déterminer.
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2.7 Caractérisation de l'opale avec les lois de Bragg
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FIGURE 2.18 — (a) Spectres de réflexion spéculaire pour des angles d’incidence 6 allant de 44° a 52°,
par pas de 1. La courbe rouge représente la mesure & 6 = 48°, pour laquelle les deux pics ont la méme
intensité et le plus petit écart spectral. (b) Positions expérimentales en longueur d’onde des pics de
réflexion en fonction de I’angle d’incidence, et lois de Bragg correspondant aux plans (111) (courbe
noire) et (111) (courbe pointillés) ajustées précédemment avec les parameétres n. sy = 1.37, D = 301 nm
et a = 65°. Les points rouges et verts correspondent aux positions des pics de rélfexion de la figure
2.18(a) et attribués a la diffraction sur les plans (111) et (111) respectivement.

2.7.2 Limites du modéle des plans réfléchissants : anticroisement

Comme nous 'avons remarqué dans la section précédente, I’ajustement de la position des
pics de réflexion principaux par une loi de Bragg correspondant a la diffraction sur les plans
(111) donne un excellent accord. Seuls les points expérimentaux situés a 6 = 45° et 50° s’écartent
léegérement de 'ajustement (voir figure 2.17(a)). Nous décidons alors de sonder la région autour
de 6 = 50° avec une meilleure résolution angulaire. La figure 2.18(a) représente des mesures de
la réflexion des pics sur l'opale d’étude pour des angles d’incidence allant de 6 = 44° (angle
pour lequel on identifie clairement la présence de deux pics) & 6 = 52°, par pas de 1°. Dans
la zone de Brillouin, cette expérience consiste a étudier avec plus de précision les effets de la
bande interdite autour du point K (voir par exemple figure 2.7(d)).

A ces angles, la position spectrale des deux pics de diffraction varie trés peu. La position
des pics est située soit a A = 586 + 1 nm soit a A = 553 = 1 nm. En revanche, leur intensité varie
de fagon importante. On observe I'intensité des pics & A = 553 nm augmenter progressivement
tandis que celle des pics & A = 586 nm diminue. La somme de I'intensité des deux pics pour un
angle d’'incidence donné n’est pas constante, mais est comprise entre 35% et 42%, un intervalle
relativement faible. L’intensité des pics mesurés avant I'apparition du second pic de 6 = 20° a
0 = 40° diminue de 44% a 33%, et il semble raisonnable d’affirmer que l'intensité du faisceau
incident se partage entre les deux pics de diffraction. La courbe rouge est mesurée a 6 = 48°.
A cet angle, les deux pics ont la méme intensité et la somme de leurs intensités est maximale.
C’est aussi a cet angle que ’écart spectral le plus petit est mesuré, avec A\,,;,, = 33 nm.

On place sur la figure 2.18 ces nouveaux points expérimentaux avec les deux lois de Bragg
déterminées dans la section précédente. Les points rouges et verts correspondent aux pics pré-
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FIGURE 2.19 — (a) et (b) Diagrammes de bandes tracés dans les directions L — K — K’ et L —
K — L' respectivement (voir encarts) et calculés avec ng;o, = 1.48 (valeur pour n.rs = 1,37). Les
valeurs des points expérimentaux (en rouge) sont reportées sur le diagramme en effectuant 'opération
a/Aezp avec a = 1/(2)D et D = 301 nm.

sentés sur la figure 2.18(a) et attribués aux plans (111) et (111) respectivement. Les points
noirs correspondent aux points ayant servi aux ajustements précédents des figures 2.17(a) et
(b), et quelques points supplémentaires (& 41°< 6 < 43° et 53°< 6 < 59°) dont nous n’avons
pas montré les spectres sur la figure 2.18 par souci de clarté. Les courbes se croisent a 6 = 48°,
et on voit clairement autour de cet angle les longueurs d’onde des pics de réflexion s’écarter
des lois de Bragg : elles s’anticroisent [37,39,64,73|.

Dans la section suivante, nous confirmons les limites du modéle des plans réfléchissants en
comparant les données expérimentales avec le diagramme de bandes de 'opale calculé avec les
valeurs de l'indice effectif et du diamétre des billes ajustées par la loi de Bragg adaptée aux
plans (111).

2.7.3 Diagramme de bandes : premiére comparaison avec les données
expérimentales

Nous tracons sur les figures 2.19(a) et (b) les diagrammes de bandes de 'opale suivant les
directions L — K — K’ (face de la zone de Brillouin correspondant uniquement aux plans
(111)) et L — K — L’ (faces de la zone Brillouin correspondant aux plans (111) et (111)) en
fonction de I'angle d’incidence externe, calculé avec un indice des billes de silice ng;0, = 1,48,
déterminé a laide de la relation (2.5) et la valeur de l'indice effectif n.;; = 1,37. Les positions
en longueur d’onde des pics de réflexion sont converties en valeurs de 1’énergie normalisée a/\
en prenant a = /2D et D = 301 nm. Le diagramme de la figure 2.19(a) nous permet donc de
comparer I’évolution des pics de diffraction sur les plans (111) (pics principaux dont la fréquence
augmente avec I'angle d’incidence) pour tous les angles d’incidence, mais pas ’évolution des
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pics de diffraction sur les plans (111) (seconds pics dont la fréquence diminue avec I'angle
d’incidence) qui apparaissent autour de # = 50°, tandis que le diagramme de la figure 2.19(b)
nous permet de comparer I’évolution des pics de diffraction sur les plans (111) jusqu’au point
K a 0 = 52°, ainsi que les pics de diffraction sur les plans (111).

On constate sur le diagramme de la figure 2.19(a) que les fréquences des pics de diffraction
sur les plans (111) sont correctement centrées dans la bande interdite. Nous avons montré dans
la section 2.7.1 que ces pics étaient remarquablement bien ajustés par la loi de Bragg, et nous
sommes donc en accord avec la section 2.6 oll nous avions vu que les bandes interdites calculées
suivant différentes directions de la structure étaient correctement décrites par les lois de Bragg
adéquates (voir pour ce cas précis la figure 2.16). Par contre sur le diagramme de la figure
2.19(b), les fréquences des pics de diffraction sur les plans (111) (& partir de § ~ 50°, pics dont
la fréquence diminue avec @) sont décalées d’une fréquence réduite a/A ~ 0,05 soit plus de
40nm. De plus pour les deux diagrammes, le centre de 'anticroisement expérimental a 6 = 48°
est décalé de 5° par rapport au point K, situé a 0 = 52° sur le diagramme de bandes. On note
qu’il est également décalé d’une trentaine de nanomeétres vers les basses énergies.

Nous sommes donc confrontés au dilemme suivant :

— Notre opale est distordue, comme 'indique la valeur de aj;; = 65° obtenue dans la section
2.7.1 et nous faisons confiance aux valeurs de n.;r = 1,37 et D = 301 nm déterminées
par ajustement a la loi de Bragg sur les plans (111). Le calcul des bandes photoniques,
qui considére une structure cfc compacte idéale, ne peut étre comparé aux spectres de
réflexion spéculaire mesurés sur notre opale.

— Notre opale posséde une structure idéale et le fait que les données expérimentales suivent
mal I’évolution des bandes interdites du diagramme de bandes résulte du fait que les
paramétres de I'opale déterminés par ajustement a la loi de Bragg sur les plans (111) sont
erronés.

Nous nous plagons dans la seconde hypothése. Nous sommes confortés dans ce choix par
les caractérisations par AFM et par ellipsométrie, qui donnent des valeurs significativement
éloignées de celles obtenues par ajustement & la loi de Bragg (D = 338 & 10nm par AFM,
nefr = 1,28 ou 1,31 par ellipsométrie suivant le type d’ajustement utilisé). Cela revient aussi
a dire que les pics diffractés par les plans (111) (pics principaux) ne suivent pas exactement
la loi de Bragg. Pourtant, nous affirmons que cette méthode est incorrecte au moins en ce
qui concerne la caractérisation de notre opale, et proposons une autre méthode, simple, pour
déterminer I'indice effectif de I'opale.

L’application de cette méthode nécessite une étude détaillée de I’anticroisement des bandes
au point K de la zone de Brillouin, que nous effectuons dans la section suivante.
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FIGURE 2.20 — (a) Coupe de la zone de Brillouin d’une structure cfc suivant le plan contenant les
points L, K et I', et deux vecteurs d’onde ki et ko satisfaisant aux conditions de Laue sur les plans
(111) et (111) respectivement. La ligne rouge représente le chemin & suivre pour étudier 1’évolution du
diagramme de bandes en fonction de angle d’incidence. (b) Chemin suivi (en rouge) pour tracer le

diagramme de bande dans une direction 6;,;. Le vecteur I' /K111 satisfait aux conditions de diffraction
sur les plans (111). (c) En prolongeant la droite rouge du schéma (b), elle intersecte la droite (I’K) au
point Kiq; et le vecteur ['K7;; satisfait aux conditions de diffraction sur les plans (111).

2.8 Nouvelle méthode de détermination de I’'indice effectif
d’une opale

2.8.1 Etude théorique de ’anticroisement

Afin d’étudier le comportement du diagramme de bandes autour du point K, nous explorons
la zone de Brillouin dans des directions particuliéres. Nous souhaitons observer 1’évolution des
bandes interdites formées par les plans (111) et (111). Dans la section 2.6, nous avions choisi
des points situés sur les faces de la zone de Brillouin. Ce choix de points était équivalent a ne
considérer que des vecteurs d’onde centrés en I et pointant sur une surface (figure 2.20(a)). Ces
vecteurs d’onde satisfaisaient alors aux conditions de Laue et étaient diffractés. Par exemple
dans la figure 2.20(a), les vecteurs ki et ko satisfont aux conditions de diffraction de Laue
sur les plans (111) et (111) respectivement. Cela permettait d’étudier I'évolution de la bande
interdite dans une direction donnée de la zone de Brillouin, et a I'aide d’un calcul simple nous
pouvions en déduire la dépendance de la bande interdite en fonction de I'angle d’incidence.

Dans l'expérience décrite dans la section 2.4, chaque mesure nous permet de sonder la
structure photonique avec un angle 0;,, fixé (relié a Pangle d’incidence 6 par la loi de Snell-
Descartes). L’observation de deux pics de réflexion correspond a l'interaction de la lumiére avec
deux bandes interdites formées dans la direction associée a I'angle 6,,;. Ainsi, pour observer
I’évolution des bandes interdites formées autour du point K par les plans (111) et (111) a la
fois, nous tracons un diagramme de bandes suivant des points placés sur une droite passant
par I', le centre de la zone de Brillouin, et coupant la droite (LK) en un point Kjq1; tel que

=
I'angle (I'K111, 'K) = 6, comme schématisé sur la figure 2.20(b), ot ;,,; < 0. On note que
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FIGURE 2.21 — Diagrammes de bandes tracés suivant un (E;nii> passant dans la zone de Brillouin
par le point " et un point Ki1; de la droite (LK), tel que (T'K,T'K111) = 0in¢. Les diagrammes (a) a
(e) sont tracés pour Oip: < 35° et les diagrammes de (f) & (j) pour 0 > 35°. Sur les diagrammes (a)
et (), les lignes rouges marquent la position du vecteur I'K111 ou I'K'7;q, selon que la bande interdite
formée soit due aux plans (111) ou (111) respectivement.
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—

le vecteur I' K11, satisfait aux conditions de Laue et le diagramme de bandes doit présenter une
bande interdite au point K1, formée par les plans (111). En prolongeant cette droite au-dela du
point K7i1, on voit qu’elle intersecte également la droite (LK) en un point K7i;; situé en dehors

— _
de la zone de Brillouin, et le vecteur I' K1, satisfait aux conditions de Laue pour les plans (111)
(voir figure 2.20(c)). Le diagramme de bandes tracé pour les points situés sur la droite (I'K711)

doit donc présenter deux bandes interdites aux points K1, et K7, avec 17(111 < I'Kqy;. De la
méme facon, en prenant 6;,; > 6, le chemin suivi intersecte au point K3iq; la surface de la zone
de brillouin correspondant aux plans (111), puis la droite (LK) au point Kj1;. Le diagramme
de bandes correspondant doit donc présenter deux bandes interdites aux points Kjq; et Ki11,

— —
avec I'K117 > I'Kqq;.

Nous tragons ce type de diagramme de bandes pour |0k — 0| = £5°, £2°, +1°, £0.5°
et 0° (on rappelle que 0 = 35,3°). On part donc d’une direction légérement éloignée du
point K (0;,; ~ 30°) pour se rapprocher progressivement jusqu’a la direction dans laquelle la

condition de diffraction multiple est satisfaite pour le vecteur 17( (Oint = Ok, puis on s’éloigne
a nouveau (jusqu'a 6;,; ~ 40°). L’indice utilisé pour les billes de silice est notre indice de
référence ng;o, = 1,4 déterminé par ellipsométrie (n.;; = 1,31). Le raisonnement que nous
suivons dans cette section est qualitatif et 'utilisation d’un autre indice proche donnerait les
mémes conclusions. Ces diagrammes sont présentés sur la figure 2.21.

Chaque diagramme présente six bandes : trois bandes pour chaque polarisation. Les bandes
en traits pleins correspondent & la polarisation s et les bandes en pointillés & la polarisation
p [74,75]. Pour 0;,, = 30° et 0;,; = 40° (figures 2.21(a) et (f) respectivement), les bandes
interdites (traits rouges) apparaissent sous la forme de minima de I'écart entre deux bandes.
Par exemple pour 6;,; = 30°, on observe deux bandes interdites a k = 17(111 = 0,98a7!
et k = T'Ky;; = 1,17a™! formées par les plans (111) et (111) respectivement. Les bandes
interdites pour les polarisations s et p formées par les plans (111) sont centrées en énergie
normalisée a environ 0,76. Il est intéressant de remarquer que pour 6;,; = 40°, les positions
des bandes interdites formées par les plans (111) et (111) sont échangées, en accord avec la
symétrie suggérée par les schémas des figures 2.20(c) et (d). En effet, avec 0;,; > 0k et en
partant du point ', la premiére surface traversée est celle correspondant aux plans (111), puis
celle correspondant aux plans (111) (voir figure 2.20(d)) et la bande interdite formée par les

— —
TRyl < FKm‘ . Pour Oy = 33° et 0, = 37° (figures 2.21(b)

et (g) respectivement), les deux bandes intermédiaires pour les deux polarisations présentent
deux extrema, et on constate que les deux bandes interdites associées se rapprochent.

Pour les angles 0;,, = 34°, 37°, 34,5° et 36,5° (figures 2.21(c), (h), (d) et (i) respectivement),
les bandes interdites continuent de se rapprocher et on distingue encore les deux extrema de la
bande de polarisation p d’énergie intermédiaire. En revanche, ceux des bandes de polarisation
s disparaissent. Les deux bandes interdites pour la polarisation s formées par les plans (111) et
(111) fusionnent |73]. Pour 0;,; = 0, les deux extrema de la bande polarisée p disparaissent a
leur tour et les deux bandes polarisées s et p se confondent. A cet angle, le vecteur k (corres-
pondant au point de haute symétrie K dans la zone de Brillouin) satisfaisant la condition de
diffraction multiple est atteint et les deux bandes interdites formées par les plans (111) et (111)
fusionnent pour les deux polarisations. Cependant, la fusion n’est pas compléte, c’est-a-dire

plans (111) est obtenue pour
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FIGURE 2.22 — Evolution de ’énergie normalisée a/A du centre des bandes interdites polarisées s
(courbes rouges) et p (courbes bleues) formées par les plans (111) et (111) en fonction de l'angle .
L’écart minimum entre les bandes interdites de chaque polarisation est atteint pour v = 0, c’est-a-dire
le point K de la zone de Brillouin.

qu’il n’y a pas formation d’une bande interdite unique. En effet, les bandes de polarisation
s et p d’énergies intermédiaires continuent de séparer les bandes de basse et de hautes éner-
gies, et on a bien la présence de deux bandes interdites. On retrouve ’anticroisement observé
expérimentalement.

Enfin, nous montrons que I’écart en énergie entre les deux bandes interdites est minimal au
point K de la zone de Brillouin. La figure 2.22 représente ’évolution de la fréquence normalisée
a/\ du centre des bandes interdites pour les polarisations s (courbe rouge) et p (courbe bleue)
en fonction de I'angle 60,;,;. On reconnait la forme de l'anticroisement observée dans la figure
2.18(b). On voit que plus Pangle 6;,, se rapproche de O, plus I'écart en énergie entre les centres
des bandes interdites de chaque polarisation diminue, et ’écart en énergie est minimum pour
Oint = Ok, c’est-a-dire au point K.

Nous avons montré que I'écart en énergie entre les deux bandes interdites formées par les
plans (111) et (111) est minimal au point K de la zone de Brillouin. Dans la section précédente,
nous avons vu que le plus petit écart en longueur d’onde entre les deux pics de réflexion était
mesuré pour 'angle d’incidence § = 48° (courbe rouge dans la figure 2.18(a)). Nous en concluons
que cet angle correspond a ’angle externe pour lequel le vecteur d’onde de I'onde réfractée dans
l'opale est colinéaire a I' K. Autrement dit, en tracant le diagramme de bandes dans la direction
L — K — L’ en fonction de I'angle externe 0, le point K doit se trouver a 6 = 48°.
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FIGURE 2.23 — (a) Lois de Bragg adaptées aux plans (111) (courbe noire) et (111) (courbe pointillés)
ajustées sur les positions en longueur d’onde des pics de réflexion expérimentaux (points rouges). Les
parametres des ajustements sont nepr = 1,29, D = 329nm et agy; = 70,2°. (b) et (c) Diagramme de
bandes dans les directions L —+ K — L' et L — K — K’ respectivement (voir encarts) et calculés
avec ng;o, = 1,38 déterminé avec n.ry = 1,29. Les longueurs d’onde expérimentales sont converties
en énergie normalisée a/\ oil @ = v/2D et D = 329 nm.
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2.8.2 Détermination de I’indice effectif de I’opale par centrage de ’an-
ticroisement

Nous proposons une méthode simple pour déterminer l'indice d’une opale, fondée sur la
supposition que I'opale en question posséde une structure cfc idéale (non distordue) : imposer
que la valeur de 'indice effectif de 'opale soit celle permettant a I'onde d’incidence 6 de se

réfracter dans l'opale avec un angle 6,,, = 0k soit telle que l'anticroisement ait bien pour
eint = GK :

Nair SINO = nepp sin O (2.8)

Avec un anticroisement mesuré a ¢ = 48°, on obtient n.sr = 1,29. Cette valeur de l'indice
effectif est proche des valeurs déterminées par ellipsométrie, qui sont n.sr = 1,28 ou 1,31 suivant
que I'ajustement soit de type Cauchy ou Maxwell-Garnett respectivement.

Nous déterminons a présent le diamétre des billes D et 'angle « entre les plans (111) et
(111). Nous utilisons 1'ajustement par les lois de Bragg, mais cette fois en fixant la valeur de
ness. Ces ajustements sont présentés sur la figure 2.23(a), o les courbes noires et pointillés
représentent les lois de Bragg ajustées en utilisant les relations (2.6) (plans (111), donne D) et
(2.7) (plans (111), donne «) respectivement. On constate un écart aux petits et grands angles
entre les points expérimentaux et la loi de Bragg adaptée aux plans (111) (courbe noire), mais
I’ajustement reste satisfaisant. De plus, les valeurs ajustées de D et a sont D = 329nm et
a = 70°. Le diamétre des billes est & présent compatible avec la valeur mesurée par AFM
D = 338 + 10nm, et I'angle ag;; est trés proche de 'angle théorique de 70,56°.

Les figures 2.23(b) et (c) représentent les points expérimentaux reportés sur les diagrammes
de bandes tracés dans les directions L — K — K’ (faces correspondant aux plans (111)
uniquement) et L — K — L’ (faces correspondant aux plans (111) jusqu’'a 0 = 0 = 48° et
(111) pour 8 > k). Ces diagrammes sont calculés pour ng;o, = 1,38 déterminé avec la relation
(2.5) et la valeur n.sp = 1,29. L’anticroisement expérimental est & présent centré au point K,
ce qui était attendu puisque l'indice effectif a été choisi dans ce but. On constate cependant
qu’il n’est plus décalé en énergie, comme sur les figures 2.19(a) et (b). Pour § < 40°, Iénergie
des pics de diffraction est légérement décalée vers les hautes énergies par rapport au centre
de la bande interdite, mais suit bien son évolution avec I’angle d’incidence. Pour 6 > 60°, elle
est décalée vers les basses énergies, en particulier aux trés grands angles. En revanche, les pics
de diffraction sur les plans (111) (pics de réflexion secondaires dont la fréquence diminue avec
I'angle d’incidence) sont remarquablement bien centrés sur la bande interdite formée dans la
direction K — L’ (figure 2.23(c)).

Notre nouvelle méthode de détermination de I'indice effectif de I'opale par centrage de
Panticroisement expérimental au point K du diagramme de bandes nous a permis d’effectuer
une caractérisation des parametres D et n.;r de notre échantillon en accord avec les mesures
par AFM et ellipsométrie. La comparaison entre les points expérimentaux et le diagramme
de bandes calculé avec ces nouveaux paramétres est trés satisfaisante. Nous préconisons donc
I'emploi de cette méthode pour la caractérisation d’une opale, plutét que celle par ajustement
aux lois de Bragg qui donne des valeurs de D et n.y; erronées. De plus, la valeur de I'indice
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effectif déterminée par notre méthode va nous permettre, dans les sections suivantes, d’expliquer
un certain nombre de phénoménes dont la compréhension est mal maitrisée : I'observation du
second pic de réflexion a un angle de détection spéculaire (section 2.9), et la quasi annulation
du premier pic de réflexion en polarisation p a 6 ~ 50° (section 2.10).

2.9 Observation du second pic en réflexion spéculaire

Dans notre expérience de la section 2.4, le second pic de réflexion est observé aux angles de
détection spéculaires, définis par rapport a la normale aux plans (111), ¢’est-a-dire la direction
verticale. Nous avons vu dans la section 2.8.2 que I’évolution avec l'angle d’incidence de la
longueur d’onde de ces pics était bien décrite par celle de la loi de Bragg adaptée aux plans
(111). Cependant, cette approche pose un probléme important : la faisceau diffracté par ces
familles de plans inclinés est réfléchi avec un angle spéculaire par rapport a la normale a ces
plans, et se propage alors vers U'intérieur du cristal (voir figure 2.15(c)). Cela ne correspond donc
pas a la géométrie de notre expérience et nous ne devrions pas étre en mesure de le détecter.

2.9.1 Modéle de la méacle par réflexion

Une hypothése a été avancée par Baryshev et al. [71]|, qui proposent I'intervention dans
le trajet optique de 'onde d’une troisiéme famille de plans correspondant a des plans (111),
disposés de fagon symétrique par rapport a la premiére famille de plans (111). Cette proposi-
tion est fondée sur la supposition que I'opale d’étude est une méacle par réflexion (en anglais
« twinned-opal » [38,70], c’est-a-dire que 'empilement des billes lors de la synthése de 'opale
varie d’'un monodomaine a l'autre entre un empilement de type ABCABC... ou ACBACB...,
les deux empilements étant équiprobables.

Ces deux empilements des billes conférent a la structure de ’opale une symétrie particuliére,
et justifie pour les auteurs de la référence [71]| la présence d’une seconde famille de plans
(111), symétrique a la premiére. La condition spéculaire est alors respectée si, aprés réfraction
a linterface air/opale et réflexion sur la premiére famille de plans (111), 'onde se propage
parallélement aux plans (111), c’est-a-dire avec une direction horizontale. Le trajet restant
(réflexion sur la seconde famille de plans (111) et réfraction a I'interface opale/air) est alors
symétrique au trajet déja effectué, et 'onde est réfractée hors de 'opale avec un angle identique a
I’angle d’incidence. Cette géométrie assure également que la longueur d’onde de 'onde diffractée
la seconde fois est la méme que lors de la premiére diffraction (distance entre les plans et angles
d’incidence identiques pour les deux familles de plans (111)).

Les auteurs de la référence [71] montrent alors que pour un angle d’incidence 6 = 46° (angle
pour lequel l'intensité des deux pics de réflexion est égale), un indice effectif n.rr = 1,286
(déterminé par ajustement a la la loi de Bragg) et des plans (111) inclinés d’un angle aj;; = 62°
(structure trés distordue), I'onde ressort de 'opale avec un angle 6, = 46°.

Ce modéle repose sur un nombre d’hypothéses élevé (opale distordue, nécessité d'une symé-
trie parfaite entre les deux familles de plans (111), trajet optique trés long d’un monodomaine
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FIGURE 2.24 — Diagrammes de Laue en régime de diffraction multiple : (a) le vecteur d’onde k satisfait
aux conditions de diffraction pour les plans (111) et (111), (b) le vecteur d’onde k est diffracté selon
deux vecteurs d’onde kq11, orienté avec un angle spéculaire, et ki,;, orienté vers l'intérieur du cristal,
définis respectivement par G111 = k — k111 et G111 = k — k111 ot G111 et Gy sont des vecteurs
primitifs de la maille réciproque, (c) le vecteur d’onde ki, satisfait aux conditions de diffractions sur
les plans (200) et I'onde diffractée a pour vecteur d’onde kg orienté avec un angle spéculaire et défini
par Gago = k111 — k200, o0t Gagp est un vecteur primitif de la maille réciproque .

a l'autre de I'onde se propageant dans 'opale). De plus, I'écart quantitatif pour les angles diffé-
rents de § = 46° est significatif, ce qui peut s’expliquer par la difficulté a déterminer un indice
effectif de I'opale correct a partir de la loi de Bragg.

Cependant, l'intérét qualitatif de ce modéle est important, puisqu’il propose un trajet per-
mettant & onde de ressortir de 'opale (et non vers l'intérieur de 'opale). Nous proposons de
faire intervenir la famille de plans (200), et expliquons notre choix par 1’étude des vecteurs
d’onde satisfaisant aux conditions de Laue dans la zone de Brillouin de 1'opale.

2.9.2 Reéflexion spéculaire et conditions de Laue

Dans cette section, nous montrons qu’un vecteur d’onde satisfaisant a des conditions de
Laue particuliéres peut étre diffracté par les deux familles de plans (111) et (200), et que les
deux vecteurs d’onde diffractés ressortent de ’opale avec un angle spéculaire. Nous rappelons
que la condition de Laue est satisfaite lorsque 'extrémité d’un vecteur d’onde k pointe le plan
bissecteur d’un vecteur G' du réseau réciproque. Le vecteur d’onde diffracté k' est alors défini
par la relation G = kK’ — k ot G est un vecteur du réseau réciproque (voir chapitre 1, section
1.1.2).

Les figures 2.24(a), (b) et (c) représentent des tranches de la zone de Brillouin suivant le
plan contenant les points I', X, U, L, K et L’. Dans ces figures, le vecteur noir est le vecteur
incident, les vecteurs rouges sont les vecteurs diffractés, et les vecteurs bleus pointillés sont
des vecteurs de la maille réciproque. Rappelons qu’un vecteur d’onde dont 'extrémité est en
contact avec la face de la 1ZB de centre le point de haute symétrie U, L. ou L’ est diffracté
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par les plans (200), (111) ou (111) respectivement. Notons également que les points de haute
symétrie K’, U’ Ly et L3 que nous avons ajoutés (par rapport aux schémas considérés jusqu’a
présent) sont, par symétrie parfaitement équivalents aux points K, U, L et L’.

Considérons dans la figure 2.24(a) le vecteur d’onde incident k = F—K_>’ L’extrémité de ce
vecteur est en contact avec deux faces de la 1ZB a la fois, 'une de centre L, 'autre de centre L.
Le vecteur k satisfait donc aux conditions de Laue sur les plans (111) et (111) respectivement.
Les vecteurs d’onde diffractés kq1; et ki, sont alors définis par les relations G111 = k — k111
et G111 = k — ki, respectivement, ot G111 et Gipq sont des vecteurs primitifs de la maille
réciproque (voir figure 2.24(b)).

Le vecteur ki1, est orienté avec un angle spéculaire, ce qui n’est pas le cas du vecteur kiq
qui est orienté vers I'intérieur du cristal. Cependant, 'extrémité du vecteur ki;; pointe a présent
sur la face de la zone de Brillouin correspondant aux plans (200) et satisfait aux conditions
de Laue pour cette famille de plans. L’onde est alors diffractée une seconde fois et son vecteur
d’onde est défini par Gagg = k111 — k200, 01l Giagg est un vecteur primitif de la maille réciproque,
comme représenté sur la figure 2.24(c). On a alors G111 = G111 + Gago et le vecteur diffracté
kooo est orienté avec un angle spéculaire par rapport au vecteur d’onde incident k.

On note enfin que kogg = k111, ¢’est-a-dire que la longueur d’onde des deux ondes diffractées
est la méme. Ce n’est pas le cas expérimentalement puisque on observe deux pics de réflexion
nettement séparés spectralement. Cependant, ce modéle ne prend pas en compte le phénoméne
d’anticroisement des bandes étudié dans la section 2.8.1.

Nous avons donc montré qu’en condition de diffraction multiple les deux ondes diffractées
peuvent ressortir de 'opale avec un angle spéculaire. Nous proposons a présent de démontrer
cette condition avec un point de vue différent. Dans la section 2.8.2, nous avons déterminé
a l'aide d’une méthode originale une valeur de l'indice effectif de ’échantillon n.rr = 1,29
permettant d’accorder la longueur d’onde des pics de réflexion au diagramme de bande de
I’opale. Nous utilisons cette valeur pour valider ce modéle et démontrer deux points importants
concernant ’observation du second pic en réflexion spéculaire :

— Ponde d’incidence 6 = 48° et réfractée a 'interface air/opale ressort bien de 1'opale avec
un angle 0, = 48°, c’est-a-dire que la condition spéculaire observée dans 'expérience est
respectée,

— la longueur d’onde de 'onde d’incidence 6 = 48° et diffractée successivement par les plans
(111) et (200) correspond & la longueur d’onde observée expérimentalement.

2.9.3 Condition spéculaire

Nous démontrons avec la figure 2.25 et des calculs d’angles que la condition spéculaire est
respectée lorsque l'angle réfracté a la surface de 'opale est égal & 6;,;, = 35,3°, donc que le
vecteur d’onde k de 'onde réfractée est colinéaire & I' K. Nous considérons pour l'instant que
| k|| satisfait aux conditions de Bragg sur les plans (111) et (200). Cela revient & considérer
les plans comme des miroirs. Nous calculerons la longueur d’onde de 'onde diffractée dans la
section suivante.
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FIGURE 2.25 — Diffractions successives sur les plans (111) puis (200). On considére que les conditions
de diffraction d’ordre 0 (réflexion spéculaire) sur ces plans sont respectées. Le faisceau doublement
diffracté est réfracté vers le milieu extérieur avec un angle spéculaire si § = 6;,;. Ce schéma est
équivalent au diagramme de Laue de la figure 2.24(c).

Nous définissons les angles de la figure 2.25. L’angle 8 est 'angle d’incidence du faisceau dans
'opale et angle 6;,,; Pangle de réfraction. L’angle 0, est Pangle d’incidence sur les plans (111)
qui forment un angle oy, avec les plans (111). L’angle 61, est angle de réflexion spéculaire sur
les plans (111). L’angle 65 est Pangle incident sur les plans (200) qui forment un angle aqg avec
les plans (111). C’est également I’angle de réflexion spéculaire sur les plans (200). L’angle ¢ est
’angle formé par le faisceau avec la normale aux plans (111) avant d’étre réfracté vers le milieu
extérieur avec un angle 6,. L’angle 7 est 'angle entre les plans (111) et (200). Nous cherchons
a montrer que § = O si O,y = Ok = arccos(v/3/3) ~ 35,3° (condition de diffraction multiple
d’aprés le diagramme de Laue de la figure 2.24(c)), sachant que aj;; = 2arccos(2/v/6) ~ 70,5°
et aggp = arccos(v/3/3) & 54,7° (angles théoriques des plans (111) et (200)). On a les relations
suivantes :
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0111 = a1 — O (2-9)

V=T — Qo0 — Q711
et v = 0111 + b0
soit (9200 =T — Q00 — 711 — 9111 (210)

0 = 00 — V2o
= 200900 + Q111 + 0111 — 7
= 2(a200 + @i11) = Oie — 7 (2.11)

Avec les valeurs analytiques proposées plus haut, on obtient 0 ~ 35,3°= #;,;. Nous avons
donc montré que pour 6;,; = O, les réflexions successives sur les plans (111) et (200) permettent
au faisceau de ressortir avec un angle spéculaire, soit ¢, = 48° avec n sy = 1, 29.

Il est important de préciser que la condition spéculaire n’est respectée que pour l'angle
d’incidence interne 6,;,; = 0, et donc 'angle d’incidence externe 6§ = 48°. Par exemple, pour
0 = 47°, la relation 2.11 donne 60, = 49°, alors qu’on observe bien le second pic de diffraction
dans le spectre de la figure 2.8 & I’angle de détection spéculaire. Cette contradiction s’explique si
la diffusion du second pic de diffraction est importante. D’ailleurs, le fait que nous ’observions
jusqu’a des angles trés élevés (jusqu’a # = 70°) va dans le sens de cette hypothése. Des expé-
riences préliminaires en cours dans I’équipe montrent que pour des angles différents de 6 = 48°,
Iintensité du second pic de diffraction est maximale pour des angles de détection différents de
Iangle spéculaire. Ces expériences montrent que I’écart entre ’angle spéculaire et ’angle pour
lequel le maximum d’intensité est mesuré peut atteindre 10°, alors que l'intensité du premier
pic de diffraction chute rapidement pour des angles différents de ’angle spéculaire. La diffusion
du second pic de diffraction n’est donc pas négligeable, et ces expériences tendent a confirmer
qu’il est possible de le détecter pour des angles différents de ’angle spéculaire, sans pour autant
remettre en cause le modéle présenté sur la figure 2.25.

2.9.4 Longueur d’onde de ’'onde deux fois diffractée

Nous avons montré qu’il était possible d’observer le second pic de diffraction avec un angle
spéculaire si 7117 = 35, 3°. Pour cela, nous avons supposé que les conditions de Bragg sur les
plans (111) et (200) étaient respectées. D’apres le diagramme de Laue de la figure 2.24(c), le
vecteur d’onde doublement diffracté est tel que kogy = k111, ce qui revient a dire que la longueur
d’onde des deux pics de diffraction doit étre la méme. Nous montrons que c’est effectivement
le cas d’aprés les lois de Bragg. En utilisant les angles définis sur la figure 2.25 et d’aprés
la relation (2.7), (2.9) et (2.11), les longueurs d’ondes A1y et Ay répondant aux conditions
d’interférences constructives respectivement sur les plans (111) et (200) sont données par les
lois de Bragg suivantes :
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FIGURE 2.26 — Angle d’incidence externe en fonction des longueurs d’onde diffractées par les plans
(111) (courbe noire), (111) (courbe pointillés longs) et (200) (courbe pointillés court) déterminées
par les lois de Bragg (2.6),(2.12) et (2.13) respectivement. La courbe rouge correspond au spectre de
réflexion spéculaire mesuré & 6 = 48°. Les deux courbes se coupent & § = 48° et A = 567 nm, entre les
deux pics de réflexion de la mesure & 6 = 48°.

A1 = 2v/2/3Dngsp /1 —sin? Oy
— 2/2/3Dnegs /1 - sin*(any — Oiue) (2.12)

et )\200 = \/§Dneff \/ 1-— sin2ﬂ

—v2D Neff \/1 — sin®(7 — oo — 20411 + T111) (2.13)

En prenant les valeurs n.sr = 1,29, D = 329nm et les angles théoriques ag;; = 70,5° et
ag;y = 54,7°, on trace sur la figure 2.26 'angle d’incidence externe (relié a 'angle 6;,; par la
relation de Snell-Descartes sin @ = n.rs sin 6;,,;) en fonction des longueurs d’onde diffractées A1y
(courbe brisée), Ao (courbe pointillée) et Ajq; (calculées avec la relation 2.6, courbe pleine).
La courbe rouge représente le spectre de réflexion spéculaire mesuré a 0 = 48°, et dont les deux
pics de réflexion se situent a 553 nm et 584 nm. Les courbes correspondant aux longueurs d’onde
diffractées A\i11, Agoo et A111 se croisent a € = 48° et A = 568 nm, exactement entre les deux pics
de réflexion.

Les lois de Bragg ne prennent pas en compte I'anticroisement des bandes interdites. Le fait
que les lois de Bragg se croisent signifie que si ’anticroisement n’existait pas, nous observerions
un pic de diffraction unique a 568 nm, et ce pic serait la somme du pic diffracté par les plans (111)
et de celui diffracté par les plans (111) puis (200). Le couplage entre les bandes interdites apporte
une perturbation qui font se repousser les bandes interdites, et on observe expérimentalement
deux pics de diffraction au lieu d’un seul. Le fait que la longueur d’onde de ce pic unique se
situe exactement entre les deux pics de réflexion est donc inhérent a 'utilisation des lois de
Bragg. Nous en déduisons que l'accord entre les données expérimentales et notre théorie est
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satisfaisante.

Reste le probléme des longueurs d’onde diffractées pour des angles d’incidence 6 # 48°. En
effet, notre démonstration n’est valable que pour 6 = 48°, et pour € # 48° les lois de Bragg ne
se croisent plus. Ainsi, d’aprés les lois de Bragg, nous ne devrions pas observer le second pic
de diffraction. Pourtant, nous 'observons clairement sur un intervalle angulaire large. De plus,
pour 6 < 48° et 49°< 6 < 54°, sa longueur d’onde n’est quasiment pas modifiée (voir figure
2.18), ce qui n’est pas cohérent avec une loi de Bragg. En ce qui concerne ce dernier point,
nous supposons qu’a mesure que l'on s’écarte de 6 = 48°, la perturbation due au couplage des
bandes diminue progressivement et de telle sorte que les pics observés expérimentalement ne se
déplacent pas en longueur d’onde. L’observation du second pic sur un intervalle angulaire large
rejoint le problématique évoquée dans la section précédente, et des travaux sont en cours pour
y répondre.

Nous avons proposé une réponse a une question jusqu’ici irrésolue dans la littérature : ’'ob-
servation dans les conditions spéculaires du pic de réflexion secondaire sur une opale s’explique
par deux réflexions de Bragg successives sur les plans (111) et (200) de 'opale. Nous avons validé
cette hypothése pour une onde d’incidence 6 = 48°, en calculant I’angle avec lequel cette onde
ressort de l'opale et sa longueur d’onde, qui remplit les conditions d’interférences constructives
sur les plans (111) et (200). L’accord avec les données expérimentales est satisfaisant. Nous
soulignons I'importance du role joué par notre méthode de centrage de I’anticroisement expé-
rimental pour déterminer la valeur de I'indice effectif de ’opale, valeur sans laquelle il n’aurait
pas été possible de valider notre hypothése.

2.10 Etude en polarisation

Nous terminons ce chapitre par une étude de la réflexion spéculaire résolue en polarisation
sur 'opale d’étude. L’interaction opale/lumiére polarisée est un sujet sur lequel la communauté
scientifique tente d’apporter des réponses depuis plusieurs années. En effet, la lumiére polarisée
s ou p est couplée différemment avec le cristal photonique, ce qui résulte en une forte anisotropie.
En particulier, 'intensité du pic de réflexion polarisé p atteint un minimum, voire s’annule, a
un angle que les différents modéles existants prédisent, sans parvenir & le décrire complétement,
c’est-a~dire quel que soit le type d’opale. Dans le cas des opales a faible contraste d’indice (écart
entre l'indice des billes et celui du milieu environnant An << 1), le phénoméne est décrit de
facon satisfaisante par le modéle de la diffraction par des plans pour lequel existe un angle ou
I'onde polarisée p n’est plus diffractée [68,76]. Par contre, pour les opales a contraste d’indice
intermédiaire, c’est-a-dire avec un rapport npes : Nmiiew de U'ordre de 1.5 :1, I'angle prédit par
le modeéle de la diffraction par des plans ne correspond plus a celui observé et le phénoméne est
décrit par un effet Brewster classique [63,64]. Les formulations de ces deux modéles présentent
des similitudes mais décrivent en réalité deux effets différents et nous y reviendrons plus tard.

Nous avons déterminé dans la section 2.8.2 I'indice des billes de silice ng;0, = 1, 38, et notre
opale rentre donc dans la catégorie des opales a contraste d’indice intermédiaire. Dans cette
section, nous présentons des spectres de réflexion spéculaire polarisée mesurés sur notre opale
d’étude. Puis nous précisons le probléme de l'interaction opale/lumiére polarisée p évoqué plus
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haut. Nous testerons ensuite les deux modéles (diffraction sur des plans et effet Brewster) sur
nos mesures, ce qui nous donnera également ’occasion de voir si 'indice effectif déterminé par
notre méthode du centrage de 'anticroisement permet de faire avancer la problématique. Enfin,
nous conclurons ce chapitre.

2.10.1 Spectres polarisés s et p

De la méme facon que pour les spectres de réflexion spéculaire non polarisés, nous effectuons
des mesures en améliorant la résolution angulaire. La figure 2.27(a) représente les spectres de
la réflexion spéculaire polarisés s, de 6 = 44° & 6 = 52° pour les spectres polarisés s, par pas de
1°. On observe un comportement identique aux spectres non polarisés pour ces angles, c’est-a-
dire une trés faible variation de la position spectrale des pics de réflexion, mais une variation
importante de leur intensité. L’intensité des deux pics de réflexion est égale pour § = 48° (courbe
rouge). Le plus petit écart spectral entre les deux pics est également mesuré a cet angle et vaut
A i = 33nm, identique & I’écart mesuré sur le spectre de réflexion non polarisé mesuré au
méme angle. Nous en déduisons que la méthode du centrage de 'anticroisement que nous avons
développée dans la section 2.8.2 permet de déterminer une valeur de 'indice effectif de 'opale
identique, qu’elle soit appliquée sur des spectres non polarisés ou polarisés s.

La figure 2.27(b) présente les spectres de réflexion spéculaire polarisés p de § = 50° a
0 = 58°, par pas de 1°. Contrairement aux spectres polarisés s, on n’observe ni le second pic
de réflexion, ni la stagnation sur plusieurs angles d’incidence de la longueur d’onde du pic de
réflexion. L’intensité du pic baisse jusqu’a un minimum de 2% de réflexion pour 6,,;, = 54°. La
réflexion est donc trés faible, mais le pic ne disparait jamais complétement.

Nous rassemblons ces informations dans les figures 2.27(c) et (d). La figure 2.27(c) représente
la position spectrale en fonction de I'angle d’incidence externe des pics de réflexion de Bragg
polarisés sur les plans (111) polarisés s (s111, cercles noirs) et p (plll, croix rouges), ainsi
que les pics de diffraction sur les plans (111) polarisés s (s111, croix bleues). La ligne noire
représente la position des pics de réflexion non polarisés sur les plans (111) et (111). La figure
2.27(b) représente l'intensité des pics s111 (cercles noirs), s111 (croix bleues) et pl111 (croix
rouges) en fonction de I'angle d’incidence.

Sur la figure 2.27(a) les pics s111 et s111 suivent I’évolution en longueur d’onde des pics
de réflexion non polarisés a +1nm, ce qui nous permet d’affirmer que les effets étudiés précé-
demment sur les spectres non polarisés sont largement dominés par 'interaction entre I'opale
et la lumiére de polarisation s. Les pics p111 suivent I’évolution en longueur d’onde des pics de
réflexion non polarisés & +2nm pour les angles d’incidence 6 < 40° et 6 > 55°. Pour les angles
tels que 40°< 0 < 54°) les pics pl11 s’éloignent des pics de réflexion non polarisés et traversent
I'anticroisement formé par les pics s111 et s111.

La figure 2.27(d) représente l'intensité des pics s111 (cercles noirs), s111 (croix bleues) et
pl11 (croix rouges) en fonction de angle d’incidence. L’amplitude des pics s111 est relativement
constante pour 20°< 0 < 40°, et augmente progressivement pour 55°< < 80° en raison de la
plus forte réflectivité qui caractérise les grands angles. On observe une diminution de 'intensité
de ces pics a partir de # = 40° avec un minimum a 6 = 48° puis un retour a l'intensité mesurée
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FIGURE 2.27 — (a) (a) Spectres de réflexion spéculaire de polarisation s pour des angles d’incidence
0 pris de 44° & 52°, par pas de 1. La courbe rouge représente la mesure & 6 = 48°, pour laquelle les
deux pics ont la méme intensité et le plus petit écart spectral. (b) Spectres de réflexion spéculaire de
polarisation p pour des angles d’incidence 6 pris de 50° & 58°, par pas de 1. La courbe rouge représente
la mesure & 6 = 6,,;, = 54°, pour laquelle I'intensité du pic est minimale. (c) Positions en longueur
d’onde et en fonction de 'angle d’incidence des pics de réflexion expérimentaux sur les plans (111)
polarisés s (s111, cercles noirs) et p (pl111, croix rouges) et sur les plans (111) (s111, croix bleues).
La ligne noire représente la position des pics de réflexion non polarisés mesurées sur les figures 2.8 et
2.18(a). (d) Amplitude en fonction de I’angle d’incidence des pics de réflexion expérimentaux sur les
plans (111) polarisés s (s111, cercles noirs) et p (pl11, croix rouges) et sur les plans (111) (s111, croix
bleues).
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FIGURE 2.28 — Courbes de 'anisotropie (intensité de la polarisation p sur intensité de la polarisation
s) des pics de réflexion sur les plans (111) (points rouges) et du fond de réflexion (points bleus) moyenné
entre 700 nm et 800 nm, région hors résonance pour tous les angles d’incidence étudiés.

aux petits angles pour 48°< ¢ < 55°. Cette diminution puis augmentation de I'intensité des
pics s111 est due a 'apparition des pics s111, dont I’évolution de 'intensité est symétrique a
celles des pics s111, avec une amplitude maximale mesurée a 6 = 48°. La variation en fonction
de l’angle d’incidence de amplitude des pics p111 se démarque de celles des pics s111 et s111,
avec une décroissance monotone jusqu’a un minimum mesuré a 6,,;,, = 54° puis une croissance
monotone pour 6 > 54°.

Cette évolution de 'amplitude des pics p111 nous permet & présent d’attribuer a la compo-
sante p la variation de l'intensité des pics de réflexion observée dans les spectres de réflexion
spéculaire non polarisés (figure 2.8). On rappelle que U'intensité de ces pics de réflexion non
polarisés diminue de 8 = 20° & # = 50°, puis augmente de 6 = 50° a § = 70°. La variation
de l'intensité des pics s111 étant relativement constante pour 20°< 6 < 70°, cette diminution
puis augmentation des pics de réflexion non polarisés est clairement due aux pics p111, dont
I’évolution est semblable.

2.10.2 Angle de Brewster

Dans la section 2.5.1, nous avons ajusté I'amplitude du spectre hors résonance (entre 700 nm
et 800 nm) de polarisation s et p aux coefficients de Fresnel. L’accord entre les points expé-
rimentaux et I’évolution de ces coefficients était satisfaisant, montrant ainsi que I’opale peut
étre considérée comme un milieu homogéne a ces longueurs d’onde. Nous avions également
conclu que la courbe d’évolution en fonction de ’angle d’incidence des coefficients étant quasi-
ment constante autour de 6 = 55°, estimer 'indice effectif de 'opale en déterminant ’angle de
Brewster est une méthode trop imprécise.

Nous étudions a présent le mécanisme amenant a la quasi extinction du pic de polarisation p.
Nous avons vu que les pics de réflexion sur 'opale étaient liés a des effets de cristal photonique
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(bande interdite, interférences constructives sur des plans) tandis que 'opale aux longueurs
d’onde élevées pouvait étre considéré comme un matériau homogéne. Nous nous attendons a
observer des évolutions en fonction de 'angle d’incidence de I'amplitude des pics de réflexion
et du spectre hors résonance différentes.

Nous tracons sur la figure 2.28 en fonction de I'angle d’incidence la courbe du rapport
d’amplitude des pics de polarisation p et s, R,/ R (points rouges, courbe 1). Nous la comparons
a celle du rapport d’amplitude de la partie du spectre hors résonance de polarisation p et s,
moyennée entre 700 nm et 800 nm (croix bleues, courbe 2). Nous faisons deux observations :

— les deux courbes présentent un minimum a 6,,;, = 54°,
— on déduit de ce minimum mesuré a 0,,;,, = 54° sur la courbe 2 un indice effectif de I'opale
de nepp = 1,38, déduit de la formule de 'angle de Brewster 6pr = arctann.y.

L’indice effectif de l'opale n.sy = 1,38 ainsi déterminé est alors trés proche de la valeur
nefr = 1,37 déterminée par ajustement & la loi de Bragg (section 2.7.1). Avec n.sr = 1,37,
on déduit un angle de Brewster gr = 54°=0,,;, et le fait que les rapports d’intensité soient
mesurés au méme angle 6,,;,, pour les courbes 1 et 2 suggére que la quasi extinction du pic de
polarisation p est due a un effet Brewster.

C’est d’ailleurs 'argument généralement avancé dans la littérature [63,64|. Dans la référence
[64], Romanov et al. comparent les rapports R,/ R sur deux opales, la premiére fabriquée par
convection (désordre faible) et la seconde par la méthode de Langmuir-Blodgett (désordre
moyen), d’indices effectifs n.rr = 1,36 et 1,25 respectivement (déterminés par ajustement a loi
de Bragg). Ils réalisent également des simulations des rapports R,/R, sur une opale parfaite
(désordre nul) par méthode des modes de Fourier [77].

Dans ces simulations, les rapports R,/ Rs du spectre hors résonance et des pics de réflexion
sont minimaux a # = 56° et 6 = 64° respectivement, soit 6° d’écart. Ils définissent alors le
premier angle comme ’angle de Brewster et le second comme I’angle de diffraction critique
pour lequel la suppression du pic de réflexion polarisé p s’explique par un modéle diffractif
(nous en reparlerons dans la section 2.10.3).

Expérimentalement, les rapports R,/Rs de 'amplitude du spectre hors résonance et des
pics de réflexion sur les deux opales sont mesurés & des angles comparables avec un écart de
deux degrés au plus pour P'opale fabriquée par convection, et la valeur de ces angles (=~ 54°
pour 'opale fabriquée par convection et ~ 51° pour l'opale Langmuir-Blodgett) correspond a
la valeur de I'angle de Brewster calculée avec les indices effectifs mentionnés plus haut. Ils en
déduisent que 'effet Brewster est dominant, et que cette dominance est due au désordre présent
dans les opales, qui provoque des processus de diffusion, eux-mémes responsables d’effets de
dépolarisation.

Cependant, la valeur de l'indice effectif de 'opale n.;r = 1,37 est celle que nous avions
écartée dans la section 2.7.3 malgré I'excellent accord avec 'ajustement a la loi de Bragg. Nous
avions alors opté pour une méthode de caractérisation différente (2.8.2), qui nous a permis de
déterminer n.sp = 1,29. L’angle de Brewster obtenu avec cette valeur de n.sy est pr = 52°.
Nous ne sommes pas trés éloignés de la valeur expérimentale 6,,;,, = 54°, mais I'indice déterminé
par ajustement a la loi de Bragg donne la valeur expérimentale exacte de 6,,,;,. Si nous sommes
bien en présence d’un effet Brewster, la pertinence de notre méthode de caractérisation de
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I'indice effectif de 1'opale par centrage de lanticroisement est remise en cause (légérement).
Il s’agit alors de définir quel est le mécanisme responsable de la quasi extinction du pic de
réflexion de polarisation p.

2.10.3 Angle de diffraction critique
Angle de diffraction critique dans les opales a faible contraste d’indice

La question de la suppression du pic de réflexion polarisé p a été résolue dans le cas des opales
a faible contraste d’indice (An << 1) [68,76], obtenues en immergeant 1’'opale dans un liquide
d’indice proche de celui des billes. Le modéle adopté est celui des plans réfléchissants d’épaisseur
nulle dans un milieu d’indice effectif n.ss identique a celui utilisé dans la section 2.7.1. Dans ce
modéle, il existe un angle pour lequel 'onde polarisée p n’est pas réfléchie, méme si sa longueur
d’onde satisfait aux conditions d’interférences constructives. Le mécanisme de suppression du
pic de réflexion polarisé p & cet angle est différent de celui décrit par 1'effet Brewster, et de fait
cet angle est appelé « angle de diffraction critique » 6, . Les auteurs de la référence [68], aprés
une série de calculs portant sur la largeur des bandes interdites de polarisation p, parviennent
& définir une formule leur permettant de calculer 'angle pour lequel le pic de polarisation p
disparait. Ils interprétent alors cette formule en présentant un schéma illustrant le mécanisme
responsable de ce phénoméne. Nous présentons ici ce schéma et renvoyons a la référence [68]
pour la démonstration compléte. Ce schéma du mécanisme de la diffraction critique est présenté
sur la figure 2.29(b), et est comparé au schéma du mécanisme de l'effet Brewster sur la figure
2.29(a). Nous expliquons rapidement les mécanismes en question pour en arriver a la formule
qui a été proposée.

On considére une onde incidente sur une interface séparant deux milieux homogénes d’indices
ng et n. Cette onde est polarisée p, c’est-a-dire avec le champ électrique contenu dans le plan
d’incidence. L’angle de Brewster g (figure 2.29(a)) est atteint lorsque l’angle entre le vecteur
d’onde réfracté K et la direction spéculaire vaut 90°. Le champ électrique de 'onde polarisée
p est alors dirigé suivant la direction spéculaire et 'onde ne peut pas étre réfléchie.

Le mécanisme différe pour 'angle de diffraction critique. On note qu’afin de décrire plus
précisément 'indice de 'opale, les auteurs de la référence [68| calculent la modulation de 1'in-
dice effectif suivant I'axe z (axe orthogonal a la surface de 1’échantillon), qui est périodique.
Il existe alors un vecteur de maille réciproque G défini par la périodicité de 'indice. Ils dé-
duisent ensuite de la modulation de I'indice un indice effectif de la structure, ce qui revient
finalement a considérer 'opale comme un milieu homogene d’indice effectif n.s¢ contenant des
plans réfléchissants réguliérement espacés. Les auteurs expliquent alors le mécanisme de I’angle
de diffraction critique par le schéma présenté sur la figure 2.29(b).

On considére toujours une onde polarisée p incidente sur une interface séparant deux milieux
d’indices ng et n.ss. L’angle de diffraction critique est atteint lorsque ’angle entre le vecteur
d’onde réfracté k et le vecteur G vaut 45°, et 'angle entre le vecteur d’onde diffracté k — G
et K vaut 90°. Dans ce cas, 'onde diffractée ne peut pas se propager dans la direction définie
par le vecteur d’onde k — GG, qui est aussi la direction dans laquelle oscille le champ électrique.
L’onde d’incidence 0. et de vecteur k satisfaisant aux conditions prédédemment décrites n’est
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FIGURE 2.29 — (a) Schéma expliquant le mécanisme de 'effet Brewster. L’onde polarisée p ne peut
pas étre réfléchie dans la direction spéculaire lorsque les directions des vecteurs réfracté et spéculaire
sont orthogonales.(b) Schéma expliquant le mécanisme de 'angle critique de diffraction proposé par
Bazhenova et al. dans la référence [68]. L’onde polarisée p ne peut pas étre diffractée lorsque G - (k —
G) =0, avec 8 vecteur de la maille réciproque.

alors pas réfléchie.

En utilisant la loi de Snell-Descartes, la formulation de ce mécanisme est immédiate. On a
nosin O, = n.pysinm /4, soit encore :

0. = arcsin </ (2.14)

\/§n0

La relation (2.14) est donc effectivement limitée aux opales & faible contraste d’indice,
puisqu’elle impose n.rr < V2ng. Dans cette étude, le contraste d’indice présenté par I'opale
est de lordre de n.sr/ng ~ 1,1. les auteurs mesurent annulation de la réflexion polarisée p
a ¢ = 50°. La relation 2.14 donne 6, = 53°. La précision sur n.ss n’étant pas donnée, nous ne
pouvons pas évaluer si cette erreur de 3° est significative.

Notre opale présente un contraste d’indice plus élevé (rapport d’indice n.rr/ng = 1,29)
que celle décrite a I'instant mais remplit la condition imposée par la relation (2.14), qui donne
0. = 66° soit un écart de 12° avec l'angle expérimental pour lequel est mesuré la réflexion
polarisée p minimale.

Angle de diffraction critique dans un miroir de Bragg
Le modéle décrit dans la référence [68] n’est donc pas adapté & notre opale. Néanmoins,

I'idée d’aborder la question de la suppression de la polarisation p par un modéle diffractif
nous semble intéressante, et il est possible que le fait de considérer 1'opale comme un milieu
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FIGURE 2.30 — Géométrie du mécanisme de I’angle critique pour un miroir de Bragg formé de couches
a et b alternées d’indices n, et ny respectivement, 'indice du milieu environnant étant n,. L’angle
critique est atteint lorsque l'angle réfracté dans le milieu a atteint lui-méme ’angle de Brewster a
linterface a/b. L’angle critique est alors décrit par la relation 2.15.

d’indice effectif soit une hypothése erronée. Nous proposons alors de modéliser 'opale comme
un miroir de Bragg, c’est-a-dire une succession de couches A et B alternées d’épaisseurs non
nulles et d’indices n, et n, tels que n, # ny, (voir figure 2.30). Pour une telle structure, il existe
également un angle de diffraction critique pour lequel la polarisation p s’annule. La figure 2.30
représente un schéma décrivant la géométrie du phénomeéne.

On considére une onde polarisée p provenant d’un milieu homogéne d’indice ngy et d’angle
incident @ par rapport a la normale au miroir de Bragg. L’onde est réfractée dans la couche A
avec un angle 6, et on a d’apreés la loi de Snell-Descarte ngsinf = n,sinf,. Cet angle 6, est
aussi I’angle d’incidence sur la couche B et 'onde est réfractée dans la couche B avec un angle
0, donné par n,sinf, = n,sinf,. L’angle de diffraction critique 6 = 6. est I’angle pour lequel
la condition de Brewster a l'interface a/b est remplie, ¢’est-a-dire lorsque l'angle 6, est défini
par la relation 6, = 0% = arctan(n,/n,). En exprimant ’angle d’incidence 6 = 6. sur le miroir
de Bragg en fonction de 2% on a :

. Ng . Ty
0, = arcsin [ — sin | arctan —

Un) Mg

ce qui avec les identités trigonométriques sinarctanx = z/v/1 + x2
et arcsinz = arctan(z/v/1 — 2) permet d’écrire [78] :

Ng Ny
Vv (n2 +np) — (nam)”

6. = arctan (2.15)

ol 'on a prit ng = 1 I'indice de lair. Il nous faut alors définir I'indice des couches A et B. Nous
proposons pour cela un modéle prenant en compte la modulation de I'indice de I'opale suivant
'axe z (axe orthogonale & la surface de 'opale).
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Modulation de ’indice

Afin de réduire 'opale & un systéme 1D, nous moyennons le facteur de remplissage suivant
les directions x et y, 'hypothése étant que 'indice ne varie que suivant z. Comme nous ’avons
déja vu, I'empilement des billes dans une structure cfc compacte et dans la direction z est
du type ABCABC..., avec un décalage d’un plan a l'autre (voir figure 2.31(a)). Cependant,
dans chacun de ces plans, les billes sont organisées en un réseau triangulaire identique, que le
plan soit de type A, B ou C. Le facteur de remplissage a une cote z donnée est donc le méme
quelle que soit la couche (A, B ou C) considérée. L’arrangement vertical des billes, une fois la
moyenne suivant les directions x et y effectuée, correspond alors a un empilement de type AAA
(par exemple), les billes étant disposées « I'une dans I'autre » (voir figure 2.31(b)).

Le calcul de la modulation de I'indice revient donc a calculer le facteur de remplissage des
billes dans cette configuration, c¢’est-a-dire la fraction du plan de vecteur non nul 2 qui coupe
les sphéres. La contribution d’un plan de billes centrées dans le plan z = 0 est, pour une section
en un plan de cote z :

2 m(D? - 2%

51(2’) = \/§D2 4

oil D est le diamétre des sphéres et (v/3/2)D? laire d’une maille du réseau triangulaire. Dans
la configuration décrite ci-dessus, on distingue sur une période, qui on le rappelle est définie
par la distance dy;; = \/mD entre les centres de deux billes, c’est-a-dire un intervalle 0 <
z < \/2/_3D quatre hauteurs particuliéres (voir figure 2.31) : la hauteur z; = 0 du plan coupant
la premiére bille en son centre, la hauteur a partir de laquelle la premiére bille se confond
avec la seconde bille zo = (\/% — 1/2)D, la hauteur & partir de laquelle les deux billes ne se
confondent plus z3 = D/2, et la hauteur z4 = \/%D du plan coupant la seconde bille en son
centre. La modulation du facteur de remplissage est alors donnée par les relations [79] :

de0az: S(z)=>5()= 8—\7;5(1 - (%)2)
de zp a4 231 S(z) = S1(2) + S1(2 — din1) = g<4\3/§% - 3\2/3 B %(%)2)
de 253 4 24 : 5(2)251(2—61111):2(4\3{5%_3\5/3_%(%)2)

8
On obtient alors la modulation de I'indice effectif suivant z avec la relation :

n2p5(2) = 0, S(2) + (1= S(2)n2 (2.16)

ol ng est I'indice du milieu hote (ng = ng;, ici). En prenant la valeur ng;o, = 1,38 (obtenue
avec nesr = 1,29), on trace n.ss(z) sur la figure 2.31(c). Dans ce modéle la valeur de l'indice
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FIGURE 2.31 — Calcul de la modulation du facteur de remplissage suivant I’axe z, en moyennant le
facteur de remplissage dans les directions z et y, ¢’est-a-dire dans les plans paralléles aux plans (111).
(a) Un empilement de type ABCABC... typique d’une structure cfc compacte. (b) I’équivalent d’une
structure ABCABC... une fois le facteur de remplissage moyenné dans les plans paralléles aux plans
(111). (c) La courbe de la modulation de I'indice effectif suivant z, calculée avec la relation 2.16.

effectif maximum est n.sp(z = 0) = 1,35 et décroit en suivant le profil de la bille jusqu’a
un minimum n.sp(22) = 1,22. Dans la région ou les deux billes se confondent l'indice effectif
augmente légérement jusqu’a n.rr((22 + 23)/2) = 1,24. La modulation sur la demi-période
restante est symétrique a celle que nous venons de décrire.

La modulation de I'indice effectif suivant I’axe z déterminée, nous pouvons a présent modéli-
ser I’opale par un miroir de Bragg. Pour cela, nous attribuons aux couches A et B les épaisseurs
arbitraires a = 22y = 2D (1/2/3 — 1/2) et b = 23 — 25 = D(1 — /2/3), qui correspondent aux
valeurs de z pour lesquelles les billes ne se confondent pas et se confondent respectivement (voir
figure 2.31(b)). En prenant D = 329nm, on a ¢ = 208 nm et b = 60 nm. La moyenne de n.s(z)
calculée pour ces épaisseurs donne n, = 1,3 et n, = 1,23 (l'indice effectif total reste égal a
nefr = 1,29). La relation 2.15 donne alors 6. = 63°, valeur éloignée de prés de 10° par rapport
a Pangle expérimental pour lequel I'anisotropie maximale est mesurée (§ = 54°)

Nous tracons sur la figure 2.32 le rapport R,/R, de I'amplitude des pics de réflexion de
polarisation s et p pour un tel miroir de Bragg (triangles) et pour une structure présentant
la modulation d’indice effectif présentée sur la figure 2.31(c) (carrés) en fonction de l'angle
d’incidence 6. Les pics de réflexion polarisés s et p sur lesquels nous avons mesurés les intensités
ayant servies a tracer ces courbes ont été simulées par le logiciel FilmWizard. La courbe du
rapport R,/Rs expérimentale est également représentée (points rouges).

Les deux modéles présentent un minimum du rapport R,/R, marqué, a § = 63°, en accord
avec la relation 2.15 pour le miroir de Bragg. Le choix d’indices différents pour les couches A et
B (de facon & conserver un indice effectif total n.;r = 1,29) donne le méme angle. Rappelons
que ce minimum est mesuré a 6,,;,, = 54° sur 'opale. Nous constatons donc que malgré une
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FIGURE 2.32 — Rapport d’amplitude des pics de réflexion sur un miroir de Bragg (triangles) et une
structure avec modulation d’indice (carrés) en fonction de I'angle d’incidence #. La modulation de
lindice effectif est calculée avec la relation (2.16) en prenant n = ng;o, = 1,38 (valeur obtenue avec
nefs = 1,29). Les épaisseurs et indices des couches a et b du miroir de Bragg sont déterminées a
partir de la courbe de modulation de l'indice et sont telles que a = 208 nm et b = 60nm, n, = 1,3
et np = 1,23. La courbe d’anisotropie des pics de réflexion sur I'opale est représentée par des points
rouges.

description de l'indice a priori plus précise, ces deux modéles ne parviennent pas a reproduire
la suppression de la réflexion polarisée p sur notre opale au bon angle.

2.10.4 Effet Brewster et diagrammes de bandes

Nous cherchons a présent a retrouver l'effet Brewster dans le diagramme de bandes de
I’opale. Nous cherchons donc un angle pour lequel les bandes polarisées p du diagramme de
bandes se rejoignent, ce qui correspondrait a une fermeture de la bande interdite (et donc une
transmission, ie un effet Brewster).

Nous tracons alors afin de bien visualiser la bande interdite des diagrammes de bandes du
type de ceux décrits dans la section 2.8.1. L’annulation de la réflexion polarisée p est observée
expérimentalement pour les pics de diffraction sur les plans (111) de l'opale et nous tragons

les bandes interdites formées par ces plans. Les angles 6;,, = ('K, 'K(111) sont choisis tels que
Oiny > O = 35,3°, angle expérimental 6,,;, = 54° étant supérieur a 'angle correspondant au
centre de I'anticroisement (ie point K). Les figures 2.33(a), (b) et (c) représentent les bandes
interdites formées par les plans (111) aux angles 6;,, = 36°, 38° et 40° respectivement, et pour
lesquels ngio, = 1,38 (ie nepr = 1.29). Les figures 2.33(d), (e) et (f) représentent les bandes
interdites formées par les plans (111) aux angles 6;,;, = 36°, 38° et 39° respectivement, et pour
lesquels ngio, = 1,48 (ie n.ss = 1.37). Les bandes de polarisation p sont tracées en pointillés,
les bandes de polarisation s en traits pleins.

Les bandes qui nous intéressent ici sont les bandes de polarisation p (en pointillés). Pour
tous les diagrammes de bandes de la figure 2.33, la bande de polarisation p de basse énergie
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FIGURE 2.33 — Bandes interdites formées par les plans (111) a différents angles 6;,,; > 0. Les bandes
polarisées p sont en pointillés et les bandes polarisées s en traits pleins. (a) (b) et (c) : Diagrammes
de bandes calculés avec ngio, = 1,38 (valeur pour Neff = 1,29) pour les angles 0,y = 36°, 38° et
40° respectivement. La bande interdite polarisée p la plus étroite est obtenue pour 6;,; = 38°. (d) (e)
et (f) : Diagrammes de bandes calculés avec ng;o, = 1,48 (valeur pour nerr = 1,37) pour les angles
Oint = 36°, 38° et 39° respectivement. La bande interdite polarisée p la plus étroite est obtenue pour
Oint = 38°.
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FIGURE 2.34 — (a) Largeurs des bandes interdites (en nanomeétres) de polarisation p centrées en
fonction de 'angle d’incidence externe 6, pour n.rr = 1,29 (points rouges) et n.sy = 1,37 (points
noirs). Pour nesy = 1,29, la bande interdite la plus étroite est calculée a § = 53°. Pour n.sp = 1,37,
elle est calculée a §# = 57°. (b) Comparaison des angles de Brewster (ligne noire) et des angles pour
lesquels la bande interdite de polarisation p de l'opale est la plus étroite (croix rouges) en fonction de
Pindice effectif du milieu considéré.

présente un maximum et celle de haute énergie un minimum. L’écart en énergie normalisée
entre ces deux extrema correspond a la largeur de la bande interdite. Tous ces écarts sont tres
faibles, de l'ordre de 1073 en unités de a/\, soit quelques nanométres, comparés a la largeur
des bandes interdites pour la polarisation s de Pordre de 1072 en unités de a/), soit quelques
dizaines de nanomeétres. On observe cependant des différences. La largeur des bandes interdites
pour la polarisation p formeées pour ng;o, = 1,38 (ie nesr = 1,29) aux angles 6;,, = 36°, 38°
et 40° (figures 2.33(a), (b) et (c) respectivement) est AE = 6,0.1073, 2,5.1072 et 6,5.107° en
unités de a/A, soit en longueur d’onde A\ ~ 4nm, 1,5nm et 3,5nm respectivement (calculées
avec D = 329nm). La bande interdite la plus étroite est donc celle calculée a 0;,, = 38°
pour les diagrammes de bandes tracés avec un indice des billes de silice de ng;o, = 1,38 (ie
nefr = 1,29). De la méme facon, la bande interdite la plus étroite pour les diagrammes de
bandes tracés avec ng;o, = 1,48 (ie nery = 1,37) est calculée a 6;,, = 38° et sa largeur vaut
AX =~ 2nm (calculée avec D = 301 nm). On n’observe donc pas de fermeture compléte de la
bande interdite. Cependant, on n’observe pas non plus expérimentalement d’annulation totale
de la réflexion polarisée p sur 'opale et le fait qu’il existe toujours dans le diagramme de bande
une bande interdite polarisée p, méme trés étroite, va dans le sens de I'expérience.

Nous avons donc montré que théoriquement il existe bien un angle 6,,; pour lequel la bande
interdite polarisée p est tres étroite. Nous avons aussi montré que pour les autres angles la
bande interdite polarisée p est plus large. Cela signifie que plus on s’approche de cet angle, plus
la bande interdite polarisée p s’affine et I'intensité de la réflexion polarisée p diminue. Nous
attribuons donc cet angle a 'angle expérimental 6,,;, pour lequel 'intensité du pic de polari-
sation p est minimale. On rappelle que cet angle expérimental vaut 6,,;, = 54°. Nous tracons
alors sur la figure 2.34(a) la largeur en nanométres des bandes interdites pour la polarisation
p en fonction de I'angle d’incidence externe 6, pour n.rr = 1,29 (points rouges) et 1,37 (points
noirs) respectivement.
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2.11 Conclusion

Comme décrit précédemment, on observe la largeur de la bande interdite diminuer jusqu’a
un angle 6,,;,, puis augmenter pour des angles 6;,; plus élevés. Exprimé en angle externe, on a
pour n.rr = 1,29 la largeur de bande interdite minimale & 6 = 53°. Pour n.sy = 1, 37, la largeur
minimale est calculée pour 6 = 57°.

Nous déduisons de ces calculs le résultat suivant : la suppression du pic de réflexion de
polarisation p sur I’opale n’est pas un effet Brewster, du moins dans le sens classique du terme.
Pour nesr = 1,29 et 1,37, on a Opr = 52° et 54° respectivement, et les bandes interdites les plus
étroites sont calculées & 0 = 53° et 57° respectivement. Ce résultat souligne le fait que 'opale
n’est pas un milieu homogéne, mais bien un cristal photonique avec une structuration complexe
de I'indice.

Nous concluons ce chapitre par le calcul pour différentes valeur de n.ss, des angles pour
lesquels la largeur de la bande interdite pour la polarisation p est minimale. Ces calculs sont
présentés sur la figure 2.34(b) (croix rouges) et sont comparés a I’évolution de 'angle de Brewster
théorique (courbe noire) en fonction de l'indice du milieu semi-infini considéré. Pour n.sr <
1,25, les deux angles sont équivalents, et I'opale peut-étre considérée comme un milieu d’indice
homogéne. Pour 1,25 < n.r < 1,3, I'angle pour lequel la largeur de la bande interdite est
minimale commence a s’écarter de I'angle de Brewster, avec un écart de 1° pour n.sr = 1,29
I'indice effectif de notre opale. Pour n.ss > 1,3, I'écart entre les deux angles augmente. Par
exemple pour n.sr = 1,37, c’est-a-dire un indice des billes de ng;o, = 1,48 soit la limite
supérieure de l'indice que 'on peut atteindre avec la silice, I’écart entre les deux angles est de
3°. La modulation de I'indice dans la structure de 'opale devient importante et I'opale peut de
moins en moins étre considérée comme un milieu homogéne.

2.11 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les propriétés de réflexion d’une opale. En premier lieu,
nous avons effectué une caractérisation par goniométrie de la lumiére réfléchie par 'opale. Cette
expérience a permis de mettre en évidence deux propriétés :

1. L’observation de deux pics de réflexion spéculaire, dont les évolutions avec ’angle d’inci-
dence différent : un pic de réflexion principal dont la longueur d’onde diminue avec I'angle
d’incidence, et un pic de réflexion secondaire, apparaissant autour de 6 = 50° et dont la
longueur d’onde augmente avec ’angle d’incidence.

2. La quasi suppression de 'intensité du pic de réflexion principale de polarisation p 4 un
angle proche de 'angle de Brewster.

Chacune de ces propriétés a auparavant été rapportée dans la littérature, et diverses inter-
prétations ont été proposées. Nous avons confronté ces différentes interprétations a nos mesures,
montré leurs limites et proposé, par une étude approfondie des diagrammes de bandes de ’opale,
de nouveaux mécanismes permettant d’expliquer les propriétés observées.

Nous avons mis en évidence, par 1’étude de I’évolution de la largeur des bandes interdites
pour la polarisation p, d’'un angle pour lequel cette largeur est minimale. Cet angle, trés proche
de I'angle expérimental, est aussi différent de I’angle de Brewster calculé pour un milieu d’indice
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homogéne, interprétation souvent proposée dans la littérature. Cette seconde étude démontre
ainsi qu’une opale, cristal photonique présentant une structuration de l'indice complexe, ne
peut étre considérée comme un milieu homogene.

Afin d’expliquer I’évolution avec I'angle d’incidence de la longueur d’onde des pics de ré-
flexion, nous avons comparé I’évolution des conditions d’interférences constructives sur diffé-
rents plans de la structure cubique & faces centrées de l'opale, décrites par la loi de Bragg,
avec celle des bandes interdites formées dans 'opale. Cela nous a permis de confirmer que ces
deux approches sont qualitativement identiques. Nous avons déterminé par ajustement par la
loi de Bragg, méthode généralement utilisée dans la littérature, des valeurs de 'indice effectif et
du diamétre des billes, et constaté que ces valeurs étaient erronées, car trés éloignées de celles
obtenues par ellipsométrie et mesures AFM.

Nous avons alors proposé une méthode de caractérisation alternative de l'indice effectif de
I'opale, fondée sur I'étude de I'anticroisement des bandes interdites et le centrage du point K
de la zone de Brillouin sur cet anticroisement. Les valeurs de l'indice effectif et du diamétre
des billes, alors en accord avec les caractérisations effectuées par ellipsométrie et mesures AFM,
nous ont permis d’expliquer un phénoméne jusqu’alors négligé dans la littérature : 'observation
du pic de réflexion secondaire aux angles de détection spéculaires. Nous avons démontré que
les réflexions successives sur les plans (111) et (200) de 'opale permet d’expliquer I'angle et
la longueur d’onde mesurés pour I'angle d’incidence 0. Cette démonstration constitue la base
d’une étude actuellement menée dans I’équipe pour expliquer 'observation de ce pic aux angles
de détection spéculaires différents de 6. Des mesures de la lumiére transmise a travers 'opale
sont également prévues, afin d’apporter un point de vue différent sur les bandes interdites de
I'opale.
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Chapitre 3

Fabrication et simulations numériques
d’une cavité de cristal photonique planaire

L’inclusion d’un défaut dans le réseau d’un cristal photonique planaire, et donc la création
d’une cavité, brise la symétrie du réseau, offrant alors la possibilité a des états dont la fréquence
est située dans la bande interdite du cristal photonique d’exister dans la cavité. Néanmoins,
ces états restent dans I'impossibilité de se propager & travers le réseau entourant la cavité, qui
conserve sa bande interdite intacte. Ils sont alors confinés au sein de la cavité, et a certaines
fréquences apparaissent des modes résonants [80-82].

Ce mécanisme permet de confiner la lumiére a la fréquence du mode résonant de la ca-
vité, dans des volumes faibles et avec des facteurs de qualité élevés. Dans cette thése, nous
nous intéressons aux cavités de type L3 sur lesquelles une recherche intense est effectuée de-
puis une dizaine d’années, en raison des facteurs de qualité extrémement élevés atteint dans
l'infrarouge [83,84]. Ces recherches ont ainsi permis une avancée considérable vers I'utilisation
de cavités pour la réalisation de laser a bas seuil [85] et la cryptographie quantique [85,86].

Les cavités présentant des modes résonants dans le visible ont re¢u moins d’attention. Leur
fabrication nécessite des techniques de lithographie plus précises, I’échelle du réseau a graver
devant étre plus petite pour confiner la lumiére a des longueurs d’onde plus basses. Il est de
plus nécessaire d’utiliser des matériaux peu absorbants dans le visible. L’indice de ces matériaux
étant plus faible, la cavité est moins confinante [87-89).

Dans ce chapitre, nous décrivons le procédé de fabrication de ces cavités, dont les parameétres
sont choisis de facon a présenter une bande interdite dans le domaine visible et nous réalisons
une caractérisation structurelle par AFM. Nous expliquons ensuite comment nous simulons par
une méthode de FDTD (« Finite-Difference-Time-Domain ») les modes résonants de ces cavités,
simulations que nous comparerons a une caractérisation optique expérimentale dans le chapitre
suivant.
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CHAPITRE 3 : Fabrication et simulations numériques d’une cavité de cristal photonique
planaire

3.1 Echantillons

—— couche confinante

- . ] / en Si;NO,

L

substrat de verre

FIGURE 3.1 — Schémas d’une cavité L3, coupes (a) horizontale et (b) transverse.

Les cavités de cristal photonique étudiées dans ce manuscrit sont des cavités de type L3,
dont la structure est schématisée sur les figures 3.1(a) et (b) (coupes horizontale et transverse
respectivement). Le réseau constituant le cristal photonique est un réseau de trous triangulaire
(voir chapitre 1), de période a et de rayon ry. Le défaut est inclus dans le cristal par Pomission
lors de la fabrication de trois trous alignés (d’ou la dénomination « L3 »). La couche confinante
d’épaisseur e est en nitrure de silicium Si3NO,, déposée sur un substrat de verre. Les trous
sont gravés dans la couche de nitrure de silicium avec une épaisseur L > e.

Dans cette section, nous décrivons le procédé de fabrication employé pour fabriquer les
échantillons étudiés dans le chapitre suivant. Nous caractériserons ensuite une de ces cavité par

AFM.

3.1.1 Procédé de fabrication

Les cavités étudiées dans cette thése ont été réalisées par un procédé CMOS (« Complemen-
tary Metal Oxide Semiconductor ») au Laboratoire d’Analyse et d’Architecture des Systémes
(LAAS) a Toulouse dans ’équipe de photonique par Olivier Gauthier-Lafaye et Sophie Bonne-
font. Les étapes de la synthése sont présentées sur la figure 3.2.

Une couche de nitrure de silicium (Si3gNOy) d’indice n = 2,1 4 860nm et d’épaisseur e =
280 nm (valeurs déterminées a 'INSP par ellipsométrie avec 'aide de Bruno Gallas) est tout
d’abord déposée par LPVCD (« Low Pressure Chemical Vapor Deposition ») sur un substrat
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Substrat Dépot de SisNg Dépot de Dépot de Dépot de la résine
desilice par LPCVD 50 nm Cr 100 nm Si0, (ZEP 520A)
(PECVD)

Lithographie par
faisceau d'électrons

4_

. 1
Attaque chimique Y Dévelopement
du reste de Cr 3 étapes de gravure seche ICP: de la résine

(C4Fg, 05), (Cly, No), CHF3

FIGURE 3.2 — Etapes de fabrication des cristaux photoniques de nitrure de silicium sur substrat de
verre.

de verre. Le substrat a une épaisseur d’environ 1 mm et est donc considéré comme infini par
rapport a la couche de diélectrique. Le dépdt est réalisé a haute température afin de réduire les
contraintes dans la couche. Une couche de chrome de 50 nm d’épaisseur est ensuite déposée. Elle
sert de masque solide pour la gravure des trous et assure également 1’évacuation des charges
produites par le faisceau d’électrons qui dessinera le motif de la structure photonique. Enfin,
une couche de SiOy est déposée sur la couche de chrome par PE-CVD (« Plasma-Enhanced
Chemical Vapor Deposition ») et sert de masque pour la gravure du chrome.

La lithographie par faisceau d’électrons est réalisée a ’aide d’un systéme Raith 150, avec
une couche de résine commerciale ZEP 520A. Les couches sont ensuite gravées par ICP-RIE
(« Inductively Coupled Plasma Reactive Ion Etching » ), et I'utilisation de CHF3 permet d’ouvrir
la couche supérieure de silice. Le masque de chrome est ouvert en utilisant un procédé chimique
a base de Cly, et la gravure profonde du cristal photonique est réalisée par procédé chimique
CF,; — Oy et permet d’obtenir des trous quasiment verticaux. Aprés la gravure, le masque de
chrome restant est dissout par gravure de chrome standard.

La photographie 3.3(a) montre I’échantillon fabriqué au LAAS, chaque losange correspon-
dant & un cristal photonique au centre duquel est située une cavité. Chacune de ces structures
posséde une géométrie différente. Nous reviendrons sur ce point aprés avoir caractérisé une
cavité par AFM.
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FIGURE 3.3 — (a) Photographie de l’échantillon fabriqué au LAAS de Toulouse. Chaque losange
correspond & un cristal photonique, au centre duquel est situé une cavité. (b) et (c¢) Caractérisation
par AFM d’une cavité de paramétres a = 345nm, ro = 130nm, 7y = 70nm et s = 15a : (b) image par
AFM a deux dimensions et (c) & trois dimensions de la cavité. (d) Agrandissement des trous de l'image
par AFM (a), et leur profil. (e) Image SEM d’une pointe AFM, réalisée au CEMES de Toulouse par
Emmanuelle Daran.
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3.1.2 Caractérisation AFM

Les cavités sont caractérisées par AFM a I'Institut des NanoSciences de Paris en collabora-
tion avec Emmanuelle Lacaze. Les figures 3.3(b) et (c) représentent les images par AFM d’une
cavité réalisée par le procédé décrit plus haut, en deux et trois dimensions respectivement. Cette
cavité est une cavité « modifiée », en comparaison avec les schémas 3.1, c¢’est-a-dire qu’une lé-
gére modification a été apportée a sa géométrie. Les paramétres modifiés sont le rayon r; des
trous aux bords de I'axe long de la cavité tel que r; # 7¢, et leur position, légérement décalée
d’une distance s vers l'extérieur.

On mesure une période a = 345 4+ 1nm, et ce pour tous les échantillons étudiés dans ce
manuscrit. Pour ’échantillon présenté sur les figures 3.3(b) et (¢), le rayon des trous composant
le cristal photonique vaut ry = 130nm, et le rayon des trous aux bords de la cavité vaut
r1 = 70nm. Les trous de bord sont décalés d’une distance s = 52 + 1 nm= 0, 15a. Le calcul
de la moyenne quadratique de la hauteur a la surface de la cavité nous permet d’estimer la
rugosité de surface a moins de 2 nm.

La figure 3.3(e) est un agrandissement des trous de I'image par AFM 3.3(b), au-dessous
desquels nous avons tracé le profil. On mesure une profondeur des trous de 70nm, et une
inclinaison de leur paroi d’environ 50°. Cependant ces valeurs ne sont pas significatives, la
forme des trous étant convoluées par la forme de la pointe AFM, qui n’est pas assez fine pour
sonder la profondeur totale des trous. Une image au microscope électronique a balayage, réalisée
au LAAS, d’une pointe AFM (qui n’est pas celle ayant servi pour nos mesures) est présentée
sur la figure 3.3(e), sur laquelle on constate que le diamétre de la pointe augmente trés vite.
Il ne nous est donc pas possible d’estimer ni la profondeur ni la verticalité des trous (excepté
que leur profondeur est supérieure & 70nm et leur inclinaison inférieure a 50°). Pour la méme
raison, nous supposons que les valeurs des rayons ry et r; sont sous-estimées.

3.1.3 Géométrie des cavités

L’influence sur les modes de la géométrie des cavités de cristal photonique est un sujet
dont I’étude provoque un engouement important depuis un peu plus d’une dizaine d’années. En
effet, le contréle sur la position spectrale et le facteur de qualité des modes résonants obtenu
par la modification de certains parameétres a permis a la communauté scientifique d’adopter
une démarche beaucoup plus active quant & I'utilisation des cavités de cristal photonique pour
des applications expérimentales.

Les modifications en question sont principalement liées a la taille des trous du cristal [88-94],
leur période [87,90,92,93,95-99|, la position des trous situés aux bords de la cavité 83,84, 88,
95,98,100-106] et leur taille [87,88,100,103,104,106]. Des travaux sur I’épaisseur de la couche
guidante [93,107] et la forme des trous situés aux bords de la cavité [104] ont également été
réalisés.

Dans ce manuscrit, les paramétres dont nous étudions I'influence théorique et expérimentale
sont le rayon 7 (95 — 145nm) des trous du cristal, le rayon r; (70 — 100 nm) des trous situés
aux bords de 'axe long de la cavité et le décalage d’une distance s (0 — 0, 15a) vers I'extérieur
de la cavité de ces trous de bord (voir I'image AFM 3.3(b)), 'optimisation de ces paramétres
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FIGURE 3.4 — (a) Diagramme de bandes de polarisation TE d’un cristal photonique sur verre, constitué
de trous organisés en un réseau triangulaire de période a percés dans une couche d’indice 2,1. Les régions
situées au-dessous du céne de lumiére du substrat, entre le cone de lumiére du substrat et celui de 'air,
et au-dessus du cone de lumiere de Dair, sont numérotées 1, 2 et 3 respectivement. (b) Schéma des
profils verticaux des modes se propageant dans les régions 1, 2 et 3 du diagramme (a). (c) Evolution des
limites en fréquence réduite a/A de la bande interdite d’un cristal photonique sur substrat en fonction
du rapport r¢/a.

ayant fait 'objet de premiéres études théoriques lors de la thése de Céline Vion [66].

La suite de ce chapitre est consacrée a 1’étude théorique des propriétés optiques de ces
cavités.

3.2 Substrat de verre et modes résonants

Les structures photoniques étudiées dans cette thése sont déposées sur un substrat de verre.
Dans le premier chapitre, nous avons vu que le diagramme de bandes d’un cristal photonique
membranaire présente un cone de lumiére, constitué de ’ensemble des modes non confinés par
la couche guidante. Le milieu entourant la membrane étant ’air, la limite inférieure de ce cone
de lumiére, la ligne de lumiére, est définie par la relation de dispersion de la lumiére dans I'air :
w = c|[k|[l

L’ajout d’un substrat & une structure membranaire modifie une des interfaces de la mem-
brane, et le diagramme de bandes de la structure s’accompagne alors d’un second cone de
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lumiére, dont la limite inférieure est définie par la relation w = c||k|| /n, ot n est 'indice du
substrat. Les états situés au-dessus de cette limite sont couplés aux modes radiatifs du substrat.
Le diagramme de bandes de polarisation transverse électrique (TE) d’un cristal photonique de
paramétre r9/a = 0,38 sur substrat de verre est présenté sur la figure 3.4(a), sur laquelle la
partie en gris clair correspond au cone de lumiére de I'air (ligne de lumiére en rouge) et la partie
en gris foncé a celui du verre (ligne de lumiére en noir).

On distingue alors trois régions. Dans chacune de ces région, les modes se propagent diffé-
remment, leur profil vertical étant schématisé sur la figure 3.4(b). Ces régions sont :

— La région située sous le cone de lumiére associé au substrat de verre (numérotée 1 sur
le diagramme 3.4). Les modes situés dans cette région sont parfaitement guidés par la
couche confinante, sans perte, de la méme facon que dans une structure membranaire
(voir chapitre 1).

— La région située entre le cone de lumiére associé au substrat et celui associé a lair (numé-
rotée 2 sur le diagramme 3.4). Les modes se propagent dans le cristal mais sont a présent
couplés aux modes radiatifs du substrat.

— Larégion située au-dessus du cone de lumiére associé a I'air (numérotée 3 sur le diagramme
3.4). Les modes subissent des pertes a la fois dans le substrat et l'air.

La figure 3.4(c) représente I’évolution calculée avec MPB de la bande interdite d’un cristal
photonique sur substrat de verre, définie par la largeur entre la fréquence réduite de la bande
de plus basse énergie au point K de la zone de Brillouin et celle de la seconde bande de plus
basse énergie au point M. Ainsi pour une valeur de a fixée, 'augmentation du rayon des trous
du cristal photonique ry a deux effets :

— la bande interdite se décale vers les hautes énergies. En effet, & mesure que rg augmente,
la proportion d’air dans la structure augmente. La conséquence est une diminution de
lindice effectif de la structure photonique, et donc une augmentation de I’énergie des
modes conformément au théoréme variationnel (voir 1.3.4).

— la bande interdite s’élargit, puis se referme. Dans le chapitre 1 (1.4.3), nous avons vu
que I'énergie d’'un mode est liée & la distribution spatiale de son champ électrique dans
le cristal photonique. Pout le mode TE de la bande de plus basse énergie, le champ
électrique est distribué essentiellement dans le matériau de plus fort indice, ce qui abaisse
son énergie. A 'opposé et pour respecter la condition d’orthogonalité entre les modes de
méme vecteur k dans la zone de Brillouin, le champ électrique du mode de la seconde
bande de plus basse énergie est principalement distribué dans les trous d’indice faible, ce
qui augmente son énergie. Dans un réseau de trous triangulaire, la différence d’énergie
entre ces deux modes détermine la largeur de la bande interdite TE. Ainsi, lorsque les
trous sont trop petits (ou trop grands), I’énergie des deux modes est en grande partie
concentrée dans le matériau de fort indice (ou d’indice faible), et I'énergie entre les deux
modes n’est pas suffisamment contrastée pour ouvrir une bande interdite.

D’apreés les paramétres de nos cavités mesurés par AFM (a = 345nm et 120 < ry < 145nm),
les bandes interdites pour la polarisation transverse électrique de nos échantillons sont situées
dans la zone rouge sur la figure 3.4(c). La bande interdite pour ro/a = 0,35 est centrée a
785 nm (a/\ = 0,44) et comprise entre 730 et 855nm; celle formée pour ro/a = 0,42 est
centrée a 720nm (a/\ = 0,48) et comprise entre 680 et 760 nm. Nos échantillons présentent
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FIGURE 3.5 — Coupes horizontales et transverses de la distribution de E, d’un mode résonant (a)
de cavité membranaire et (b) sur substrat respectivement. Le mode de cavité sur substrat s'étend
d’avantage dans le substrat que le mode de cavité membranaire. Les deux cavités ont pour paramétre
ro/a =0,3.

donc théoriquement des bandes interdites dans le domaine visible.

On remarque que le cone de lumiére du substrat de verre est situé dans la bande interdite
du cristal photonique. Les modes résonants de cavité étant également situés dans la bande
interdite, ils seront toujours couplés de fagcon importante aux modes radiatifs du substrat (ie
pertes dans le substrat).

Nous illustrons cela sur la figure 3.5(a) et (b), qui représentent la distribution du champ
électrique £, = E-y calculée par FDTD (principe expliqué dans la section suivante) respective-
ment d’un mode de cavité membranaire et de cavité sur substrat. Les coupes horizontales de ces
distributions sont semblables, le confinement par le réseau entourant la cavité étant équivalent.
En revanche, leur coupe transverse met en évidence la différence dans la qualité du confinement
entre les deux structures : le mode est bien confiné verticalement dans la cavité membranaire,
mais s’étend d’avantage dans le substrat dans la cavité sur substrat.

Le facteur de qualité d’un mode résonant est défini par le rapport de la puissance emmaga-
sinée dans la cavité sur celle qui s’en échappe. Ainsi, la conséquence principale du confinement
moins efficace induit par le substrat est une diminution du facteur de qualité du mode.

Dans la section suivante, nous décrivons le principe de la méthode de FD'TD qui sera utilisé
pour modéliser les cavités.
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FIGURE 3.6 — Discrétisation spatiale dans la méthode FDTD pour le cas d'une onde TE.

3.3 Méthode de FDTD

Nous cherchons a présent a caractériser numériquement les modes résonants de la cavité.
Pour cela, j'utilise une méthode de FDTD (« Finite Difference Time Domaine ») comme outil
de simulation. L’avantage de cette méthode par rapport a celle des ondes planes étendues
utilisée jusqu’a présent (MPB) est la possibilité de traiter des situations non périodiques dans
le temps (temps de vie du mode confiné) et dans l'espace (défaut). En particulier, dans le cas
d’une cavité incluse dans un cristal photonique de dimensions finies, les modes résonants sont
systématiquement couplés & des modes de fuite, et la FDTD nous permet d’avoir accés au
spectre et au facteur de qualité du mode, relié a son temps de vie dans la cavité. Le logiciel
de FDTD utilisé est le logiciel libre MEEP (« MIT Electromagnetic Equation Propagation »)
développé au MIT. La description du principe et de I'utilisation de ce logiciel sont rassemblées
sur le site http ://ab-initio.mit.edu/meep,.

Nous décrivons briévement dans cette section les outils utilisés par MEEP pour le calcul de
I'évolution temporelle d’un champ et du flux & travers une surface (spectre).

3.3.1 Calcul de I’évolution temporelle d’un champ

Le probléme a résoudre est le calcul du champ total a chaque instant t lorsqu’une onde
dépendante du temps se propage dans un cristal photonique de taille finie. Cette onde est
décrite par les équations de Maxwell qui s’écrivent pour un milieu non dispersif :
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OH
E=—puy—— 1
V x n (3.1)
OFE
H = epe,— 2
V x €oer (3.2)

La bande interdite formée par nos cristaux photoniques est une bande interdite pour les
ondes transverses électriques (TE). Afin d’expliquer le principe de la FDTD, nous nous plagons
dans cette polarisation, pour laquelle H, = H, = 0 et I/, = 0. Pour une telle onde, la projection
sur les axes z, y et z des équations (3.1) et (3.2) donne :

OE, OH.

60@«@ = ay y (33)
0E,  OH.

Eoﬁrw = — O y (34)
oH, 0E, OF,

La FDTD consiste a discrétiser les équations de Maxwell dans I'espace et le temps par la
méthode des cellules de Yee [108] et dont une cellule unitaire a deux dimensions est présentée
sur la figure 3.6. La cellule ici est un carré de dimensions AzxAy, avec Ax et Ay la résolution
spatiale suivant les axes z et y ', dans lequel les composantes du champ électrique et magnétique
de 'onde TE sont calculées a des points bien précis, sur les arétes et au centre respectivement.
Ainsi, pour un point de coordonnées (i,j) (coin en bas a gauche du carré), la composante E,
est calculée au point (i + 1/2,7) et la composante E, au point (i,j + 1). La composante H,
est calculée au point (i + 1/2,5 + 1/2). Les différentes composantes de 'onde TE sont donc
calculées a des points séparés d’un demi pas de la résolution spatiale, ¢’est-a-dire Ax/2.

De la méme facon, F, et £, sont calculés a différents instants de H, ces instants étant
séparés par un demi pas de temps At/2 (discrétisation dans le temps). Si les composantes du
champ électrique sont calculées a 'instant t = nAt, H, est calculé a I'instant ¢t = (n + 1/2)At.
On remplace alors dans les équations de Maxwell les dérivées spatiales et temporelles par des
différences finies centrées de la forme :

f(uo + Au) — (f(uo) — Au)
2Au

df B
@(Uo) =

ce qui permet de réecrire par exemple 'équation (3.5) de la facon suivante :

n+1/2 n—1/2 n n
Hz‘i+1/2,j+1/2 - H2|i+1/2,j+1/2 _ Ey‘i+1,j+1/2 - Ey‘i,j+1/2
Ho At Ax
Ew|?+1/2,j+1 - EI|;L+1/2,]'
_|_
Ay

1. ici Az = Ay
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puis :

n+1/2 . n—1/2
Hz‘i+1/2,j+1/2 _Hz|z‘+1/2,j+1/2

1 At

oAz
1 At

+ /L_oA_$[EI|?+1/2’j+1 — Eoliy1/0,] (3.6)

[Ey‘?+1,j+1/2 - Ey’?,j+1/2]

Les différenciations des équations (3.3) et (3.4) se construisent de la méme fagon. Ainsi, le
champ H, a l'instant (n + 1/2)At est calculé avec les champs E, et E, eux-mémes calculés a
I'instant nAt, puis les champs E, et E, a I'instant (n+ 1)At sont déduits du champ H, calculé
a l'instant (n + 1/2)At, et ainsi de suite. En quadrillant I'espace de simulation par des cellules
de Yee, les composantes de 'onde TE sont donc calculées dans le temps de fagon itérative en
tout point de la grille.

Une densité de courant (terme de source) séparable en temps et en position J(z,t) =
A(x)- f(t) est ajoutée a ces équations pour simuler le champ incident. La source J est équivalente
a un dipole et A(x) est pris uniforme. Nous utilisons comme source une impulsion gaussienne
en temps de la forme f(t) = exp(—iwt — (t — t9)?/(2w?)) ot w détermine la largeur. La forme
de la source peut étre définie comme ponctuelle, linéique ou planaire.

3.3.2 Calcul du flux a travers une surface

Le logiciel MEEP permet de calculer le flux du champ électromagnétique a travers une
surface dont nous définissons la position et les dimensions. Typiquement, placer une structure
photonique entre la source et la surface définie permet, en calculant la puissance transmise a
travers cette surface, de simuler le spectre de transmission de la structure. Ce calcul est effectué
en deux étapes :

1. en chaque point de la surface définie, MEEP calcule les transformées de Fourier E(w) et
H (w) par rapport au temps. Par exemple, pour un point (x,y) de la surface donné, la
transformée de Fourier du champ électrique E(x,y,w) s’écrit :

1 .
E(x,y,w :—/e“"tE x,y, t)dt 3.7
(2,y,w) = —= (z,y,1) (3.7)
2. le flux P(w) a travers la surface et a une fréquence w donnée est alors déduit en calculant

I'intégrale du vecteur de Poynting (dans la direction n a la surface) de ces transformées
de Fourier :

P(w) = Re <ﬁ,/E(m,y,w)* X H(x,y,w)d2x) (3.8)

L’équation (3.8) appliquée sur une gamme de fréquence permet d’obtenir un spectre.
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3.3.3 Conditions aux limites

Enfin, pour simuler I'interaction d’une onde électromagnétique avec une structure de di-
mension finie mais dans un espace ouvert, MEEP permet l'inclusion d’'une PML (« Perfectly
Matched Layer » ), couche absorbante modélisée de fagon a ce que le champ ne soit pas réfléchi
a son contact. Sa description mathématique est donnée dans les références [109,110]. Entourer
la structure simulée d’une telle couche permet de tronquer ’espace de simulation et donc de ré-
duire les temps de calcul, sans introduire d’interférences entre des ondes incidentes et réfléchies
qu’induisent 1'utilisation d’une couche absorbante ordinaire.

3.4 Simulations FDTD des modes résonants d’une cavité
L3

3.4.1 Paramétres généraux des simulations

Dans cette section, nous cherchons & étudier théoriquement les modes résonants d’une cavité
L3 modifiée dont les paramétres sont les suivants :

— a =345nm et rg = 130 nm soit ro/a = 0,38, 71 = 100nm et s = 0,

— cavité incluse dans un cristal photonique constitué de 11 x 14 rangées de trous, soit N =5
rangées de part et d’autre de la cavité,

— épaisseur de la couche de nitrure de silicium eg;,yo, = 280 nm, d’indice ng;,no, = 2, 1,

— profondeur des trous L = 350 nm,

— substrat de verre d’indice n = 1, 46 s’étendant jusqu’aux limites de la cellule de simulation,
cellule dont la taille dépendra du type de simulation effectué,

— épaisseur de la PML de 100 nm, sur toutes les parois de la cellule de calcul.

L’étude des modes résonants se fait en deux étapes :

1. Le calcul du spectre des modes, qui s’effectue en plagant une source spectralement large
dans la cavité, afin de sonder les fréquences résonantes sur une gamme spectrale étendue.
Le flux est intégré aprés l'extinction de la source. Les fréquences des modes sont alors
déterminées par les pics présents dans le spectre.

2. Le calcul de la distribution de Pénergie || E||®, qui s’effectue en placant une source spec-
tralement étroite centrée sur la fréquence d’un des modes déterminée par la premiére
simulation. Ce calcul est effectué aprés 'extinction de la source.

Nous commencons par calculer le spectre des modes résonants.

3.4.2 Recherche des modes résonants

La bande interdite formée dans un réseau triangulaire de trous dont le rapport ro/a = 0, 38
est, d’aprés la courbe de I’évolution des bandes interdites 3.4(c), centrée & 765nm (fréquence
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F'IGURE 3.7 — (a) et (b) Schémas illustrant la géomeétrie de la simulation permettant de calculer le
spectre des modes résonants : (a) coupe horizontale et (b) coupe transverse. (c) Spectres théoriques
calculés en adoptant la géométrie illustrée en (a) et (b). La courbe bleue est obtenue en orientant la
source suivant Paxe y (source bleue dans (a) et (b)) et la courbe verte en orientant la source suivant
laxe x (source verte dans (a) et (b)).
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réduite ro/a = 0,45) et comprise entre 705 et 825 nm. Nous calculons alors le spectre des modes
d’une cavité incluse dans un tel cristal photonique avec les paramétres de simulation suivants
(voir aussi schémas 3.7(a) et (b)) :

— source positionnée au centre de la cavité et centrée spectralement a f = 1,62¢V (765 nm)
de largeur a mi-hauteur df = 1.2eV (> 200nm, df = w dans 'expression de la gaussienne
3.3.1). La forme de la source est planaire, orientée suivant les axes x ou y de la cavité. Nous
verrons lors du calcul de la distribution de I’énergie des modes que cela permet d’exciter
préférentiellement les modes de polarisation x ou y, respectivement. La longueur ¢ de la
source est choisie de facon a étre toujours supérieure a la taille de la cavité : ¢ = 4a
lorsque la source est orientée suivant ’axe x, et £ = \/§a) lorsqu’elle est orientée suivant
'axe y. La taille en z de la source vaut e/2.

— taille de la cellule de calcul suivant z de 800 nm,

— zone de détection du flux du vecteur de Poynting située en champ proche a 200 nm au-
dessus du plan médian de la cavité. La forme de cette zone est un cercle de rayon 4a,

— résolution de 42.

Les spectres obtenus sont présentés sur la figure 3.7(c). Les courbes bleue et verte corres-
pondent aux spectres calculés en orientant la source suivant les axes y et x, respectivement.
Les zones grisées correspondent aux fréquences situées en-dehors de la bande interdite omnidi-
rectionnelle calculée par MPB.

Nous commencons par analyser le spectre obtenu avec la source orientée suivant 'axe y (en
bleu sur la figure 3.7(c)). On observe quatre pics : deux pics trés nets a 832 et 785 nm, un pic
plus petit & 716 nm et un pic large & 647 nm. Nous nommons ces quatre pics TEy1, TEy2, TEy3
et TEy4 par ordre croissant d’énergie. Le spectre obtenu avec la source orientée suivant I'axe
x (en vert sur la figure 3.9(c)) présente un pic situé¢ & 764 nm, que nous nommons TEx.

Nous cherchons & présent & déterminer si ces pics correspondent & des modes résonants de
la cavité. Pour cela, nous calculons la distribution spatiale du champ électrique aux fréquences
de ces pics. Ces calculs nécessitent d’effectuer de nouvelles simulations avec une source spectra-
lement étroite. Si ces pics correspondent & des modes résonants, cela permet de n’exciter qu’un
seul mode a la fois. Les paramétres de ces simulations sont les suivants (voir aussi schéma

3.8(a)) :

— source centrée a la fréquence des pics repérés sur les spectres de la figure 3.7(c) et de
largeur & mi-hauteur df = 0,004eV (~ 2nm),

— source centrée dans la cavité et orientée suivant ’axe y pour les pics TEyl, TEy2, TEy3
et TEy4; suivant z pour le pic TEX,

— taille de la cellule de calcul en z de 2 um, afin d’observer I’évolution du champ électrique
en champ lointain (pour la section suivante),

— résolution de 3.

2. La résolution définit la précision du maillage, c’est-a-dire le nombre de pas par unité de l'espace, unité
qui pour nos simulations vaut 100 nm. La résolution spatiale est donc Az = Ay = Az = 100/4 = 25nm. Il est
important de noter que dans un calcul de FDTD, la résolution définit aussi le pas de temps, I'unité de temps
étant égale a la période temporelle 1/f. Pour une résolution de 4, le pas de temps vaut alors 1/(4f)
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FIGURE 3.8 — (a) Schéma illustrant la géomeétrie de la simulation permettant de calculer les distribu-
tions de |E,|? et |Ey|? des modes résonants identifiés sur le spectre de la figure 3.7(c). (b) Distributions
de |E;| et | Ey| des modes résonants TEy1, TEy2, TEx, TEy3 et TEy4 calculés dans le plan de la cavité
az=0.
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La figure 3.8(b) représente les distributions spatiales dans le plan de la cavité (z = 0 sur le
schéma 3.8(a)) des champs électriques £, = E - & et E, = E - y lorsque la cavité est excitée
aux fréquences des pics des spectres 3.7(b). Ces distributions sont calculées aprés 1’extinction
de la source.

On observe que les champs électriques dans tous les cas sont localisés dans la cavité et on
en déduit que chaque pic est un mode confiné de la cavité. La hauteur des pics dépend du
couplage de la source aux modes. On constate alors que tous les modes ne sont pas situés dans
la bande interdite omnidirectionnelle calculée par MPB (partie de la figure 3.7(c) non grisée).
Cependant, on remarque que le mode TEy1, légérement situé en-dehors de la bande interdite, et
le mode TEy4 largement situé en-dehors, sont aussi les deux modes dont la distribution spatiale
du champ électrique est la moins localisée dans la cavité. Inversement, les modes TEy2, TEy3
et TEx sont centrés dans la bande interdite omnidirectionnelle et leur distribution est fortement
localisée. La position spectrale d’'un mode en fonction du centre de la bande interdite influe
donc bien sur la qualité de son confinement.

3.4.3 Polarisation des modes résonants

Nous comparons dans cette section les distributions spatiales des champs électriques en
champ proche et champ lointain. Le confinement du mode TEy4 étant faible, nous nous inté-
ressons aux autres modes. Les paramétres de la simulation sont identiques & ceux décrits dans
la section précédente pour le calcul des distributions de E, et E,, et le schéma illustrant la
géomeétrie de la simulation est reproduit sur la figure 3.9(a).

La figure 3.9(b) trace pour chaque mode TEyl, TEy2, TEy3 et TEx la moyenne temporelle
de la distribution spatiale de |E,|* et |E,|* dans le plan médian de la cavité (z = 0 sur la figure
3.9(a)). Nous avons montré sur le spectre 3.7(c) que certain modes sont mieux couplés a la
source que d’autres, du fait de pics plus marqués. Pour cette raison, nous adaptons 1’échelle de
couleur d’'un mode & 'autre. Par contre, cette échelle est la méme au sein d’'un méme mode,
afin de comparer la distribution de I’énergie des modes entre les axes z et y.

Pour chaque mode, on remarque que la distribution de I’énergie dans le plan de la cavité
(z = 0) est presque aussi intense suivant les deux axes,; avec des valeurs moyennes du rapport
|E,|” / |E.|? pour les modes TEy1, TEy2 et TEy3, et |E,|* / | E,|* pour le mode TEx, supérieures
a 1, mais ne permettant pas d’attribuer une polarisation bien définie aux modes. Par exemple
pour le mode TEy2, (|E,|?/|E.|?) = 2,5.

En revanche, le méme rapport calculé dans un plan situé a 600 nm au-dessus de la surface
du cristal (figure 3.9(c)), distance ou la composante rayonnée est prédominante par rapport
a la composante évanescente de champ proche, donne des valeurs largement supérieures a 1,
indiquant pour chaque mode une polarisation trés nette du champ rayonné suivant ’axe y ou
z. Par exemple toujours pour le mode TEy2, (|E,|*/|E.|*) = 25. Ainsi en champ lointain, les
modes TEyl, TEy2 et TEy3 sont polarisés suivant ’axe y et le mode TEx est polarisé suivant
Iaxe x.
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FIGURE 3.9 — (a) Schéma illustrant la géométrie de la simulation permettant de calculer les dis-
tributions de |E.|? et |E,|? des modes résonants identifiés sur le spectre de la figure 3.7(c). (b)(c)
Distributions de |E,|* et |Ey|* des modes résonants TEyl, TEy2 et TEx calculés a (b) z = 0 et (c)
z = 600 nm.
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3.4.4 Facteur de qualité des modes résonants
Nous calculons a présent le facteur de qualité des modes TEyl, TEy2, TEy3 et TEx. Le

facteur de qualité d’un mode résonant de fréquence wy est défini comme le rapport de I’énergie
emmagasinée dans le résonateur moyennée dans le temps sur I'énergie dissipée par cycle :

Energie emmagasinée

U
Energie dissipée par cycle “0p (39)

ol U est ’énergie emmagasinée dans le résonateur et P la puissance dissipée. Par conserva-
tion de I’énergie, la puissance dissipée moyennée sur un cycle est égale a 'opposé de la variation
de I'énergie emmagasinée U, et on a d’aprés la relation (3.9) :

dU Wo
S —. N 3.10
La solution de 'équation (3.10) s’écrit :
U(t) = Uy e «ot/Q (3.11)

L’équation (3.11) signifie que I'énergie emmagasinée dans la cavité décroit exponentiellement
avec un temps de déclin 7 = Quwy, et le facteur de qualité @ est donc une mesure du temps
de vie du mode résonant de la cavité. La dépendance en temps de 1’énergie emmagasinée U
implique que le champ oscillant dans la cavité est amorti :

E(t) = By e~w0t/2Q g=iwot (3.12)

Le facteur de qualité est alors le nombre de périodes optiques nécessaire pour que I’énergie
baisse de exp(—27), et est calculé de la fagon suivante :

1 2pexp(—2m)

uul p est le taux du déclin de I’énergie dans la cavité. La méthode décrite par 1’équation 3.13
est celle utilisée par MEEP, via un algorithme appelé « Harminv », pour déterminer le facteur
de qualité des modes résonants.

Les facteurs de qualité des modes TEyl et TEy2 déterminés par Harminv sont ) = 65 et
60 respectivement. On constate que les facteurs de qualité calculés sont trés bas. Harminv ne
permet pas une analyse harmonique pour ) < 50, c’est pourquoi les pics les plus larges ne sont
pas identifiés comme correspondant & des modes, ce qui est le cas des modes TEy3 et TEx.
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FIGURE 3.10 — (a) Déclins en échelle logarithmique de la quantité |E;|* 4+ |E,|? des modes TEy2
(bleu) et TEx (vert) en fonction du temps (en unités de 1/(3f)), les droites noires correspondant a
des ajustements polynoémiaux au premier ordre sur In (|E$|2 + |Ey|2). Les parameétres de la cavités
sont a = 345nm,ry = 130nm et r; = 100nm. (b) Evolution du facteur de qualité des modes TEyl
(points rouges) et TEy2 (points bleus) en fonction du nombre N de rangées de trous pour une cavité
de parameétres a = 345nm et ryp = r; = 130 nm.

Afin d’estimer le facteur de qualité sans Harminv, nous tragons par exemple sur la figure
3.10(a) le déclin de la quantité |E,|? + |E,|* des modes TEy2 (bleu) et TEx (vert) en fonction
du temps. Le taux du déclin de I’énergie p est calculé en effectuant un ajustement polynomial
d’ordre 1 sur In (|E,|> + |E,[*), et on trouve avec la relation (3.13) des facteurs de qualité de
@ = 23 pour le mode TEx et de ) = 65 pour le mode TEy2, trés proche de celui calculé
par Harminv. La méme méthode nous permet d’estimer le facteur de qualité des modes TEy1
et TEy3 a Q = 69 et 30 respectivement. Dans le reste de ce manuscrit, nous utilisons cette
méthode pour calculer les facteurs de qualité théoriques des modes résonants de facteurs de
qualité @) < 50.

La figure 3.10(b) représente I’évolution du facteur de qualité des modes TEy1 (points rouges)
et TEy2 (points bleus) en fonction du nombre de rangées N de la cavité (cette étude préliminaire
a été réalisée sur la cavité, différente, ro = r; = 130 nm). On constate qu’un palier est trés vite
atteint pour les deux modes, & () = 65 pour N = 7 pour le mode TEyl et & (Q = 50 pour N=5
pour le mode TEy2. Ceci justifie a posteriori que nous ayons effectué nos calculs avec N =5
rangées de trous de part et d’autre de la cavité, ’écart entre le facteur de qualité du mode
TEyl calculé pour N =5 (Q=60) et N = 7 étant minime.

3.4.5 Lien avec la largeur & mi-hauteur des pics

Nous établissons le lien entre la définition générale du facteur de qualité (3.9) et la définition
spectrale du facteur de qualité, que nous utilisons dans le chapitre suivant pour mesurer les
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facteurs de qualités expérimentaux. En posant la transformée de Fourier :

E@):;%;AME@ﬁ“%t (3.14)

le spectre de puissance |E(w)]* du mode résonant s’exprime, a partir de 3.12 :

1

Bl =7+ @207

(3.15)

|E(w)|? a la forme d'une Lorenztienne centrée en wy la fréquence de résonance du mode et
de largeur & mi-hauteur I' = wy/Q. Le facteur de qualité est alors donné par :

Si @Q >> 1, cette derniére relation équivaut a :

Ao

@=7

(3.16)

Le facteur de qualité d’un mode résonant peut donc étre mesuré sur un spectre en calculant
le rapport de la longueur d’onde du pic résonant sur sa largeur & mi-hauteur. Ainsi sur le spectre
3.7(c), le pic correspondant au mode TEy2 est situé a Ay = 785 nm, sa largeur & mi-hauteur
est AN = 13nm et on calcule un facteur de qualité de @@ = A\g/AX = 60. De méme, pour le
mode TEx, situé & A\g = 764nm et de largeur & mi-hauteur A\ = 32nm, on calcule Q) = 24.
Ces valeurs sont proches de celles calculées via 1’équation 3.13 dans la section précédente.

3.5 Conclusion

Nous avons caractérisé par AFM les structures photoniques fabriquées au LAAS, et calculé
que ces structures présentent une bande interdite dans le domaine visible. Nous avons ensuite
expliqué la méthode de FDTD nous permettant de déterminer théoriquement la position spec-
trale, la polarisation et le facteur de qualité d’'un mode résonant de cavité. La structure simulée,
une cavité modifiée de paramétre ro/a = 0,38 (a = 345nm et 1y = 130 nm par exemple), pré-
sente quatre modes dont les distributions spatiales du champ électrique sont fortement localisées
dans la cavité, situés entre 710 et 840 m : trois modes de polarisation y en champ lointain, exci-
tés en orientant la source dans la cavité suivant ’axe g ; et un mode de polarisation x en champ
lointain, excité en orientant la source dans la cavité suivant ’axe x. Les facteurs de qualité de
ces modes sont compris entre 20 et 70. Le chapitre suivant est consacré a I’étude expérimentale
des résonances optiques de ces structures photoniques, que nous comparerons a des simulations
effectuées par cette méthode de FD'TD.
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Chapitre 4

Etude optique d’une cavité de cristal
photonique planaire

Les cavités de cristal photonique offrent la possibilité de confiner la lumiére dans un volume
de l'ordre de la longueur d’onde au cube, aux fréquences des modes résonants des cavités. Une
premiére application d’une telle propriété est la possibilité d’observer un effet laser & des seuils
bas. Une seconde application est d’utiliser ces cavités comme des résonateurs, afin d’obtenir un
controle sur ’émission d’un émetteur positionné dans la cavité.

La réalisation d’un couplage optimal nécessite que 'émetteur et la cavité soient en accords
spatial et spectral. Il est alors primordial de connaitre avec précision la position en fréquence
des modes résonants de la cavité, ainsi que la facon dont est distribué leur champ électrique.
Le développement rapide depuis une dizaine d’années des techniques de fabrication permet
d’obtenir des structures présentant des propriétés de plus en plus fidéles & celles prédites par
les méthodes numériques. Cependant, ces techniques ne sont pas parfaites, et la caractérisation
post-synthése des propriétés optiques des cavités s’avére la plupart du temps indispensable.

Nous présentons dans ce chapitre une méthode de caractérisation originale, fondée sur I’étude
spectrométrique de la lumiére diffusée par les cavités. Cette méthode, développée au sein de
I'équipe, permet une caractérisation compléte des modes (fréquence, facteur de qualité, polari-
sation) et présente 'avantage d’étre non intrusive.

Dans une premiére partie, nous faisons un inventaire des différentes techniques déja exis-
tantes. Nous décrivons ensuite en détail le dispositif de spectroscopie de diffusion utilisé pour
étudier les propriétés optiques des cavités, puis nous caractérisons les modes résonants d’une
cavité. Nous terminons par une étude de 'influence de la géométrie de la cavité sur la fréquence
et le facteur de qualité des modes.
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CHAPITRE 4 : Etude optique d’une cavité de cristal photonique planaire

excitation
laser
1 plan des émetteurs
‘ o A ...‘ cristaux photoniques

FIGURE 4.1 — Schéma illustrant le principe de la méthode de la source interne, emprunté a la réfé-
rence [27].

4.1 Méthodes de caractérisation

Il existe diverses méthodes permettant de caractériser les modes résonants de cavités de
cristal photonique. Nous décrivons briévement le principe des méthodes les plus répandues.

4.1.1 Meéthode de la source interne

Cette méthode, dont le principe est illustré sur le schéma 4.1 [27], a été développée par
D. Labilloy en 1996 [111]. Elle consiste a inclure une couche d’émetteurs dans le matériau
diélectrique ou est gravé le motif du cristal photonique. Une fois excités, ces émetteurs se
désexcitent de fagon préférentielle aux fréquences des modes résonants, ce qui se traduit par
des pics dans les spectres de photoluminescence de la cavité. [L’analyse de ces pics permet de
déterminer la fréquence, le facteur de qualité, et la polarisation des modes.

Deux types d’émetteurs sont généralement utilisés dans la littérature : les puits quan-
tiques [92,97,106,112] et les boites quantiques [90,94,96,98]|, épitaxiés dans la structure lors de
la fabrication du cristal photonique.

Cette méthode posséde de nombreux avantages. Le spectre d’émission large des émetteurs
permet de sonder efficacement les cavités sur une gamme spectrale étendue, pour peu que I’émis-
sion soit centrée correctement dans la bande interdite du cristal photonique. Si la concentration
des émetteurs est élevée, la luminescence est importante ce qui permet un temps d’acquisition
réduit. Au-deld de la caractérisation de cavités, de nombreux effets de couplage ont été mis
en évidence comme I’émission préférentielle des émetteurs aux fréquences des modes de la ca-
vité [106], la modification du temps de vie d’émetteurs uniques par effet Purcell [86,113] et la
mise en évidence d’effets laser [92,114].

Différents émetteurs ont été utilisés en fonction de la bande interdite que présente le cristal
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FIGURE 4.2 — (a) Dispositif de mesure par photoluminescence des modes résonant d’une cavité L3
paramétres a = 345nm, rg = 130nm et r; = 100nm. (b) Spectre de photoluminescence obtenu en
excitant la cavité avec une diode laser a4 405 nm. (c) et (d) Cartographies réalisées avec une photodiode
de l'intensité lumineuse émise par la cavité (¢) avant et (d) aprés la mesure.

Longueur d’'onde (nm)

photonique. Makarova et al. du DEE & I'université de Stanford [94] utilisent des nanocristaux
de silicium dopés par des molécules d’Erbium pour caractériser des cavités S1 et L3 en nitrure
de silicium dans l'infrarouge. Le groupe de E. Hu du DMECE a I’Université de Californie [90]
et Chalcraft et al. du DPA & 'Université de Sheffield [102] caractérisent des cavités dans 'in-
frarouge avec des boites quantiques d’InAs. Le groupe de D. Bensahel de 'IEF a I’Université
d’Orsay [98,101] se sert de boites quantiques en germanium pour des cavités dans I'infrarouge.
Le groupe de de Vittorio du NNL & 1'Université de Salento [96] utilise des nanocristaux de
CdSe/CdS pour caractériser des cavités dans le visible.

L’inclusion d’une couche d’émetteurs dans la structure modifie I’environnement de la cavité,
de facon en général non réversible. Ainsi, pour une expérience de couplage de la cavité & un fluo-
rophore individuel, 'addition d’une couche d’émetteurs fluorescents est impossible. Toutefois,
il est a noter que des expériences de couplages entre une cavité et un faible nombre d’émetteurs
inclus dans la cavité lors du procédé de fabrication (de deux [86] & quatre [85] émetteurs dans
la cavité) ont été réalisées avec succes.

4.2 Utilisation de la luminescence intrinséque

Cette méthode différe de la méthode décrite précédemment dans le sens ou la source de
luminescence ne provient pas d’'une couche d’émetteurs ajoutés intentionnellement, mais d’im-
puretés incluses dans le matériau [115-117]. Les modes sont alors identifiés grace aux pics
présents dans le spectre de photoluminescence.

Cette technique présente I'intérét d’étre simple & mettre en ceuvre. De plus, il est possible
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de sonder la cavité en son centre, donc la ou le couplage avec la cavité et les émetteurs est
maximal. Nous illustrons cela par une mesure de photoluminescence d’une de nos cavités en
nitrure de silicium, de paramétres a = 345nm, ry = 130nm et r; = 100nm. La figure 4.2(a)
est un schéma du dispositif de photoluminescence utilisé. La cavité est pompée par une diode
laser & 405 nm et la luminescence du nitrure de silicium est collectée par un microscope couplé
& un spectrométre. Pour une puissance de pompe de 1 mW et un temps d’acquisition de 5 min,
on obtient le spectre de la figure 4.2(b), ou les pics correspondent aux modes résonants de la
cavité. La coupure a 700 nm correspond a I'utilisation d’un miroir dichroique pour isoler la raie
du laser et préserver les photodiodes.

Cette technique permet donc d’effectuer une caractérisation des modes résonants d’une ca-
vité de facon relativement aisée. Elle s’accompagne cependant d’un désavantage considérable :
pour une puissance d’excitation importante, la dégradation de la cavité ou du moins des impure-
tés luminescentes dans la cavité semble inévitable. En effet, les figures 4.2(c) et (d) représentent
une cartographie de I'intensité émise par photoluminescence de la cavité avant et aprées la me-
sure du spectre 4.2(b) (la cartographie est réalisée a I’aide d’une photodiode et d’un module
piezoélectrique). Avant la mesure du spectre, sur la figure 4.2(c), le nombre de photons par
seconde émis par la cavité (jaune) est trois fois plus important que celui du cristal entourant la
cavité (vert). Apreés la mesure du spectre, sur la figure 4.2(d), le nombre de photons par seconde
émis par la cavité (noir) est de 'ordre du fond expérimental.

La zone que nous avons excitée a donc photoblanchi. Notons que d’aprés nos observations,
cet état est irréversible. Pourtant, s’il est clair que les éléments photoluminescents du nitrure de
silicium ont été affectés, nous ne sommes pas en mesure d’affirmer que la cavité ait réellement
été dégradée. Cependant, les auteurs de la référence [117] sondent avec cette technique une
cavité de cristal photonique et montrent que le facteur de qualité du mode excité diminue
de 40%, et est décalé en fréquence de prés de 3nm aprés une excitation intense de plusieurs
minutes (précisons que le décalage du mode était l'effet recherché, afin d’obtenir un couplage
spectral idéal entre I’émetteur et le mode résonant). Cette technique de caractérisation semble
donc avoir un effet sur les modes de cavités, ce que nous cherchons a éviter.

4.3 Couplage évanescent & un guide d’onde

Une autre méthode consiste & inclure un guide d’onde a proximité de la cavité lors de la
réalisation de la structure photonique [83,84,105,118-122|. La lumiére guidée par le guide
d’onde se couple & la cavité si sa fréquence correspond & un de ses modes résonants, ce qui
est mis en évidence par un spectre de photoluminescence de la cavité. Cette méthode a été
expérimentée pour la premiére fois par I’équipe de Noda du DESE & I’Université de Kyoto en
2000 pour encore une fois mettre en évidence un effet laser dans une cavité H1 [118]. La méme
équipe a par la suite utilisé cette méthode pour mesurer des facteurs de qualité records de 10°.

Avec cette technique, le facteur de qualité de la cavité est déterminé de facon indirecte. En
effet, le facteur de qualité mesuré sur le spectre de photoluminescence est corrélé a Uefficacité de
couplage entre la cavité et le guide. Ainsi, on a le facteur de qualité de la cavité Q) .., = Qmp/\/T
oll Qeyp est le facteur de qualité mesuré expérimentalement et T la transmittance définie comme
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FIGURE 4.3 — Schéma illustrant le principe de la méthode du couplage évanscent & un guide d’onde,
emprunté a la référence [118].

le rapport entre ’énergie transmise par le guide a proximité de la cavité et ’énergie transmise
par le cavité en I’absence de la cavité. Une explication détaillée sur l'origine de cette formule
est donnée dans I'appendice de la référence [84]. La détermination du facteur de qualité de la
cavité nécessite donc de réaliser un échantillon témoin supplémentaire.

Cependant, cette méthode est difficile & mettre en ceuvre. La réalisation d’un guide d’onde
autorisant un couplage évanescent efficace avec la cavité est un défi technique. Les sources
utilisées dans les références citées plus haut sont des lasers accordables, et 1'alignement de la
source avec le guide d’onde et les problémes vibrationnels qui s’ensuivent sont des problémes
ardus. Enfin, la détermination du facteur de qualité nécessite de réaliser un échantillon témoin
afin de déterminer la transmittance du guide en ’absence de cavité.

Enfin, nous soulignons comme pour la méthode de la source interne que 'ajout d’un guide
modifie 'environnement de la cavité, et certainement plus sévérement qu’avec la méthode pré-
cédente, le guide ajoutant un canal de fuite supplémentaire.

4.4 Rétro-réflexion en polarisation croisée

Cette méthode consiste a exciter les modes résonants de la cavité a 'aide d’un faisceau
d’incidence verticale. La source utilisée peut étre un laser accordable [123,124| mais peut aussi
étre une source large comme une lampe halogéne [89,113]. Un spectre est alors mesuré en
transmission [124] ou en réflexion [89,123], et I'utilisation de deux polariseurs croisés (orienté
a 45° de I’axe long de la cavité, dans le cas d’une cavité L3) permet de réduire sensiblement le
rapport signal a bruit de la mesure. Galli et al. [123] du DF de I’Université de Pavia parviennent
ainsi & mesurer des facteurs de qualité atteignant 1.1 x 10° dans 'infrarouge.

Cette méthode est trés prometteuse en tant que technique de fond sombre et non invasive,
puisqu’elle permet une mesure directe du facteur de qualité, sans ajouter de fluorophores ou
de guides d’onde. Pourtant, elle semble limitée dans le sens ot elle ne permet pas d’analyse en
polarisation des modes, ce qui peut s’avérer crucial dans le cas de modes quasi dégénérés en
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FIGURE 4.4 — Schéma illustrant le principe de la méthode de rétro-réflexion en polarisation croisée,
empruntée & la référence [123].

longueur d’onde mais de polarisations différentes.

Cette derniére méthode est celle se rapprochant le plus de celle que nous avons développée
au sein de ’équipe. La description de cette technique originale fait ’objet de la section suivante.
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4.5 Dispositif expérimental

4.5 Dispositif expérimental

4.5.1 Description du dispositif

Le dispositif expérimental est schématisé sur la figure 4.5(a). Il consiste a injecter par la
tranche de I’échantillon une lumiére blanche, puis & collecter la lumiére diffusée par les structures
photoniques avec un dispositif de microscopie confocale. Une photodiode détecte la quantité
de lumiére diffusée, qui varie suivant la structure (surface plane, cristal, cavité), et un systéme
piézo-électrique permet de cartographier ’échantillon et de le placer de fagon a collecter la
lumiére provenant de la cavité. Un spectre de diffusion est alors mesuré par un spectromeétre
couplé a une fibre. Chacune de ces étapes est décrite en détails dans les sections suivantes.

INlumination de I’échantillon

L’échantillon est placé sur la platine d’un microscope inversé Olympus IX71 et est illuminé
par une lampe halogéne fibrée Edmund Optics MI-150. Un spectre de la lampe, mesuré en
illuminant directement la fente du spectrométre, est présenté dans la figure 4.5(b). La puissance
mesurée en sortie de fibre est de 35 mW et 'ouverture numérique de la fibre de la lampe est
de 0,5. L’échantillon est placé le plus prés possible de la sortie de fibre, & 0,5cm dans notre
dispositif.

La lumiére est injectée dans [’échantillon par la tranche, ¢’est-a-dire que la lumiére se propage
parallélement au plan du cristal photonique. Elle est ainsi guidée par la couche diélectrique et
diffusée par les structures photoniques, ot nous la collectons puis ’analysons. Nous estimons a
environ 2,0 uW la puissance injectée dans la couche guidante.

Collection de la lumiére diffusée

La lumiére diffusée par les structures photoniques est collectée par un objectif & air de
grossissement 100 et d’ouverture numérique 0,95. Un polariseur est éventuellement placé apres
I'objectif, paralléle (axe x) ou perpendiculaire (axe y) a l'axe de la cavité. La lumiére est
ensuite filtrée par un trou de filtrage spatial de diameétre 150 um placé dans le plan image
du microscope, permettant ainsi la sélection d’une zone de détection circulaire de 1,5 um de
diamétre sur ’échantillon.

Enfin, le faisceau est séparé par un cube non polarisant 50/50 puis envoyé vers une photo-
diode & avalanche SPCM-AQR 14 PerkinElmer ! utilisée pour le positionnement de I’échantillon,
et une fibre LUV Jobin Yvon reliée a un spectrométre Jobin Yvon HR460 de résolution 1 nm
et une caméra CCD (Charge-Coupled Device) de 2000 pixels, utilisés pour la mesure.

Le spectre de transmission de notre systéme optique est présenté sur la figure 4.5(c). 1l
a été obtenu en divisant le spectre de la lampe mesuré a travers tout le dispositif (objectif,
microscope, fibre vers le spectrométre) par le spectre de la lampe mesuré directement a travers la

1. Il n’est pas nécessaire d’utiliser une photodiode aussi sensible. Nous utilisons ce modéle car il sert également
pour d’autres activités de ’équipe, comme des mesures de temps de vie de nanocristaux.
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CHAPITRE 4 : Etude optique d’une cavité de cristal photonique planaire
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FIGURE 4.5 — (a) Dispositif expérimental. La lumiére est envoyée par la tranche de I’échantillon et la
lumiére diffusée par la cavité est collectée par un dispositif de microscopie confocale. Le positionnement
est réalisé grace & une photodiode et un module piézoélectrique. Le signal collecté est analysé par un
spectromeétre et une caméra CCD reliés au dispositif par une fibre optique.(b) Spectre de la lampe
halogene. (¢) Spectre de transmission du microscope, sans polariseur. (d) Cartographie d’une cavité

par la photodiode.
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4.5 Dispositif expérimental

fente du spectromeétre (spectre de la figure 4.5(b)). Nous disposons d’une fenétre de transmission
s’étendant de 450 nm & 850 nm, avec une transmission maximale vers 650 nm et une transmission
trés faible pour les longueurs d’onde supérieures a 800 nm causée par les optiques du microscope
(prisme de renvoi et lentille de tube).

Positionnement de 1’échantillon

I’échantillon est monté sur un actuateur piézo-électrique qui permet dans un premier temps
de cartographier la lumiére diffusée par la cavité et détectée par la photodiode, en effectuant
un balayage de 1’échantillon au dessus de 1'objectif pouvant aller jusqu’a 15x15 um?.

La figure 4.5(d) montre la cartographie d’une cavité. Le balayage est de 10 x 10 um, avec une
grille de 63 x 63 points, chaque pixel mesurant 160 nm. On observe que la cavité diffuse plus de
lumiére que le cristal, avec environ 10° photons par seconde collectés par la photodiode (protégée
par une densité 3) au-dessus de la cavité, contre 10 au-dessus du cristal. Enfin, en sélectionnant
un point de la cartographie obtenue, le systéme piezo-électrique déplace I’échantillon de facon a
confondre le point sélectionné et le centre de la zone de détection définie par le trou de filtrage.
Un spectre de la lumiére diffusée est alors mesuré.

4.5.2 Spectrométre et couplage a la fibre

La fibre couplée au spectrométre est une monofibre de 100 yum de cceur et d’ouverture
numérique 0.22 (demi-angle d’ouverture d’environ 13°), fixée en sortie sur une monture proposée
par Jobin Yvon permettant un couplage optimal entre la fibre et la fente. La puissance du signal
détecté est donc principalement fonction de la qualité du couplage a 'entrée de la fibre. Les
optiques sont choisies de fagon & permettre d’injecter la totalité du signal dans la fibre :

— taille z de la tache focalisée sur I'entrée de la fibre inférieure au diamétre du coeur de la
fibre : @ = p x fr/f. ol p, fr et f. sont respectivement le diamétre du trou de filtrage,
la focale de la lentille de focalisation et celle de la lentille de collimation (voir schéma
4.5(a)). Pour un trou de filtrage de 150 um de diamétre, la tache a Pentrée de la fibre
mesure 37.5 pm.

— ouverture numérique du faisceau focalisé sur I'entrée de la fibre inférieure a I'ouverture
numérique de la fibre : 'ouverture numérique de 'objectif vaut ON = 0,95 et on a I’angle
a du faisceau au trou de filtrage : @ = (arcsin(ON))/100. L’ouverture numérique S du
faisceau focalisé a I’entrée de la fibre est alors donnée par la relation: 8 =« f. / fy = 0,05
soit un demi-angle d’ouverture de 3°.

La mesure de la puissance avant et aprés couplage a la fibre du faisceau d’une diode laser a
633 nm effectuant tout le trajet du dispositif nous indique une transmission de 71%, contre 95%
pour la valeur constructeur. Nous attribuons cet écart a I'imperfection des réglages optiques.
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CHAPITRE 4 : Etude optique d’une cavité de cristal photonique planaire
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FIGURE 4.6 — (a) Transmission du polariseur HN7. En bleu la transmission maximale & travers une
seule feuille, en vert la transmission & travers deux feuilles orientés & 90° I'une par rapport a 'autre.
(b) Réponse en polarisation de 'objectif. La courbe noire représente U'intensité de la lampe halogéne
transmise & travers 'objectif avec un polariseur et un analyseur. La courbe bleue représente la méme
mesure sans l'objectif.

4.5.3 Reéponse en polarisation du dispositif

Pour I'analyse en polarisation, nous utilisons un polariseur HN7. Les courbes de transmission
a travers un film polariseur de polarisation rectiligne (dans le méme sens que le polariseur),
et a travers deux films polariseurs croisés sont représentées dans la figure 4.6a, en bleu et vert
respectivement. La transmission a travers un polariseur entre 700 et 850 nm, ou sont situés la
majorité des modes résonants de nos cavités d’aprés nos simulations, augmente de 20 a 80%.
La transmission & travers deux polariseurs croisés est de 'ordre de 107* % jusqu’a 860 nm. Les
polariseurs HN7 sont donc bien adaptés a notre étude.

Afin de s’assurer que le systéme optique (objectif et microscope) n’influe pas sur la polari-
sation du signal, nous avons caractérisé son comportement en polarisation :

— Objectif : la figure 4.6b représente la puissance lumineuse de notre lampe halogéne trans-
mise a travers 'objectif placé entre 2 polariseurs, pour différents angles du polariseur
placé entre 'objectif et la source (courbe noire), et la méme mesure sans objectif (courbe
bleue). Les formes des deux courbes sont identiques (aprés mise a 1’échelle adéquate),
avec une intensité maximale lorsque les polariseurs sont paralléles et minimale lorsqu’ils
sont orthogonaux, et montrent que la polarisation de la lumiére n’est pas modifiée par

son passage dans 'objectif.

— Microscope : Pour vérifier le comportement en polarisation du microscope (comprenant
la lentille de tube et le prisme de renvoi), nous avons mesuré des spectres de notre lampe
halogéne avec un polariseur placé sur le trajet du faisceau avant son entrée dans I'objec-
tif, et un analyseur aprés sa sortie du microscope (voir schéma 4.6(a)). Les figures 4.7(b)
et (c) représentent les spectres mesurés avec le polariseur orienté respectivement suivant
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FIGURE 4.7 — Caractérisation du comportement en polarisation du microscope. (a) Dispositif de la
mesure, avec un polariseur placé avant le microscope et un analyseur aprés. (b) Spectres mesurés pour
différents angles de I’analyseur, avec le polariseur orienté suivant 'axe . (¢) Spectres mesurés pour
différents angles de ’analyseur, avec le polariseur orienté a 45° par rapport a ’axe . On observe des
pics réguliérement espacés correspondant & la rotation de la polarisation.
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FIGURE 4.8 — Spectres de diffusion de la couche plane de nitrure de silicium (C), des trous du cristal
photonique (B) et de la cavité (A). La courbe noire correspond a une mesure effectuée avec les fentes
du spectrométre fermées. Les paramétres de la structure sont g = 130nm, r; = 100nm et s = 0. La
photographie en encart montre la structure et les différentes zones sondées.

laxe x et & 45° par rapport a 'axe z, les axes x et y étant les axes privilégiés du micro-
scope. L’analyseur est orienté suivant trois angles : paralléle, & 45° et perpendiculaire au
polariseur.

Pour les deux orientations du polariseur (suivant axe = et a 45°), le comportement en
intensité est celui attendu, avec une intensité transmise maximale lorsque les polariseurs
sont alignés et nulle (intensité du fond électronique a 1400) lorsqu’ils sont orthogonaux.
En revanche, sur les spectres de la figure 4.7(c) lorsque le polariseur est placé a 45° par
rapport a l'axe = (polarisation répartie suivant les deux axes x et y), on observe des pics
réguliérement espacés correspondant au changement de la polarisation provoqué par la
surface diélectrique du prisme.

La polarisation ne tourne pas si le polariseur d’entrée est positionné suivant ’axe = ou
y. Pour g’affranchir de cet effet, nous placerons le polariseur d’analyse directement aprés
I’objectif.

4.6 Protocole

4.6.1 Spectres de diffusion

La photographie présentée en encart de la figure 4.8 présente une structure photonique
(paramétres ro = 130nm, r; = 100nm et s = 0) observée a travers un objectif a grossissement
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100 et éclairée par la tranche, la lumiére venant de la droite. Cette photographie a été prise

sur un microscope Olympus BX-51 appartenant a ’équipe « Milieux dilués multi-échelles »de
Jacques Lafait 4 'INSP.

On distingue trois régions : le cristal photonique, qui diffuse une couleur bleue; au centre
du cristal la cavité, dont les bords diffusent une couleur jaune (comme les bords du cristal) ; et
autour du cristal la surface plane de nitrure de silicium, qui diffuse une couleur marron.

Les spectres de diffusion mesurés par notre dispositif sur ces trois régions sont présentés
figure 4.8. Les courbes C, B et A représentent respectivement des spectres de la lumiére diffusée
par la zone plane, le cristal photonique, et la cavité, les limites de chaque zone d’observation
étant représentées par des cercles sur la photographie en encart.

Les paramétres d’acquisition de ces spectres et tous ceux a venir sont les suivants :

— orientation du réseau du spectrométre par rapport & la CCD positionnée de facon a
mesurer des spectres de 430 nm & 860 nm,

— ouverture de la fente d’entrée du spectrométre de 2 mm,

— temps d’acquisition de 5 minutes.

La courbe noire correspond au fond électronique du dispositif, mesuré avec la fente du
spectrométre fermée.

En accord avec les différentes couleurs observées sur la photographie, chaque zone montre un
comportement spectral différent. Le spectre diffusé par la zone plane augmente avec la longueur
d’onde jusqu’a 700 nm puis diminue. Le nitrure de silicium est non absorbant dans cette gamme
de longueur d’onde et on retrouve une forme comparable au spectre de la source halogéne mesuré
aprés avoir traversé le microscope (spectre non montré). A I'opposé, l'intensité diffusée par le
cristal est beaucoup plus importante en-dessous de 500 nm. Enfin le spectre diffusé par la cavité
est trés intense de 500 nm a 700 nm, avec un pic d’intensité large a 500 nm et des bosses entre
500 et 700 nm. On observe aussi de petites bosses entre 700 et 800 nm.

4.6.2 Normalisation

Afin de ne traiter que de la diffusion provenant des structures photoniques, tous les spectres
que nous analyserons dans les sections suivantes seront normalisés par des spectres de diffusion
de la surface plane de nitrure de silicium, aprés soustraction du fond électronique.

Comparons les spectres mesurés en différents points de la surface plane de nitrure de silicium.
La figure 4.9(a) est une photographie de I’échantillon, chaque losange correspondant a un réseau
de trous au centre duquel se trouve une cavité. Lors des mesures des spectres de diffusion,
les cavités sont illuminées par la droite. Les différentes lettres correspondent aux zones ot
les spectres des figures 4.9(b) et (c) sont mesurés. Ces figures représentent des spectres de
diffusion de la surface plane de nitrure de silicium mesurés a différents points de I’échantillon :
des points s’éloignant progressivement de la source en z sur la figure 4.9(b) (points espacés
d’environ 200 ym) et des points éloignés de la méme distance de la source, mais a des positions
transverses y différentes sur la figure 4.9(c) (points espacés d’environ 40 um).

On observe que si la forme des spectres reste comparable, I'intensité diffusée diminue sen-
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FIGURE 4.9 — (a) Photographie de I’échantillon. Chaque losange est un cristal photonique, au centre
duquel se trouve une cavité. Les lettres désignent les points de la surface ol ont été mesurés les spectres
des figures (b) et (c). (b) Les points o1l les spectres sont mesurés s’éloignent progressivement de la source

et sont espacés d’environ 200 ym. (c) Les points sont situés a la méme distance de la source, mais a
des positions transverses différentes et espacés d’environ 40 um.
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FIGURE 4.10 — Spectres normalisés de la diffusion des trous du cristal phtonique (bleu) et de la cavité
(rouge). Les paramétres de la structure sont a = 345nm, rg = 130nm, r; = 100nm et s = 0.

siblement en s’éloignant de la source. En revanche, nous considérons qu’elle varie de fagon
négligeable en fonction de la position transverse y du point de mesure. Par conséquent, lorsque
je comparerai des spectres de diffusion de structures photoniques dans les sections suivantes,
ces spectres seront normalisés par le méme spectre de diffusion du nitrure de silicium si les
structures sont situées a méme distance x de la source, mais par des spectres de diffusion du
nitrure de silicium différents si les structures sont situées a des distances différentes.

4.6.3 Traitement des courbes

Enfin, tous les spectres présentés dans la suite de cette thése sont traités numériquement a
I’aide de programmes MATLAB pour :

— supprimer les raies trés étroites sur un a deux pixels correspondant a la détection des
rayonnements cosmiques, en repérant les discontinuités de la dérivée du spectre.

— lisser les courbes, en remplacant la valeur d’un point par la moyenne d’un paquet de
points. Les spectres de diffusion de la surface plane de nitrure de silicium ne présentant
pas de structures spectrales fines, ils ne nécessitent pas une bonne résolution en longueur
d’onde et la moyenne est effectuée sur vingt points consécutifs. Les spectres de diffusion
des cavités ne sont pas lissés, afin de préserver la résolution spectrale.

4.6.4 Spectres normalisés

Les spectres de diffusion du cristal photonique et de la cavité de la fig. 4.8 sont présentés
aprés normalisation figure 4.10. Le spectre normalisé de la diffusion du cristal reste trés intense
en dessous de 500 nm, et décroit rapidement ensuite. L’interprétation de ce spectre fait 'objet
de la section suivante. Le spectre normalisé de la diffusion de la cavité reste similaire a celui du
cristal en dessous de 700 nm, mais a présent des pics ressortent plus nettement aprés 700 m par
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FIGURE 4.11 — Spectres normalisés de la diffusion par les trous de cristaux photoniques de période
a = 345nm et de rayons des trous rg = 95 (rouge), 105 (jaune), 120 (vert), 130 (bleu) et 145nm
(violet).

rapport au reste du spectre. Ces pics seront analysés dans la section 4.8.2 et seront attribués
aux modes résonants de la cavité.

4.7 Spectres diffusés par le cristal photonique

Dans cette section nous discutons du spectre de la lumiére diffusée par les trous du cristal
photonique présenté sur la figure 4.10, en bleu. Nous tracons sur la figure 4.11 les spectres de
diffusion expérimentaux de cinq cristaux photoniques, de méme période des trous a = 345nm
mais de rayons 7y différents. Pour toutes les courbes, on observe une coupure de l'intensité
entre 500 et 580 nm, I'intensité diffusée étant trés forte pour les longueurs d’onde plus basses
que la coupure et trés faible pour les longueurs d’onde plus élevées. A mesure que rg augmente,
la coupure se décale vers les basses longueurs d’onde, et 'intensité diffusée est d’autant plus
importante que le pic diffusé est bas en longueur d’onde.

Bien qu’elle dépende du rayon des trous rg, la position de cette coupure ne doit pas étre
confondue avec le bord de la bande interdite de plus haute énergie du cristal photonique. Nous
illustrons cela avec des simulations par FDTD d’un cristal photonique (sans cavité).

Tout d’abord, nous calculons la transmission du cristal photonique en placant une source
sur le coté d’un cristal photonique constitué de 9 x 7 trous, et en mesurant le flux de 'autre coté
du cristal (géométrie de la simulation schématisée en encart de la figure 4.12(a)). Les spectres
calculés pour différentes valeurs de rq sont tracés sur la figure 4.12(a). Aux longueurs d’onde
élevées, la transmission varie peu et est de 'ordre de I'unité. A ces longueurs d’onde, la quasi
totalité de la lumiére est transmise et le milieu peut-étre considéré comme un milieu homogéne.

Entre 800 et 950 nm, on observe des minima de transmission qui correspondent aux bandes
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interdites photoniques. A mesure que le rayon des trous du cristal ry augmente, la bande
interdite s’élargit et se décale vers les basses longueurs d’onde, en accord avec le calcul de
I'évolution des bandes interdites de la figure 3.4(c) présentée dans le chapitre précédent. On
observe également des minima de transmission aux longueurs d’onde plus basses, que nous
attribuons a des bandes interdites d’ordres élevés.

Nous calculons a présent le spectre de la lumiére diffusée au-dessus du cristal photonique
lorsque la lumiére est injectée par le coté du cristal (figures 4.12(b) et (c)), ce qui correspond a
la quantité mesurée expérimentalement sur la figure 4.10 (en bleu). La lumiére diffusée par les
trous du cristal dépend de deux facteurs : la transmission a travers le cristal photonique et la
diffusion par sa surface, le comportement de ces deux facteurs étant différents.

Nous considérons en premier lieu la lumiére diffusée aprés avoir traversé trois rangées de
trous (voir figure 4.12(b), géométrie de la simulation en encart). L’intensité diffusée est forte
aux basses longueurs d’onde et d’autant plus importante que le rayon des trous r( est large. On
observe une coupure de I'intensité entre 400 et 500 nm, qui se décale & mesure que ry augmente.
Cette coupure n’est pas située au bord de plus haute énergie des bandes interdites mises en
évidence sur les spectres de transmission simulés de la figure 4.12(a). Ainsi, la diffusion par la
surface du cristal photonique est dominante.

Nous considérons a présent les spectres de la lumiére diffusée aprés avoir traversé quinze
rangées de trous dans un cristal constitué de 17 x 5 trous (voir figure 4.12(c), géométrie de la
simulation en encart). On observe des minima de U'intensité diffusée situés aux mémes longueurs
d’onde que les minima de U'intensité transmise des spectres de la figure 4.12(a). Par exemple
pour ro = 120nm (courbes bleues), le minimum & 500nm de Iintensité diffusée sur la figure
4.12(c) s’explique par la transmission minimale & la méme longueur d’onde sur la figure 4.12(a).
Ainsi, la transmission a travers le cristal est le facteur limitant.

Les spectres de diffusion expérimentaux de la figure 4.11 et leur dépendance en 7y sont en
bon accord qualitatif avec les spectres simulés de la figure 4.12, pour lequel la diffusion par la
surface du cristal est dominante, ce qui suggére que c’est le facteur qui explique 'allure de nos
courbes expérimentales. Cependant, les longueurs d’onde des coupures de l'intensité diffusée
observées pour différentes rayons ry sont plus élevées d’environ 50 nm comparées aux valeurs
calculées. La diffusion est particuliérement sensible a la rugosité de surface expérimentale, non
incluse dans le modéle.

La région des spectres expérimentaux aux basses longueurs d’onde est bien décrite par les
simulations numériques et permet de comprendre les mécanismes de diffusion de la lumiére a
travers la structure. Dans la section suivante, nous étudions la région aux longueurs d’onde
élevées, ol nous caractérisons les modes résonants par les spectres de diffusion de la cavité.
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FIGURE 4.12 — Spectres simulés de la transmission a travers un cristal photonique sans cavité constitué
de 9 x 7 trous, de période a = 345nm et de rayons des trous ro = 60 (rouge), 80 (jaune), 100 (vert) et
120 nm (bleu) (échelle semi-logarithmique). (b) et (c) Spectres simulés de la lumiére diffusée au-dessus
de cristaux photoniques aprés propagation dans la structure d’une distance (b) 4a et (¢) 15a (en (b)
I'intensité de la courbe rouge est doublée par souci de clarté; I’échelle de (c) est semi-logarithmique;
en encarts les géométries des différentes simulations).
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4.8 Spectres diffusés par une cavité

4.8.1 Spectres non polarisés

Intéressons-nous en détails au spectre diffusé par la cavité présenté dans la figure 4.10. La
portion intéressante de cette courbe est reproduite sur les figures 4.13(a)(en noir). On distingue
plusieurs pics : un petit pic a 803 nm, un pic large et asymétrique a 755 nm, un petit pic a
734nm et un pic trés large a 692 nm. Ces pics correspondent aux modes résonants de la cavité
et témoignent de la validité du principe sur lequel repose notre dispositif : éclairer les cavités
avec une source blanche et par la tranche permet la détection des modes d’une cavité de cristal
photonique par I'analyse de la diffusion.

4.8.2 Spectres polarisés

Une compréhension plus poussée de ce spectre est obtenue par la mesure des spectres de
diffusion polarisés, obtenus en normalisant les spectres polarisés bruts (figure 4.13(b)) par les
spectres de diffusion polarisés correspondant de la surface plane de nitrure de silicium adjacente
(figure 4.13(c)). La polarisation d’analyse est soit paralléle a I'axe de la cavité (axe z, courbe
verte) soit perpendiculaire & cet axe (axe y, courbe bleue).

Dans notre dispositif, le faisceau source est dirigé sur I’échantillon dans la direction x, et ne
devrait donc pas posséder de composante du champ électrique E, capable d’exciter les modes
de polarisation x. On observe pourtant des modes polarisés suivant les deux directions.

Afin d’expliquer cette observation, nous proposons 'hypothése suivante : la divergence du
faisceau fait que la lumiére ne se propage pas de facon rectiligne et uniquement suivant 'axe x
dans I’échantillon, et donne lieu & des diffusions multiples par les structure photoniques et les
impuretés. La lumiére couplée a la cavité n’est alors pas polarisée uniquement suivant l'axe .

On remarque également que le spectre (normalisé) polarisé suivant z est plus intense que
le spectre (normalisé) polarisé suivant y. Cela vient des spectres de la surface plane de nitrure
de silicium servant a la normalisation, plus intenses pour une polarisation d’analyse orientée
suivant ’axe y, la lumiére se propageant dans I’échantillon principalement suivant l'axe z.

Nous trouvons deux modes proches polarisés suivant I'axe z a 749 et 734 nm (courbe verte),
que nous nommons TEx1 et TEx2 respectivement, de facteurs de qualité, calculés comme le
rapport de la longueur d’onde des pics sur leur largeur a mi-hauteur, évalués a 60 et 65 res-
pectivement ; et deux modes bien séparés polarisés suivant ’axe y a 802 et 756 nm, que nous
nommons TEyl et TEy2 respectivement, de facteurs de qualité évalués a 180 et 120 respecti-
vement. La bosse & 697 nm du spectre non polarisé (en noir) est plus difficile & interpréter. On
trouve une bosse suivant 'axe z a 689 nm, avec un facteur de qualité d’environ 35, et un pic
trés peu intense et large polarisé suivant 'axe y & 699 nm, de facteur de qualité évalué a 50.
Nous montrerons dans les sections suivantes que ce sont des modes, que nous nommerons TEx3
et TEy3 respectivement. Les valeurs expérimentales des positions spectrales et des facteurs de
qualité de ces différentes modes sont répertoriées dans la table 4.1 ainsi que les valeurs calculées
par FDTD, que nous commenterons plus tard.
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FIGURE 4.13 — Spectres de diffusion expérimentaux. (a) Spectres normalisés polarisés suivant = (en
vert) et y (en bleu) de la lumiére diffusée par une cavité de parameétres ro = 130nm et r; = 100 nm.
Ces spectres sont obtenus en normalisant les spectres de la figure (b) par les spectres de la figure (c).
La courbe noire représente le spectre normalisé non polarisé. (b) Spectres non normalisés polarisés
suivant x (en vert) et y (en bleu) de la lumiére diffusée par une cavité de parameétres rop = 130nm
et 71 = 100nm. (c) Spectres polarisés suivant = (en vert) et y (en bleu) de la lumiére diffusée par la
surface plane de nitrure de silicium.
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4.8 Spectres diffusés par une cavité

| TEyl | TEy2 | TEy3 | TEx1 | TEx2 | TEx3 | TEx

Aeap (nm) 802 756 699 749 734 689

A (nm) | 832 | 785 | 716 764
Qexp 180 120 50 60 65 35
Qin 65 60 30 23

TABLE 4.1 — Valeurs des positions spectrales et des facteurs de qualité des modes de polarisation x
et y d’une cavité L3 de paramétres a = 345nm, ro = 130nm et r; = 100 nm.

4.8.3 Comparaison avec les spectres rapportés dans la littérature

Nous comparons ces résultats expérimentaux aux travaux de Makarova et al. [115] et Barth
et al. [88], dans lesquels des cavités de type L3 membranaires en nitrure de silicium de paramétre
ro/a proche du notre (ro/a = 0,4 dans la premiére référence, 0,3 dans la seconde et 0,38 pour
notre cavité) présentant des modes dans le visible sont étudiées.

Makarova et al. identifient deux modes polarisés suivant y et un mode large polarisé suivant
x, & 657, 711 et 719 nm respectivement et de facteurs de qualité compris entre 200 et 300. Bart
et al. trouvent deux modes polarisés suivant y et deux autres suivant z (trois pour la cavité
dont la géométrie a été optimisée), compris entre 580 et 680 nm, avec des facteurs de qualité
compris entre 300 et 350 pour des cavités non modifiées (1600 pour la cavité optimisée). La
période des trous, légérement inférieure de @ = 330 nm pour la premiére référence et nettement
inférieure de @ = 270nm pour la seconde, explique que les modes résonants observés par les
auteurs soient décalés vers les basses longueurs d’onde par rapport aux notres.

Les auteurs de ces références observent donc un nombre de modes comparable & celui mesuré
pour notre cavité. Les facteurs de qualité mesurés plus élevés s’expliquent par le fait que les
cavités étudiées dans ces références sont de type membranaire.

4.8.4 Comparaison avec les simulations
Facteurs de qualité

Les facteurs de qualité calculés par FDTD sont nettement plus bas que ceux mesurés sur
les spectres expérimentaux. Ceci constitue une question a laquelle nous ne savons pas répondre
en I'état actuel de cette étude. Cette observation est d’autant plus étonnante que nous n’avons
pas pris en compte dans les simulations I'inclinaison des parois des trous, leur forme, qui n’est
pas parfaitement circulaire, ou la rugosité du nitrure de silicium, autant de facteurs qui ont
tendance a abaisser le facteur de qualité des modes [119,121].

Cependant, nous savons qu’il est possible d’obtenir des facteurs de qualité élevés avec un
cristal photonique sur substrat de verre. Dans une étude menée antérieurement & ma thése 66|,
il a été démontré théoriquement qu’une cavité sur substrat de verre peut présenter autour de
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FIGURE 4.14 — Comparaison des spectres expérimentaux et théoriques. (a) et (b) Spectres expéri-
mentaux polarisés suivant y et x respectivement. Les paramétres de la cavité sont rp = 130nm et
r1 = 100nm. (c) et (d) Spectres théoriques polarisés suivant y et x respectivement. En trait plein, les
paramétres de la cavité sont rg = 130nm et r; = 100nm. En pointillés, les paramétres de la cavité

sont 79 = 140nm et 7 = 110nm. (e) Distributions E, des modes TEyl, TEy2 et TEy3 a un instant ¢
donné.
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4.8 Spectres diffusés par une cavité

800 nm des modes résonants dont les facteurs de qualité atteignent () ~ 900 si la géométrie de
la cavité est modifiée avec le jeu de paramétres adéquat. Les paramétres en question sont le
rayon et la taille des trous au bord de la cavité et le rayon des trous situés juste au-dessus et
en-dessous de la cavité. Notons également que la période des trous du cristal et leur rayon sont
plus petits (a = 325nm et ry = 0, 25a, contre a = 345nm et ry &~ 0, 38a pour nos cavités).

La qualité du confinement d’un mode est extrémement sensible aux ajustements apportés
a la géométrie de la cavité. Les informations que nous possédons sur la structure des cavités
étudiées dans ce manuscrit (période et rayon des trous, épaisseur de la couche guidante) influent
de facon importante sur le facteur de qualité des modes, et une erreur sur 'estimation de ces
paramétres peut avoir des conséquences importantes sur les facteurs de qualité calculés. Il
serait intéressant de mesurer la profondeur des trous du cristal photonique, acteur essentiel du
confinement, mais que nous ne pouvons déterminer que par des méthodes destructives. Pour
ces raisons, nous nous concentrons dans la suite de cette section sur la position spectrale des
modes, correctement décrite par nos calculs.

Analyse du spectre polarisé suivant y

Nous comparons ces spectres expérimentaux a nos calculs numériques de FDTD. La figure
4.14(a) représente les spectres expérimentaux de polarisation y (identiques a ceux de la figure
4.13(a)) et la figure 4.14(c) le spectre théorique de méme polarisation. Les paramétres de la
structure simulée sont ceux déterminés par AFM (ro = 130nm, r; = 100nm et s = 0, en trait
plein), et le spectre calculé 4.14(c) est donc identique a celui présenté et analysé dans le chapitre
précédent.

Nous associons les trois pics du spectre expérimental polarisé suivant y aux modes TEy1,
TEy2 et TEy3, malgré un décalage spectral vers les basses énergies des spectres simulés de
29nm pour les modes TEyl et TEy2, et de 17nm pour le mode TEy3, ce qui correspond a
une erreur inférieure 4 4%. Plusieurs sources d’erreurs existent. Ainsi, on peut attribuer ce
décalage a la taille de la pointe AFM, de I'ordre d’une dizaine de nanométres et qui induit une
sous-évaluation systématique du rayon des trous d’environ 10 nm. Par exemple, la comparaison
du spectre expérimental avec le spectre simulé pour une cavité de paramétres ro = 140nm et
ry = 110nm (en pointillés sur la figure 4.14) permet de réduire l'erreur sur la position des pics
a 1% environ.

La figure 4.14(e) présente les distributions de E, des modes TEyl, TEy2 et TEy3 a un
instant ¢ donné aprés que la source a I'intérieur de la cavité se soit éteinte. Le champ électrique
des modes TEy2 et TEy3 est distribué sur toute la longueur de la cavité, alors que celui du
mode TEyl a tendance a se concentrer au centre.

Analyse du spectres polarisé suivant x

Comparaison avec les spectres rapportés dans la littérature :
Le calcul du spectre des modes polarisés suivant l'axe z (figure 4.14(d)) ne permet pas de
retrouver les trois pics mesurés a 690, 733 et 749 nm par notre dispositif (figure 4.14(b)). Nous
comparons a nouveau nos spectres a ceux de deux publications :
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FIGURE 4.15 — (a) Spectre de diffusion des modes de polarisation 2 d’une cavité L3, pour des substrats
d’indices n = 1 (rouge), 1,2 (bleu) et 1,5 (vert). Les paramétres du cristal sont a = 345nm, rp = 130 nm
et r1 = 100nm. (b) Distributions de E, associées aux modes TEx1, TEx2 et TEx3 d’une cavité
membranaire (courbe rouge sur la figure (a)).
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4.8 Spectres diffusés par une cavité

— les travaux de Bart et al [88], dans lesquels le spectre expérimental polarisé suivant x
présente trois modes situés a 615, 625 et 630 nm. Les deux plus hauts sont attribués a
deux modes calculés théoriquement.

— les travaux de Chalcraft et al. [102], ot un mode polarisé suivant = & 890 nm est mesuré.
L’épaisseur de la couche de nitrure de silicium de e = 0, 58a, nettement plus fine que
celle de nos échantillons de e = 0.84a, explique que les modes observés soient situés a des
longueurs d’onde plus élevées, malgré une période des trous plus courte de a = 240 nm.
Dans leurs calculs, ils présentent deux modes de polarisation z dont la distribution du
champ est identique a ceux présentés par Barth et al., et également d’un troisiéme plus
bas en longueur d’onde.

La premiére référence présente donc un spectre expérimental similaire au notre, et la seconde
propose un calcul pouvant expliquer les trois pics observés expérimentalement. Nous supposons
que ces trois modes ne sont pas reproduits par notre théorie car les facteurs de qualités calculés
sont trop bas.

Simulation du spectre des modes pour une cavité membranaire

Nous effectuons alors le calcul du spectre des modes de cavité pour différentes valeurs de I'indice
n du substrat, dans le but d’améliorer artificiellement les conditions de confinement dans nos
simulations. Ces spectres sont tracés sur la figure 4.15(a), I'indice du substrat valant n = 1,46
(vert), 1,2 (bleu) et 1 (rouge), et les paramétres des cavités étant a = 345nm, rp = 130nm
et 11 = 100nm. Le spectre calculé pour n = 1 correspond donc au spectre de diffusion d’une
cavité membranaire (qui ne correspond pas a notre systéme) et celui calculé pour n = 1,46
correspond & notre systéme.

Pour n = 1,46, le mode TEx & 764nm est large et son intensité est faible. Pour n =
1,2, on voit apparaitre deux modes proches spectralement a 752 et 760nm. Pour n = 1,
on observe deux modes a 747 et 756 nm, et 'apparition d’un troisitme mode a 681 nm. Ce
dernier spectre est similaire au spectre expérimental présenté dans la référence (88|, et les
distributions de E, de ces modes sont comparables a celles calculées dans la référence [102].
Nous nommons ces trois modes TEx1, TEx2 et TEx3 par ordre croisant d’énergie. Le champ
électrique du mode TEx2 est principalement distribué au centre de la cavité. Pour le mode
TEx1, la distribution est symétrique par rapport au centre de la cavité, mais n’atteint pas
les trous de bords, contrairement a celle du mode TEx3, pour lequel le champ électrique se
concentre sur les trous de bords de la cavité.

L’élargissement continu des pics de n = 1 & n = 1,46 nous ameéne donc a supposer que le pic
TEx consiste en deux pics de modes TEx1 et TEx2 non résolus en raison du faible facteur de
qualité obtenu par nos calculs (ces deux pics étant par contre distingués expérimentalement du
fait du facteur de qualité plus important). Nous confirmons ceci en tragant sur la figure 4.16 la
distribution de E, du mode TEx (dans le cas de notre systéme : n = 1,46), aprés extinction de
la source placée dans la cavité et a deux instants différents. Ces instants sont choisis de facon
a ce que amplitude de I'un des modes soit nulle tandis que celle du second mode ne ’est pas.
Ces deux distributions sont représentées sur la figure 4.16 : on reconnait les distributions de F,
des modes TEx1 et TEx2 calculées pour une cavité membranaire (voir figure 4.15(b)).
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FIGURE 4.16 — Distribution de E, du mode TEx d’une cavité avec substrat de verre, calculée apres
extinction de la source & deux instants différents. On reconnait les distributions de E, des modes TEx1
et TEx2 identifiés pour une cavité membranaire dans la figure 4.15(b).

Conclusion sur le spectre expérimental de polarisation x
Nous en concluons que les deux modes de basses énergies observés expérimentalement sont les
modes TEx1 et TEx2, avec un décalage spectral d’une vingtaine de nanométres entre le pic
simulé & 764 nm et les deux pics expérimentaux vers 740 nm, du méme ordre que celui observé
pour les modes de polarisation .

En revanche, le mode TEx3 n’apparait que dans le calcul du spectre de diffusion d’une
structure membranaire (courbe rouge sur la figure 4.15(a), & 681 nm), et n’est pas observé sur
le spectre pour n = 1,46 (spectre théorique pour une structure correspondant & notre systéme),
en raison des facteurs de qualité calculés trop faibles. Expérimentalement, on n’observe pas sur
le spectre 4.14(b) de pic aussi marqué autour de 681 nm pouvant correspondre au mode TEx3,
excepté la bosse située a 689 nm. Cependant, ce mode sera clairement vu dans la section sur le
spectre de diffusion d’autres cavités.

Nous avons caractérisé les modes résonants d’une cavité planaire de cristal photonique par
spectroscopie de diffusion. La cavité étudiée présente au total six modes dans le domaine visible,
trois modes de polarisation y et trois de polarisation x, de facteurs de qualité compris entre 35 et
180. La position spectrale de ces modes est correctement décrite par nos calculs de FDTD, avec
cependant un décalage systématique de 25nm pour tous les modes. Dans la section suivante,
nous étudions 'influence de la géométrie de la cavité sur la position et le facteur de qualité des
modes.

4.9 Influence de la géométrie de la cavité

Dans cette section, nous étudions 'influence des parameétres ry, 1 et s sur les modes réso-
nants. Les figures 4.17, 4.18 et 4.19 montrent les spectres de polarisation y et x pour différentes
valeurs de g, 7 et s, respectivement (les spectres sont décalés en intensité pour plus de clarté).
La modification de ces paramétres influe sur la position et le facteur de qualité des modes, et
nous comparons ces observations expérimentales a des calculs par FDTD.
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4.9 Influence de la géométrie de la cavité

De facon générale, les calculs décrivent qualitativement bien l'influence de la géométrie
de la cavité, avec cependant comme discuté dans la section précédente un décalage spectral
systématique vers les hautes longueurs d’onde de la position des modes simulés, et un facteur de
qualité nettement plus bas. L’évolution du facteur de qualité expérimental des modes polarisés
suivant x n’est pas représentée, les modes TEx1 et TEx2 étant trop proches pour pouvoir
mesurer leur largeur, et le mode TEx3 n’étant pas résolu par nos simulations. Nous commencons
par observer I'influence du rayon des trous du cristal rg.

4.9.1 Influence du rayon des trous du cristal r,
Influence du paramétre ry sur la position des modes

Les figures 4.17(a) et (b) représentent les spectres de la lumiére diffusée suivant les polari-
sations y et x respectivement, pour des cavités dont le paramétre rq vaut 120, 130 et 145nm.
Le rayon des trous de bord r; n’est pas le méme pour chaque cavité, le changement du rayon
ro introduisant une contrainte différente sur le matériau lors du procédé de lithographie, qui
modifie le rayon r; par rapport a la valeur codée. Cependant, nous supposons que le paramétre
r1 joue un roéle mineur par rapport au parameétre ry, ce que confirmera la section suivante.

On observe les deux pics TEyl et TEy2, se déplacer vers les basses longueurs d’onde, avec
un décalage important de 61 et 40 nm respectivement, entre les cavités de paramétre rq 120 et
145nm. De la méme fagon, on observe les deux pics TEx1 et TEx2 se déplacer de 57 nm.

Nous attribuons ce décalage au fait que la bande interdite d'un cristal photonique se décale
vers les hautes énergies avec 'augmentation des trous du cristal. Sur la figure 3.4(c) du chapitre
précédent, les bandes interdites formées pour ro = 120, 130 et 145nm (a/ro = 0, 35, 0,38 et 0,42
respectivement) sont centrées a 790, 765 et 720 nm respectivement, soit un décalage total de
70nm, du méme ordre que celui observé expérimentalement. En effet, & mesure que le facteur
de remplissage diminue, I'indice moyen de la structure diminue aussi et ’énergie des bandes
augmente.

Influence du parameétre ry sur le facteur de qualité des modes de polarisation y

Prenons pour exemple le mode TEy2. Pour deux cavités de paramétres ro = 120nm et
ro = 145nm, on mesure sur les spectres expérimentaux des facteurs de qualité de @) = 130 +
20 et 110 £ 20 respectivement. On observe donc une diminution du facteur de qualité avec
I’augmentation de 7y en accord avec la théorie, ’écart étant cependant du méme ordre que
Iincertitude.

En revanche, comme nous venons de le voir, le décalage en longueur d’onde est trés important
(40nm). Le facteur de qualité étant calculé comme le rapport de la longueur d’onde du mode
sur sa largeur & mi-hauteur, cette diminution semble étre principalement due au décalage du
mode vers les basses longueurs d’onde. C’est une des raisons principale (avec l'utilisation de
matériaux moins confinant) pour laquelle les facteurs de qualité dans le visible sont faibles
comparés a ceux mesurés dans I'infrarouge.

140



CHAPITRE 4 : Etude optique d’une cavité de cristal photonique planaire

Influence du rayon r,

~~
QU
N

Polarisation y (b) Polarisation x

— 6 _10r 2 1
o ©
2 2 | 1r=120nm
] W
. D
2 4] 2
£ E > :
o O =130 nm
£ 27 2 |° 2
(%] (%]
c [
I ro=145 nm Y 0fry=145nm
£ ot £
700 750 800 850 650 700 75(,) 800 850
Longueur d’onde (nm) Longueur d’onde (nm)
(C) ‘& TEy1 théorique -+ TEy1 expérimental (d) & TEx théorique'+TEX1 expérimental
‘& TEy2 théorique -+ TEy2 expérimental -+ TEx2 expérimental
'E 8605 ‘£ 8005
£ R £ +N,
el t~o T 3 DR
g O\‘\'\,q_'\ ‘\‘\‘ \8760 +\l\\,\0\'\
o \,e‘ '\,\ \'O o - 'I\.\'\'
5 780 +< . T~ Sl 5 Spo SN
[} IR '\.\3 v ~. o RN
3 el 3,720 ~ Y
€ 740 B 2 ~.
3 S +
120 125 130 135 140 145 120 125 130 135 140 145
ro (nmM) fo (nm)

(e) ‘& TEy1 théorique +TEy1 expérimental
'©TEy2 théorique -+ TEy2 expérimental

o 300

2250

R

2000,

(] . .

T 150 Ty

> Sh— -

2 100f o—. _ -t

S O— = =i@.um. .

£ 50 ¢ —=-e
720 125 130 135 140 145

ro (NmM)

FIGURE 4.17 — Influence du paramétre rg sur la fréquence des modes et leur facteur de qualité.
(a) et (b) Spectres de diffusion expérimentaux polarisés suivant les axes y et x respectivement. Les
parameétres des cavités sont ro = 120nm et 1 = 85 nm (en bleu), rg = 130nm et 71 = 100 nm (en vert),
ro = 145nm et ; = 105nm (en rouge). Pour les trois cavités, a = 345nm et s = 0. Les spectres sont
décalés en intensité pour plus de clarté. (c) et (d) Comparaison aux calculs de la position des modes,
suivant les polarisations y et x respectivement. (e) Comparaison aux calculs du facteur de qualité des
modes suivant la polarisation y. Les croix correspondent aux valeurs des expérimentales et les cercles
aux valeurs théoriques.
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4.9 Influence de la géométrie de la cavité

4.9.2 Influence du rayon des trous de bord de la cavité r

Les paramétres r; et s agissent de facon semblable sur les modes. Le fait de diminuer r; ou
d’augmenter s augmente la taille de la cavité. Les modes sont localisés dans un milieu d’indice
élevé plus étendu et leur énergie baisse en conséquence. C’est ce que nous vérifions en faisant
varier le paramétre r; dans un premier temps sur les figures 4.18(a) et (b), qui représentent les
spectres polarisés suivant y et x respectivement pour deux cavités dont le paramétre r; varie
de 100 a 70 nm.

Influence du paramétre r; sur la position spectrale des modes

Sur la figure 4.18(a), on observe un décalage des modes TEy2 et TEy3 de 13nm pour le
premier et de 20 nm pour le second. Le décalage est donc relativement important, et s’explique
par la distribution du champ électrique des modes TEy2 et TEy3, qui est répartie selon toute la
longueur de la cavité, et en particulier sur les bords (voir figure 4.14(e)), ot a lieu la modification
de la cavité. On remarque que le mode TEy3 est bien mieux défini & r; = 70nm, ce décalage
vers les hautes longueurs d’onde lui permettant d’étre plus centré dans la bande interdite et
donc mieux confiné.

A lopposé, les modes TEy1, TEx1 et TEx2 se déplacent trés peu, avec un décalage inférieur
a 2nm. En effet, leur énergie étant principalement concentrée au centre de la cavité (voir figure
4.14(e)), I'élargissement de la cavité n’a que peu d’effet.

En revanche, on observe une transformation importante de la bosse 4 690 nm, que nous
associons au mode TEx3 calculé pour une structure membranaire, avec un décalage de 23 nm
vers les hautes longueurs d’onde. Son profil devient alors nettement plus marqué, ce qui est
di a sa position a présent mieux centrée dans la bande interdite. La distribution de E, de
ce mode, concentre son énergie sur les trous aux extrémités de la cavité (voir figure 4.15(b)),
ce qui explique cette sensibilité a la variation du paramétre r;. Les calculs par FDTD (non
montrés ici) montrent une tendance similaire du mode TEx3 d’une cavité membranaire, avec
un décalage de 19nm vers les hautes longueurs d’onde.

Influence du paramétre r; sur le facteur de qualité des modes de polarisation y

Prenons cette fois encore le mode TEy2. D’une cavité de paramétre r; = 100nm & une
cavité de paramétre r; = 70nm, avec 7o = 130nm et s = 0 pour les deux cavités, le facteur de
qualité du mode TEy2 vaut 135 £ 20 et 120 % 20 respectivement. On observe donc une légeére
diminution du facteur de qualité. Cependant, cette diminution est de 'ordre de I'erreur sur la
mesure du facteur de qualité : le calcul ne prévoit aucun effet.

Par contre, le facteur de qualité des modes TEy3 et TEx3 (non tracé sur la figure) varie de
facon importante avec la diminution du paramétre r{, avec une augmentation de 100% pour le
mode TEy3 (@ =50+ 5 a 100 £ 10) et de 160% pour le mode TEx3 (@ =35+ 5 a 80 %+ 10).
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FIGURE 4.18 — Influence du parameétre r sur la fréquence des modes et leur facteur de qualiteé.
(a) et (b) Spectres de diffusion expérimentaux polarisés suivant les axes y et x respectivement. Les
parameétres des cavités sont 79 = 130nm et 7 = 100nm (en bleu), 7o = 130nm et 7 = 70nm (en
vert). Pour les trois cavités, a = 345nm et s = 0. Les spectres sont décalés en intensité pour plus de
clarté. (c) et (d) Comparaison aux calculs de la position des modes, suivant les polarisations y et x
respectivement. (e) Comparaison aux calculs du facteur de qualité des modes suivant la polarisation y.
Les croix correzpondent aux valeurs des expérimentales et les cercles aux valeurs théoriques. Les croix

représentent les points expérimentaux et les cercles les points théoriques.
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4.10 Conclusion

4.9.3 Influence du décalage des trous de bord s
Influence du paramétre s sur la position des modes

Les figures 4.19(a) et (b) représentent les spectres de diffusions polarisés suivant y et «
respectivement pour des cavités de paramétres communs ro = 130nm, r; = 70nm, et dont le
paramétre s varie de 0 a 0.15a.

Sur la figure 4.19(a) et (b), on observe un décalage vers les hautes longueurs d’onde de 0, 12
et 7nm pour les modes TEyl, TEy2 et TEy3 respectivement ; un décalage nul pour les modes
TEx1 et TEx2, et de 3nm pour le mode TEx3. De la méme fagon que pour le paramétre rq, le
paramétre s n’affecte pas les modes TEx1 et TEx2, leur énergie étant concentrée au centre de
la cavité, et son influence est faible sur le mode TEy1, pour la méme raison.

Ainsi, nous observons que la taille et le décalage des trous de bord d’une cavité L3 ont
peu d’influence sur les modes TEyl, TEx1 et TEx2 dont le champ électrique est concentré
au centre de la cavité, avec un décalage total inférieur a 2nm. A I'opposé, leur influence est
non négligeable pour les modes TEy2, TEy3 et TEx3 dont une partie importante du champ
électrique est distribuée en bord de cavité, avec un décalage total d’environ 25 nm.

Nous somme alors en mesure de confirmer I'attribution des pics observés expérimentalement
aux modes théoriques de par la facon dont le champ électrique de ces modes est spatialement
distribué dans la cavité. Nous mettons également en évidence I'importance de cette distribution
a lintérieur de la cavité lorsqu’il est question des parameétres a varier pour modifier la position
en fréquence d’un mode. Les distributions du champ électrique des modes TEyl1, TEx1 et TEx2
suggérent que les paramétres pertinents a varier pour obtenir un décalage spectral important
sont le rayon et la position des trous de bords situés au-dessus et en-dessous de la cavité.

Influence du paramétre s sur le facteur de qualité des modes

De la cavité de paramétre s = 0 a celle de paramétre s = 0.15a, le facteur de qualité du
mode TEy2 augmente de () = 135 + 20 a 195 £ 50, les largeurs a mi-hauteur valant 6 et 4 nm
respectivement. Nous observons donc un affinement du pic. Nous n’observons pas de variation
du facteur de qualité pour les modes de polarisation .

Il a donc été possible d’améliorer le facteur de qualité du mode TEy2 d’un facteur 1,6 en
modifiant la taille et la position des trous de bords de la cavité.

4.10 Conclusion

Nous avons étudié les résonances optiques de cavités de cristal photoniques par spectroscopie
de diffusion, méthode originale développée au sein de ’équipe. Cette méthode non destructive
nous a permis de déterminer la position spectrale, la polarisation et le facteur de qualité de
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4.10 Conclusion

modes résonants d’une cavité dont la bande interdite est située dans le domaine visible. Ces
résultats expérimentaux ont été comparés a des simulations de FDTD, avec un bon accord
qualitatif, excepté pour les facteurs de qualité des modes, nettement sous-évalués par les calculs.

Nous avons démontré la possibilité d’effectuer un réglage grossier sur la position en longueur
d’onde des modes de plusieurs dizaines de nanométres en modifiant le paramétre r(, le paramétre
a étant un autre parameétre possible que nous n’avons pas testé, et un réglage fin d’une dizaine
de nanomeétres en modifiant les parameétres r; et s. Cette étude de 'influence de la géométrie sur
la position spectrale des modes nous a également permis de confirmer I'attribution de chaque
pic expérimental & un mode théorique de distribution spatiale du champ électrique donné. Nous
avons également montré que les paramétres r; et s améliorent le facteur de qualité des modes
dont le champ électrique est distribué sur les bords de la cavité.

En étudiant I'influence de ces paramétres sur les modes résonants de cavités planaires de cris-
tal photonique, nous avons illustré le potentiel de notre méthode de spectroscopie par diffusion,
confirmé le bon accord qualitatif avec les simulations, et distingué les paramétres pertinents
pour accorder les propriétés de résonance d’une cavité.
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Conclusion générale

Le travail de thése présenté dans ce manuscrit concerne I’étude optique de deux types de
structures photoniques : des opales et des cavités L3 de cristal photonique planaire.

Les opales ont fait I'objet d'une étude approfondie de leurs propriétés de réflexion par
goniométrie. L’évolution en longueur d’onde des pics de réflexion mesurés peut étre ajustée
par une loi de Bragg, méthode généralement employée dans la littérature pour déterminer les
caractéristiques structurelles d’'une opale. Nous avons mis en évidence I’écart important entre
les valeurs ajustées par cette méthode et celles déterminées par des techniques de caractérisation
directe (AFM, ellipsométrie). Nous avons alors proposé une nouvelle méthode de détermination
de I'indice effectif d’une opale, qui consiste & centrer I’anticroisement expérimental au point K de
la zone de Brillouin. [’accord entre la valeur ainsi déterminée et celle mesurée par ellipsométrie
est satisfaisant.

Avec cette nouvelle valeur de 'indice, beaucoup de phénomeénes mal compris observés sur
les opales peut étre expliqué de facon simple et cohérente par le calcul du diagramme de
bandes, dont nous avons discuté par ailleurs le lien avec le modéle de la diffraction sur des
plans paralléles. Ainsi, nous avons proposé un mécanisme expliquant 1’observation du pic de
réflexion secondaire aux angles de détection spéculaires : le faisceau est diffracté successivement
par les familles de plans (111) puis (200). Nous avons démontré que pour l'angle d’incidence
satisfaisant aux conditions de diffraction multiple (48° dans notre opale), ce mécanisme explique
I’angle et la longueur d’onde mesurés expérimentalement.

Nous avons également étudié I'annulation du pic de réflexion principal de polarisation p,
phénomeéne généralement interprété dans la littérature comme un effet Brewster. Nous avons
montré par I’étude du diagramme de bandes de 'opale qu’il existe effectivement un angle pour
lequel la largeur de la bande interdite pour la polarisation p est minimale, et que cet angle
est différent de ’angle de Brewster calculé pour un milieu d’indice homogéne. Cet angle peut
par contre s’expliquer de facon quantitativement satisfaisante par le calcul di diagramme de
bandes, a condition que I'indice utilisé soit correct.

Ces résultats pourront étre confirmés par des études hors spéculaires et des mesures effec-
tuées dans des plans de la zone de Brillouin différents de celui sondé dans ces travaux.

Les cavités L3 de cristal photonique planaire ont été caractérisées optiquement par une
technique développée dans notre équipe et dont le dispositif et ses propriétés optiques ont
été présentés en détail. Cette technique est fondée sur I'analyse spectroscopique de la lumiére
diffusée par la structure photonique, et nous avons déterminé sa validité en comparant nos



mesures a des simulations de FDTD. Dans un premier temps, nous avons établi que le spectre
diffusé par le cristal photonique (sans cavité), qui présente un pic intense aux basses longueurs
d’onde, n’est pas significatif d’un effet de cristal photonique, bien qu’il dépende fortement de
la taille des trous.

En revanche, le spectre de la lumiére diffusée par la cavité présente des pics correspondant
bien & des modes confinés, comme le confirme la comparaison avec les simulations. Des mesures
résolues en polarisation nous ont permis de distinguer clairement certains modes trés proches
en longueur d’onde mais de polarisations différentes. Notre avons montré que notre technique
donne accés a la position spectrale, la polarisation et au facteur de qualités des modes de cavité.
Enfin, une étude de 'influence de la géométrie sur la position spectrale et les facteurs de qualité
des modes nous a permis de mettre en évidence les paramétres a varier pertinents pour ajuster
les caractéristiques d’un mode, et a démontré I'efficacité de notre technique.

Les suites a ces travaux pourront porter sur :

— le couplage a des émetteurs

— I’étude de structures & plus fort confinement du champ électromagnétique

L’équipe « Nanophotonique et optique quantique » travaille actuellement sur 1’établissement
de procédés permettant I'inclusion d’un défaut controlé dans une opale. Ce défaut, qui consiste
en un plan de billes de taille ou d’indice différents (cavité planaire), offrirait la possibilité de
manipuler I’émission spontanée d’un fluorophore.

En ce qui concerne les cavités L3, une perspective est de coupler les cavités & un ensemble de
nanocristaux, notre technique de spectroscopie de diffusion nous permettant d’obtenir suffisam-
ment d’informations sur les modes résonants pour synthétiser des nanocristaux dont la longueur
d’onde et éventuellement la polarisation émises offriraient des conditions de couplage idéales.
L’obtention d’un tel dépot sur les cavités étudiées dans ce manuscrit est difficile. Des études
préliminaires (non discutées dans ce manuscrit) ont montré que si le dépot est trop concentré,
les trous du cristal photonique sont bouchés et les effets de bande interdite perdus. De plus,
la largeur de I’émission d’un ensemble de nanocristaux est typiquement d’une cinquantaine de
nanométres. LLe nombre de modes résonants présents dans une cavité 1.3 limite alors la qualité
du couplage en multipliant les canaux radiatifs des émetteurs.

Il serait alors intéressant d’étudier des cavités H1 de type membranaire, dont les modes sont
en nombre réduit et les facteurs de qualités meilleurs. Ces cavités résolveraient également le
probléme technique posé par le dépot, la solution excédentaire ayant alors la possibilité de se
déposer sous la cavité.

Enfin, une perspective sera de coupler une cavité a un émetteur unique déposé a la surface
de la cavité afin d’obtenir une exaltation /inhibition de son émission. Cependant le dépot d’un
émetteur aussi petit qu’un nanocristal (typiquement 5nm de diamétre) dans la cavité est un
défi technologique. Différentes pistes sont envisagées : le positionnement par pointe AFM et la
nanoxérographie.
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Annexe

F'IGURE 20 — (a) Zone de Brillouin de la structure cubique a faces centrées. Les lettres désignent les
points de haute symétrie. (b), (c) et (d) Familles de plans de la structure cfc : (b) plans (111), (c) plans
(200) et (d) plans (111).

Nous répertorions dans cette annexe les coordonnées des points de haute symétrie de la zone
de Brillouin d'une structure cubique a faces centrées, ainsi que les angles entre ces points. On
rappelle 'expression des vecteurs primitifs de la maille réciproque :

by =02r/a)(—x+y+2) by=2n/a)(®—Yy+2) by=(2r/a)(x+y—2)

Ces vecteurs forment la zone de Brillouin représentée sur la figure 20(a), sur laquelle les
lettres désignent les points de haute symétrie. Le point I' est le centre de la zone de Brillouin et
a pour coordonnées (0 0 0). Les coordonnées des autres points exprimées dans les bases (&, Y, 2)
et (by, be, bg) sont regroupées dans le tableau 2.

Les coordonnées des points de haute symétrie exprimées dans la base cartésienne (&, 9y, 2)
permettent de calculer les angles internes entre les différentes faces de la zone de Brillouin,
associées a une famille de plans de la structure cfc (voir figure 20(b), (c) et (d)). Ces informations
sont répertoriées dans la table 3.
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Coordonnées dans la base (&, 4, 2) | Coordonnées dans la base (by, by, b)
X (100) (033)
U -1 0%3)
L (3 —33) (050)
K (30%) %3
W (103) (1 3%3)

TABLE 2 — Coordonnées des points de haute symétrie exprimées dans 1'espace cartésien et le repére
de la maille réciproque

Angle | Angle dans la structure cfc | Expression analytique | Valeur approchée
ITX eAtn(gzlgO(;ntre les plans (111) arccos(v/3/3) 54.74°
LTU arccos(2/+v/6) 35,26°
ITL/ eAtn<glli1(;ntre les plans (111) 9« [TK 70,52°
LTW arccos 1/3/5 39,23°

TABLE 3 — Angles formés par les différents points de haute symétrie de la zone de Brillouin
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