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Introduction Générale :

Les métamatériaux sont des milieux composites artificiels présentant des pro-
priétés électromagnétiques qu’on ne trouve pas dans la nature. En utilisant ces
matériaux aux caractéristiques nouvelles, on peut créer des composants inno-
vants comme des « lentilles parfaites » permettant de réaliser des images au-dela
de la limite de diffraction, des modulateurs ultra-rapides, ainsi que des capes
qui sont capables de rendre invisible une région donnée de ’espace. Cela fait
exactement 12 ans que ce nouveau champ de recherche existe et les progrés ont
été tels que des premiéres applications commerciales commencent & voir le jour
dans le domaine des antennes et des télécommunications radio-fréquences et
micro-ondes. C’est en effet aux basses fréquences que I’approche métamatériau
est la plus mature et o les milieux les plus exotiques ont été réalisés.

Depuis quelques années, on assiste également a une explosion de la recherche
sur les métamatériaux a plus haute fréquence, dans le THz, I’infrarouge et le vi-
sible. Les défis a relever sont trés différents de ceux rencontrés & basse fréquence.
Les propriétés des matériaux entrant dans la composition des échantillons ainsi
que les contraintes de fabrication ne permettent pas de réaliser le méme type de
structures et de fonctionalités, ce qui force la communauté a repenser le concept
méme de métamatériau a ces fréquences. C’est dans le proche infrarouge et le
visible que les difficultés sont les plus fortes et il n’existe pas & ’heure actuelle
de stratégie claire pour exploiter le plein potentiel des métamatériaux dans cette
région spectrale.

Mon travail de thése se propose d’apporter une contribution importante &
cette problématique des métamatériaux opérant dans le proche infrarouge et
le visible. Le premier chapitre fournit le contexte théorique indispensable pour
une bonne compréhension de ’étude sur les métamatériaux. Nous partirons des
concepts qui ont fait leur preuve & basse fréquence puis expliquerons en quoi
ces notions ne peuvent pas s’appliquer telles quelles dans le domaine optique.
Nous passeons également en revue les différentes avancées de la communauté
et expliquerons pourquoi il reste tant & découvrir malgré de trés belles réa-

lisations théoriques et expérimentales. En particulier, nous verrons que deux
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verrous freinent actuellement le développement des métamatériaux : les pertes
par absorption et les contraintes technologiques qui permettent avant tout de
fabriquer des structures planaires.

Dans le second chapitre, nous montrerous qu’il existe une application pro-
metteuse des métamatériaux optiques malgré les limitations que nous venons
d’évoquer. Nous verrons en effet que les métamatériaux planaires sont par-
ticuliérement bien adaptés & la réalisation de composants d’optique intégrée.
En guise d’illustration, nous considérerons un adaptateur de modes permettant
d’assurer la transition de la lumiére entre deux guides d’onde diélectrique de
largeur différente & 1.55pm. Cet adaptateur consiste en une couche mince aniso-
tope & gradient d’indice directement déposée sur le guide large. Nos simulations
numeériques indiquent que cet adaptateur de mode permet de controler le signal
se propageant dans le guide de facon efficace quel que soit 'indice du guide
d’onde utilisé.

Dans le chapitre 3 nous étudierons numériquement les propriétés d’un mé-
tamatériau susceptible d’étre utilisé pour fabriquer I’adaptateur de modes. I1
s’agit d’une structure composée de couches superposées de fils d’or coupés. Ces
structures ont des propriétés optiques trés riches qui dépendent du nombre de
couches et de la distance entre les niveaux de fils. Ceci sera examiné en détail au
travers des simulations de spectres et de calcul des paramétres effectifs a I'aide
de techniques d’inversion.

Enfin, le chapitre 4 se propose de valider expérimentalement ces prédictions
numériques. Nous introduirons en particulier un procédé technologique permet-
tant de réaliser des structures & plusieurs couches avec maitrise de I’alignement
entre les différents niveaux. Il s’agit d’un travail nécessitant des outils de na-
nofabrication de pointe car la taille des cellules unitaires des métamatériaux
optiques est fortement sub-micronique. Etant donné que ces technologies sont
optimisées pour des géométries planes, les métamatériaux optiques les plus fa-
briqués & ce jour sont des structures bidimensionnelles. Dans ce chapitre, nous
démontrons que 'on peut aller au deld de cette limitation a 'aide d’un procédé
de fabrication couche par couche. Pour valider notre approche, nous caractérise-
rons les structures fabriquées et montrerons que leurs propriétés sont conformes
a celles discutées dans le chapitre 3. En particulier, nous verrons qu’il est pos-
sible d’obtenir des valeurs de permittivité et de perméabilité trés différentes des
milieux conventionels. La réalisation de tels métamatériaux tridimensionels est
extrémement compliquée et n’avait jamais été démontrée en France (dans le
monde, seules 2 ou 3 équipes possédent un savoir-faire équivalent).

Une conclusion générale résume nos résultats et souligne les perpectives gé-

nérées par ce travail.



Chapitre 1

Etat de ’Art

1.1 Meétamatériaux Electromagnétiques

“METAMATERIAUX” est un nom pour des matériaux artificiels qui fait re-
férence a leurs propriétés électromagnétiques non conventionnelles. 11 s’agit de
milieux électromagnétiques artificiels multi fonctions congus pour générer des ré-
ponses électromagnétiques difficiles voire impossibles & réaliser autrement. Leurs
nouvelles propriétés apparaissent en raison d’interactions spécifiques avec les
champs électromagnétiques.

Le terme “métamatériau” inventé par Walser [1] a été initialement défini
pour des composites artificiels pérodiques résultant d’une combinaison d’une
ou de plusieurs réponses électromagnétiques. Ils s’agit en général de structures
périodiques, diélectriques et/ou métalliques, de dimensions trés inférieures a la
longueur d’onde et qui se comportent comme §’il s’agissait de matériaux homo-
génes. Ces composites artificiellement structurés ont eu tout d’abord vocation
a remplir les plages du spectre électromagnétique ot la réponse des matériaux
naturels est limitée et ils permettent aussi la construction de nouveaux disposi-
tifs électromagnétiques. Par la suite, certaines structures qui ont été introduites
dépassent le cadre strict de cette définition.

Larecherche de nouvelles propriétés électromagnétiques a ’aide de structures
artificielles a une histoire presque aussi longue que les équations de Maxwell. Dés
1898, J.C. Bose (qui sera I'un des professeurs de S. Bose) a réussi a réaliser des
milieux chiraux pour les ondes radio & ’aide de fibres de jute vrillées sur elles-
mémes [2]. Par la suite, il exista plusieurs autres succés du méme type jusque
dans les années 40 [3, 4, 5], mais ce n’est qu’aprés la guerre que le développement
de milieux structurés & 1’échelle sub-longueur d’onde s’est véritablement déve-
loppé notamment grace aux travaux de Winston E. Kock [5] qui avait élaboré

des lentilles et autres composants pour les ondes radio a I’aide de matériaux
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métallo-diélectriques. Les métamatériaux modernes héritent donc d’une longue
tradition, mais se distinguent complétement des recherches effectuées jusqu’alors
en ce sens que tous les systémes étudiés jusqu’a présent se contentaient d’imiter
des propriétés déja existantes dans la nature. Ce n’est qu’avec 1’ére moderne des
métamatériaux, initiée grace aux travaux de Pendry et de Smith que la com-
munauté scientifique chercha pour la premiére fois & développer des milieux qui
n’existent pas dans la nature[6, 7).

Dans ce chapitre, nous allons dresser un panorama succinct des progrés réa-
lisés dans le domaine des métamatériaux depuis la fin des années 1990. Nous
verrons en particulier qu’il s’agit & présent d’une science et d’une technologie
en passe d’atteindre une certaine maturité dans le domaine basses fréquences
(micro-ondes, ondes radio), mais que beaucoup de questions fondamentales et
appliquées se posent dans le domaine optique. Nous verrons enfin que le but
de cette thése est de proposer des réponses concrétes pour exploiter le plein

potentiel des métamatériaux dans le proche infra-rouge et le visible.

1.2 Propagation d’'une onde dans un milieu

Pour mieux comprendre les métamatériaux (MMs), il est nécessaire de com-
prendre la réponse des matériaux classiques aux ondes électromagnétiques. Cette
réponse concernant les matériaux homogénes est principalement contrélée par
deux paramétres. Un de ces paramétres, la permittivité e (w), décrit la réponse
d’un matériau & la composante électrique des ondes électromagnétiques ten-
dis que lautre, la perméabilité p (w), représente la réponse magnétique & une

fréquence donnée comme w.

1.2.1 Conditions de propagation

Pour cela, on va étudier I’équation de Maxwell en 1D. En absence de charges

et de courant, les équations de Maxwell s’écrivent :

VxE= 8§ (1.2.1)

VxH= f@+ (1.2.2)

Pour la plupart des matériaux, la réponse au rayonnement électromagnétique

a une fréquence w peut étre décrite par les seuls paramétres € (w) et p (w) :
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e (w) =¢1 (w) +ieg (w) (1.2.3)

pw) = p(w)+ipe (W) (1.2.4)

En particulier ils permettent de défninir 'indice de réfraction du milieu grace

a la relation bien connue :

n=+eu (1.2.5)

Gréace a ces deux quantités, la réponse entre la lumiére et le matériau va étre

déterminée. En particulier ils interviennent dans les relations de constitution

qui relient B a ﬁ et B a ﬁ

gzgg (1.2.6)

Il faut préciser que ces relations constitutives ne sont pas universelles car
des termes de conversion de polarisation (bianisotropie) sont parfois nécéssaires
pour décrire certains milieux. En remplacant les relations présentées dans les

formules 1.2.1 et 1.2.2 on arrive & obtenir I’équation d’onde qui est :

V2 E ’E _ 0 (1.2.7)

Y

La solution de ’équation d’onde en régime harmonique (relation 1.2.7) est :

E = Egeitha—wt) (1.2.8)

en considérant que la partie réelle Re {k} # 0.
Les constantes de la permittivité et de la perméabilité d’'un milieu déter-
minent la dynamique de la propagation d’une onde dans un milieu. Ceci est da

a la relation de dispersion :

k2 = (f)qu (1.2.9)
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k=+2/e0 (1.2.10)
C

Selon les valeurs de ces paramétres, on peut définir des milieux avec des
caractéristiques différentes.

1.2.2 Les milieux opaques

Le milieu est dit opaque lorsque la permittivité ou la perméabilité devient
négative (¢ < 0 ou u < 0 avec l'autre paramétre positif). Dans ce cas 13, k

devient imaginaire et en le remplacant dans la relation 1.2.8 on a :

k=i|k| (1.2.11)

E = Eyel~Ikla—iwt) (1.2.12)

et d’aprés la formule 1.2.12 la dépendence du module de E avec la distance
parcourue est exponentiellement décroissante. On peut dire que le matériau est

opaque.

1.2.3 Les milieux transparents

Les milieux peuvent étre considérés comme transparents lorsque les valeurs
effectives de la permittivité et la perméabilité sont a la fois positives ou néga-
tives. Les matériaux comme les matériaux transparents et les matériaux diélec-
triques peuvent représenter le milieu dans lequel e,p > 0. Il faut noter que des
valeurs relatives extrémes de la permittivité et de la perméabilité peuvent étre
obtenues grace a des matériaux ferroélectriques ou ferromagnétiques.

Lorsque € < 0 et 4 < 0 en méme temps, le milieu est transparent mais il est
un peu différent. D’aprés la relation 1.2.9 k est réel. Donc afin d’étre compatible
avec les équations de Maxwell, il faut choisir la solution négative de k . Ces
milieux sont aussi connus avec le nom de “Milieu Main Gauche”. Par la suite on
va expliquer la raison de cette dénomination.

Un physicien russe Victor Vesselago a introduit en 1968 une théorie décri-
vant le comportement des milieux ayant une permittivité et une perméabilité
négatives [8]. Dans ce type de matériaux, grace a leur caratéristique particu-
liere d’avoir une vitesse de phase inversée, un certain nombre de phénomeénes

fascinants peuvent exister.
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Dans le cas d’un milieu ou la permittivité et la perméabilité du milieu sont
positives, le triedre (E, H,k) est direct et suit ce que Pon appelle la “LOI DE
LA MAIN DROITE”. Le vecteur de Poynting qui décrit le sens de propagation du

flux d’énergie est défini par :

<37 >= %R{ﬁ(?) < (7)) (1.2.13)

Il faut noter que le vecteur de Poynting est dans la méme direction que le
vecteur d’onde. Dans le cas d’un milieu ou la permittivité et la perméabilité sont
négatives, le triédre (ﬁ, ﬁ, ?) n’est plus direct. Le vecteur d’onde change de
sens. C’est & dire que le vecteur d’onde est dans le sens opposé au vecteur de
Poynting. Pour mieux comprendre les caracteristiques de ce genre de milieu par
rapport au milieu naturel, un schéma de ces vecteurs est présenté sur la figure
1.2.1.

(a) (b)

FIGURE 1.2.1 — Le triedre de E, H et K. (a) materiau main gauche.(b) materiau
main droit (materiau naturel)

Nous pouvons constater que le triédre correspond plus & la position des
doigts de la main gauche et suivra dont ce que l'on appelle la “LOI DE LA
MAIN GAUCHE”. Comme c’est montré sur la figurel.2.1a , ces matériaux ont
les vecteurs E, H et k qui forment un triédre inversé, ce qui veut dire que
leur vecteur d’onde devient négatif ( change de sens) par rapport a celui des
matériaux naturels (figure 1.2.1b). Par conséquent, le front d’onde se propage
vers ’arriére dans le milieu, et est antiparalléle par rapport a la direction du
flux d’énergie. Pour cette raison, ces milieux définis par Veselago sont connus

sous le nom de “Matériaux Main Gauche”.(figure 1.2.1a).
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1.2.3.1 Matériaux a indice de réfraction négatif “Matériau main-

gauche” :

Avant d’étudier ces propriétés inattendues des métamatériaux, il faut s’in-
terroger sur la possiblité éventuelle d’un indice de réfraction négatif en se basant
sur le principe de la loi de réfraction et celle de I'indice de réfraction par la loi
Snell-Descartes.

Le meilleur élément pour mesurer le facteur de réduction de la vitesse de
phase de la lumiére dans un milieu & une longueur d’onde donnée est déterminé
par l'indice de réfraction. La vitesse de phase pour une onde électromagnétique
dans un matériau isotrope est reliée & la permittivité diélectrique et la perméa-
bilité magnétique.

En outre, 'indice de réfraction, fournit également une mesure de la déviation
d’un faisceau de lumiére quand il traverse 'interface entre deux matériaux ayant
des indices différents. Ce dernier & été démontré par Snell et Descartes en 1621
[9, 10],

n15inl; = nosinby (1.2.14)

Les indices de réfraction du premier et deuxiéme milieu sont décrits par nq
et ng, et Oret O sont les angles d’incidence et de réfraction entre les rayons de
lumiére et la normale a la surface de chaque milieu. La figure suivante représente

cette situation.

Ly |, RAM

FI1GURE 1.2.2 — Un schéma montrant la geométrie utilisee pour verifier experi-
mentalement l’indice de refraction negative.

Normalement pour les matériaux naturels, I’indice de réfraction est supposé
avoir une valeur positive. Mais pour la premiére fois, le physcien russe Victor

Veselago [8] a démontré que si un matériau avait des valeurs négatives a la
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fois pour les réponses électrique et magnétique, € (w)< 0 et pu(w)< 0 , alors
son indice de réfraction sera également négatif. La figure suivante reprend et
résume le classement des milieux décrits précédemment, selon le signe de leur

permittivité et perméabilité respectrives.
/'lr

hi

g<0f|g>0
1, >0 L, >0

g.<0} |5 >0
<0 | <0

FIGURE 1.2.3 — Etude des materiaux electromagnetiques en considerant les
signes de leurs permittivité et perméabilité

Est-ce qu’on peut trouver des matériaux correspondant & chaque milieu illus-
tré dans le graphe ci-dessus sur la figure 1.2.37 Il existe bien str des milieux
naturels avec des permittivités et perméabilités positives et il est possible de
trouver des stuctures & permittivité négative (plasmas par exemple) et & per-
meéabilité négative (ferrites par exemple). Par contre, il n’existe aucun matériau
connu ayant une permittivité et une perméabilité toutes deux négatives et il

faut donc recourir & des métamatériaux.

1.3 Théorie des métamatériaux

Les métamatériaux s’obtiennent en assemblant des briques de base de taille
fortement sub-longueur d’onde. La fonction de ces éléments est d’interagir avec
le champ électrique ou le champ magnétique, c’est a dire d’influer sur la per-
mittivité ou la perméabilité effective de la structure. Dans cette section, nous
allons examiner plus particuliérement les motifs les plus utilisés par la com-
munauté : ceux permettant d’obtenir une permittivité négative artificielle et

ceux permettant d’obtenir une perméabilité différente de 1. En combinant (ou
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non) ces deux types de géométries, il est possible de réaliser toute une palette
de réponses allant des milieux & indice négatif aux capes d’invisibilité. Notons
également avant de poursuivre que ces développements ont vu le jour dans le
regime basses fréquences des micro-ondes et des ondes radio. Nous verrons plus
tard que les métamatériaux optiques ont des spécificités et des limitations qui

leur sont propres.

1.3.1 Les conducteurs artificiels

La résonance plasma des matériaux naturels conducteurs a généralement
lieu & des fréquences élevées, c’est & dire, dans la bande visible ou UV pour les
métaux par exemple. Ceci peut s’exprimer a l'aide de la fréquence électrique du

plasma, wey, :

_ Nepge?

- 1.3.1
P = omers (1.3.1)

ol neypy est la densité volumique d’électrons, e est la charge de I’électron,
€o est la permittivité du vide, et meys est la masse effective des électrons. Afin
d’obtenir une réponse électrique & basse fréquence, par exemple, dans la région
micro-ondes, la fréquence de plasma doit étre modifiée. Selon 1’équation 1.3.1
la fréquence de plasma peut étre réduite par des changements dans la densité
d’électrons et de la masse effective. Une structure & métamatériaux composée
de tiges métalliques minces, identique & celle montrée dans la figure 1.3.1 peut
étre une solution exploitable [7].

FIGURE 1.3.1 — Réseau de fils metalliques trés fins proposé par Pendry, avec un
champ electrique paralléle aux fils

Dans une telle structure, la densité d’électrons n est diluée en raison de la

concentration du métal dans les fils métalliques. En supposant que la longueur
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des fils est infinie, la structure peut étre caractérisée par une permittivité effec-

tive qui correspond & un modéle de Drude.

w2,

Eeff =1~ & 1 jTw (1.3.2)
ou I' représente les pertes. Sachant que lorsque w < wep la permittivité
devient négative. Dans ce milieu, les métaux sont de bons candidats pour obtenir
des valeurs négatives de ¢ car, 'interface entre le métal et le vide supporte des
modes électromagnétiques, nommés plasmons de surface [11, 12] qui peuvent
étre décrits comme des gaz ionisés d’électrons libres. Il faut insister sur le fait
que la géométrie de la structure affecte la densité nette des electrons via le

facteur de remplissage de fils métalliques dans un milieu considéré.

Les matériaux naturels qui produisent une réponse négative a la composante
électrique de la lumiére sont connus depuis plusieurs décennies. Pour chaque
métal en dessous de sa fréquence de plasma (la fréquence & laquelle il devient
transparent), on obtient des valeurs négatives de la permittivité. Cette permit-
tivité € négative est le résultat de la réponse des électrons libres dans le métal
qui réagissent au rayonnement électromagnétique externe. Mais un métal en vo-
lume n’est pas le seul matériau qui présente une réponse négative électrique. Un
groupe des conducteurs ou méme un grillage sur un conducteur, peuvent donner

des résultats similaires.

1.3.2 Les matériaux magnétiques artificiels

Le magnétisme peut étre obtenu & partir de matériaux non magnétiques, a
condition que le matériau puisse supporter les boucles de courant qui provoquent
un moment magnétique dipolaire. En général, le moment magnétique d’une
boucle de courant n’est pas trés fort, mais Pendry a proposé en 1999 d’augmenter
artificiellement le magnétisme en ménageant une coupure dans la boucle. Ceci
conduit a la géométrie désormais bien connue des anneaux fendus, ou SRR en
anglais, qui ont une réponse résonante [13]. Comme la figure suivante le montre,
ce type de structures contient une cellule unitaire composée de deux anneaux

concentriques métalliques.
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FIGURE 1.3.2 — Structure proposee par Pendry afin de creer le plasma magne-
tique

Lorsque le SRR est couplé a une composante du champ magnétique oscillant
dans la direction axiale, ’anneau supporte un flux de courant, ce qui induit le
dipole magnétique. En raison des coupures au sein des SRRs, la circulation de
courant provoque une accumulation de charges a leur niveau, ce qui va générer
un échange résonant d’énergie entre le courant des boucles et les champs capa-
citifs des ouvertures. Le SRR peut donc étre considéré comme un résonateur
LC. Les anneaux forment les inductances L, tandis que les deux ouvertures et
la distance entre les deux anneaux jouent le role de condensateurs C.

Une structure de métamatériau composée par les SRRs périodiques sous une
excitation magnétique peut étre décrite par une perméabilité magnétique avec
le modéle de Lorentz [13]. La forme générale de la perméabilité dépendant de la

fréquence des SRRs a la forme générique [9] :

preff(w) =1+ 2 (Fu’) (1.3.3)

5 -
wg —wz, —ilTw)
ou wfno, est la fréquence de la résonance magnétique, I' représente la résis-

tance d’amortissement et F est un facteur de remplissage. La fréquence de la

résonance magnétique est liée a la géométrie des SRRs,

9 3103

Winy =

1.3.4
7rln%7"3 ( )
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ol ¢ et d sont la largeur de deux SRRs et la distance entre SRR intérne et
externe (comme montré sur la figure 1.3.2) respectivement. r est le rayon de
SRR interne.

A des fréquences inférieures a la résonance, les SRRs ont une réponse positive
au champ magnétique, et entre les fréquences de résonance et de plasma, leur

réponse sera négative.

1.3.3 Les matériaux a indice négatif (NIM)

Nous venons de décrire les propriétés des motifs élémentaires les plus utilisés
dans le domaine des métamatériaux. Afin d’illustrer leur potentiel, nous allons
a présent montrer qu’il est possible de réaliser & partir de ces structures des
milieux & indice de réfraction négatif, propriété qui n’existe pas dans la nature.
Ce type de structure a été tout d’abord étudié théoriquement par Veselago & une
époque ou l'on pensait qu’une telle propriété n’était pas réalisable en pratique.
[8]. Comme nous ’avons vu dans la section 1.2.3, Veselago conjectura qu’un
indice de réfraction négatif correspond & une situation ot les paramétres epsilon
et mu sont tous les deux négatifs.

Pour réaliser une telle substance, Smith et al. [14] ont proposé de combiner
les deux briques de base que nous venons de décrire, c’est a dire les fils coupés
[7] et les SRRs [13], comme le montre la figure 1.3.3 .

FI1GURE 1.3.3 — Combinaison de SRRs et les fils coupes representant de structure
a indice negative

Dans ’exemple ci-dessous une mesure de transmission révéle une bande pas-
sante de 'ordre de 5 GHz, ce qui implique la présence d’un indice de réfraction
négatif, puisque la permittivité ou perméabilité négatives seules interdisent la

propagation des modes. Apreés cette structure, le résultat a été reproduit avec
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des expériences similaires [15, 16] et avec une simulation numérique plus sophis-
tiquée [17].

La premiére structure a été démontrée par le groupe de Smith en 2000 en
régime micro-ondes [18]. L’indice de réfraction négatif a été obtenu par une
expérience basée sur la loi de Snell en utilisant un prisme. Un faisceau de rayon-
nement incident en régime micro-ondes a été réfracté vers le coté opposé de la
normale de la surface de prisme, démontrant ainsi la réfraction négative. Pour
référence, une autre expérience avec le méme faisceau a été réalisée en utilisant
un prisme en Téflon (indice positif). Dans ce cas, le faisceau qui arrive sur ce
prisme a été dévié vers la face opposée de normale de surface avec un angle com-
patible avec I'indice connu du matériau. Ces premiers résultats ont été confirmés
par de nombreux chercheurs [19, 20]. Cette premiére structure est présentée sur

la figure suivante :

Micrgwave absorber
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FIGURE 1.3.4 — (a) Metamateriaux présentant un indice negatif consistant en
fils continus et SRRs.(b) Schéma du dispositif experimental propose par Shelby
et al. (c¢) La propagation de I’energie dans le prisme montrent la deviation de la
lumiére par rapport la normale de la surface de prisme; (d) la puissance détectée
comme une fonction de I’angle sur un échantillon en Teflon (courbe bleue) et un
échantillon de l'indice negatif (courbe rouge).

La figure 1.3.4c indique assez clairement que le faisceau a été dévié par
le coin de ’échantillon d’une maniére compatible avec la loi de Snell. La figure
1.3.4d montre la puissance détectée en fonction de ’angle pour un coin de Teflon

comparée a celle de matériau avec l'indice négatif.
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1.4 Exemples d’application dans le domaine micro-

ondes

Les briques de base que nous venons d’introduire et les combinaisons que
I’on peut réaliser avec ont permis des avancées spectaculaires dans le régime des
basses fréquences. Dans cette section, nous allons en particulier nous attacher
a décrire les structures les plus emblématiques dans ce domaine, & savoir les

lentilles “parfaites” et les capes d’invisibilité.

1.4.1 Lentilles parfaites

Les lentilles parfaites sont 'une des applications les plus passionnantes des
matériaux main-gauche proposés par Pendry [21], qui a montré qu’un substrat
ayant un indice de réfraction négatif entouré par 'air permet d’obtenir des
images avec une précision infinie en longueur d’onde.

Dans les lentilles ordinaires une partie des ondes lumineuses émises par un
objet qui arrivent sur la lentille ne sont pas reconstruites aprés le passage de la
lentille. Ces ondes sont nommées “évanescentes”, leur amplitude décroit expo-
nentiellement avec la distance tout en restant localisées prés de la surface de la
lentille. Ce phénomeéne détermine la taille des plus petits objets quun microsope
permet de visualiser. Par le calcul, Pendry montre que les ondes évanescentes
sont exaltées & mesure qu’elles se propagent dans un matériau d’indice négatif.
Elles peuvent étre focalisées, participant ainsi & la reconstruction optique des
objets. La résolution des lentilles d’indice négatif ne serait donc plus limitée par
la longueur d’onde et elles permettraient d’observer des détails jusque-la inac-
cessibles. Pour cette raison, Pendry donne & ces matériaux le nom de “lentilles
parfaites”. C’est trés phénomeénal car, d’aprés les conventions existantes, la ré-
solution d’une image est limitée par la longueur d’onde de la lumiére utilisée.
Le principe est représenté sur la figure 1.4.1. Pourtant, il n’y a aucune raison
fondamentale pour que 'image ne puisse pas étre créée avec une résolution ar-
bitrairement élevée. La limitation de la longueur d’onde est le résultat de la

configuration optique de I'imagerie conventionnelle.
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FIGURE 1.4.1 — (a) Lentille parfaite de Pendry se basant sur la propagation des
ondes dans un slab d’indice de refraction negatif. (b) Lentille parfaite de Smith
en insistant sur les ondes evanescentes dans un slab d’indice de refraction negatif.
(c) comparaison des données mesurées (rouge) et resultats simulés (bleu). La
limite de diffraction est representée en vert.

Le principe de la structure proposée est basé sur la réfraction de la lumiére
vers ’arriére de I’axe par un substrat de matériaux a indice de réfraction négative
et donc la focalisation va donc avoir lieu & la position ou les rayons réfractés
rencontrent, ’axe. Ce qu’on peut voir sur le schéma ci-dessus.

Autrement dit, pour un matériau planaire & indice négatif dans des condi-
tions idéales, un plan image existe qui contient une image copie parfaite d’un

objet placé de l'autre coté de la lame.

1.4.2 Transformation d’espace et invisibilité

Le concept d’invisibilité est intimement lié & celui de technique de transfor-
mation d’espace. La méthode de transformation d’espace utilise I'invariance des
équations de Maxwell afin d’établir une équivalence entre transformations mé-
triques et changements dans les paramétres des matériaux. Comme Pendry et
al [22], on peut considérer un milieu dans lequel un champ électrique uniforme
se propage en imposant que la direction des lignes de champ prenne un chemin
donné. Ensuite, il faut imaginer le systéme comme un milieu qui peut étre étiré

ou comprimé comme dans la figure 1.4.2 .
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FIGURE 1.4.2 — (a) une ligne de champ en espace libre dans un repere cartesien
(b) La ligne de champ deformé avec le repere deformé de la méme fagon.

Afin d’illustrer les distorsions de I’espace, la configuration initiale des champs
est donnée sur un maillage cartésien qui a été déformé par tractions et étire-
ments. Les distortions peuvent étre considérées comme une transformation de
coordonnées entre les coordonnées initiales et le systéme final.

On peut toujours procéder de maniére & ce que les propriétés de transforma-
tion des équations Maxwell et les relations constitutives puissent étre transfor-
meées en description de matériaux qui donnent des fonctionnalités surprenantes,

comme l'invisibilité.

1.4.2.1 Transformation d’espace et invariance en électromagnétisme

C’est une caractéristique remarquable [23] qu’en appliquant tout type de
transformations de coordonnées aux équations de Maxwell, celles-ci peuvent
s’écrire sous une forme cartésienne. L’idée était alors, dans le cas de maillage
non cartésiens, de remplacer les paramétres matériaux d’origine par de nouveaux
paramétres calculés a partir de la géométrie de la structure et des paramétres
initiaux. Ce résultat a de nombreuses conséquences utiles, par exemple la réali-
sation de capes d’invisibilité [22].

Les équations de Maxwell dans les coordonnées cartésienne (x,y,z) sont écrites

sous la forme :

OH
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E
VxH= 505% (1.4.2)

ol, € et u sont les tenseurs 3 x 3 de la permittivité et de la perméabilité.
En considérant ’espace avec une certaine distorsion dans une certaine région
avec les axes ¢1(z,y, 2) , ¢2(z, v, 2), g3(x,y, z). Ward et Pendry [23], montrérent
que les équations de Maxwell restent inchangées et gardent leur forme dans le

nouveau systéme :

T . 20F
Vg x H =eoe %Gy

i (1.4.3)
Vg x B = _HOMC?TI;I

ol € et [ sont des tenseurs et Fet H , des champs électrique et magné-
tique normalisés seront définis ci-dessous. Il faut dire que la transformation de
coordonnées ne change pas la résolution des équations de Maxwell, elle change
simplement la définition de € et fi.

Afin de démontrer cette égalité il faut considérer un élément de longueur ds,
en imposant une transformation de coordonnée r — ¢ dont les axes principaux
sont q1(x,y, 2), qg2(x,y, 2), g3(x,y, 2) et leurs vecteurs unités sont u1, us et us,

la norme de cet élément de ligne est donnée par :

ds* = da* + dy? + dz* (1.4.4)

T = f((hana(IZ’))
y =1U(q1,92,3) (1.4.5)
z = h(‘thzy%)

La différentielle totale de chacune des coordonnées cartésiennes s’écrit :

ox ox ox
dr = ——dq + z—dg2 + -—d 1.4.6
e a1 7 q2 945 a3 ( )
On peut écrire la méme relation pour dy et dz.

En notant :

e o oyoy , 0 0n
0q; 0q;  0q; Oq;  0Oq; Og;

Qij (1.4.7)
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ds; = Qudg;
Q? = Qi

ds peut étre défini sous la forme de :

(1.4.8)

ds® = Quidg; + Qa2dq? + Qs3dqi + 2Q12dq1dgs + 2Q13dq1dgs + 2Q23dgadgs
(1.4.9)
Pour démontrer la forme finale de € et p, il faut faire la projection par rapport

a la normale au plan u; — ue. Maintenant pour V x E on peut écrire :

0 0
(VX E)-(u1 X u2)dqiQ1dq2Q2 = dg1 — (F2dq2Q2) — d(J287q2 (Erdqi1Qn)

o
(1.4.10)
Les composantes de E dans I'espace transformé sont :
By =QiE
Ey = Q2B (1.4.11)
B3 = Q3F3
Donc on a :
8E2 aEl .\ 3
V x E)- :—f—:(v E) 1.4.12
(VX E)-(u1 X uz) Q1Q2 90 O q X ( )
Et E défini comme :
E = Q1F1u1 + Q2Faus + Q3 Esus (1.4.13)
En appliquant les équations de Maxwell :
OH
(VX E)-(u1 X uz) Q1Q2 = —Hop (u1 X uz) @1Q2 (1.4.14)
Si on écrit H en fonction des composantes contravariantes :
H = H'uy + H?uy + H3us (1.4.15)

le tenseur métrique peut étre défini comme une matrice formée & partir des

produits scalaires des vecteurs de base :
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f[1 uy. U1 U U2  U1-U3 I?[1 Hl
g_l H2 = U2. U]  U2.U2  U2.U3 H2 = HQ (1416)
H3 uz. U1 UuU3.uU2 U3.U3 H3 H3

ou la premiére partie est définie, g et :

Hl = H.Ul
H? = H.uy (1.4.17)
H3 = H.U3

L’inversion du tenseur métrique donne :

H' =" g"H, (1.4.18)

En remplacant 1.4.15 dans 1.4.14 on a :

(V X E) . (’U,l X Ug) QlQQ = 7uoﬂzgsj%’ll3. (U1 X UQ) QlQQ (1419)

Alors, on obtient la forme classique de I’équation de Maxwell-Faraday en
prenant :

-1

pii = gl | uy - (uz X ug) | Q1Q2Qs (QiQ;) (1.4.20)

el = egil | uy - (uz X uz) | Q1Q2Qs (Qinf1 (1.4.21)

Ces dernieres équations prouvent qu’en appliquant la transformation de co-
ordonnées, les équations de Maxwell prennent la méme forme [23, 22, 24, 25]

que dans leurs coordonnées initiales.

1.4.2.2 Cape d’invisibilité

Une application possible de 'optique de transformation et des métamaté-
riaux est celle de rendre invisible un objet en obligeant une onde électromagné-
tique & le contourner et & se reconstituer derriére lui. Comme cela est montré
sur la figure suivante, il s’agit d’un matériau qui peut rendre un volume invisible
a un rayonnement incident [26, 27, 28].

La premiére cape d’invisibilité pratique a été proposée par Smith et al. [26].
Un cylindre de cuivre a été “caché” a lintérieur de cette cape. La structure
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contient des métamatériaux qui ont des dimensions sub-longueur d’onde, congus
pour un fonctionnement dans une bande de fréquences en micro-ondes. La struc-

ture est illustrée sur la figure suivante :

FIGURE 1.4.3 — (a) La trajectoire des rayons dans une transformation appli-
quée sur le systeme [22]. (b) Cape d’invisibilite en mice-onde [26]. (c) Cape
d’invisibilite aux cylindre [28§]

1l faut dire que comme indiqué sur la figure 1.4.3, la transformation comprime
les trajectoires de tous les rayons afin qu’ils évitent la région centrale, r < Ry,
et sont confinés dans la région R; < 7 < Rs. La cape présentée en figure
1.4.3 contient des circuits imprimés avec des structures qui sont environ un
ordre de grandeur plus petit que la longueur d’onde. Les structures sont des
SRRs avec une réponse magnétique ajustable. La cape suivante est une structure
contenant des couches métalliques de forme cylindrique éclairées par une onde
électromagnétique dont le champ électrique est polarisé suivant I’axe du cylindre.

En considérant tous les exemples présentés il faut dire qu’en raison des ap-
proximations utilisées et de ’absorption du matériau, ces structures démontrent
la faisabilité de la mise en oeuvre de la transformation d’espace avec la techno-
logie des métamatériaux.

La cape diminue la diffusion de I’onde par ’objet’caché” tout en réduisant en
meéme temps sa trace, de telle sorte que la cape et ’objet combiné se comportent

comme un espace vide.
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1.5 Les métamatériaux en optique

Jusqu’a présent, nous avons considéré des structures opérant aux fréquences
micro-ondes. Historiquement, c¢’est dans ce domaine que les métamatériaux ont
été initialement développés au début des années 2000 mais trés vite des groupes
se sont intéressés & transposer ces milieux artificiels dans le domaine optique.
Lorsqu’on passe des micro-ondes a ’optique, la longueur d’onde diminue forte-
ment (elle passe de quelques millimétres au micron ou moins), ce qui implique
tout d’abord de miniaturiser les cellules élémentaires. Comme la structuration
doit étre fortement sub-longueur d’onde, seules des nanotechnologies de pointe
permettent de réaliser des échantillons dans 'optique. De plus, il n’est pas pos-
sible de faire une simple mise a ’échelle des métamatériaux opérants aux basses
fréquences car les propriétés des matériaux tels que les métaux changent forte-
ment. Il existe actuellement deux approches principales pour réaliser des méta-
matériaux optiques : I'une consiste & adapter ’architecture des structures métal-
liques qui existent aux basses fréquences et la deuxiéme repose sur 1’utilisation

de cristaux photoniques en régime d’homogéneisation.

1.5.1 Structures métalliques dérivées des basses fréquences :

L’une des motivations pour développer des métamatériaux en optique est
d’obtenir des p différents de I'unité car les substances naturelles ont une réponse
magnétique extrémement faible & ces longueurs d’onde. De plus, nous avons vu
précédemment que la réalisation d’une perméabilité négative était nécessaire
pour I’élaboration de milieux & indices négatifs. Pour apporter ce magnétisme
aux fréquences optiques, le meilleur condidat est constitué par les matériaux de
type SRR ou leurs équivalents.

La réalisation de structures NIMs optiques a été étudiée par plusieurs groupes
dans le monde [29, 30, 31, 32, 33, 34, 35, 36, 37, 38, ?][39]. Les premiéres dé-
monstrations expérimentales d’un indice de réfraction négatif en optique ont été
réalisées, presque simultanément, pour des paires des nanofils métalliques [39]et
pour le systéme inversé de paires de cavités diélectriques en métal [29], sachant
que des paires de fils coupés métalliques sont capables d’avoir des réponses pa-

ramagnetiques et diamagnetiques assez larges [40, 41].
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FIGURE 1.5.1 — (a) Structure des fils coupés métalliques (b) l'extraction des
parameétres effectifs de la structure montrant ’indice negatif dans le domaine
infrarouge. (c) Paire de cavités diélectriques. (d) L’extraction des paramétres
effectifs pour la théorie et 'expérience. [39, 29|

La figure 1.5.1 résume ces premiéres avancées. Pour ce qui est de la structure
de [39] [fig 1.5.1 (a) et (b)] la résonance électrique est le résultat de l'excitation
d’ondes de surfaces & linterface métal-air. Le champ électrique est paralléle &
I’axe des fils et le champ magnétique est perpendiculaire au plan des fils. 11
s’agit de polaritons plasmons de surface symétriques et anti-symétriques. L’ori-
gine de ces états symétriques et anti-symétriques est 'introduction de courants
paralléles et anti paralléles générés réspectivement par les champs électrique et
magnétique.

Un autre approche proposée pour la démonstration de NIMs en optique
est d’inverser la structure, cf. 1.5.1. Cette structure aussi est en accord avec
le principe de Babinet et elle devrait avoir un comportement similaire & la
structure originale, si les résonances liées aux champs électrique et magnétique
sont également interchangeables. En utilisant cette approche, Zhang et al. ont
obtenu un indice de réfraction négatif pour les structures théoriques et réalisées
( Figurel.5.1).

Mais maintenant aprés ces premiers résultats innovants, que se passera-t-il si
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ces deux structures sont combinées ? Est-il possible d’avoir une autre structure
avec le méme comportement en combinant les structures présentées dans la
figure 1.5.1. Cette question a été traitée par une équipe allemande [31]. Leur
structure est nommeée “fishnet”. Elle est composée de paires rectangulaires de
cavités comportant des tiges métalliques paralléles. Cette structure est présentée

sur la figure suivante :
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FIGURE 1.5.2 — Structure de Fishnet, combinaison des strucuture de fig8 en
donnant resultat identique[31]

Il faut noter que les paires de fils métalliques offrent une perméabilité né-
gative basée sur des courants asymétriques, tandis que les paires des bandes
métalliques étroites donnent une permittivité négative.

On voit dans tous ces exemples que la plupart des métamatériaux optiques
ont une géométrie planaire. Ceci s’explique principalement par une limitation
technologique : tous ces échantillons doivent étre fabriquées a ’aide de machines
permettant de réaliser des nanostructures, et ces machines sont optimisées pour
des structures bidimensionnelles & I’heure actuelle (lithographie électronique,
nano-imprint...). Néammoins, plusieurs groupes dans le monde se sont attelés a
fabriquer des métamatériaux véritablement 3D dans le demaine du térahertz et
de Voptique [42, 43, 44]. Dans la figure suivante, certaines structures réalisées

en 3D sont présentées :
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() (d)

FIGURE 1.5.3 — (a) Image de la structure “Fishnet” fabriquée contenant 21
couches par la methode couche par couche [45]. (b) schema d’un prisme fait
de la structure “Fishnet” en 3D [45]. (c) Structre de 4 couches de SRRs en uti-
lisant la methode de couche par couche [44]. (d) Schema de la structure helix
utilisant la methode d’ecriture laser directe [46].

Les trois premiéres structures utilisent des techniques de fabrication planaire
ou plusieurs couches sont fabriquées les unes aprés les autres. Dans la figure
1.5.3(a), on reconnait une structure en “fishnet” mais composées de plusieurs
couches. Il en est de méme pour la figure 1.5.3(b), ot un prisme a été réalisé a
partir de la structure multi-couche a I’aide d’un FIB. Dans le troisiéme exemple,
on voit un métamatériau en SRR, ou 14 aussi les différents plans ont été réali-
sés successivement les uns sur les autres a ’aide de techniques de lithographie
électronique. Seul le dernier exemple, montrant une structure en hélice [46], a
été fabriqué avec une technique intrinséquement tri-dimensionelle & partir de
polymérisation & deux photons. Il s’agit d’une technique basée sur ’excitation
a deux photons de photo initiateurs par un laser femto-seconde qui envoie des
impulsions trés courtes et intenses pour polymériser une résine photorésist. Par
contre, la finesse des traits est limitée par la diffraction de la lumiére servant &
écrire les motifs, si bien qu’elle est bien adapté pour le moyen-infrarouge mais ne
peut pas servir & fabriquer des motifs plus petits qui opéreraient dans le proche
infrarouge et le visible.

On voit donc que l'utilisation de structures métallo-diélectriques aux lon-
gueurs d’ondes optiques permet de générer une richesse de propriétés presque
équivalente a celle des métamatériaux opérant & basse fréquence. Cependant, il

existe une forte limitation en pratique, & savoir que les métaux sont trés absor-
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bant. La plupart des structures présentées dans ces derniéres figures ont de ce
fait des coefficients d’absorption trés élevés, qui peut dépasser les 90% pour des
structures non planaires. Actuellement, il existe une compétition internationale
pour compenser ces pertes en incorporant du gain dans ’architecture des méta-
matériaux [47, 48]. Si cette approche permet de beaux résultats en laboratoire,
il n’est pas str cependant qu’il en sortira des applications pratiques en raison
des cotts d’énergie engendrés par le pompage des structures.

L’un des buts de cette thése est de proposer une alternative aux structures
a gain, c’est & dire de développer des dispositifs optiques a base de métama-
tériaux avec des pertes limitées. Ce probléme sera abordé dans le chapitre 2
ou nous considérerons des métamatériaux métalliques en optique guidée. Nous
montrerons qu’une fine couche planaire de motifs artificiels directement posée
sur des guides d’onde permet de controéler le flux d’énergie qui se propage dans

le circuit.

1.5.2 Les cristaux photoniques (PC)

Les cristaux photoniques (PCs) présentent une alternative aux métamaté-
riaux métallo-diélectriques souffrant de fortes pertes. Ils sont quelquefois appe-
lés “semi-conducteurs pour la lumiére”. Dans un semi-conducteur il y a un gap
d’énergie entre la bande de valence et la bande de conduction. Les électrons
ayant des énergies dans la bande interdite ne sont pas autorisés dans le cris-
tal semi-conducteur. La bande interdite dans un semi-conducteur provient de
la diffraction de la fonction d’onde des électrons avec le réseau périodique ato-
mique, ce qui entraine une interférence destructive pour les longueurs d’ondes
particuliéres. Afin d’observer cette diffraction, il est nécessaire que la constante
de réseau soit comparable a la longueur d’onde.

Les cristaux photoniques ont été introduits par Yablonovitch en 1987 et
Joannopoulos [49, 50]. Ils ont démontré la possibilité d’interdiction de 1’émission
spontanée afin de controler la lumiére émise par un laser. Leurs travaux portaient
sur des structures optiques périodiques & plusieurs dimensions qui représentent
le nombre de directions dans lesquelles il y a une périodicité de la constante
diélectrique. Les cristaux photonique 1D sont généralement des matériaux tels
que des réflecteurs de Bragg, des filtres d’interférence qui sont fabriqués par la
méthode de dépot de matériaux avec différents indices de réfraction, couche par
couche. Le but ultime de la recherche sur les cristaux photoniques est d’obtenir
un controle efficace de la lumiére par des structures périodiques.

Lorsque la période d’un cristal photonique devient trés petite devant la lon-
gueur d’onde, les bandes se mettent & former un continuum et la structure

se comporte comme un milieu homogéne. On peut donc utiliser des cristaux
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photoniques pour réaliser des métamatériaux. Typiquement, cette approche ne
permet pas d’obtenir une aussi grande amplitude de parameétres électromagné-
tiques que ceux réalisés avec des structures métalliques résonantes (voir section
précédente) : en particulier, elle permet de varier la permittivité mais pas la per-
meéabilité. Néammoins, les cristaux photoniques se prétent bien & la réalisation
de certaines transformations d’espace. En particulier, il existe deux réalisations
de “tapis d’invisibilité” capables de cacher un petit objet & la surface d’un mi-
roir. La cape est basée sur une transformation conforme qui n’exige qu’'une faible
variation d’indice [51] (et non pas de perméabilité), et les structures expérimen-
tales ont permis de valider ce concept [52]. , [53]. Cette structure est illustrée

sur la figure suivante.

FIGURE 1.5.4 — Image au microscope electronique a balayage (MEB) du dispo-
sitif [53].

Comme le montre la figure 1.5.4 cette cape d’invisibilité en forme de triangle
fonctionne & 1.5um de longueur d’onde en utilisant des stuctures dielectriques
sub-longueur d’ondes sous en forme d’ilots. C’est leur densité variable qui va dé-
terminer la répartition de 'indice effectif de la cape. Cependant, notons encore
une fois que 'utilisation de cristaux photoniques ne permet pas autant de pos-
sibilités que les structures métalliques. C’est pourquoi, dans cette thése, nous
travaillerons uniquement avec des métamatériaux métalliques, mais dans des
configurations ou leurs pertes intrinséques ont un faible impact sur le faisceau

de lumiére.
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1.6 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons retracé les grandes étapes du développement
des métamatériaux. Nous avons vu que malgré leur trés grand potentiel, ces
structures sont intrinséquement plus adaptées aux basses fréquences qu’aux
longueurs d’ondes optiques. Dans ce dernier cas, de trés gros défis de fabri-
cation et de minimisation des pertes sont & relever. Ma thése se propose de
résoudre un certain nombre de ces problémes. En ce qui concerne les pertes,
celles-ci affectent avant tout les ondes qui traversent entiérement les structures.
Or pour beaucoup d’applications pratiques, les ondes ne voyagent pas dans des
milieux 3D mais dans des guides d’ondes. Nous nous sommes donc intéressé a ce
probléme spécifique, et avons développé une stratégie pour incorporer des méta-
matériaux dans des circuits photoniques qui n’absorbent que trés peu d’énergie.
Pour cela, nous ne faisons pas directement agir I’ensemble du mode guidé avec
les métamatériaux, mais seulement leur composante évanescente & ’extérieur
du guide. Le chapitre 2 détaille ces résultats. Dans les chapitres 3 et 4, nous
avons réussi a relever un autre défi, a savoir celui de développer des structures
tri-dimensionnelles ayant des réponses magnétiques et électriques artificielles. Il
s’agit d’une premiére en France, et nous verrons également que notre architec-
ture est plus versatile que les structures développées dans d’autres groupes a
Pétranger (cf figure 1.5.3). Nous travaillons en effet avec de simples fils coupés
et avons pu montrer qu'une trés grande palette de réponses électromagnétiques

pouvait étre obtenue en controlant le couplage entre les fils.



Chapitre 2

Métamatériaux en optique

intégrée

2.1 Introduction

L’optique intégrée consiste & combiner plusieurs fonctions optiques sur un
méme substrat. Le terme optique intégrée a été proposé pour la premiére fois par
S. E. Miller en 1969 [54]. Il a voulu remarquer la similarité entre la technologie
des circuits optiques et celle, bien établie, des circuits intégrés microélectro-
niques. Il a proposé la réalisation de circuits optiques via une technologie ou
plusieurs fonctions optiques seraient intégrées sur un méme substrat. La combi-
naison de ces fonctions serait obtenue a travers des petites lignes de transmission
optiques nommeées guides d’ondes. La division, la combinaison, l'interférence, la
commutation et le multiplexage sont des exemples de ces fonctions. De ce point
de vue, les composants d’optique intégrée sont une version optique des circuits
électroniques.

Le but principal de l'optique intégrée est donc la miniaturisation des sys-
témes. Ceci est possible grace a la petite longueur d’onde de la lumiére qui s’y
propage. Les composants en optique intégrée peuvent étre passifs ou actifs. Leurs
domaines d’application principaux sont ’instrumentation et les télécommunica-
tions optiques. Les guides d’ondes sont les éléments principaux des composants
d’optique intégrée. Ils sont les éléments d’interconnexion entre les différentes
fonctions optiques. Ils permettent le confinement de la lumiére, principe de base
de Uoptique intégrée.

De nos jours, il n’existe pas d’architecture intégrée standard : les fonctions
de base, telle que le multiplexage et les interféromeétres peuvent s’obtenir avec

des approches et des plateformes variées. De plus, la plupart de ces composants

34
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sont tres longs par rapport & la longueur d’onde en raison des interactions rela-
tivement faibles qui sont exploitées dans ces composants. C’est pourquoi, I'une
des tendances de la recherche actuelle dans ce domaine consiste a trouver des
stratégies de miniaturisation, en utilisant par exemple des circuits métalliques
supportant des plasmons de surface, qui sont des ondes hybrides résultant de
Iinteraction entre les photons et les électrons. Cependant, nous avons déja vu
au premier chapitre que I'un des grands désavantages d’utiliser des métaux en
optique est leur coefficient d’absorption extrémement élevé. Dans ce chapitre,
nous proposons une alternative aux circuits tout diélectriques non miniaturisés
et aux circuits plasmoniques tous diélectriques qui repose sur l'utilisation de
métamatériaux planaires. Nous verrons en particulier qu’une fine couche de mé-
tamatériaux directement posée sur un guide d’onde est capable d’agir sur le flux
de lumiére se propageant dans ce dernier. Ceci permet donc d’exploiter toutes
les specificités des métamatériaux, en particulier la possibilité de développer des
composants innovants congus & ’aide de transformations d’espace.

Aprés un bref rappel sur les guides d’onde optiques (section 2.2), nous pré-
senterons notre méthode en 'appliquant précisément & un adaptateur de modes
permettant la transition entre un guide large et un guide étroit. Les principaux
concepts seront abordés dans les sections 2.3 et 2.4, aprés quoi nous les applique-
rons & deux types de plateforme : les guides d’onde silicium sur isolant (section

2.5) et les guides d’onde & base de polymeére (section 2.6).

2.2 Composants d’optique intégrée :

Le guide d’onde optique est ’élément de base de 'optique intégrée dans di-
vers domaines comme la communication optique et le traitement du signal op-
tique. Il s’applique dans des fonctions de couplage, de modulation etc. L’étude
des guides d’ondes met en évidence des notions fondamentales qui s’appliquent
a bien d’autres phénoménes physiques (les differents modes, les vitesses de
groupe,...). En général, un guide optique est défini comme une structure per-
mettant de confiner et de guider la lumiére.

1l s’agit des dispositifs pour le transport de I’énergie électromagnétique d’une
région a l'autre. Ils sont capables de diriger la puissance précisément ou elle est
nécessaire.

Il y a différentes sortes de géométries de guides optiques comme :
1. Guide plan

2. Guide en relief (en arréte)

3. Guide canal
4

. Guide enterré
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La figure suivante présente ces différents types de guides optiques :

(1) (2) (3) 4)

FIGURE 2.2.1 — Différentes types de guides d’onde : (1) guide plan (2) guide en
relief (3) guide canal (4) guide enterré.

Dans notre étude, parmi ces différents types de guides, on se concentre sur

I’étude de guides relief et plan.

2.2.1 Réflexion et réfraction de la lumiére : Approche de
Poptique géométrique
Lorsque la lumiére arrive sur une interface entre deux milieux transparents

comme entre 1’air et le verre ou entre ’eau et le verre, quatre choses peuvent se

produire & la lumiére incidente.

Elle peut étre partiellement ou totalement réfléchie & 'interface.
— Elle peut étre dispersé dans des directions aléatoires & 'interface.
— Elle peut étre en partie transmise par I'intermédiaire de réfraction & 'in-

terface et entrer dans le second milieu.

Elle peut étre en partie absorbée par les deux milieux.
La figure suivante montre, sous forme de rayons, ces quatre directions de pro-

pagation de la lumiére.

54 3 2 1
(@) (b)

FIGURE 2.2.2 — Propagation de la lumiére a l'interface de deux milieux diélec-
triques. (a) Réflexion et Réfraction. (b) Réflexion totale interne[55].
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11 faut noter que lorigine de ces réflexions et réfractions est la loi de Snell-
Descates qui détermine le rapport entre 'angle de réfraction 05 et ’angle d’in-

cidence #; d’un rayon incident.

ny1sinf; = nasinty (2.2.1)

Une conséquence de la loi de Snell est un phénoméne connu sous le nom de la

réflezion interne totale. Si le rapport des indices de réfraction (};2) est inférieur
a l'unité, il y aura un “angle d’incidence critique” au dessus duquel ’angle de
réfraction est toujours supérieur & 90 degrés. Mathématiquement, nous pouvons

trouver cet angle critique, 6. en considérant 6> = 90°. Donc,

ni

0. = arcsin <@> (2.2.2)

Dans le cas ot 01,0, < 8 < 907, §; et 6y sont des angles d’incidence de la
couche guidante et de réfraction dans le substrat, des modes sont guidés suite
a la réflexion interne totale & deux interfaces. Ce concept peut étre appliqué
aux guides d’ondes plans. Un guide d’onde plan est constitué d’une couche de
matériau diélectrique de fort indice de réfraction compris entre deux milieux
diélectriques d’indices plus faibles (Figure 2.2.3). La lumiére se propage, dans

un guide d’onde plan, grace & une série de réflexions totales internes.

Revétement

Couche guidante |~

Substrat

¥

FIGURE 2.2.3 — Réflexion totale interne dans un guide planaire a couches diélec-
triques.
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La lumiére est confinée par réflexion totale aux interfaces couche-substrat et
couche-revétement. En considérant la lumiére qui se propage dans la couche en
tant que rayon lumineux on obtient un trajet en forme de zigzag. S’il n’y pas

de pertes, elle peut étre guidée sans atténuation.

2.2.2 Guides monomodes et multimodes

Un signal optique transmis dans un guide optique peut étre monomode, c’est
a dire qu’il ne supporte qu’un mode ou alors multimode selon la taille et la nature
du guide optique. Le(s) mode(s) de propagation transmis dans un guide optique

représente(nt) donc les configurations spatiales du champ électromagnétique.

2.2.3 Modes dans un guide d’onde

Pour un guide & une dimension ce sont deux types de modes qui sont géné-
ralement définis : mode électrique transverse, autrement dit mode TE, et mode
magnétique transverse (mode TM). Les modes TE sont des modes pour lesquels
la composante longitudinale du champ électrique est partout nulle, et ou existe
une composante longitudinale du champ magnétique. Pour les modes TE le
champ électrique n’existe que dans la direction transversale a la direction de la
propagation. Pour le mode TM, la composante longitudinale du champ magné-
tique est partout nulle, il existe une composante transversale et une composante
longitudinale du champ électrique. Le mode TE ne contient que les composantes
E,,H,,H, etlemode TM : E,, E,, H,. Comme montré¢ dans la figure suivante :

(b)

FIGURE 2.2.4 — (a) Mode TE, (E,, Hy,H.) (b) Mode TM, (E,, E., H,)

2.3 Objet d’étude : Padaptateur de modes

Dans la suite de ce chapitre, nous allons nous intéresser & un composant trés

précis d’optique guidée : 'adaptateur de modes. Sa fonction est de connecter
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deux guides d’onde de tailles différentes et d’assurer une transition qui maximise
la transmission du signal. Les facteurs qui peuvent limiter la transition sont
d’une part les réflexions résultant des tailles différentes des guides d’ondes, ce qui
entraine une désadaptation d’impédance, et d’autre part les pertes d’insertion
qui résultent du fait que le recouvrement entre les modes d’entrée et de sortie
est a priori trés mauvais.

L’efficacité du couplage entre deux guides d’onde optiques fait ’objet d’opti-
misations depuis de longues années. La taille du mode d’un guide, & une longueur
d’onde donnée, dépend essentiellement de deux paramétres : la taille du coeur du
guide et le contraste d’indice coeur gaine. C’est sur ces parameétres qu’il est pos-
sible d’agir pour modifier la taille d’'un mode et ainsi de réaliser un adaptateur
de modes. Les premiers adaptateurs de modes sont apparus avec les composants
actifs de type laser & semi-conducteur pour optimiser leur rendement de cou-
plage avec les fibres optique. La stratégie conventionelle d’adaptation consiste
a réaliser une transition adiabatique, c’est & dire & réduire progressivement la
taille du guide d’onde d’entrée jusqu’a s’ajuster a celle du guide d’onde de sortie.
Lorsque la longueur de 'adaptateur est assez longue, 'efficacité du couplage et
de la transition sont élevées. Donc, cette exigence de longueur pour un fonction-
nement adiabatique conduit & des adaptateurs de grande taille de ’ordre d’une
centaine de microns.

Notre but est de parvenir & des adaptateurs de mode beaucoup plus com-
pacts en utilisant des métamatériaux. Comme le montre schématiquement la
Figure 2.3.1, notre approche consiste a canaliser le flux d’énergie en déposant
une fine couche de métamatériau directement sur le guide d’onde large. Cette
fine couche est congue a l'aide d’une transformation d’espace qui comprime la
métrique d’entrée afin de 'ajuster & la sortie. Comme nous allons le voir par
la suite, l’essentiel du signal se propage dans le guide d’onde situé en dessous
de cette couche transformée. Néammoins, l'interaction avec le métamatériau
planaire sera suffisamment forte pour forcer le rétrécissement du faisceau. Ces
concepts généraux sont illustrés sur la figure suivante, qui prend 'exemple d’une
architecture Silicium sur isolant, c’est a dire I'un des deux cas qui sera traité

dans ce chapitre.
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La région transformée

La région transformée

(©

FIGURE 2.3.1 - (a) Vue transversale du guide d’onde en aréte. (b) profil trans-
versal de 'adaptateur de mode. (¢) Géométrie considérée dans notre étude [56]

2.4 Calcul de la transformation d’espace

Pour concevoir cet adaptateur de mode, nous utilisons la technique de trans-
formation d’espace dont nous avons déja donné en détail le principe au chapitre
précédent [22, 57]. Pour rappel, une structure par transformation d’espace est
congue en appliquant d’abord une transofrmation de coordonnées invariante
pour les équations de Maxwell, dans lequel une partie de ’espace libre est trans-
formée d’une certaine maniére. La transformation de coordonnées est ensuite
appliquée a des tenseurs de permittivité et de perméabilité correspondant aux
spécifications du milieu complexe calculé avec les fonctionnalités souhaitées. Il
s’agit d’'une méthode dans laquelle 'espace est déformé de maniére a forcer la
lumiére & suivre une trajectoire donnée.

En ce qui concerne notre travail, on a utilisé une transformation optique
dite “finie” ou “intégrée” (“embedded” en anglais[58, 59]), c’est a dire que l'on
insére dans un espace cartésien. Les transformations finies conduisent & une
rupture de métrique & leurs frontiéres, ce qui permet a un faisceau incident

d’étre modifié lorsqu’il ressort de la région transformée. Ceci n’est pas vrai pour
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des transformations qui concernent tout ’espace, méme si elles ne déforment
qu’une toute petite partie de celui-ci : c’est notamment le cas des capes d’invi-
sibilité qui ne modifient pas le faisceau a leur sortie. Les transformations finies
ajoutent une quantité importante de flexibilité pour la conception de structures
complexes, tout en permettant le transfert des transformations de champs du
milieu tranformé vers les paramétres électromagnétiques du second milieu. Les
structures obtenues par la transformation intégrée finie peuvent également étre
sans réflexion lorsque certains critéres sont respectés.

La premiére étape du design consiste donc a imaginer quelle courbure de ’es-
pace peut forcer le signal se propageant dans le guide large & entrer dans le guide
étroit. Aprés une étude d’optimisation nous envisageons ici une transformation

exponentielle, représentée sur la figure 2.4.1.[60]
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FIGURE 2.4.1 — (a) La transformation considérée dans notre étude (b) la tran-
sition entre les deux guides large et étroit en 2D avec un solver commercial

(COMSOL).

Sur cette figure, on voit bien que la transformation appliquée aboutit a la
compression de la région entre les deux guides d’onde. Il faut noter que dans la
figure 2.4.1 sur la grille, la structure présentée contient le guide large (3 pm) &
gauche et le guide étroit (0.6 pm) a droite séparés par la région de transforma-
tion. La grille dans cette région est beaucoup plus dense dans les deux directions
X et Y par rapport au reste de I’environnment. En plus I'allure des lignes dans
la direction Y est liée au faite que la transformation utilisée est exponentielle
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[60]. Comme on peut voir sur la figure 2.4.1 les courbes exponentielles ne sont
pas connectées aux bords du guide d’onde de sortie.

Le seconde étape de la technique consiste & déterminer les paramétres du
milieu qui, du point de vue de l'optique, se comporte comme si ’espace était
déformé. Pour cela, on peut montrer qu’il existe une relation formelle entre la
métrique de ’espace transformé et les tenseurs de permittivité € et de perméa-
bilité © du milieu recherché. Dans notre cas, ces paramétres sont les suivants :

™|
I

<,
|

(2.4.1)

=I
S

(2.4.2)

ol [ est une constante qui permet le couplage entre le guide d’onde et
I’adaptateur de modes et 0 est un tenseur qui dépend de la courbure d’espace

de la région transformée [56]. Ce tenseur est présenté dans la relation suivante.

_ T YT In(y)¥ 0
0= v TIn(1)¥ AT +y TIn(y)%2? 0 (2.4.3)
0 0 YT

Il faut préciser que v est le rapport de dimensions des guides d’entrée et de
sortie et [ est la largeur de 'adaptateur de mode. Les différentes composantes
de l’équation 2.4.3 sont tracées dans [60]. En étudiant les variations de ces
composantes, comme illustré dans la figure suivante, 6., et 6,,varient entre 1
et 5.5, 0, varient entre 1 et 14, tandis que les éléments hors diagonale varient
entre -8 et +8.

1 )

FIGURE 2.4.2 — Composantes de la permittivité de tenseur 6 [60]. (a) Oy, et
6.. (b) 05y (c) 8,y . La couleur rouge représente la valeur maximale et bleue, la
valeur minimale.
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Ces parameétres de matériaux ont été attribués a la couche artificielle illustrée
en jaune dans la figure 2.3.1. Il faut noter que les frontiéres de la région de
transformation optique ne sont pas incluses dans le calcul des paramétres des
matériaux. Pour des raisons qui apparaitront dans les sections suivantes, nous
considérons la situation présentée ici par la relation 2.4.1, ot la métrique est
compressée par rapport au milieu extérieur. En d’autres termes, les valeurs des
paramétres de matériaux sont trés élevées au sein de I’adaptateur de mode di a
un contraste d’indice significatif entre cette couche et la couche de Si en dessous.

Le milieu congu est extrémement complexe car il comporte des gradients
en € et u et ces paramétres sont eux-mémes des tenseurs. S’il serait difficile
de trouver des matériaux naturels ayant de telles propriétés, il est en revanche
envisageable de réaliser ces parameétres a ’aide de métamatériaux. Notons que
la transformation considérée dans cette étude est bidimensionnelle afin d’éviter
les composants complexes en 3 directions alors que nous étudions une transition
en 3D. Nous pouvons ici nous contenter de cette approximation car ’adaptateur
de modes utilisant ces paramétres n’est quune couche fine au dessus du guide
large.

Avant de passer a I’étape de transition vers la 3D il faut d’abord étudier
les méthodes qui existent pour modéliser les structures électromagnétiques. Ici
dans notre étude on utilise les codes basés sur la méthode des éléments finis.
La méthode des éléments finis est une technique numérique pour résoudre des
modeéles sous forme différentielle. Elle a été appliquée & un certain nombre de
problémes physiques en décomposant un probléme en petites régions. Des solu-
tions sont trouvées pour chaque région en tenant compte seulement des régions
qui sont juste & coté de celui qui est résolu.

Il existe de nombreux logiciels exploitant cette methode et permettant de
“résoudre” des problémes dans divers domaines. Dans ce travail, nous avons
utilisé deux logiciels : COMSOL et HFSS (high frequency structural simulator),
utilisant la méthode des éléments finis pour faire les calculs.

2.5 Application & une architecture Silicium sur
Isolant (SOI).

2.5.1 Guide d’onde SOI

Le SOI (silicium sur isolant) est un nouveau matériau avec des performances
interessantes telles que la large différence d’indice avec 'air et de faibles pertes

de transmission. C’est un matériau idéal pour réaliser des circuits photoniques
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a haute densité, grace au contraste d’indice élevé entre le noyau de Silicium
et le revétement d’oxyde de silicium. Autrement dit, le SOI est un matériau
idéal en raison de ses performances optiques et électriques excellentes. On peut
donc combiner des circuits photoniques avec des circuits électroniques. Différents
types de structures tridimensionnelles de guide d’ondes peuvent étre facilement
fabriqués sur son substrat 1ié & la bonne caractéristique mécanique et maitrisable
de SOI. En plus grace a l'indice de réfraction de silicium, n = 3.4, les struc-
tures réalisées seront trés petites. Sans oublier la bonne stabilité thermique et la
conductivité thermique élevée. Le silicium est donc une plate forme idéale pour
loptique intégrée et 'optoélectronique. La technologie SOI a également permis
de résoudre le probléme des pertes optiques dans le substrat et ouvert la voie &
la réalisation de dispositifs optiques & base de silicium.

Dauns cette section nous allons réaliser un adaptateur entre un guide de 3um
de large et un guide de 0.6um de large. La raison de ce choix de dimension est liée
aux meilleurs adaptations de guidage dans la structure considérée. De plus les
dimensions transverses, comme le montre la coupe transversale de la structure
de la Figure 2.3.1a, I’épaisseur de silicium au sein de deux guides d’ondes est
de 200nm et 170nm partout ailleurs. Il faut compter 30nm pour 1’épaisseur
de 'aréte des guides. La longueur de la couche artificielle est égale & 5pm. Les
calculs qui vont suivre sont effectués a la longueur d’onde A = 1.55um. En tenant
compte des dimensions transverses, le guide de sortie est une structure mono-
mode tandis que le guide d’onde d’entrée supporte les modes d’ordre supérieurs
qui ne seront pas considérés dans cette étude. Afin de mieux comprendre la
distribution de I’énergie dans la structure, la figure suivante montre un profil
transverse des modes fondamentaux en entrée et la sortie du guide calculé avec

un solveur commercial.

FI1GURE 2.5.1 - La distribution des modes en entrée et la sortie du guide.
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Il faut préciser que les modes sont les modes propres et quasiment en pola-
risation TE avec le champ électrique suivant ’axe y et 1’essentiel de 1’énergie se

propageant dans la couche de Si.

2.5.2 L’adaptateur de modes pour une architecture SOI

Comme l'illustre la figure 2.3.1, notre approche consiste & poser directement
une fine couche a la métrique transformée sur le guide d’onde large. Pour simuler
le comportement de la structure, nous avons utilisé un code commercial (Comsol
Multiphysics) basé sur la méthode des éléments finis en 3D (voire section 2.7.3).
Afin de diminuer le temps de calcul et améliorer la précision des résultats, nous
avons exploité la symétrie de la structure pour réduire la taille du domaine de
calcul. La distribution de champ qui se propage a I'intérieur du guide présenté
en 2.4.1 montre que la structure proposée dans ce travail est bien capable de
compresser le mode du guide large afin qu’il se propage dans le guide étroit.

La question qui se pose a cette étape de notre étude est la suivante : Com-
ment est-il possible qu’une couche fine réalisée par transformation d’espace soit
capable de controler la propagation de I’énergie entre les deux guides d’onde ?

Pour répondre & cette question et justifer la conception réalisée, il faut ajus-
ter les interactions entre la couche de Si et la région de transformation optique
de maniére & minimiser la désadaptation & 'extrémité du guide d’onde. Pour
cela on peut modifier le facteur de proportionalité f décrit dans ’équation 2.4.1.
Ce facteur controle les contrastes entre les parameétres du matériau de la région
de transformation optique et ceux du guide d’onde SOI. C’est pour cette raison
que nous avions étudié la transmission en fonction du facteur f. Le graphe de

transmission en fonction de ce facteur se trouve dans la figure suivante :
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FIGURE 2.5.2 — La transmission en fonction de facteur de proportionalite (f)

Le facteur f correspond & une compression de 'espace dans la région trans-
formée. Géométriquement, cela revient & renforcer le quadrillage dans cette zone
comme le montre la figure 2.4.1. En regardant la courbe, on voit que la trans-
mission atteint un maximum et un minimum. L’étape suivante est d’étudier en
détail les profils de modes dans certaines de ces situations.

Pour mieux comprendre la principe, nous avons étudié la structure en consi-
dérant deux cas correspondant & f =5 et f = 2 dans ’équation 2.4.1. La figure
2.5.3 montre une carte du champ électrique visualisé dans le plan de propaga-

tion(XY) situé sous la couche mince de la région de transformation optique.
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FI1GURE 2.5.3 — Evolutions du profil de mode transverse a ’aide d’un adaptateur
de mode avec (a) f =5 et (b) f = 2. Ces coupes montrent la puissance du mode
a(a) z =0.25pm (b) 2 = 1.75pm (¢) = 3.25um et (d) x = 4.75pm.

D’abord on consideére le cas ot f =5 (a-colonne de gauche). Ce dessin révéle
que le mode de réception devient de plus en plus étroit et identique au champ
électromagnétique du mode en sortie. En regardant les différentes sections le long
de la géométrie, on voit que le signal effectue des va-et-vient entre la couche de
Si guidante et la fine couche supérieure faisant office d’adaptateur de mode. Ces
simulations indiquent donc qu’un couplage de type directionnel a lieu entre le
guide d’onde et ’adaptateur de mode, ce qui explique comment ce dernier influe
sur le signal. Si on regarde les coupes (a) et (b), on voit que les modes ont été
guidés par la couche de tranformation optique. Le mode devient asymétrique,
avec la plupart de son énergie confiné le long de la surface supérieure de la
couche de Si. Ce changement dans les caractéristiques de propagation peut étre
attribué a des gradients dans les paramétres du matériau de l’adaptateur de
mode. Leurs valeurs sont beaucoup plus élevées que celles de la couche de Si.

Dans la colonne de droite (b), on visualise la propagation du signal pour un
facteur f = 2, le cas le plus favorable. On voit dans ce cas 1a que le couplage
entre les deux couches est minimisé, mais néanmoins suffisant pour réduire la
taille du mode. De plus, cette configuration présente I’avantage de garder un
profil de champ relativement gaussien, ce qui minimise les réflexions & ’entrée
du guide étroit.

La figure suivante démontre la structure simulée avec le facteur de propor-
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tionnalité de 2 imposé dans la structure.
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FIGURE 2.5.4 — (a) profil mode transverse avec f = 2. Méme échelle de couleurs
que figure 2.5.3. (b) Simulation de la structure. Méme échelle de couleurs que
figure 2.6.1.

La carte de champs de la figure2.5.4(b) a été évaluée dans le plan horizontal
au milieu du guide d’onde SOI, et non pas dans la région transformée : on voit
donc bien que le mode subit une compression exponentielle, ce qui démontre
clairement qu’une couche mince de matériaux calculée par transformation op-
tique peut efficacement changer la forme du faisceau se propageant dans le guide
d’ondes SOI. 1l faut rappeler que les coupes (a) , (b), (c) et (d) correspondent
aux coordonnées pour lesquelles on a calculé la puissance du mode (colonne
gauche). (a) £ =0.25 pm (b) © =1.75 pm (¢) x = 3.25 pm et (d) z = 4.75 pm.

2.5.3 Discrétisation : Vers une structure réaliste

Jusqu’a présent, nous avons simulé une structure idéale, ou le tenseur de
permittivité correspondait strictement & la métrique transformée. En pratique,
une telle structure pourra étre réalisée avec des métamatériaux, c’est a dire des
milieux périodiques discrétisés. Afin de prévoir comment une structure réelle
se comportait, nous avons discrétisé les valeurs obtenues en 150 cellules unité
de taille finie et on a simulé la structure en 3D sur HFSS (basé sur la mé-
thode des éléments finis). Chaque cellule a une dimension typique d’un motif de
métamatériau aux fréquences infrarouges et représente une valeur différente de

permittivité.
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La région discrétisée

(a) (b)

FIGURE 2.5.5 — (a) La structures en 3D avec la région discrétisée. (b) Simulation
de la structure de 'adaptateur de mode sur HFSS.

Rappelons que dans la transformation utilisée on a pris une valeur constante
pour la perméabilité. Cette valeur est égale & 1. Par contre chaque bloc a une
valeur de permittivité différente comprise entre X et Y (voir 2.4.2). Ce qui veut
dire qu’on a des gradients d’indice et des valeurs de la permittivité assez grandes
et on peut le remarquer sur la figure 2.5.5. L’étape suivante sera la remplace-
ment de ces blocs par de vrais motifs & base de métamatériaux [61]. En ce qui
concerne des motifs sub-longueur d’onde, les métamatériaux optiques peuvent
étre raisonnablement décrits en termes de paramétres électromagnétiques effec-
tifs. Cependant, il y a plusieurs difficultés de nature & la fois expérimentales
ou fondamentales pour récupérer ces paramétres a partir de mesure en couches
minces. En principe, la permittivité diélectrique et la perméabilité magnétique
peuvent étre obtenues & partir de la transmission et de la réflexion d’une couche
unique, a condition que des techniques d’interférométrie soient utilisées pour
mesurer simultanément la phase et 'amplitude des coefficients de la transmis-
sion et la réflexion [62, 63, 64]. Mais ce n’est pas la procédure utilisée jusqu’a
présent [65, 66, 44]. Une autre difficulté est due au fait que la couche de méta-
matériaux déposée peut posséder deux interfaces différentes par exemple 'une
avec l’air et 'autre avec un substrat diélectrique. Ce qui est le cas ici pour
nous. Il faut préciser que la méthode d’extraction proposée par Smith et al.
[64] considére le métamatériau comme une couche homogene pour laquelle il est
possible d’inverser les données de diffusion afin de déterminer I'indice de réfrac-
tion et l'impédance, ce qui détermine ensuite la permittivité et la perméabilité
effectives a partir des coefficients de transmission et réflexion calculés. Lupu et
al. ont démontré que cette méthode peut étre généralisée grace & l'inversion de
la matrice caractéristique du milieu dans le cas le plus général de l'incidence
oblique en utilisant une solution particuliére de la formule généralisée de Smith,

ce qui nous intéresse dans ce travail [61].
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2.6 L’adaptateur de modes pour guides d’ondes

polyméres.

Dans la section précédente, nous avons démontré une utilisation nouvelle des
métamatériaux en optique guidée. Cependant, nous avons pour l'instant uni-
quement considéré le cas de circuits photoniques a base de SOI, ou le contraste
d’indice entre le coeur et 'extérieur des guides d’onde est trés élevé. Il existe
beaucoup d’autres architectures, et en particulier des circuits reposant sur des
guides & plus faible indice. Les conséquences d’un indice plus faible sont mul-
tiples. D’une part, ’onde est moins confinée dans le guide, ce qui signifie en
d’autres termes que sa composante évanescente a ’extérieur du coeur guidant
est plus élevée. Ceci a priori devrait favoriser 'interaction entre le signal et la
couche de métamatériau adjacente au guide. Par contre, I’effet d’un indice plus
faible est que les dimensions des guides deviennent plus grands, car le confine-
ment devient lui aussi plus faible. Le fait que I’énergie se répartisse dans un guide
d’onde de section plus large est a priori moins favorable & notre approche car
la densité de signal au voisinage du métamatériau est plus faible. Pour essayer
de comprendre ces effets, nous avons répété notre étude pour une architecture
de guides d’ondes polyméres. Nous avons choisi de travailler avec des guides
d’indice 1.57, ce qui est représentatif des propriétés du polymeére SUS.

Les matériaux polymeéres sont de plus en plus utilisés pour les circuits photo-
niques intégrés en raison des faibles coiits et des facilités de fabrication [67, 68].
Le polymére SU8, ou encore polyéther glycidyle de bisphénole A, est trés utilisé
dans les systémes Micro-Electro-Mécaniques et se préte bien & la réalisation de
structures guidantes fonctionnant aux longueurs d’ondes propres aux télécom-
munications optiques [69, 70, 67]. Il faut savoir que I'un de ses avantages est
qu’il permet de fabriquer des structures a fort rapport d’aspect. Par ailleurs, il
a une transmission trés élevée pour la gamme de longueur d’onde supérieures &

400nm [68] et ses propriétés chimiques et sa stabilité thermique sont bonnes.

2.6.1 Structure étudiée

La structure est composée de deux guides d’onde large et étroit & base de
SU-8 avec un indice de réfraction de 1.57. Comme l’indice est beaucoup plus
faible que celui des guides SOI précédemment étudiés, les dimensions transverses
des guides larges et étroits sont beaucoup plus importantes que dans la section
2.5. La largeur du guide d’entrée est de l'ordre de 10 pm et la largeur du guide

étroit est 2 um. La nouvelle structure est illustrée sur la figure suivante.
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La région transformée

La région transfo

FIGURE 2.6.1 — Structure & faible indice.

Comme on le voit sur la figure, ’adaptateur de mode se situe au dessous de
la couche de SUS8 (la région illustrée en orange sur la figure). Pour déterminer
la position du taper, une série de simulations a été faite dans lesquelles on a
placé la région calculée en deux positions, en dessous et au dessus de la couche
SUS. Nos calculs indiquent que la transition entre les deux guides d’onde est une
réussite lorsque la couche & métamatériaux est placée en dessous de la couche
de SU-8, car cela permet un meilleur recouvrement entre le signal guidé et le

métamatériau.

2.6.2 Adaptateur de mode pour les guides d’onde a faible
indice

La procédure reste identique a celle de guides d’onde en Si. Il faut d’abord
calculer la transformation d’espace permettant d’adapter une largeur de 10 pm
a une largeur de 2 pum. Cette transformation bidimensionnelle est ensuite ap-
pliquée a la couche qui servira d’adaptateur. En regardant les dimensions, on
constate que le rapport des largeurs des guides d’onde est le méme que celui
du dispositif SOI de la section 2.5. Ce rapport est égal 5 donc le coefficient
reste identique a cette valeur. Par contre, nous avons conservé une longueur de 5
pum, ce qui signifie que le rapport entre cette longueur et les largeurs des guides
d’entrée et de sortie est modifi¢. Ceci implique donc de modifier légerement la

métrique exponentielle définie dans la relation 2.4.3. Le tenseur 6 est formel-
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lement identique mais les rapports x/l (x et [ sont la position et la longueur
de l'adaptateur de mode) sont changés. Pour vérifier la validité des nouvelles
valeurs, nous avons réalisé une simulation bidimensionnelle utilisant ces para-
métres dans Comsol Multiphysics. La figure montre que la transformation est

bien valide puisque le signal est acheminé vers la sortie..

=

FIGURE 2.6.2 — La transition entre les guide large et étroit grace & un adaptateur
de mode calculé sur COMSOL.

Une fois la transformation bidimensionnelle validée, nous pouvons passer aux
simulations 3D ot une couche se comportant comme ’espace transformé est in-
sérée sous le guide large afin de canaliser I’énergie (fig. 2.6.1). Afin d’obtenir le
cas le plus favorable, on a fait une série de simulations avec des épaisseurs diffé-
rentes de la région transformé. Pour faire une étude approfondie, on a examiné le
champ électrique traversant la structure pour deux épaisseurs représentatives :
30 nm, qui correspond & un cas non optimisé, et 100 nm qui correspond & un
cas trés favorable. La figure suivante présente ces deux cas, lorsque la couche

est discrétisée sous HFSS de facon a s’approcher d’un métamatériau réel :



CHAPITRE 2. METAMATERIAUX EN OPTIQUE INTEGREE 53

La région discrétisée

FIGURE 2.6.3 — Image de la structure simulée sur HFSS en 3D.(a) La trans-
mission de l’énergie entre les guides d’onde large et étroit avec une couche de
matériaux de 30 nm d’épaisseur. (b) La transmission entre les mémes guides
d’onde avec une couche de matériaux de 100 nm. Dans les deux cas, le module
du champ électrique est évalué a l'interface entre le guide d’onde diélectrique et
la zone quadrillée représentant le métamatériau.

Nos simulations montrent que leffet de guidage par la couche de transfor-
mation est beaucoup plus important pour une épaisseur de 100 nm. Dans le cas
d’une couche de 30 nm, le signal ne suit pas la courbure exponentielle prévue par
la transformation et il en résulte un mauvais couplage dans le guide d’onde. Par
contre, 'effet de guidage et de compression est bien marqué pour ’épaisseur de
100 nm. On peut interpréter ce résultat par le fait que I’épaisseur de 30nm est
trop faible pour interagir de facon efficace avec les champs se propageant dans le
guide d’onde. En augmentant 1’épaisseur & 100 nm, on renforce le recouvrement

des champs avec la zone de métamatériau, ce qui permet d’effectuer ’adaptation
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de mode. C’est pour cette raison qu’a partir de maintenant on poursuit notre
étude avec un adaptateur de modes de 100 nm d’épaisseur.

Vu le rapport direct entre la transmission et le facteur de proprotionalité f
montré par la relation 2.4.1, qui définit le niveau de compression de la région
transformée, on a tracé la courbe de transmission en fonction de ce paramétre
sur la figure 2.6.4. Il faut rappeler en effet que la transmission dépend de fagon
critique de f car cela permet d’ajuster le couplage entre le guide d’onde et la

couche de métamatériau.

Transmission (dB)

FIGURE 2.6.4 — La transmission en fonction du facteur de proportionnalité sur
verre

D’aprés ce graphe, en fonction du niveau de la compression de 'espace entre
les deux guides d’onde défini par le facteur f, la transmission atteint un maxi-
mum et un minimum. En changeant ce facteur de proportionnalité, en réalité
on change le contraste d’indice entre la couche SU8 et la région transformée :
les valeurs minimales pour f, les lignes a l'intérieur de la région transformée
est moins dense que pour des valeurs maximales. D’aprés le graphe on a une
transmission optimisée pour le minimum de compression possible pour la région
transformée entre les deux guides d’onde (f < 2).

Dans la suite afin d’étudier un peu plus fonctionnement de la structure, on
va examiner la distribution de champ électrique pour les valeurs f = 2 et f = 5.

Elles sont présentées sur la figure suivante :
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FI1GURE 2.6.5 — Evolution de profile de mode transverse grace a I'adaptateur de
mode dans le cas a droite : f = 2, & gauche :f = 5. L’intensité du mode a été
relevé dans les positions : ¢ = 0.5pm, b = 2.5um et ¢ = 4.2pm. ( image en haut
de la figure présente ces positions sur le taper)

Si on regarde les coupes de droite, correspondant & f = 5, on voit qu’au fur
et & mesure, le mode devient de plus en plus étroit et est tour a tour situé dans
la région de I’adaptateur (coupe (a) et dans le guide d’onde (coupe (c)). On peut
donc dire qu’il y un couplage de type directionnel comme pour la structure SOI
étudiée dans la section 2.5. Dans le cas le plus favorable, f = 2, on minimise
le couplage directionnel et le profil de champ reste assez gaussien. Cette figure
est encore une confirmation du fonctionnement de I'adaptateur de mode calculé,
car si on regarde les coupes (a) et (b) sur le schéma de gauche, on voit que la
couche de transformation optique a bien fait la transition entre les deux guides
d’onde.
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Par contre, on constate beaucoup de champ parasite comparé aux simu-
lations faites sur architecture SOI (comparer Fig. 2.6.5 avec Fig. 2.5.4). En
d’autres termes, la zone de transformation d’espace perturbe le champ de telle
maniére qu’'une partie est convertie en rayonnement par pertes radiatives. Ce
phénoméne provient du plus faible indice des guides d’onde de polymére par
rapport aux guides d’onde en silicium sur isolant : le champ y est moins confiné,
moins lié, et donc plus sensible aux perturbations rencontrées. Ceci suggére donc
que notre approche est a priori plus adaptée aux guides d’onde SOI qu’aux guides
d’onde diélectriques de plus faible indice. Ceci ne veut pas dire qu’on ne peut
pas appliquer pour les guides d’onde en polymeére, mais il faut dans ce cas 1a
envisager des transitions moins brutales qui ne créent pas de pertes radiatives

comme dans I’exemple que nous venons de voir.

2.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons utilisé la technique des transformations de
coordonnées intégrées pour calculer un adptateur de mode entre deux guides
d’ondes. Le point important de cette étude est qu'une couche fine de milieu de
transformation directement placée sur un guide optique est capable de modifier
les propriétés du signal guidé et de faire comme si celui-ci se propageait dans un
espace a la métrique transformée. Ce résultat s’applique plus particuliérement
aux guides d’onde & fort indice car notre approche induit une perturbation des
champs qui crée des pertes radiatives pour les guides assurant un plus faible
confinement des champs.

Les conséquences de notre étude sont importantes d’un point de vue pratique
car la région transformée peut étre réalisée a 'aide de métamatériaux planaires
compatibles avec les moyens de nanotechnologie actuels. De plus, notre approche
repose sur une interaction relativement limitée entre le champ guidée par le guide
d’onde et le métamatériau, ce qui signifie que les pertes par absorption que pour-
rait générer un métamatériau réel sont limitées. Autrement dit, il est possible
d’utiliser des structures métalliques pour réaliser la transformation malgré la
forte absorption des métaux dans le proche infrarouge et le visible. Ceci consti-
tue un point trés positif car les transformations d’espace générent typiquement
des milieux & gradient de permittivité et/ou perméabilité trés complexes qu’il
est difficile d’obtenir avec des métamatériaux diélectriques. Ainsi, pour la trans-
formation exponentielle que nous avons envisagée, les variations de permittivité
sont telles que seuls des motifs métalliques ou alors quelques rares matériaux a
trés fort indice pourraient les réaliser.

Dans toute cette étude, nous n’avons pas abordé le probléme précis de la réa-
lisation de I’adaptateur de modes. Il s’agit d’un travail qui se poursuit & ’heure
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actuelle dans le laboratoire. La définition des motifs de métamatériau n’est pas
du tout triviale, car ils sont en configuration d’optique guidée, de géométrie pla-
naire, et a l'interface entre deux milieux diélectriques différents. Ce probléme
n’avait pas encore été abordé par la communauté et il a fallu développer tous
les outils permettant de concevoir de telles structures. Ce travail de conception
systématique, effectué par d’autres membres du laboratoire [61], se poursuit
actuellement et devrait aboutir & un premier démonstrateur prochainement.
Dans les prochains chapitres, nous allons toutefois donner un premier apercu
de cette problématique en considérant des métamatériaux pouvant étre utilisés
pour réaliser I’adaptateur, mais en configuration non guidée. Il s’agit de réseaux
de fils métalliques coupés, dont les propriétés peuvent s’ajuster de facon specta-
culaire en ajustant leur couplage mutuel. L’étude de métamatériaux en espace

libre constitue une premiére étape avant leur utilisation en optique intégrée.



Chapitre 3

Métamatériaux optiques en
3D

Les propriétés optiques remarquables des nanostructures métalliques sont de-
venues un sujet considérable du point de vue fondamental et applicatif. En outre,
il y a un intérét croissant pour les structures métal-diélectrique artificielles ou
métamatériaux pour les domaines infrarouge et visible. Dans ces domaines elles
pourraient permettre & terme de réaliser des fonctionnalités nouvelles telles que
des dispositifs pour 'optique guidée & base de transformation d’espace comme
nous ’avons vu dans le chapitre précédent. Les métamatériaux tri-dimensionnels
sont, des structures dont la technologie de fabrication est basée pour la plupart
sur des techniques planaires [65, 39, 66, 44, 45]. Ceci complique beaucoup la
fabrication, et il n’existe pour ’heure que peu de tentatives de fabrication et
de compréhension de tels milieux 3D [46]. Nous avons donc décidé d’étudier
de facon systématique un métamatériau optique 3D, tout d’abord du point de
vue des concepts et des simulations dans le présent chapitre, puis par une mise
en oeuvre expérimentale dans le chapitre suivant. Nous verrons en particulier
qu’il est possible de générer des réponses optiques trés intéressantes, comme des
comportements magnétiques ou électriques, & condition de bien comprendre la
géométrie et le couplage entre les différentes couches du métamatériau. Nous
avons volontairement considéré une géométrie simple, & savoir des réseaux de
fils métalliques coupés empilés les uns sur les autres. Dans un premier temps,
nous allons discuter des propriétés optiques des métaux, en particulier le fait que
nos structures supportent des plasmons de surface, puis nous verrons comment

générer des réponses trés riches & partir de cette géométrie simple.
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3.1 Plasmons de surface (SPs) :

L’existence des plasmons de surface a été prédite par Ritchie & la fin des
années 50 puis observés expérimentalement par Powell et Swan quelques an-
nées plus tard. Il s’agit d’une onde hybride résultant de l’interaction entre les
électrons libres du métal et la lumiére. Ils sont caractérisés par des champs
électromagnétiques localement trés fort et pouvant étre focalisés a une échelle
fortement sub-longueur d’onde. Depuis plus de 15 ans, on assiste & une véritable
renaissance de ce domaine de recherche grace aux avancées technologiques qui
permettent pour la premiére fois de créer des nanostructures ou les plasmons de
surface sont parfaitement controlés. Il existe deux types distincts de plasmons :
les plasmons propagatifs, ou polaritons, capable de voyager sur une certaine dis-
tance, et les résonances plasmon localisées (localized plasmon resonance, ou LSP
en anglais). Les LSPs s’observent sur des structures métalliques sub-longueur
d’onde qui jouent le role de résonateur. L’archétype d’un résonateur plasmon
est la nanoparticule d’or de quelques dizaines de nm de diamétre qui est étu-
diée depuis de nombreuses années. Comme le montre la figure, le principe de la
résonance s’explique par un mouvement collectif du gaz d’électron en présence

d’un champ électromagnétique externe.

Light's elactric field

FIGURE 3.1.1 — Image d’un plasmons de surface localisé [71].

Ceci crée un moment dipolaire net et la formation du LSP. Les LSPs per-
mettent de focaliser la lumiére en des volumes bien plus petits que ceux autori-
sés par la limite de diffraction. Ils sont utilisés pour la détection, la création de
nano-antennes optiques, la spectroscopie, la physico-chimie, etc... Hormis les na-
noparticules sphériques, de nombreuses autres géométries sub-longueur d’onde
ont été fabriquées et caractérisées. En particulier, les cellules des métamatériaux
métalliques ne sont autres que des résonateurs plasmons. Avant d’en dire plus
sur le sujet, nous allons nous intéresser aux conditions d’excitations des LSPs

et au moyen de prédire la formation de ces résonances.
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3.2 Conditions d’existence des plasmons de sur-

face localisés

L’excitation d’un plasmon localisé se fait par “scattering” (ou diffusion en
francais) : une onde atteignant une nanoparticule métallique dont au moins I'une
des dimensions est trés fortement sub-longueur d’onde est diffractée et diffusée,
ce qui génére un continuum de vecteurs d’onde (ou moments) k. Ce mécanisme
permet de générer le vecteur d’onde kgp du plasmon localisé et donc de satisfaire
la condition de conservation de moment nécessaire & son excitation. L’énergie,
quant & elle, est toujours conservée car le mécanisme de “scattering” est un pro-
cessus élastique. Les résonances plasmon n’existent que sur une plage étroite de
fréquence en raison de leur caractére localisé, ou non dispersif. La position spec-
trale de cette résonance est régie par la taille et la forme des particules et par
les fonctions diélectriques du métal et le milieu autour. [72]. La figure suivante
tirée de [72] résume la gamme de résonances de plasmons pour différents géomé-
tries. On constate qu’il est possible de faire varier la position spectrale des LSPs
du proche UV jusqu’au moyen infrarouge en utilisant des formes relativement

complexes mais bien maitrisées de nos jours.

Plasmon energy (eV)
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[T T Mid infrared
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Nanarods

Triangles

Nanorice

FIGURE 3.2.1 — Gamme de résonances plasmon pour une différents géométies
des particules [72].

La conception et la réalisation de ces nanostructures métalliques a progressé
en combinant les techniques de nanofabrication et les progrés dans les outils
de calcul et de simulations numériques. S’agissant de la fabrication, deux types
d’approches sont possibles : la technique dite “bottom-up”, qui consiste en une
synthése chimique des particules en présence de précurseurs, et la technique dite

“top-down” reposant sur des outils de lithographie. Comme nous le verrons dans
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le chapitre suivant, les métamatériaux se fabriquent par lithographie car il est
tres difficile de nos jours de réaliser des structures aux motifs rigoureusment
périodiques par synthése et/ou auto-assemblage.

Pour ce qui est de la conception, plusieurs outils et techniques de calcul
existent également. Dans le cas de formes simples, telles les sphéres, il est pos-
sible de recourir & une approche analytique en utilisant la théorie de Mie. Cette
théorie exprime efficacité de scattering d’une sphére en fonction d’une série in-
finie d’harmoniques sphériques. La série obtenue est analytiquement rigoureuse
mais nécessite des algorithmes pour étre résolue. La théorie de Mie prédit que
la position spectrale des LPRs est indépendante de la taille pour des particules
suffisamment petites. Il n’en est pas de méme pour des grandes sphéres, ou pour
des particules ayant des formes plus compliquées. En particulier, si la particule
est suffisamment grande pour supporter un plasmon propagatif, la résonance
intervient & la condition A «» 2Ln.f¢, oit L est la longueur de la particule et
neys est I'indice effectif du plasmon. Pour ces géométries, on peut avoir recourt
a des outils de simulation numérique pour prédire les propriétés exactes de la
structure. Ainsi, dans ce travail, nous considérons des métamatériaux composés
de nano-fils que nous simulons & ’aide du logiciel HFSS qui utilise la méthode

des éléments finis.

3.3 Meétamatériaux plasmoniques

Les nanoparticules métalliques considérées dans les sections précédentes peuvent
étre utilisées pour former des milieux artificiels pour 'optique, c’est & dire des
métamatériaux. En effet, elles remplissent toutes les conditions, notamment celle
de taille puisque nous savons que les cellules de base des métamatériaux doivent
etre plus petites que la longueur d’onde pour former un milieu effectif. C’est pour
cela que la plupart des métamatériaux optiques développés jusqu’a présent sont
formés de motifs métalliques. En particulier, la premiére démonstration d’un
milieu & indice de réfraction négatif a été effectuée a ’aide de structures for-
mées de régions métalliques séparées par une couche diélectrique [6]. Depuis,
beaucoup d’autres motifs ont été introduits, et plus particuliérement des géo-
meétries qui s’inspirent directement des métamatériaux initialement développés
aux basses fréquences (Split Rings, spirales, fils, etc...). Dans tous ces exemples,
I’excitation de LPRs sur les motifs métalliques est au centre de la réponse des
métamatériaux.

Dans cette thése, nous nous intéressons a des métamatériaux plasmoniques
composés de fils coupés. La motivation principale pour utiliser cette géométrie
est que ces fils ont une réponse plasmonique simple, que I’on peut bien maitriser,

quand ils sont pris individuellement. Par contre, nous verrons qu'’il est possible
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de former des réponses complexes & l’aide de ces briques de base en faisant
interagir les LRPs des différents motifs, c’est & dire en controlant I’espacement et
I’alignement des différentes couches de fils. Enfin, des travaux récents menés par
d’autres membres de notre équipe suggérent que les structures a fils présentent
des pertes moindres que beaucoup d’autres géométries métalliques [73].

La figure 3.4.1 montre la géométrie retenue. Il s’agit d’un agencement pério-
dique (dans toutes les directions) de fils d’or reposant sur des couches diélec-
triques. La longueur de fil est de P'ordre de440 nm, son épaisseur est de 50 nm et
sa largeur est 30 nm. Pour étudier de telles structures, nous les avons modélisées
a laide du logiciel d’éléments finis HFSS. Comme la structure est périodique,
il suffit de modéliser une cellule élémentaire et de l’entourer latéralement de
conditions aux limites périodiques afin de générer ’ensemble du métamatériau.
L’utilisation de ces symeétries permet de grandement réduire la taille des mo-
déles et d’augmenter la précision des résultats. Des ports sont ensuite définis au
dessus et au dessous de la structure afin de lancer une onde et de calculer les
coefficients de transmission et de reflexion induits par le systéme.

Dans nos simulations, nous avons considéré que les structures reposaient sur
un substrat de verre avec une permittivité constante égale & 2.25. Pour modéliser
la réponse des fils d’or, nous leur avons attribué une permittivité complexe basée

sur un modéle de Drude ayant la forme

UJ2

EDrude(w) =1+ X(W) =1 m (331)

Nee

Ou wg = ?n? est la pulsation des plasmons volumiques (c’est & dire des
plasmons se propageant dans le volume du métal et non pas a sa surface) et
~ est le taux de diffusion des électrons. Cette formule est trés couramment
utilisée pour décrire les propriétés des vrais métaux. Il suffit pour cela de choisir
les parameétres w, et v qui correspondent au métal avec lequel on travaille.
Pour le cas de I'or, nous avons choisi w, = 1.367 10'%rad.s et w. = 6.478 x
10'3rad.s~'. Notons la valeur de w, que nous avons retenu pour ce travail est 2.6
fois plus importante que celle mesurée dans les expériences sur de I’or réel massif
[74]. Cette augmentation est censée rendre compte du fait que nos structures
expérimentales ne sont pas parfaites et induisent des pertes supplémentaires,

notamment en raison des défauts de surface.



CHAPITRE 3. METAMATERIAUX OPTIQUES EN 3D 63

3.4 Structure mono couche :

On commence par ’étude des propriétés optiques d’un seul fil en or placé sur
un substrat de verre. La figure suivante présente la structure considérée ainsi

que les dimensions de fils.

FIGURE 3.4.1 — Les dimensions de la structure d’un fil seul sur un substrat de
verre. | = 440 nm, w = 30 nm, h = 50 nm.

Sur la figure, [, w, h représentent la longueur, la largeur et ’épaisseur des
fils situés sur le substrat de verre. La longueur de fils est 440 nm, la largeur est
de l'ordre de 30 nm et I’épaisseur est 50 nm. Il faut noter que la structure est
éclairée par la lumiére qui est polarisée linéairement le long du grand axe du

nanofil en incidence normale.
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FIGURE 3.4.2 — (a) : Spectre de transmission pour une structure mono-couche.
(b) : La distribution du champ électrique & la résonance. Positive (en rouge) et
négative (en bleu) en fréquence de 150 TH z.
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Comme il est montré sur la figure 3.4.2, une résonance peut étre observée
aux alentours de 150 THz. Cette résonance unique correspond & la résonance
plasmon fondamentale des fils. La figure 3.4.2(b) montre la distribution de la
composante verticale du champ électrique correspondant a ce mode. On constate
une localisation du champ prés des extrémités et une distribution antisymétrique
impliquant que les charges s’accumulant aux extrémités sont de signe opposé.
Ces charges sont schématiquement représentée par des signes + et - sur la figure.
Tous les spectres simulés et calculs de ce travail, ont été réalisés en utilisant le
logiciel HFSS (Ansoft).

Nous avons ensuite cherché & déterminer les paramétres effectifs de cette
couche de fils coupés. Pour cela, nous avons approximé la structure comme
une fine couche homogéne, ce qui nous a permis de traiter les coefficients de
réflexion et de transmission calculés par HFSS comme solution des coefficients
de Fresnel. Comme ces coefficients font intervenir la permittivité epsilon et la
perméabilité mu, nous pouvons les inverser afin d’obtenir les parameétres effectifs
du métamatériau. Cette technique d’extraction bien connue a été proposée par
Smith et al.[64] pour des métamatériaux dans un environnement symétrique.
Dans notre cas précis, la couche de fils coupés repose sur un substrat de verre, il
importe donc de modifier les équations pour tenir compte de cet environnement
asymétrique. Ceci a été réalisé par A. Lupu qui a proposé une généralisation des
paramétres d’inversion pour toutes les incidences et pour des milieux d’entrée
et de sortie différents[61].

En appliquant cette méthode générale a la structure de la figure 3.4.2, on
arrive & calculer les paramétres effectifs € et p. La figure 3.4.3 & gauche montre
la permittivité € lorsque le modéle est éclairé en incidence normale. On constate
une trés forte variation des parties réelles et imaginaires autour de 150 THz,
ce qui correspond & la fréquence de résonance déja observée en transmission
sur la figure 3.4.2(a). Les variations observées sont conformes a Pallure générale
des relations de Kramers-Kroenig liant variation de permittivité et résonance.
De plus, on peut constater dans cette gamme de fréquence, une variation de la
permittivité allant de 13 & —13, révélant ainsi une structure opérationnelle pour
de nombreuses applications.

La figure 3.4.3(b) reprend les calculs de modélisation HFSS et d’extraction
sur la méme structure mais avec un angle d’incidence oblique de 30°. On constate
des comportements trés similaires (mais pas identiques) a 'incidence normale,
signifiant que la couche de fils coupés se comporte bien en premiére approxima-
tion comme un milieu homogéne pour une large gamme d’angles d’illumination.
Ce point précis est extrémement important car il prouve que 'on peut traiter
cette structure inhomogéne comme un métamatériau aux propriétés effectives

homogénes.
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FIGURE 3.4.3 — Les courbes de parties réelle (bleue) et imaginaire (rouge) de la
permittivité pour deux angles incidence : (a) 0" et (b) 30"

Le résultat de la figure 3.4.3, en particulier le fait que les propriétés effectives
ne dépendent presque pas de I’angle d’incidence, a été également observé pour
d’autres structures mono-couches [61]. Il est par contre crucial de comprendre
si cela est également vrai pour des métamatériaux multicouches ot 'on a un
couplage entre les cellules de couches voisines. C’est ce que nous allons & présent

étudier dans les prochaines sections.

3.5 Meétamatériaux optique 3D

Pour étudier les propriétés optiques des structures de fils finis multi-couches,
la réponse spectrale de la transmission en incidence normale a été étudiée a I'aide
des modeéles numériques analysés par HFSS. Nous allons successivement étudier

le cas de structures dont le nombre de couches varie de 2 a 4.

3.5.1 Structure double couches

La compréhension des mécanismes de couplage fondamentaux donnera un
apercu significatif dans la conception et I'optimisation des structures métama-
tériaux avec des propriétés optiques souhaitées ainsi que le comportement de la
résonance. Nous avons considéré deux nanofils d’or avec une séparation finie de
Pordre de 100 nm avec un indice de réfraxtion de ’ordre de 1.4. Les dimensions
de nanaofils sont identiques au cas de la mono- couche examinée dans la section
précédente [ = 440 nm, w = 30 nm, h = 50 nm (voire figure 3.5.1). 1l faut
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noter que la structure est & nouveau éclairée par de la lumiére polarisée le long
du grand axe de nanofils en incidence normale. La figure ci-dessous présente la

structure étudiée.

FIGURE 3.5.1 — Structure doucle couches

La figure suivante présente le spectre de transmission ainsi que la distribution

du champ électrique dans la structure bicouches.
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FIGURE 3.5.2 — (a) La réponse de la structure de double couches. (b) La distri-
bution du champ électrique en deux pics de résonances : (1) :125 THz. (2) : 170
THz .

Le spectre de transmission contient deux minima & 125 THz et 170 THz qui
sont présentés par deux fleches noires sur le graphe. Ceci signifie que les nano-

fils des deux couches interagissent entre eux, ce qui conduit & une forte levée de
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dégénérescence de leur mode fondamental (pour rappel, celui-ci s’observe vers
150 THz comme le montre la figure 3.5.2). Les deux nouvelles résonances cou-
plées correspondent & deux symétries distinctes du champ comme le montre la
figure 3.5.2(b). La résonance basse fréquence (1) se caractérise par une distribu-
tion de champ symétrique par rapport & ’axe séparant les deux fils alors que la
résonance haute fréquence (2) donne lieu & une distribution antisymétrique du
champ. Ce dernier mode est beaucoup plus prononcé que le précédent puisqu’il
correspond & une atténuation du signal de -18 dB comparé & —4 dB pour le
mode symétrique.

La figure 3.5.3 montre les parameétres effectifs de cette structure bicouche.
Comme précédemment, nous avons calculé la permittivité & deux angles d’in-
cidence différents afin de vérifier que I’on pouvait assimiler la structure & une
vraie couche homogeéne. On constate que les paramétres sont trés similaires
dans les deux cas, ce qui permet donc bien de traiter notre systéme comme un

métamatériau aux propriétés effectives homogeénes.
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FIGURE 3.5.3 — La partie imaginaire et réelle de la permittivté pour deux angles
incidents différents (a) incidence normale. (b) 30°.

En revanche, les courbes sont différentes de celle de la structure mono-
couches (cf Figure 3.4.3) puisque la variation résonante de permittivité intervient
4 170 THz au lieu de 150 THz. Ceci est évidemment une conséquence du cou-

plage entre les fils des deux niveaux qui a eu pour effet de créer une résonance
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couplée bien prononcée & 170 THz. Notons que l’effet de la résonance basse fré-
quence, celle observée a 125 THz dans la figure 3.5.2(a), n’a que trés peu d’effet
sur les paramétres effectifs : on constate une 1égére oscillation des courbes de
epsilon réel et imaginaire a cette fréquence. Ce résultat n’est guére étonnant
puisque nous avons vu que ’amplitude de cette résonance est beaucoup plus
faible que le mode symétrique & 170 THz.

En comparant les résultats obtenus avec des structures monocouches et bi-
couches, on peut conclure que nos réseaux de fils coupés se comportent bien,
en premiére approximation, comme des milieux homogénes. Par contre, nous
avons vu que la réponse effective dépendait du nombre de couches, et donc de
I’épaisseur de ce métamatériau. Ceci s’explique par le couplage entre les fils des
différents niveaux. Ce résultat a une conséquence trés importante sur le design
et 'utilisation de ces structures puisqu’il faut tenir compte du couplage et de la
création de résonances couplées dans la conception de métamatériaux 3D mul-
ticouches. Nous verrons dans les sections suivantes que ceci est encore plus vrai

pour des métamatériaux plus épais, c’est a dire contenant plus de niveaux.

3.5.2 Structure trois couches

Dans cette section on étudie les métamatériaux plus complexes. La structure
contient trois couches de nanofils en or qui sont superposés 1'un sur l'autre (cf
figure 3.5.4).

FIGURE 3.5.4 — Image de la structure ayant 3 niveaux de nanofils en or.

Comme pour la structure bicouche, chaque niveau a été séparé par une
couche diélectrique avec un indice de 'ordre de n = 1.4 . Les dimensions de
fils n’ont pas changé. La largeur est de I'ordre de w = 30 nm, la longueur est
l = 440 nm et ’épaisseur est h = 50 nm. La séparation entre les couches est

100 nm comme précédemment. La réponse optique de la structure en incidence
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normale ainsi que la distribution de la composante verticale du champ électrique

sont présentées sur la figure suivante :
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FIGURE 3.5.5 — (a) Spectre de transmission en fonction de la fréquence. (b)
La distribution du champ électrique dans les deux résonances. (1) : 134 THz.
(2) :186 THz.

On constate que ce systéme comporte deux résonances bien marquées indi-
quées par deux fléches sur le spectre de transmission. Comme précédemment,
la résonance basse fréquence correspond & une distribution symétrique de la
composante verticale du champ alors que la résonance haute fréquence donne
lieu & une répartition antisymétrique. Il convient également de noter que la ré-
sonance basse fréquence est bien plus marquée que pour la structure bicouche.
Ceci est lié au niveau de couplage entre les fils. Lorsqu’on ajoute des couches
supplémentaires, nous augmentons couplage entre les fils adjacents.

Avant de discuter des paramétres effectifs correspondant & une telle réponse
optique, il convient de remarquer qu’une structure & trois couches devrait nor-
malement donner lieu & plus de résonances si les fils étaient uniquement couplés
deux a deux. En effet, il existe deux combinaisons d’antisymétrie ou de symé-
trie entre deux fils, ce qui correspond & 7 distributions possibles lorsques trois
fils sont superposés. Le fait que les simulations ne montrent que deux minima,
suggére que les fils ne sont pas simplements couplés deux 4 deux mais ont une
réponse plus globale. Mais il est possible que dans cette configuration particu-
liére on n’arrive pas a exciter toutes ces résonances. Une autre hypothése serait
que ces résonances supplémentaires apparaissent & plus hautes fréquences. Ce-

pendant, si c’est le cas, il nous est impossible de vérifier pour des questions de
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limitation de notre modéle numérique. En effet, nos calculs sont uniquement
valables pour des plages de fréquences ou le réseau de fils coupés ne diffracte
pas. Au dela de 250 THz environ, le réseau produit des ordres diffractés que ’on
ne peut pas correctement modéliser a I’aide de notre logiciel HFSS.

La figure 3.5.6 montre les paramétres effectifs de la structure a trois couches.
On remarque que la courbe de permittivité a une allure trés differente des
courbes obtenues dans le cas des réseaux & 1 et 2 niveaux. En effet, cette fi-
gure n’a plus l'allure d’une lorentzienne pure, mais présente des variations aux
deux fréquences de résonance mises en évidence dans le spectre de transmission
de la figure 3.5.5. S’agissant de la résonance haute fréquence, la permittivité
suit une variation conforme aux relations de Kramers-Kroening, c’est & dire que
la partie imaginaire est positive et la partie réelle passe par un maximum puis
un minimum lorsque la fréquence augmente. En revanche, la permittivité aux
alentours de la résonance basse fréquence présente une allure non physique a
premiére vue puisque la permittivité passe par un minium négatif & ce moment
la.

En réalité, une telle variation arrive souvent avec les métamatériaux : ce type
d’anti-résonance survient toujours lorsque 'autre paramétre effectif, c’est a dire
la perméabilité p, devient résonante. Pour vérifier qu’il s’agit bien de cela, nous
avons également représenté la perméabilité sur la figure 3.5.6. On remarque que
sa valeur est proche de 1 loin de la résonance, ce qui est tout & fait normal
d’un point de vue physique puisque nous travaillons avec des matériaux non
magnétiques. En revanche, on constate des fortes variations lorsque les deux
résonances sont excitées. Plus exactement, on voit que g suit une variation
de type lorentzienne (ou Kramers-Kroening) au niveau de la résonance basse
fréquence, ce qui explique donc bien ’anti-résonance de permittivité constatée
au méme moment. A I'inverse, p subit une anti-résonance marquée au niveau de
la résonance haute fréquence, c’est & dire 14 ol la permittivité a une variation

physique.
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FIGURE 3.5.6 — Les courbes de la permittivité effectif de la structure de 3 ni-
veaux. (a) Partie réelle et imaginaire de la permittivité. (b) Perméabilité réelle
et imaginaire (c) Image de boucle de courant.

Le fait que la structure ait une réponse magnétique signifie que la résonance
basse fréquence est excitée par le champ magnétique et non pas par le champ
électrique. En d’autres termes la structure présente une inductance non nulle,
c’est & dire des boucles de courant induits par le champ magnétique. C’est un
phénomeéne bien compris de nos jours ou la formation de la boucle provient a la
fois des courants d’électrons & l'intérieur des fils et des courants de déplacement
entre les fils comme le montre le schéma de la figure 3.5.6.

En résumé, les courbes de la figure 3.5.6 montrent que le métamatériau 3
couches a une réponse magnétique an niveau de la résonance basse fréquence et
une réponse électrique au niveau de la résonance haute fréquence. La réponse
magnétique était peu visible sur la structure & 2 niveaux car le minimum de
transmission était trés peu prononcé. Dans le systéme & trois couches, la réso-
nance basse fréquence est beaucoup plus marquée (cf figure 3.5.5), ce qui donne
lieu & ce comportement nouveau.

Il convient de signaler qu’un tel comportement a déja été observé pour
d’autres structures, notamment dans le cas de sandwichs de fils en optique ([39])
et aux fréquences micro-ondes ([75]). Cette derniére publication a montré qu’on

peut spectralement superposer les deux résonances en décalant les couches de



CHAPITRE 3. METAMATERIAUX OPTIQUES EN 3D 72

fils, ce qui donne lieu & un indice négatif.

3.5.3 Structure quatre couches

Etant donné les différences quantitatives entre les structures a 1, 2 et 3
niveaux, nous poursuivons & présent la discussion avec une couche de fils sup-
plémentaires, tous les autres paramétres étant les mémes par ailleurs. Le champ

électrique est suivant ’axe des fils en incidence normale.

FIGURE 3.5.7 — Schéma d’une structure de 4 niveaux considérée dans cette étude.

Nous avons & nouveau représenté le spectre de transmission ainsi que la

composante verticale du champ électrique dans la stucture, cf fig 3.5.8.
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FIGURE 3.5.8 — (a) La réponse optique de la structure avec 4 couches. (b) La
distribution du champ électrique

Ce résultat est trés voisin de la structure a trois niveaux. On y retrouve la
présence de deux pics (cette fois-ci localisés & 142 THz et 196 THz), dont les
distributions correspondantes de champ sont symétriques et antisymétriques,
respectivement. Comme les deux pics sont trés prononcés, on s’attend comme
précédemment & ce que le métamatériau ait une réponse de type magnétique
au niveau de la résonance basse fréquence et une réponse électrique pour la
résonance haute fréquence. Ceci est confirmé par I'extraction des paramétres
effectifs de la structure comme le montre la figure 3.5.9. Les variations de per-
meéabilité au niveau de la résonance magnétique sont encore plus prononcées que
précédemment ce qui se traduit par un minimum de transmission encore plus
fort.
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FIGURE 3.5.9 — (a) Permittivité pour la structure de 4 couches, la partie réelle
(courbe bleue) et la partie imaginaire (courbe rouge). (b) Comparaison de I’ex-
traction obtenue avec le modéle théorie considéré.

3.5.4 Résumé

Avec ces 4 exemples nous avons a présent une vision assez compléte des pro-
priétés du systéme de fils coupés superposés et non décalés. Dés que la structure
présente plusieurs couches, une levée de dégénérescence des modes intervient,
le mode basse fréquence donnant lieu & une réponse magnétique alors que le
mode haute fréquence donne lieu & une réponse électrique. La réponse magné-
tique est pratiquement invisible pour des structures & deux niveaux mais devient
de plus en plus forte quand I'empilement devient plus important. Ces résultats
montrent que la réponse effective du milieu dépend fortement du nombre de
couches & cause du couplage entre les fils. Il est donc trés important de modé-
liser le systéme avant de passer & la fabrication. La derniére figure illustre ce
cas en superposant tous les spectres de transmission discutés jusqu’a présent :
on y voit le dédoublement des pics quand on passe d’une & deux couches, puis
un déplacement et un élargissement de plus en plus important de la bande de

réflexion quand le nombre de couches de ’empilement augmente.
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FI1cURE 3.5.10 — Comparaison de spectre de transmission en fonction de la
fréquence pour les structures mono, deux, trois et quatre couches

3.6 Etude paramétrique de la distance entre les

niveaux

Jusqu’a maintenant on a considéré que la distance entre chaque niveau était
de 'ordre de 100 nm. Ici on va étudier en détail les réponses et les propriétés
de la structure en variant la distance h entre chaque niveau de 60 nm , 100
nm, 200 nm et 400 nm. Les autres dimensions de la structure sont identiques.
L’épaisseur des fils d’or est 50 nm, la largeur est de lordre de 30 nm et la
longueur est 440 nm. On a choisi de travailler sur la structure bicouche mais ces
résultats peuvent étre étendus aux autres cas de figure. Il faut enfin noter que
les fils sont alignés.

Sur la figure suivante, les réponses optiques des structures d’épaisseur h
différentes sont présentées. Les spectres ont dans tous les cas deux maximas qui
correspondent aux modes symétrique et antisymétrique discutés précédemment.
On voit que les pics se rapprochent lorsque la distance entre les niveaux de fils
augmente, ce qui est tout a fait attendu puisque ceci traduit un couplage moindre

entre les fils.
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FIGURE 3.6.1 — Spectre de transmission en fonction de la fréquence pour les
différents épaisseurs entre les deux niveaux de fils coupés.

Par contre, il est important de noter que les deux pics ne fusionnent jamais,
meéme si on augmente encore la distance entre les niveaux de fils (résultats non
montrés sur la figure). Ceci ne signifie pas que les fils restent couplés, mais tra-
duit simplement Pasymeétrie de la structure : comme le montre la figure 3.6.1(a),
le fil en contact avec le substrat est entouré d’un milieu diélectrique presque in-
fini dans toutes les directions alors que le fil supérieur est simplement recouvert
d’une couche de quelques dizaines de nm de diélectrique. Les résonances décou-
plées des fils de la couche inférieure et ceux de la couche supérieure ne sont donc
pas exactement a la méme fréquence en raison de leurs environnement différents,
ce qui se traduit par deux minimas distincts pour I’épaisseur h = 400 nm.

Afin détudier les propriétés de ces nouveaux systémes, nous avons extrait
les paramétres effectifs des structures. Sur la figure suivante les parties réelle
et imaginaire de la permittivité e, illustrées. Chaque courbe correspond & une

valeur différente de I’épaisseur entre les deux fils dans la structure a 2 niveaux.
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FIGURE 3.6.2 — Courbes de la permittivité des structures avec les épaisseurs de
(a) h = 60 nm, (b) h = 100 nm, (c) h = 200 nm, et (d) h = 400 nm. Les
courbes en bleu représentent la partie réelle et en rouge la partie imaginaire.

On remarque que lorsque la distance entre les deux fils devient grande, les
valeurs de premittivité sont de plus en plus petites. Quand la distance entre les
niveaux est minimum (h = 60 nm), le couplage entre les fils est trés fort, ce qui
se traduit par une forte variation des valeurs de permittivité. De plus, la forme
de la courbe correspond parfaitement & une allure lorentzienne alors que c’est
de moins en moins le cas pour les épaisseurs plus grandes. En effet, on observe
a partir de h = 200 nm D'apparition & basse fréquence d’un pic d’anti résonance
magnétique trés similaire & celui discuté précédemment (voir section 3.5.2). Ceci
est en réalité un artéfact de la procédure d’inversion : en effet, on voit que cette
anti-résonance devient d’autant plus marquée que le pic de basse fréquence de
la figure 3.6.1 devient important. Or ce pic ne devient important que pour les
structures ou le couplage est faible, c’est & dire pour les valeurs A > 200 nm,
car nous venons de voir dans le paragraphe précédent qu’il correspond & la
résonance non couplée du fil supérieur. La procédure d’inversion, elle, interpréte
au contraire ce pic comme la manifestation d’un couplage inductif entre les fils,

et produit donc cette anti-résonance magnétique qui n’existe pas en réalité. La
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présence d’un tel artéfact pour les grandes épaisseurs n’est pas étonnante car
ces structures ne sont plus & proprement parler des métamatériaux. En effet, les
distances entre les fils deviennent proches de la longueur d’onde et il n’est donc

plus possible de les homogénéiser correctement.

3.7 Conclusion

Pour les applications pratiques des métamatériaux, des structures en trois
dimensions sont souvent nécessaires. Comme la taille des composants est beau-
coup plus petite que la longueur d’onde incidente, la distance latérale et verti-
cale conduit inévitablement & une forte interaction entre les éléments voisins.
En conséquence, les propriétés optiques peuvent étre sensiblement changgées par
rapport & celles d’un élément individuel métamatériaux. Ceci est analogue & la
physique des solides, ou les propriétés électroniques des solides peuvent consi-
dérablement varier de ceux des atomes individuels.

Dans notre analyse, nous avons démontré que le couplage joue un réle domi-
nant dans les propriétés optiques des métamatériaux a base de fils d’or coupés.
Ce couplage donne lieu a une trés grande diversité de réponses optiques en dépit
de la simplicité apparente du systéme étudié : en variant le nombre de couches
empilées ainsi que leur espacement, on peut obtenir des réponses allant d’une
permittivité lorentzienne résonante pure & celles d’'un milieu o la perméabilité
magnétique devient également différente de 'unité. Bien que nous ne I’ayons pas
montré ici, le couplage dépend également du décalage entre deux niveaux de fils
consécutifs. Ce dernier point sera abordé lors de la vérification expérimentale
de nos résultats dans le chapitre suivant.



Chapitre 4

Réalisation des

métamatériaux

Dans ce chapitre, nous allons mettre en pratique les enseignements du cha-
pitre précédent pour fabriquer et caractériser des métamatériaux tri-dimensionnels
a base de fils d’or. Le travail central de ma thése a été la mise au point d’une
procédure de fabrication permettant de fabriquer de tels métamatériaux multi-
couches dans le régime optique (proche infrarouge). Le savoir faire que j’ai dé-
veloppé n’existait pas a 'IEF et nous a permis d’acquérir des compétences de
fabrication a I’état de ’art international.

De nos jours, il existe plusieurs techniques pour réaliser des motifs de cette
taille, comme par exemple les stratégies d’auto-assemblage [76], le nano-imprint
[77, 78], la lithographie directe par faisceau d’ion (FIB) [79, 80] et la lithographie
électronique [39, ?, 66, 81]. Chacune de ces approches comporte des avantages
et des inconvénients. Toutes sont optimisées pour fabriquer des structures pla-
naires. Les techniques d’auto-assemblage permettent de réaliser des réseaux de
nanostructures & trés grande échelle, de ordre de plusieurs cm?, mais la pério-
dicité n’est souvent pas conservée sur toute la surface de ’échantillon. Le nano-
imprint est également trés performant pour fabriquer des structures de grande
taille car il s’agit d’imprimer directement les motifs par contact mécanique avec
un “master”. La nano-impression consiste & dupliquer des motifs par pressage
a chaud d’'un moule dans un polymére déposé sur le substrat. La lithographie
FIB est typiquement réservée a des échantillons de faible surface (typiquement
100 pwm par 100 pm) en raison du temps de gravure. En revanche, il s’agit
d’une lithographie directe, c’est & dire qu’il n’y a pas besoin de passer par des
phases d’enrésinement, de développment et éventuellement de lift-off. Ceci sim-

plifie donc considérablement la procédure de fabrication. Enfin, la lithographie

79
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électronique permet de fabriquer des nanostructures avec une définition trés in-
férieure a 100 nm. Enfin, la lithographie électronique permet de fabriquer des
nanostructures avec les précisions trés inférieure & 100 nm. De plus, cette tech-
nique se préte particuliérement bien & la réalisation de structures multi-couches.
En effet, le faisceau d’électrons utilisé pour I’écriture peut-étre également utilisé
comme dans un microscope & balayage électronique classique pour visualiser la
surface de 1’échantillon. Cette visualisation permet d’aligner les différents ni-
veaux avec des croix d’alignement. C’est pour cette raison que nous avons opté
pour cette technologie pour fabriquer nos métamatériaux multicouches.

Du fait de la complexité de fabrication et des propriétés optiques de ces struc-
tures, nous allons tout d’abord nous intéresser & des structures bidimensionelles
composées d’une seule couche de fils métalliques. Ceci nous permettra d’intro-
duires les notions essentielles. Aprés quoi nous pourrons aborder les structures

tri-dimensionelles multicouches.

4.1 Processus de fabrication de structures mono-

couches

Nous nous intéressons tout d’abord & la fabrication et aux propriétés de
réseaux planaires de fils métalliques sur substrat de verre. Pour fabriquer ces
structures, 1’échantillon doit étre enrésiné, puis insolé par lithographie, aprés
quoi on le développe puis on le recouvre de métal par évaporation et les struc-

tures sont finalement révélées par lift-off.

1. Enrésinement : Nous réalisons nos structures sur substrat de verre dont la
surface fait 1 ¢cm par 1 em. La premiére étape de fabrication consiste a enré-
siner ces substrats avec du POLYMETHACRYLATE DE METHYLE (PMMA) a
I’aide d’un spin-coater. C’est une résine positive et thermoplastique trans-
parente, c’est & dire que la partie exposée aux électrons devient soluble au
développeur. Pour controler ’épaisseur de résine, il est possible de jouer
sur plusieurs paramétres. On peut en effet diluer la résine pour la rendre
plus soluble, et donc réaliser des couches plus minces. D’autre part, I’épais-
seur finale dépend de la vitesse de rotation, ’accélération et le temps de
rotation (voir figure 4.1.1 ). Il faut préciser que les paramétres varient
considérablement en fonction des résines utilisées, des substrats et qu’il
n’existe pas de régle universelle pour enrésiner des substrats.

Le choix de I’épaisseur de la couche de résine dépend de deux paramétres
principaux. Typiquement, plus la couche de résine est mince et plus les
motifs seront bien définis. En revanche, il faut également trouver un com-

promis car nous verrons par la suite qu’un bon lift-off nécessite une épais-
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seur minimale de résine. Ces raisons nous ont conduit & travailler avec des
épaisseurs de PMMA de 'ordre de 100 nm. Une fois la résine appliquée,
nous avons effectué un recuit & une température de 180°C' pendant 2min
(SoFT BAKE). Ceci permet d’éliminer le solvant résiduel et de solidifier la
résine avant écriture.

(a) (b)

EPAISSEUT s
EpaiSSeur ey

VILESSE e Temps >

FIGURE 4.1.1 — (a) Variation de ’épaisseur en fonction de la vitesse de spin. (b)
Variation de I’épaisseur par rapport au temps de spin.

Comme nous travaillons avec un substrat isolant, il importe de recouvrir
la résine d’une couche conductrice pour évacuer les charges lors de ’étape
de lithographie électronique. Dans la littérature, on constate que la majo-
rité des groupes ont recours a une métallisation d’aluminium. Dans notre
travail nous avons utilisé une résine conductrice car cette approche a per-
mis une bien meilleure reproductibilité du processus de fabrication. Cette
résine est une solution aqueuse sans solvant organique appellée Espacer
300Z. Son ingrédient principal est un polymére conducteur (Isothianaph-
thenediyl Sulfonate) et elle présente I'avantage de pouvoir étre éliminée en
trempant ’échantillon dans de ’eau. De plus, cette résine a un aspect noir
ce qui permet de ne pas confondre en pratique les faces de nos échantillons

transparents.

2. Lithographie électronique : La lithographie électronique est une dérivée du
microscope électronique. Elle permet de dessiner directement ’image des
motifs sur la résine, grace a un faiseau d’électrons. La résolution dépend &
la fois de la machine utilisée, de son environnement, de ’accélération, du
type de résine, et du type de fabrication (gravure ou lift-off). Nous avons
travaillé avec le systéme Raith 150 en mode “ligne”, c’est a dire que les
fils sont définis par un seul passage du faisceau. Les paramétres typiques
que j’ai utilisés sont une accélération de 20 kv et des doses de l'ordre de
1400 nC/em. Mes structures sont composées de réseaux de fils occupant

une surface de 93 pm par 65 pm. Un temps d’écriture typique pour une
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structure est d’environ 25 minutes. Ceci représente un temps conséquent
puisque nous fabriquons jusqu’a 15 structures sur le méme substrat, ce
qui correspond & un temps d’utilisation de la machine de plusieurs heures,
sans compter le temps de chargement et de stabilisation mécanique qui

est de 4 heures au minimum.

3. Développement : Aprés ’étape de lithographie, la suivante est de dévelop-
per le PMMA pour supprimer les régions exposées. Le PMMA, la résine
utilisée dans ce travail, est le plus souvent développée en utilisant un mé-
lange de methyl isobutyl kétone (MIBK) et d’alcool isopropylique (IPA).
Nous avons développé nos échantillons pendant 1 minute 30 dans une so-
lution MIBK :IPA avec un rapport 1 :3 en volume, ce qui conduit & des

motifs dont les flancs sont bien droits voire 1égérement en dévers.

4. Dépot du métal : Dans notre travail on utilise la technique d’évaporation
par faisceau d’électrons a ’aide d’un bati Plassys (MEB 550S). Nous dé-
posons tout d’abord 2 nm de Titane suivi de 50nm d’or. Le titane est

utilisé comme couche d’accroche car ’or adhére trés mal sur verre.

5. Lift-off : cette étape consiste & éliminer le masque de résine recouvert
du dépot métallique. A l'issue de cette étape ne restent que les motifs
métalliques en contact avec le substrat de verre qui ont été définis par
lithographie électronique. L’idée consiste simplement & immerger I’échan-
tillon dans un solvant, de facon & dissoudre le PMMA. Cette réaction est
relativement lente : dans notre cas, nous devons laisser nos échantillons

dans un bain d’acétone pendant une journée afin de réaliser le lift-off.

Les différentes étapes détailés sont illustrées sur la figure suivante :
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FIGURE 4.1.2 — Les étapes de la procédure de la réalisation monocouche (litho-
graphie standard)

Les structures ont été fabriquées dans la salle blanche de la Centrale de Tech-
nique Universitaire de I'TEF. Aprés I’étape de fabrication, il est indispensable de
s’assurer de la qualité des échantillons. Pour ce faire, notre outil d’observation
principal a été le microscope électronique a balayage (MEB). Le principe de
cet instrument consiste & balayer la surface avec un faisceau d’électrons et de
récuper le signal provenant de l'interaction des électrons avec 1’échantillon. Des
détecteurs permettent de détecter les électrons rétro-diffusés, les électrons se-
condaires et ainsi de former une image de la structure. Il faut noter qu’a chaque
fois qu’on veut exposer ’échantillon aux électrons, on a besoin de le recouvrir de
la résine conductrice Espacer 300Z afin d’éviter ’accumulation de charge dans
le substrat isolant. En effet, cette accumulation de charges déforme totalement
I’image et rend impossible des mesures précises sur 1’échantillon.

Sur la figure suivante, nous présentons quelques images MEB des structures

monocouches :
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FIGURE 4.1.3 — Une structure mono-couche (avec differents grandissement) (a)
et (b), (¢) : les dimensions des fils finis I = 440 nm, w = 30 nm, h = 50 nm,
d = 400nm.

Sur la figure, I, w, h, d représentent la longueur, la largeur, ’épaisseur et
la période des fils dans une cellule unité. Comme présenté sur la figure, la lon-
gueur, la largeur et la période sont de 440 nm,30 nm et 400 nm respectivement.
Nous avons effectué une caractérisation additionnelle de I’échantillon & l’aide
d’un microscope a force atomique (AFM) pour déterminer ’épaisseur de métal
déposé. Celle-ci est voisine de 50 nm.

Apres I’étape de fabrication et d’observation, I’échantillon peut étre caracté-
risé optiquement. Ceci a été fait a I’aide d’un spectrométre infrarouge a trans-
formée de Fourier dont je présente le principe ci-dessous.

Spectrometre infrarouge d transformée de Fourier (FTIR) :

Le composant principal d’un spectrométre FTIR est l'interférométre de Mi-
chelson. Il va moduler chaque longueur d’onde du faisceau infrarouge de la source
a une fréquence. L’interférométre comporte un miroir fixe, un miroir mobile et

un séparateur de faisceau. La figure suivante montre ces principes :
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FIGURE 4.1.4 — Schéma d’un spectrométre a transformée de Fourier [82].

Comme on voit sur la figure 4.1.4, le faisceau lumineux va étre divisé en deux
parties. Un, qui continue son chemin vers la séparatrice et ensuite tombe sur
le miroir mobile et le deuxiéme qui arrive sur le miroir fixe. Une fois transmis
et réflechis, les deux faisceaux se recombinent. Des interférences destructives
ou constructives apparaissent en fonction de la position du miroir mobile. Le
faisceau modulé est alors réflechi vers ’échantillon, ou des absorptions inter-
viennent. Le faisceau arrive ensuite sur le détecteur pour étre transformé en
signal électrique. En ce qui concerne notre structure, nous mesurons les spectres
de transmission & ’aide d’un FTIR VARIAN 610 en incidence normale. De plus,
comme les fils sont orientés selon une direction préférentielle, seule la polarisa-
tion paralléle & ces fils permet d’exciter les résonances plasmon. C’est pourquoi
toutes nos mesures ont été réalisées en lumiére polarisée paralléle a I’axe des fils
d’or.

Pour commencer notre étude, nous mesurons le spectre de transmission de
réseaux de fils expérimentaux et comparons ces données avec les résultats de
simulations. La figure suivante présente les spectres de transmissions expéri-
mentaux et numériques lorsques les fils sur verre sont directement en contact
avec de I’air, ou alors recouverts d’une couche de silice qui a pour effet de sy-
meétriser les structures. Les spectres expérimentaux et les simulations montrent
tous deux la présence d’un pic unique qui correspond & la résonance de plas-
mon localisée sur les fils [83]. De plus, il y a un trés bon accord quantitatif
sur la largeur et I'amplitude des résonances. En revanche, on remarque que
la position expérimentale des pics n’est pas exactement celle des simulations.
De plus, cette position semble largement indépendante de ’environnement des

fils, puisque les deux spectres expérimentaux, I’'un pris lorsque les fils sont en
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contact avec l’air, et I’autre pris lorsque les fils sont recouverts de silice, ont une
résonance proche de 160 T H z. Cette grande insensibilité spectrale vis & vis de
I’environement des fils est inattendue car il est bien connu que les propriétés des
résonances plasmons dépendent fortement du milieu dans lequel ils se trouvent.
C’est, d’ailleurs ce que prévoient les simulations qui montrent quant a elles un
trés net déplacement du pic vers les basses fréquences. Nous avons pu constater
que cette différence de comportement entre mesures et calculs numériques était

systématique pour cette géométrie de fils quelle que soit 1’épaisseur de silice.
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FIGURE 4.1.5 — Résultats de mesures et simulations pour une structure mono-
couche sans et avec 100 nm HSQ

Nous pensons que la trés grande insensibilité spectrale des échantillons ex-
périmentaux & leur environement provient de la rugosité des fils fabriqués. En
effet, la largeur de nos fils est de 30 nm environ, ce qui est du méme ordre

de grandeur que la taille des grains d’or qui se forment pendant la déposition.
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De plus, nos fils sont plus hauts (50 nm) qu’ils ne sont larges (30 nm), ce qui
correpond & un rapport d’aspect défavorable pour une déposition uniforme d’or.
Pour tester cette hypothése, nous avons alors fabriqué des fils avec un rapport
d’aspect conventionnel, c’est a dire des fils plus larges (largeur 55 nm) et moins
hauts (45 nm), ce qui minimise la rugosité. La figure suivante montre les spectres
de transmission dans les méme configurations que précédemment : d’une part,
lorsque les fils sont en contact avec de ’air, et d’autre part lorsqu’ils sont recou-
verts de silice. Dans ce cas, on observe le comportement attendu des résonances
plasmons puisque celles-ci se décalent vers les basses fréquences lorsque I'indice
au dessus des fils passe de 1 (air) a 1.4 (silice). De plus, les positions spectrales
de ces pics sont en trés bon accord avec les simulations numériques, a un déca-
lage fréquenciel prés qui signifie que le modéle que nous utilisons pour l'or n’est

pas tout a fait représentatif du comportement de I’or déposé.
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FIGURE 4.1.6 — Structures réalisées avec la largeur de 55 nm et 1’épaisseur
de 47 £ 5 nm. (a) Structure mono-couche. (b) Structure deux niveaux sans
décalages. Graphs : La comparsiason entre les résultats de simualtions et mesures

dans le cas d’une premiére couche.

Nous venons de montrer tout le cycle de fabrication et caractérisation pour

une structure planaire constituée d’un seul réseau de fils métalliques. A présent,

nous avons tous les éléments pour discuter des structures de ce chapitre, c’est

a dire des métamatériaux en trois dimensions composés de plusieurs couches de

fils.
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4.2 Reéalisation de structures multi-couches

L’idée est de superposer plusieurs couches de fils I'une sur I'autre. Ceci peut
se faire & condition d’espacer les couches par un diélectrique et de mettre des
marques d’alignement sur chaque niveau afin de pouvoir se repérer et controler
la position de nouveaux fils par rapport a ceux de la couche précédente. Concer-
nant les fils d’or proprement dit, la fabrication s’effectue suivant la procédure
de lithographie définie précemment. Une fois les fils réalisés, il convient de les
recouvrir d’une couche diélectrique. Plusieurs approches sont possibles, comme
la pulvérisation d’oxyde ou l'utilisation de “verres liquides”, c’est & dire de sol-
gels pouvant se transfomer en silice. Dans ce travail, nous avons opté pour une
couche de verre obtenue & partir d’un sol-gel & I’état liquide. L’idée est que ’'on
peut appliquer le sol-gel sur ’échantillon par simple enrésinement, aprés quoi,
on le transforme en silice en plagant 1’échantillon au four & 400°C' pendant une
heure. 1l s’agit donc d’une technique rapide et bas coiit, qui permet de controler
des aspects importants tels que I’épaisseur de diélectrique déposée ainsi que la
rugosité [84]. Nous utilisons pour cette étape un produit commercial : la résine
FOX de Microchem & base d’Hydrogéne Silsesquioxane (HSQ).

Une fois la couche de silice déposée sur 1’échantillon, nous pouvons réaliser
le nouveau niveau de fils d’or par lithographie électronique. Les niveaux supé-
rieurs sont beaucoup plus difficiles & réaliser que la premiére couche de fils a
cause des problémes d’alignement. En effet, nous avons vu au chapitre 3 que les
propriétés des structures multi-couches dépendent fortement du couplage entre
les différents niveaux de fils. Il importe donc de controler parfaitement la po-
sition des différents niveaux. Dans notre cas, nous avons réussi a maitriser ce
paramétre crucial avec une précision (résolution) de l'ordre de la dizaine de na-
nomeétres. Pour cela, il a été nécéssaire de charger ’échantillon dans le systéme
de lithographie électronique plus de 12 heures avant le repérage des croix par
le faisceau d’électrons afin de stabiliser au maximum 1’échantillon mécanique-
ment et thermiquement. Aprés quoi, toutes les croix du niveau précédent étaient
repérées systématiquement soit manuellement par visualisation directe avec le
faisceau d’électrons, soit automatiquement, c’est a dire a I'aide d’un algorithme
de reconnaissance du logiciel pilotant la machine. Ce n’est qu’aprés cette étape
que les fils de la couche pouvaient étre réalisés.

Cette étape de repérage et d’alignement sur les croix du niveau précédent a
nécessité un temps de développement de plus de deux ans. La figure suivante
montre les étapes de la fabrication d’une structure multicouches. A chaque fois
que 'on veut déposer une couche supplémentaire, il faut répéter les étapes men-
tionnées ci-dessous, si bien que la fabrication d’un échantillon de 4 couches

nécéssite deux semaines entiéres de travail en salle blanche.
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FIGURE 4.2.1 — Les étapes de la procédure de la réalisation multicouches.

4.3 Reéalisation des structures alignées

Nous commencons notre étude avec des structures alignées, ot chaque nou-
veau fil se trouve sous sa copie de la couche inférieure. La figure suivante montre
quelques images MEB de structures bicouches (a), tricouches (b) et quatre

couches (c).
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Les dimensions des fils n’ont pas changé | = 440 nm, w = 30 nm, h = 50
nm, d = 400 nm et ’épaisseur de HSQ dans toutes les structures considérée est
égale & 100 +5 nm.

Aprés la réalisation de ces structures on passe a leur caractérisation optique
a l’aide du FTIR. Comme précédemment, nous mesurons le spectre de transmis-
sion des structures de facon & identifier les différentes résonances du systéme.
Chaque échantillon est mesuré plusieurs fois au cours de la fabrication, de fagon
a comprendre comment le spectre évolue au fur et 4 mesure que ’on rajoute des
niveaux supplémentaires de fils. Pour étre encore plus systématique, nous avons
enregistré les spectres & chaque fois qu’une nouvelle couche de fils était réalisée,
puis & chaque fois que I’on recouvrait ce niveau de la couche de résine servant &
séparer les fils du niveau supérieur.

La figure suivante présente les résultats des mesures pour un échantillon
comptant 4 niveaux de fils alignés au final. Ces spectres correspondent & la
situation ot chaque couche est déja recouverte de la résine FOX sur lequel on

lithographiera le prochain niveau.
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FIGURE 4.3.2 — Haut : Résultats de mesures pour les structures mono couche
(courbe en rouge), 2 couches (courbe en bleu), 3 couches (courbe en violet) et 4
couches (courbe en vert). Bas : Résultats de simulations sur les méme structures.

Sur la figure on voit que le spectre de transmission de I’échantillon comporte
une seule résonance lorsqu’il est & 1’état de monocouche et deux pics principaux
lorsqu’il comprend 2 ou 3 niveaux de fils. Ces deux pics se tranforment ensuite
en une bande d’absorption pour 4 couches de fils. Cette évolution est conforme
aux prédictions numériques du chapitre 3 : le dédoublement du pic correspond
a un couplage des résonances plasmons des différentes couches, ce qui conduit a
une levée de dégénérescence du mode. De plus, ce couplage conduit également &
un renforcement du pic de basse énergie et un décalage des résonances vers les
hautes fréquences lorsqu’on augmente le nombre de niveaux de fils, ce qui est
conforme aux simulations (cf Fig.4.3.2, courbe en bas de la figure).

Il importe de noter que les fils utilisés dans cette expérience sont ceux dont

la résonance plasmon non couplée était décalée par rapport aux prédictions
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numeériques en raison de leur rapport d’aspect et de leur rugosité (cf section 4.1).
Le fait que les structures multicouches ont une réponse expérimentale conforme
aux simulations implique que les effets de couplage entre les différents niveaux
de fils dominent et que les effets de rugosités deviennent mineurs.

Pour confirmer expérimentalement que I’apparition de nouveaux pics dans la
Fig. 4.3.2 correspond a un couplage entre les différents niveaux de fils, nous avons
étudié comment les spectres variaient en fonction de 1’épaisseur de résine sépa-
rant les fils d’or. Pour cela, nous nous sommes focalisés sur le cas d’échantillons
bicouches. Plusieurs paramétres peuvent étre ajustés pour controler I’épaisseur
de HSQ. D’une part, on peut modifier la vitesse et le temps d’enrésinement par
spin-coating, puisqu’une vitesse élevée et un temps long se traduit par 'obten-
tion de couches plus minces. D’autre part, on peut également diluer la résine,
de facon a la rendre moins visqueuse ce qui permet de créer des couches trés
minces. C’est ce que nous avons fait pour réaliser des couches d’épaisseur infé-
rieur & 100 nm, en diluant la résine HSQ avec du MIBK a proportion de 1 :4 en
masse. Avant d’enrésiner les vrais échantillons, nous avons fait une série de test
sur substrat de Si pour déterminer 1’épaissuer de HSQ en fonction des différents
paramétres d’enrésinement et de dilution. L’utilisation de Si permet de cliver le
substrat afin de mesurer ’épaisseur de résine en coupe & ’aide d’un microscope

électronique a balayage, comme l'illustre la figure suivante.
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FIGURE 4.3.3 — Etude de I’épaisseur pour HSQ dilué dans du MIBK (1 :4 en
masse) sur un substrat de Si avec différentes vitesse de ’enrésinement. (a) V =
1000 rpm/s, (b)V = 2000 rpm/s, (c)V = 4000 rpm/s et (d) V = 6000 rpm/s.
Le temps de spin coating est 60 sec et le recuit d’une heure.
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La figure ci-dessous résume les résultats des mesures pour des structures
bicouches avec 4 épaisseurs de résine différentes : h = 60 nm, h = 100 nm,
h = 200 nm, h = 400 nm. Il s’agit des mémes séparations que celles étudiées
numériquement au chapitre 3 et on retrouve exactement les mémes tendances :
levée de dégénérescence et séparation des résonances d’autant plus marquée que
la distance entre les niveaux de fils d’or est faible. Ceci montre donc que ’origine
du dédoublement du pic correspond bien & un couplage entre les niveaux de fils
[85]. De plus, on constate expérimentalement que les pics ne fusionnent jamais &
grande épaisseur (h=400 nm) : nous avions expliqué ce résultat dans le chapitre
3 par le fait que les fils de la couche supérieure ne soient pas dans le méme
environnement que les fils de la couche inférieure (ils sont en effet recouvert
d’une couche relativement fine de résine, et donc leurs résonances sont sensibles &
Pinterface avec I’air). De ce fait, les résonances individuelles des deux niveaux ne
surviennent pas exactement & la méme fréquence, d’ou la présence de deux pics

dans les spectres de transmission méme lorsque les deux niveaux sont découplés.
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FIGURE 4.3.4 — Le spectre de tansmission et réflexion pour une structure de
bicouches avec différentes distances entre les dipoles.

4.4 Reéalisation des structures désalignées

Jusqu’ici nous avons étudié des structures multi-couches ou les différents ni-
veaux de fils étaient parfaitement alignés les uns par rapport aux autres. Or en
pratique, il est trés difficile d’obtenir un alignement parfait et il est donc im-
portant de connaitre I'influence du désalignement sur la réponse des structures.

D’autre part, les structures désalignées peuvent représenter un intérét en soi :
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en effet, des études précédentes ont montré qu’un désalignement permettait de
controler les résonances du métamatériau de fagon a réaliser un indice négatif.
Le désalignement entre deux réseaux de nanofils permet en effet de briser la sy-
métrie de la structure et de superposer spectralement des modes excitables par
le champ électrique et des modes excitables par le champ magnétique. On peut
alors montrer que cette situation permet de superposer ces deux résonances et
de réaliser des milieux effectifs ou la permittivité ¢ et la perméabilité u sont
négatives simultanément, et donc d’obtenir un indice négatif [75]. Cet effet a
été montré expérimentalement aux fréquences micro-ondes mais seulement nu-
mériquement aux longueurs d’onde optiques. L’objet de cette section est donc
de discuter des propriétés de structures désalignées, & la fois pour comprendre la
tolérance des échantillons vis & vis des erreurs d’alignement et pour dégager des

lignes directrices pour fabriquer des métamatériaux optiques & indice négatif.

4.4.1 Structures désalignées avec une couche diélectrique
de 100 nm :

Nous commencons notre étude avec des échantillons dont les différents plans
de fils sont séparés par une épaisseur de 100 nm de résine HSQ transformée en
silice. A cet effet, les couches de fils coupés sont décalées les unes des autres dans
le plan horizontal xzy (Figure 4.4.1) et on appellera dx et dy les déplacements
relatifs suivant I’axe vertical xet ’axe horizontal y. Pour simplifier la discussion,
nous nous intéressons tout d’abord & des structures bicouches avant d’évoquer

le cas d’échantillons comportant d’avantage de couches de fils.

4.4.1.1 Structures bicouches désalignées suivant ’axez :

Il s’agit de structures qui brisent le symétrie dans une seule direction. Ici
on considére le déplacement suivant l'axe x. La figure 4.4.1 correspond aux

structures optiques qui ont été réalisées dans notre étude.
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FIGURE 4.4.1 — Trois structures réalisées brisant le symétrie dans une direction.
(a) dz = 0nm (b) de = 50 nm (c) dz = 120 nm. Graph : Mesures des différentes
structures avec les déplacements suivant ’axe x.

11 faut noter que la longueur des fils est égale & 440 nm et la largeur est de
lordre de 30 nm. La premiére image de la figure montre une structure alignée,
tandis que les deux autres sont des structures ou le deuxiéme plan de fils est
respectivement décalé de 50 nm et de 120 nm en x par rapport & la premiére
couche. Sur la figure ci-dessus les réponses électromagnétiques mesurées de ces
structures ont été illustrées. Comme précédemment, les spectres ont été obtenus
a l'aide d’un spectrométre FTIR couplé & un microscope.

Les mesures montrent ’existence de deux résonances dans tous les cas (re-
présentées par deux fléches), ce qui constitue un résultat attendu puisque nous
savons que les résonances plasmons des deux plans de fils se couplent et donc gé-
nérent des modes couplés. Dans le cas de fils parfaitement alignés, la résonance
de plus basse fréquence (c’est & dire le mode antisymétrique) est beaucoup plus
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faible que la résonance a haute fréquence. En augmentant le décalage entre les
fils, nous constatons que le poids des deux pics se rééquilibre puisque ’ampli-
tude du premier augmente alors que celle du second diminue. Ce résultat est la

signature d’une plus forte hybridation entre les fils des différentes couches [85].

4.4.1.2 Structures bicouches désalignées par rapport a ’axe y :

Dans cette partie, les fils sont alignés selon ’axe vertical = mais la symétrie
est brisée dans la direction horizontale y comme l'indique la figure 4.4.2 Les
dimensions des structures n’ont pas changé (la longueur et la largeur des fils

restent fixées a 440 nm et 30 nm).
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FIGURE 4.4.2 — Structures désalignées suivant axe y. (a) dy = 0 nm (b) dy = 40
nm (c) dy = 100 nm. Graph : Résultats de mesures sur les structures désalignées
suivant ’axe Y, dy = 0 nm (courbe bleu), dy = 40 nm (courbe verte), dy = 100
nm (courbe violette).
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Comme précédemment, nous avons comparé la réponse des différentes struc-
tures en mesurant leur spectre de transmission & ’aide d’un spectromeétre FTIR.
Les résultats des mesures sont résumés dans la figure 4.4.2.

On constate que I'évolution spectrale des structures est trés différente de
la configuration précédente ou les fils avaient été déplacés selon l'axe vertical
x. Dans le cas présent, le décalage des fils suivant la direction horizontale y se
traduit par un rapprochement des deux pics qui finissent par fusionner pour les
décalages de 100 nm. En particulier les deux fréquences de résonances observées
pour dy = 0 disparaissent. Cette évolution montre que le désalignement selon y
conduit & un découplage des deux couches de fils puisque les modes redeviennent
dégénérés. Cette évolution peut se comprendre aisément puisque les deux plans
de fils ne se recouvrent plus lorsqu’on les désaligne suivant 'axe y (cf figure
4.4.2). Autrement dit, les résonances plasmon de chaque plan de fils ne peuvent

plus se coupler avec la couche voisine & cause de 1’éloignement entre les fils.

4.4.1.3 Structures désalignées dans deux directions = et y :

On considére maintenant le cas d’un déplacement des fils selon les deux
directions x et y. Les deux figures suivantes montrent différents désalignements

ainsi que les spectres de transmission correspondants.
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FIGURE 4.4.3 — Différents déplacement en x et y : (a) de = dy = 0 nm. (b)
dx = 75 nm,dy = 45 nm. (c) de = 50 nm, dy = 100 nm. Graph : Résultats
de mesures pour les déplacement en x et y : Structure alignée (courbe bleu),
dx = 75 nm, dy = 45 nm (courbe verte), dr = 50 nm, dy = 100 nm (courbe
violette).

Ces résultats font apparaitre un renforcement du pic de basse fréquence en
fonction du décalage. Autrement dit, on retrouve un comportement proche de
celui déja observé pour les structures uniquement désalignées selon 1’axe vertical
x, mais ici amplifié par le 2éme décalage. L’effet du décalage selon 1'axe y est ici
différent : en effet, nous avons vu précédemment qu’un décalage des fils de 100
nm était suffisant pour découpler entiérement les résonances des deux plans de
fil uniquement désalignées selon y lorsque les fils restaient alignés en z. Nous
remarquons ici que ce découplage n’a pas lieu lorsque les fils sont également
décalés suivant l'axe x.

Pour vérifier la validité et la reproductibilité de ces résultats, nous avons
répété cette étude systématique pour d’autres décalages en x et/ou y. A titre
d’exemple, la figure ci-dessous montre que les mémes tendances sont reproduites

pour des décalages en x et/ou y de 'ordre de 60 & 110 nm.
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FIGURE 4.4.4 — (a) dx = 60 nm. (b) dy = 100 nm. (c) dz = 113 nm, dy = 60
nm. Graph : Comparaison de résultats de mesures sur les échantillons ayant les
différentes décalages suivant ’axe x, y et les deux directions.

4.4.1.4 Structures désalignées 3 et 4 niveaux :

Maintenant que nous avons établi le comportement de structures bicouches,

nous pouvons aborder le cas beaucoup plus compliqué de structures multi-
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niveaux. Dans cette section, nous considérons & titre d’exemple la réponse élec-
tromagnétique de quelques structures comportant 4 plans de fils. La figure ci-
dessous montre un exemple d’une telle structure, avec des images MEB et des
spectres de transmission pris & différentes étapes de sa fabrication. La premiére
image montre les deux premiéres couches de fils, la deuxiéme image montre la
3éme et la seconde couche de fils et la derniére image montre la 4éme et la 3éme
couche de fils. Notons qu’il n’est pas possible de visualiser tous les niveaux a la

fois en raison de la trop grande épaisseur de diélectrique séparant les différents

plans de fils.

Transmission{dB)
o]

10l dx1=0,dy1=20 |
i dx2=90,dy2=50
A2} dx3=100,dy3=0 {
4couches alignées
_1 4 1 1 I 1
o 50 100 150 200 250

Frequence(T Hz)

FIGURE 4.4.5 — Images d’une structure & 4 niveaux avec les différents déplace-
ments dans les deux directions z et y (a) dx; = 0, dy; = 20 nm (b) dxe = 90
nm, dys = 50 nm (c) dzg = 100 nm, dys = 0. Les déplacements sont ici mesurés
par rapport a la couche immédiatement inférieure (I'indice 1 dénote le décalage
entre la lére couche et la deuxiéme couche, I'indice 2 dénote celui entre la 2éme
et la 3éme couche et l'indice 3 dénote celui entre la 3éme et la 4éme couche).
Graphe : La réponse électromagnétique d’un échantillon non symétrique avec 4
niveaux de fils coupés en or.
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Les spectres de transmission de la figure 4.4.5 représentent 1’évolution spec-
trale de la structure lorsque les différentes couches sont ajoutées. De plus, nous
avons ajouté sur la courbe le spectre de transmission d’une structure composée
de 4 couches alignées. On remarque que cette courbe est trés voisine du spectre
de la structure 4 couches désalignées, mais avec un décalage en haute fréquence.
Ce résultat particulier n’est pas représentatif cependant d’un comportement gé-
néral puisque la réponse dépend fortement des couplages entre les différentes
couches de fils.

Pour interpréter ce résultat, il faut noter que les pics expérimentaux des
structures a 4 niveaux sont trés difficiles a distinguer, et que leur superposition
donne lieu & une bande absorbante. La position de ces résonances dépend sans
doute de Palignement entre les plans de fils, mais leur superposition donne au
final la méme allure expérimentale de spectre. Nous savons que cet effet provient
du fait que les pics sont larges et proches entre eux. Nous savons cependant qu’il
est possible de créer des structures ou les pics sont bien distincts en diminuant
Iépaisseur du diélectrique entre les différents niveaux de fils (voir section 4.3).

C’est, ce que nous allons étudier avec plus de détails dans la section qui suit.

4.4.2 Structures désalignées avec une couche diélectrique
de 65nm

Dans cette section, nous poursuivons 1’étude des structures désalignées mais
pour des niveaux de fils séparés de 65 nm de HSQ. Nous avons vu dans le
cas des structures bicouches (section 4.4.1) que cette épaisseur plus fine de
diélectrique renforgait les interactions entre les fils, et donc générait des modes
couplés dont les pics de résonances étaient plus éloignés les uns des autres. La
figure 4.4.6 présente des images d’échantillons & 3 et 4 couches. On remarque
que contrairement aux structures précédentes, il est possible de visualiser tous
les plans de fils en méme temps du fait de 1’épaisseur plus faible de HSQ entre

les niveaux.
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FIGURE 4.4.6 — Structures réalisées en multi-couches avec une épaisseur de 65
nm pour la couche diélectrique entre les niveaux. (a) drq = dxo = 0, dy; = 80
nm, dys = 60 nm. (b)dz; = 80 nm, dy; = 0, dze = 30 nm, dy2 = 50 nm. (c)
dry = dxo = 0, dyy = 50 nm, dys = 100 nm, dxs = 50 nm, dys = 20 nm. (d)
dr1 = dy; =0, dxe = 30 nm, dys = 40 nm, dzz = 90 nm, dys = 70 nm.

Les résultats de mesures de ces 4 échantillons sont présentés sur la figure
suivante. Contrairement au cas des structures de la section précédente, ou les
fils étaient séparés par une épaisseur plus grande de HSQ, les spectres révélent
des pics bien marqués et non pas une simple bande d’absorption. Ceci permet
de mieux comprendre la sensibilité des différentes résonances en fonction du
décalage entre les fils. On remarque que leffet principal d’'un désalignement
est une variation de la position et de 'amplitude des différents pics mais leur
largeur reste relativement constante. Ces résultats montrent combien la réponse
des métamatériaux multi-couches dépend de la position relative des niveaux de
fils.
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FIGURE 4.4.7 — Résultats de mesures des structures 3 et 4 couches avec une
épaisseur de 65 nm de la couche diélectrique entre chaque niveaux.

Avant de conclure cette section, il est utile de noter que les effets de désaligne-
ment peuvent étre prédits de fagon trés précise par les simulations numériques.
La figure ci-dessous reprend les spectres des structures précédentes et les com-
pare avec des calculs effectués a I’aide d’HFSS. On constate un excellent accord
entre les différentes courbes, & la différence prés que les amplitudes des minima,
sont beaucoup plus marquées dans le cas des simulations. Comme nous le ver-
rons dans la section 4.5, cette différence s’explique par le fait que nos structures
expérimentales sont éclairées a ’aide d’un faisceau convergeant alors que les si-
mulations sont effectuées avec une onde plane & incidence normale. Notons par
ailleurs que les fils utilisés sont ceux dont le comportement était trés différent de
celui prévu par les simulations pour les échantillons monocouches (voir section
4.1), et ceci en raison de leur rapport d’aspect et de la rugosité associée. 1l est
remarquable de constater que le comportement de tels fils pouvait étre fidéle aux
simulations numériques dés lors que l'on passe a des structures multicouches. Ce
résultat indique que les effets de couplage prédominent dans ces métamatériaux
et que la réponse individuelle des fils, notamment celle due & leur rugosité, est
effacée.
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FIGURE 4.4.8 — Les deux structures 3 couches avec les différentes déplacement
en x et y.
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FIGURE 4.4.9 — Deux structures 4 couches avec différents déplacements en x et
y.

4.5 Propriétés effectives

Les métamatériaux optiques peuvent étre raisonnablement décrits en termes
de paramétres électromagnétiques effectifs. Comme montré dans le chapitre pré-
cédent, la permittivité diélectrique et la perméabilité magnétique peuvent étre
en principe obtenues par inversion des coefficients de Fresnel si I’on connait les
facteurs de transmission et de réflexion des structures en amplitude et en phase.

Dans les micro-ondes, la mesure de la phase n’est pas difficile & condition
de disposer d’un analyseur de réseau. Par contre, en optique, tous les détec-
teurs sont quadratiques, c’est & dire qu’ils permettent uniquement de mesurer
le module au carré de la transmission et de la réflexion et non pas la phase et

I’amplitude des ondes. Pour obtenir de telles informations, il faut avoir recours
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a des montages interférométriques. L’idée est que le faisceau va accumuler un
certain retard ou une avance de phase en traversant le métamatériau. On peut
mesurer cette différence de phase a condition de faire intérférer le faisceau avec
un faisceau de référence qui n’est pas passé par I’échantillon. La mesure interfé-
rométrique peut se faire a ’aide d’un montage adapté qui crée le faisceau sonde
et le faisceau de référence et qui les recombine en sortie d’échantillon. On peut
également utiliser un seul faisceau & condition d’avoir un échantillon composé
d’un réseau de diffraction alternant des zones recouvertes de métamatériaux et
des zones sans structures [75, 29]. Dans ce cas la, on mesure les interférences
directement produites & la surface de ’échantillon.

Dans notre thése, nos mesures ont été effectuées a partir d’'un FTIR qui ne
se prétait pas & la mise en place d’un banc interférométrique et il aurait été tres
difficile de créer des réseaux de diffraction avec nos structures multi-couches
pour des raisons d’alignement. En revanche, il est toujours possible d’effectuer
une mesure indirecte des paramétres effectifs de nos échantillons en comparant
les spectres de transmission expérimentaux avec ceux des simulations : si I’on
obtient un bon accord entre les calculs et les mesures, alors on peut supposer
que les simulations donnent également des prédictions justes en ce qui concerne
la phase des ondes réfléchies et transmises. De ce fait, nous pouvons extraire
les parameétres effectifs des structures modélisées et admettre avec une bonne
approximation qu’il s’agit des paramétres expérimentaux. Cette approche est
d’ailleurs celle qui est la plus souvent utilisée dans la littérature et a été proposée
pour la premiére fois par 1’équipe de Shalaev en 2005 [39].

La figure ci-dessous illustre la technique d’extraction indirecte pour I'une
de nos structures bi-couches. La figure 4.5.1(a) montre le spectre expérimen-
tal de transmission superposé aux calculs numériques. On constate que les
deux courbes prédisent les résonances aux mémes fréquences, avec des largeurs
presques identiques, mais que ’amplitude du pic principal est beaucoup plus
marquée dans les simulations que dans les mesures. Cette différence dans ’am-
plitude du pic provient du mode d’illumination des échantillons : dans les simu-
lations, la structure est éclairée au moyen d’une onde plane & incidence normale
alors que dans les mesures, le faisceau du FTIR que I'on utilise posséde un demi-
angle de divergence de 40 degrés. Dans ce cas de figure, le degré d’excitation de
la résonance diminue avec l’angle, ce qui explique pourquoi le pic expérimental
est moins marqué que dans les simulations.

Puisque les différences spectrales entre les mesures et les calculs ne pro-
viennent que du mode d’illumination, nous pouvons en conclure que notre mo-
déle fournit une bonne description de I’échantillon réel. Nous pouvons donc
utiliser les coefficients complexes de transmission et de réflexion donnés par les

simulations pour remonter & la permittivité effective de la structure. Les résul-
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tats de l’extraction apparaissent sur la figure 4.5.1(b). Comme on s’y attend,
cette permittivité est résonante & la fréquence du minimum de transmission et
permet d’obtenir une riche palette de réponses électriques. Notons également
la présence subtile de la résonance magnétique vers 120 THz qui correspond &

I’excitation faible du pic de basse fréquence.
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FIGURE 4.5.1 — (a) Spectre de transmission, mesure et simulation pour une
structure double couche ayant un anti-symétrique dans la direction x. (b) Partie
réelle et imaginaire de la permittivité.

Dans cet exemple, nous avons uniquement considéré le cas d’une structure
bicouche mais comme nous ’avons vu précédemement dans ce chapitre, les si-
mulations sont toujours en bon accord avec les mesures, y compris pour des
métamatériaux & 3 et 4 couches (voir par exemple figs. 4.4.8 et 4.4.9). Nous
pouvons donc en conclure que les paramétres effectifs obtenus pour des struc-
tures multi-couches simulées dans le chapitre 3 peuvent étre réellement réalisés
avec des échantillons réels. En particulier, nous avions vu que les structures a
3 et 4 couches donnaient lieu & une excitation marquée de la résonance magné-
tique et donc & une perméabilité effective différente de 1. Cette conclusion se
généralise aux échantillons étudiés dans ce chapitre.

4.6 Conclusions

Dans ce chapitre nous avons présenté la partie centrale de cette thése, c’est a
dire la réalisation de métamatériaux tridimensionnels opérant dans I'infrarouge.
Pour ce faire, nous avons adopté une stratégie d’empilement de structures pla-
naires fabriquées par lithographie électronique. Les principaux inconvénients de
cette technique sont le temps nécessaire & la réalisation et I'importance de ’ali-
gnement entre les différents niveaux. Les avantages sont la possibilité de réaliser
des motifs extrémements précis et donc de controler les propriétés optiques des

échantillons.
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Notons qu’il n’existe pas a ’heure actuelle d’autres approches que celles de
I’empilement pour fabriquer de tels échantillons. Il existe des outils permettant
de fabriquer directement des structures tridimensionnelles par polymérisation
a deux photons mais la taille des motifs ainsi réalisés est environ un ordre de
grandeur supérieur & celui de nos métamatériaux. Il s’agit donc d’une technique
qui pourrait étre employée a plus basses fréquences mais pas dans l'infrarouge
qui est I'objet de notre étude.

Nous avons réalisé une étude systématique afin d’étudier le comportement
des structures, et notamment les effets d’interaction entre les différents niveaux.
Nous avons pu montrer que la réponse optique des structures était dominée
par les résonances de plasmon excitées sur les motifs, et que les résonances des
différents niveaux se couplaient entre elle. Ce couplage donne lieu & une levée de
dégénérescence des pics et peut étre controlé en ajustant la séparation entre les
niveaux et le décalage des différents plans de motif. Ces données expérimentales
sont en trés bon accord avec les simulations. Il est intéressant de noter que
des différences entre mesures et calculs existent pour des structures purement
bidimensionnelles composées d’un seul niveau de motifs métalliques en raison des
défauts de fabrication. Par contre, ces différences s’estompent pour les structures
multicouches, ce qui indique que le comportement de la structure est dominé par
les effets de couplage entre les niveaux et non pas par les défauts de fabrication.

Le fait que nous ayons un trés bon accord entre les spectres expérimentaux
et les simulations est trés important pour rechercher les propriétés effectives
des métamatériaux. Comme nous ’avons vu au chapitre 3, ces propriétés s’ob-
tiennent par inversion des coefficients de Fresnel, ce qui nécessite de connaitre
a la fois amplitude et la phase des ondes transmises et réfléchies. Comme les
expériences ne permettent pas de mesurer la phase, il est néammoins possible
de vérifier que les spectres de transmission expérimentaux sont bien reproduits
par les simulations, ce qui permet d’utiliser les simulations pour effectuer la

procédure d’inversion permettant d’accéder aux paramétres effectifs.



Conclusion générale :

Au cours des dix derniéres années, il y a eu des progrés dans le développe-
ment des métamatériaux. Beaucoup d’efforts ont été faits dans les micro-ondes
et le régime THz et la plupart des concepts de base ont fait leur preuve en
infrarouge et visible. Dans cette thése nous avons montré que malgré les limites
significatives des métamatériaux optiques actuels, en particulier les structures
métalliques en raison de leur coefficient d’absorption élevé dans le domaine infra-
rouge et visible, ces métamatériaux planaires peuvent étre utilisés pour controler
la propagation des signaux optiques dans des circuits photoniques. Nous avons
illustré ce point par la conception d’un adaptateur de mode pour coupler le
signal se propageant dans un guide d’onde large vers un guide étroit. Bien que
les adaptateurs de modes soient répandus, c’est avant tout le principe sur lequel
repose notre démonstrateur numérique qui est novateur : en effet, notre couche
de métamatériau présente un gradient d’indice qui imite une compression to-
pologique de l'espace. Autrement dit, il s’agit d’un exemple d’application des
techniques de transformation d’espace qui ont été développées pour les méta-
matériaux et qui ont notamment permis la mise au point de capes d’invisibilité
dans les micro-ondes. Comme le montre ’exemple de notre adaptateur, de telles
transformations sont également & portée de réalisation en optique guidée. Enfin,
il est important de souligner que la couche de métamatériau émulant un espace
transformé est posée sur le guide d’onde dont on controle le signal, ce qui permet
de la réaliser & I’aide des techniques de nanotechnologies planaires qui existent
actuellement.

Pour réaliser un tel adaptateur ou d’autres fonctionnalités reposant sur le
méme principe, il importe de se demander quelle géométrie de métamatériau
utiliser. Il est difficile de répondre & cette question car cela suppose de développer
des techniques d’homogénéisation en optique guidée qui n’existent pas a ’heure
actuelle et qui pourraient faire 'objet d’une thése théorique & part entiére.
Dans notre thése, nous avons abordé 1’étape intermédiaire de conception de
métamatériaux sur substrat pour ’espace libre. Une telle étude, qui utilise un

métamatériau au dessus d’un substrat qui peut étre guidant, est une étape
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indispensable en vue de 'utilisation des composites artificiels en optique guidée.
Nous avons simulé et mesuré des structures dont nous avons pu extraire les
propriétés optiques effectives a 1’aide d’une technique d’inversion des coefficients
de Fresnel développée par I’équipe.

Nos échantillons proprement dits consistent en des réseaux de fils coupés
superposés les uns sur les autres. D’un point de vue conceptuel, nous avons vu
que on pouvait tirer une grande palette d’effets physiques (comme controle des
réponses électrique et magnétique de la structure, etc...) en ajustant le couplage
entre les différents niveaux de fils, c’est & dire en modifiant leur alignement et
leur espacement. Cette trés grande versatilité est prometeuse car ceci devrait
permettre de générer des gradients d’indice compliqués, y compris des gradients
correspondant & des transformations d’espace, & I’aide d’une simple géométrie
de fils. D’un point de vue expérimental, I'un des points centraux de notre thése
a été le développement d’une technique permettant de fabriquer de tels méta-
matériaux tri-dimensionnels. Le procédé que nous avons mis au point consiste
en des succession de lithographies électroniques pour réaliser les niveaux de
fils, avec des stratégies d’alignement entre les niveaux. Il s’agit d’un savoir-faire
qui n’existait pas & I'IEF et qui permet & ’équipe de pouvoir fabriquer des
structures complexes qu’aucun laboratoire dans le monde est capable de faire &
I’heure actuelle.

Sur le court terme, mon travail va permettre & 1’équipe de continuer ses
travaux sur les métamatériaux optiques. En particulier, il est prévu de réaliser
I’adaptateur de modes que j’ai étudié numériquement au chapitre 2. Par la suite,
la technique de fabrication tri-dimensionnelle que j’ai développée permettra de
réaliser des structures nouvelles, comme par exemple des milieux chiraux que
I’on peut obtenir en faisant varier ’angle des fils coupés des différents niveaux.
Le couplage entre les niveaux de fils peut également étre mis & profit pour
réaliser des effets d’hybridation de type Fano comme par exemple 1’absorption
électromagnétique induite ou la transparence électromagnétique induite. Ces
phénomeénes, qui permettent de générer des bandes d’absorption et de transmis-
sion trés étroites peuvent trouver leur place dans des filtres d’optique guidée
et mémes des composants actifs si du gain est incorporé dans les structures.
Le gain pourrait par exemple s’obtenir en dopant la résine de silice servant a
séparer les différents niveaux de fils avec des boites quantiques, des molécules
fluorescentes ou des nanotubes de carbone et des premiers tests concluants ont
déja été effectués par certains membres du groupe. De nombreuses directions de

recherche s’ouvrent ainsi avec ces structures.
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