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Introduction générale

Depuis les années 80, la microscopie optique en champ proche (SNOM pour Scanning
Near-field Optical Microscopy) a révolutionné la microscopie optique en permettant le
franchissement de la limite de résolution latérale définie par le critéere de Rayleigh. Ce
pas a été franchi grace a 'exploitation des ondes évanescentes générées par diffraction,
porteuses d’information sublongueur d’onde. La microscopie SNOM est basée sur I'utili-
sation de sondes en forme de pointe permettant de générer, de collecter ou de perturber
des ondes évanescentes [25]. Dans chacun des cas, le principe d’imagerie repose sur le
positionnement de l'extrémité de la pointe (I’élément "actif" de la pointe) & quelques na-

nométres de la surface de 1’échantillon.

Les sondes locales de la microscopie SNOM ont également été appliquées dans d’autres
domaines tels que la nanolithographie optique, le stockage de données, la détection de mo-
lécules fluorescentes, etc. Ainsi, la microscopie SNOM a été étendue a la mise en ceuvre
d’une optique (un controle de la lumiére) a I’échelle sublongueur d’onde. Elle a de ce fait
été un des tremplins de la nano-optique (optique & 1’échelle sublongueur d’onde) qui s’est
développée et étendue grace a l'apparition de nouvelles technologies de nanofabrication
[26]. La nano-optique consiste a concevoir et développer des nano-systémes capables de
controler la lumiére a 1’échelle sublongueur d’onde. Parmi les grands axes de la nano-

optique on compte la plasmonique [27], les cristaux photoniques [28| et les nano-antennes

[29].

A Theure actuelle, ces deux disciplines parentes souffrent chacune de problémes non
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résolus et de nouvelles voies scientifiques et technologiques sont a découvrir. Le probléme
majeur de la microscopie en champ proche reste I'interprétation des images. En effet, les
sondes interagissent avec des distributions de champs électromagnétiques optiques com-
plexes et une interprétation correcte des images passent par la connaissance exacte des
composantes des champs optiques sondés (connaissance de la sensibilité électromagnétique
des sondes). Des données contradictoires sont émises dans la littérature sur la sensibilité
optique des sondes locales avec et sans ouvertures. Certains travaux affirment que ces
sondes sont sensibles au champ électrique optique [30, 31] et d’autres affirment qu’elles
sont sensibles au champ magnétique [32, 33]. Il apparait donc que ces sondes développent
une sensibilité mixte a ces deux champs. Cela est un vrai probléme car a 1’échelle sublon-
gueur d’onde, les champs électrique et magnétique portent deux informations (images)
différentes. De plus, la transmission de ces sondes est trés faible, les rendements de trans-
mission sont inférieurs & 107%. Nous proposons dans la premiére partie de cette thése de
tirer parti des derniéres avancées de la nano-optique afin d’apporter une solution inno-

vante a cette problématique.

Parallelement, le développement d’une nano-optique intégrée sur fibre optique de-
meure une voie quasi inexplorée mais a trés forts potentiels applicatifs dans les domaines
des télécommunications et de la biologie. Par exemple, un effort important a été déployé
dans le controéle fin de la fluorescence d’émetteurs quantiques par la structuration de leur
environnement optique [13, 34]. En revanche, le couplage efficace des photons rayonnés
au mode d’'une fibre optique a fait 'objet d’'un nombre trés limité de travaux [35, 36].
Un grand nombre de configurations de la microscopie en champ proche repose sur le
couplage optique de nanostructures au mode d’une fibre optique. C’est le cas de la micro-
scope SNOM en mode collection par la pointe [37]. Nous proposons dans une deuxiéme
partie de cette thése d’utiliser ces techniques, améliorées par le savoir-faire nouveau issu

de la nano-optique, afin d’apporter des solutions innovantes & cette problématique "nano".
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Cette thése se décompose donc en deux parties distinctes :

Dans la premiére partie, nous allons tirer parti du concept de nano-antenne afin
d’apporter une solution innovante au probléme d’interprétation de la microscopie SNOM
évoqué précédemment. En effet, il est connu que certaines nano-antennes développent des
réponses optiques dipolaires. Elles sont donc supposées étre sensibles au champ électrique

exclusivement. Cette partie est divisée en 3 chapitres.

Dans un premier chapitre, je ferai un état de ’art sur les nano-antennes optiques
et leur intégration & l'extrémité de sondes locales. Je terminerai cet état de l'art par la
présentation de la configuration de nano-antenne, baptisée nano-ouverture papillon, qui

sera appliquée et étudiée dans ce travail.

Dans un deuxiéme chapitre, je présenterai le cahier des charges relatif a la sonde locale
fibrée proposée. Cette sonde consiste en une nano-ouverture a géométrie papillon, fabri-
quée au bout d’une sonde polymére métallisée a 'extrémité d’une fibre monomode (a la
longueur d’onde de 1.55 um). Cette sonde sera congue de maniére a détecter sélectivement
(& A=1.55 pm) une composante vectorielle unique du champ proche électrique transverse.
La simulation de la réponse optique de cette sonde a nano-antenne sera réalisée par la
méthode numérique FDTD (Finite Difference Time Domain). Elle prendra en compte la
nano-antenne mais également l'intégralité de la pointe sur laquelle elle est présente, ainsi
qu’'une petite portion de la fibre. Nous étudierons la géométrie de la nano-antenne réso-
nante & A=1.55 pm, la sensibilité électromagnétique de la sonde (sensibilité a une seule

composante du champ électrique optique) et son pouvoir de résolution.

Dans le troisieme chapitre, je présenterai la fabrication, la caractérisation et 1'appli-
cation de sondes locales SNOM fibrées a nano-ouvertures papillons. Ces sondes serviront
a cartographier quatre types d’échantillons : (1) des échantillons diélectriques non réso-
nants de type réseaux, (2) des cristaux photoniques & modes de Bloch lents (étendus)
résonants avec un facteur de qualité (Q) trés supérieur a celui de la nano-antenne, (3) des

cristaux photoniques & modes de cavité (trés confinés) dont le facteur de qualité est aussi
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trés supérieur a celui de la nano-antenne et (4) des couches d’or semi-continues au seuil
de percolation présentant des résonances optiques (plasmoniques) trés localisées spatial-
lement et dont les facteurs de qualité sont équivalents & celui de la nano-antenne. Ces
échantillons permettront de valider notre concept de nano-antenne comme une nanosonde

SNOM électrique trés performante.

Dans la deuxiéme partie, je présenterai 1’étude de la sonde développée dans la
premiére partie comme détecteur du signal émis par un nano-émetteur (NE) unique. 11
sera donc question de 'effet de couplage entre ces deux objets. Ce couplage sera optimisé
pour collecter efficacement l'information émise par un NE et, surtout, pour la guider
efficacement & travers la fibre optique supportant la sonde. Cette partie est composée,

comme la premiére, de trois chapitres.

Dans un premier chapitre, je ferai un état de I'art sur 'effet de couplage entre des NEs
et différents milieux diélectriques ou métalliques placés a proximité (interfaces planes,
nano-structures...). Il sera notamment décrit 1'utilisation actuelle en microscopie SNOM

de nano-antennes monopolaires dans le but d’augmenter la fluorescence de NE.

Dans un deuxiéme chapitre, je présenterai les grandeurs physiques caractéristiques
d’'un NE quantique (taux de décroissance, rendement quantique et taux de fluorescence)
puis je présenterai la fagon dont on peut déterminer ces grandeurs a travers des grandeurs
classiques mesurables. Dans le méme chapitre, j’étudierai théoriquement (par FDTD) le
comportement d’'un NE au contact d’'une pointe & ouverture papillon similaire & celle
présentée dans la premiére partie du manuscrit. Il sera notamment décrit I'influence de la
distance entre le NE et la nano-ouverture sur I’émission de la nano-source. Je démontrerai
que cette pointe, comparée a celle sans nano-antenne, diminue fortement le temps de vie
de I'état excité d'un NE, tout en augmentant la fluorescence de ce dernier. J'illustrerai
aussi le fait qu'une pointe polymeére nue (sans antenne) posséde de trés bonnes propriétés

de collection de I’énergie émise par un NE.

Dans un troisiéme chapitre, je présenterai une double étude théorique et expérimentale
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du comportement de trois pointes différentes (pointe a ouverture circulaire, pointe poly-
meére nue et pointe a nano-ouverture papillon) lorsqu’elles sont utilisées dans la détection
de I’émission de boites quantiques (BQs). Je montrerai que la pointe & nano-ouverture
papillon est celle des trois pointes qui diminue le plus le temps de vie de fluorescence.
Enfin, je présenterai plusieurs études théoriques (par FDTD) de I'optimisation du cou-
plage entre le signal émis par un NE et le mode guidé de la fibre optique. Je détaillerai
en particulier 'influence du rayon de courbure des pointes SNOM sur leurs capacités de
collection et je décrirai notamment un nouveau systéme performant permettant d’allier a
la fois une forte augmentation de la fluorescence et un bon couplage a un mode de fibre

optique.

De nombreuses applications pourront découler de ces études notamment en ce qui
concerne la microscopie SNOM, les télécommunications ou la biologie moléculaire. Néan-
moins, chaque application nécessitera une configuration propre de la sonde. Le manuscrit
se termine par une conclusion générale sur le travail effectué accompagnée de plusieurs
perspectives proposées dans le but d’apporter des améliorations aux différents dispositifs

présentés.
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FIGURE 1 — Image FIB (Focused Ions Beam) d’une nano-ouverture a géométrie papillon
en bout de pointe pour la microscopie en champ proche optique.
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Premiére partie

Nano-ouverture papillon comme
nano-collecteur pour la microscopie
champ proche optique







19

Chapitre 1

Etat de 'art des nano-antennes
optiques

Dans ce chapitre nous présenterons un état de I’art des nano-antennes électriques et ma-
gnétiques, il sera décrit dans un premier temps un historique des antennes, puis nous
parlerons des différentes nano-antennes magnétiques existantes a ce jour, ainsi que des
nano-antennes électriques. Et enfin nous passerons en revue 1’utilisation des nano-antennes

électriques utilisées dans la microscopie optique en champ proche.

1.1 Historique et concept général

Depuis plus d’un siécle, les antennes sont utilisées de maniére intensive pour les télécom-
munications par voie aérienne. Depuis Heinrich Hertz qui, en 1888, utilisa pour la pre-
miére fois une antenne dipolaire pour émettre et recevoir des ondes électromagnétiques
[38], 'évolution des antennes a été constante. Une multitude de configurations d’antennes
ont vu le jour et nous accompagnent dans notre vie quotidienne, allant jusqu’a se loger
au fond de nos poches grace a la téléphonie mobile. D'une maniére générale, les antennes
sont des dispositifs capables de convertir efficacement un courant électrique en des ondes
¢électromagnétiques, et vice versa [39, 40]. Leurs caractéristiques sont généralement dé-
terminées par leurs formes spécifiques. Elles se définissent en termes de bande passante,
de gain, de polarisation, d’impédance et de diagramme de rayonnement [40]. Il existe

deux grandes familles d’antennes électromagnétiques, celles sensibles au champ électrique
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et celles sensibles au champ magnétique. Parmi les antennes sensibles au champ élec-
trique, on trouve 'antenne dipolaire [41, 42, 43, 44, 45, 46| (figure 1.1(a)), formée de deux
tiges métalliques séparées par une distance trés petite par rapport a la longueur d’onde,
la dimension totale de I'antenne valant la demi longueur d’onde. On trouve également
I'antenne monopolaire [47] (figure 1.1(b)), constituée d’une tige métallique de longueur
égale au quart de la longueur d’onde, ainsi que antenne papillon [6], dérivée de I’antenne
dipolaire mais possédant une bande passante plus large. N’oublions pas les antennes di-
rectives telles que 'antenne Yagi-Uda [48] et 'antenne cornet [47]. L’antenne Yagi-Uda
(ou antenne rateau que I'on trouve sur les toits des habitations) est constituée d'une jux-
taposition de batonnets métalliques sub-longueur d’ondes jouant le role de réflecteur et
de directeur du rayonnement (figure 1.1(c)). L’antenne cornet peut étre vue comme un
guide d’onde métallique évasé en forme de cornet (figure 1.1(d)). Elle est trés performante
pour diriger le rayonnement vers des antennes paraboliques par exemple, et inversement,

pour collecter les ondes électromagnétiques réfléchies et concentrées par la parabole.

Il existe également des configurations d’antennes sensibles au champ magnétique [49,
50], c’est le cas notamment de 'antenne boucle (ou "loop antenna'") (figure 1.2). Cette
antenne est constituée d’une boucle métallique qui, lorsqu’elle est traversée longitudina-
lement par un champ magnétique, génére un courant électrique azimutal dans sa partie
métallique. Inversement, un courant électrique parcourant la boucle métallique créera un
champ magnétique longitudinal. Ces antennes ont I'avantage d’étre beaucoup plus com-

pactes que les antennes électriques.

Depuis quelques années, les progrés réalisés dans la fabrication a de trés petites
échelles [51] ont permis le développement d’'une nouvelle branche de 'optique appelée
nano-optique. De nombreux scientifiques se sont alors penchés sur la transposition vers
I'optique d’effets jusque la bien connus en micro-onde et terahertz. Nous nous proposons

d’étudier certains de ces nano-objets optiques. De cette transposition est née le concept
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FIGURE 1.1 — Example d’antennes électriques : a) antenne dipolaire, b) antennes mono-
polaires, ¢) antenne Yagi-Uda (et son inventeur) et d) antenne cornet.

FIGURE 1.2 — Antenne boucle sensible au champ magnétique.

de nano-antenne, équivalent optique des antennes présentées auparavant. Traitons tout

d’abord le cas des nano-antennes sensibles au champ magnétique.

1.2 Nano-antennes magnétiques

1.2.1 Nano-antenne annulaire

Par analogie avec 'antenne boucle des micro-ondes, il a été développé une nanostructure
métallique annulaire (figure 1.3) [1, 2] capable de développer une résonance magnétique.
Il a été prouvé théoriquement qu’une résonance de la nanostructure apparaissait lorsque
celle-ci était, comme son homologue des hyperfréquences, excitée par un champ magné-
tique optique longitudinal (paralléle a ’axe de symétrie de la nano-antenne annulaire).
Deés lors il est apparu qu’en plagant une telle antenne en bout de pointe pour la micro-

scopie champ proche, il était possible de ne détecter que 'information portée par cette
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composante. Ce dernier point est trés important pour notre travail puisqu’il a en partie

motivé I'étude qui va suivre [52].

FIGURE 1.3 — Image MEB (microscope électronique & balayage) de a) I’antenne annulaire
en or en bout de sonde locale pour la microscopie en champ proche optique b) agrandis-
sement de I'apex, d’aprés [1, 2|.

Nano-antenne diabolo

En s’inspirant du principe de babinet [53]; qui dit que les champs électromagnétiques
diffractés par une ouverture faite dans une couche infiniment fine de métal parfait, sont
les mémes que ceux diffractés par la structure complémentaire, si le champ magnétique
est remplacé par le champ électrique et vice versa. Une étude théorique a été menée
au Département d’Optique P. M Duffieux de Besancon. En utilisant deux configurations
de nano-antennes électriques de type géométrie papillon [54, 55|, des configurations de
nano-antennes magnétiques baptisées "diabolo" ont vu le jour. La nano-antenne diabolo
est la structure complémentaire de la BNA (Bowtie nano-aperture) [55] (figure 1.4 a) et
b)). Elle est constituée de deux triangles métalliques connectés par un gap métallique
permettant au charges accumulées dans chaque triangle de circuler entre ces derniers.
Lorsque cette antenne est excitée par une onde polarisée comme indiqué sur la figure
1.4 ¢), un fort courant se créer a I'intérieur de la jonction métallique, développant & son
tour par induction optique un fort champ magnétique polarisé azimutalement autour de

la jonction métallique considérée [56]. Ce champ magnétique se trouve alors trés confiné
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sur la zone de la jonction métallique entre les 2 triangles et son facteur d’exaltation est
trés supérieur a celui du champ électrique (qui lui est localisé sur les coins de I'antenne).
L’intensité magnétique décroit exponentiellement lorsque 1'on s’éloigne de la jonction.
Une telle antenne pourrait trouver des applications dans différents domaines telles que la

spectroscopie magnétique optique ou encore la détection du champ magnétique. [1].

b) c)

E.

a)

métal

FIGURE 1.4 — Shéma de a) la nano-ouverture a géométrie papillon, b) et c¢) l'antenne
diabolo.

1.3 Nano-antennes électriques

1.3.1 La nano-antenne dipolaire

La nano-antenne dipolaire fut I’'une des premiéres nano-antennes proposées dans la littéra-
ture [3, 57, 58, 59|. Comme sa grande sceur issue des basses fréquences (radio, micro-onde),
elle est constituée de deux batonnets métalliques alignés selon leur grand axe et espacés
d’une distance trés faible par rapport a la longueur d’onde (appelée "gap") (figure 1.5). En
revanche, les métaux devenant absorbants aux longueurs d’onde optiques (ils ne sont plus
parfaitement conducteurs comme aux basses fréquences), la géométrie des nano-antennes
dipolaires n’est pas l’exacte réplique homothétique des antennes basses fréquences. Par
exemple, la longueur d’onde de résonance de la nano-antenne dipolaire n’est plus stricte-
ment le double de sa longueur totale. Cette conclusion est en fait généralisable a toutes
les configurations de nano-antennes optiques. Le design des nano-antennes nécessite des

simulations numériques poussées prenant en compte la dispersion chromatique des mé-
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taux. Lorsqu’elle est excitée par une onde polarisée linéairement selon son grand axe de
symétrie et a sa longueur d’onde de résonance, la nano-antenne dipolaire génére une forte
exaltation de champ électrique optique au niveau du gap nanométrique. Une telle concen-
tration lumineuse, généralement appelée "point chaud", est due a un fort couplage des
deux batonnets métalliques qui se manifeste par un effet capacitif optique au niveau du
gap. Cet effet capacitif est & l'origine de I'exaltation du champ électrique et des proprié-
tés dipolaires électriques de la nano-antenne. Lorsque la polarisation incidente devient
perpendiculaire & I’axe de ’antenne, le point chaud disparait. L’augmentation du champ
électrique est telle que des effets non linéaires comme la génération de supercontinuum
peuvent avoir lieu au sein de ce type de nano-antennes [3|. Ces antennes sont également

utilisées pour le piégeage optique [60] et la spectroscopie par luminescence & deux photons

[61].
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FIGURE 1.5 — 1) A et B, images MEB de la nano-antenne dipolaire, 1) C et D, puissance
émise par le dipole en champ lointain en fonction de la polarisation incidente. 2) B, C,
D, intensité électrique théorique champ proche a la longueur d’onde de 830 nm pour
différentes géométries d’antenne [3].

La nano-antenne monopolaire

Afin de faire le lien entre les nano-antennes sensibles au champ électrique et la micro-
scopie en champ proche, nous nous proposons de décrire un systéme faisant intervenir

ces deux concepts. C’est le cas de la nano-antenne monopolaire en bout de pointe fibrée
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de la microscopie en champ proche (figure 1.6) [4, 62, 63]. Ces nano-antennes sont des
petits batonnets de longueur & peu prés égale au quart de la longueur d’onde de 'onde
excitatrice. Elles permettent de générer une concentration lumineuse intense, polarisée
longitudinalement, et trés localisée au niveau de leurs extrémités. Ces antennes ont été
appliquées a I'imagerie par microscopie en champ proche de molécules uniques (sources
nanométriques dipolaires) déposées sur un substrat [4]. Ces nano-antennes ont également
la propriété remarquable d’influer sur I’émission dipolaire des molécules [63]. Lorsque la
nano-antenne est au contact d’'une molécule, I’émission des photons est dictée par le dia-
gramme d’émission de la nano-antenne et plus de celui de la molécule. La proximité de
I’antenne modifie donc drastiquement 1’émission & la fois au niveau du rayonnement mais
également du point de vue de la fluorescence du nano-émetteur (NE). Nous reviendrons
par la suite sur ce point dans ce manuscrit. Cet article est un bon exemple de 'utilisation

qui peut étre faite des nano-antennes en microscopie en champ proche.
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FIGURE 1.6 — a) et b) Images MEB d’une nano-antenne monopolaire en bout de pointe
en champ proche optique, ¢) image SNOM et section du profil d’intensité d’une molécule
unique détectée par la nano-antenne monopolaire [4].

La nano-antenne Yagi-Uda

Comme son homologue issue des basses fréquences, la nano-antenne Yagi-Uda [5, 64,
65, 66| est constituée par une succession de batonnets métalliques de taille sub-longueur
d’onde (figure 1.7 a)). Ces nano-antennes ont pour but de rediriger I’émission de nano-

sources lumineuses quantiques (molécules fluorescentes, quantum dots). Leur émission di-
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polaire typique est transformée en une émission unidirectionnelle et trés directive (figurel.7
b)). Cette nano-antenne est constituée d’un batonnet métallique permettant de coupler
efficacement les émetteurs quantiques a 'antenne optique (appelé "Feed"), d’un ou plu-
sieurs batonnets plus grand placé(s) a coté du batonnet feed jouant le role de réflecteur du
rayonnement, et d’une série de batonnets plus petits placés de 'autre c6té du feed dont
les dimensions et ’écartement permettent de rediriger le rayonnement dans la direction
souhaitée. Cette antenne permet d’envisager des systémes complexes de communication

entre des NEs quantiques.
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FIGURE 1.7 — a) Image MEB d’une nano-antenne Yagi-Uda, b) Diagramme de radiation
de l'antenne Yagi-Uda [5].

La nano antenne papillon

Nous allons maintenant nous intéresser a une famille spécifique de nano-antennes, les
nano-antennes a géométries papillons, elles-mémes divisées en deux groupes, les nano-
antennes papillons (ot bowtie) et les nano-ouvertures papillons. Ce sont ces derniéres

auxquelles nous nous intéresserons tout particuliérement.

Les nano-antennes papillons ont été introduites par Grober [6] en 1997 (figure 1.8).
Il démontra que dans le régime micro-onde il était possible d’obtenir un confinement de
champ électrique sub-longueur d’onde tout en gardant une transmission proche de 100 %.

C’est a notre connaissance la premiére configuration d’antenne papillon développée. Les
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nano-antennes papillons sont constituées de deux triangles métalliques séparés par une
distance (ou "gap") nanométrique [7, 67, 68, 69, 70| (figure 1.9). Tout comme les nano-
antennes dipolaires, ces structures générent un point chaud au niveau du gap lorsqu’elles
sont excitées par une onde polarisée linéairement selon ’axe paralléle aux deux triangles.
Cette augmentation localisée du champ électrique optique au niveau du gap est due a
un effet capacitif entre les deux triangles. Le point chaud disparait pour une polarisation
perpendiculaire [54]. De telles structures ont été décrites notamment par Fischer et al [71].
Ces antennes ont été appliquées en photolithographie [68], dans la génération de seconde

harmonique [67], le couplage a des boites quantiques [21] et la spectroscopie Raman [72].

(a)

(d)

=R

FIGURE 1.9 — Image MEB d’une nano-antenne papillon [7].

La longueur d’onde de résonance de telles structures est également fortement dépen-
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dante de leurs géométries [71] (figure 1.10).
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FIGURE 1.10 — a) et b) Réponses spectrales pour différentes géométries de nano-antennes
papillons et dipolaire, c), d), e), f) Intensité lumineuse champ proche au dessus d’une
nano-antenne papillon en fonction de ses dimensions a la longueur d’onde de 820 nm. [6].

La nano-ouverture papillon

Intéressons nous maintenant aux nano-ouvertures papillons [8, 55, 73, 74, 75, 76, 77|. Elles
ont été présentées comme les structures complémentaires des nano-antennes papillons (fi-
gure 1.11). Il a été prouvé aussi bien théoriquement qu’expérimentalement que ces nano-
ouvertures papillons (BNA : bowtie nano-aperture), a l'instar des antennes papillons et
dipolaires, possédent des propriétés optiques de confinement, d’exaltation du champ élec-
trique optique et de sensibilité a la polarisation [8]. Il a également été démontré, comme
pour les nano-antennes papillons, que la longueur d’onde de résonance de la structure dé-
pend fortement des dimensions du gap et des "ailes" métalliques de I'ouverture papillon
[9, 10| (figure 1.12). Par contre, si la résonance des nano-antennes est d’origine plasmo-
nique, il a été démontré que celle des ouvertures est associée a ’excitation de modes guidés
a travers I’épaisseur de la structure [9]. Ainsi, deux causes physiques distinctes (modes
plasmons pour la nano-antenne et mode guidé pour la nano-ouverture) produisent les
mémes effets sur le comportement optique des structures (confinement et augmentation
du champ électrique, sensibilité a la polarisation). La dépendance a la polarisation de ces

structures sera trés utile pour la suite.
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FIGURE 1.11 — a) schéma d’une ouverture papillon, b) shéma d’une antenne papillon et
c¢) image MEB d’une ouverture papillon (en bas & droite) [§].
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FIGURE 1.12 - a), b), ¢) Longueur d’onde de résonance du mode fondamentale de la BNA
en fonction de a) la dimension du gap, b) du logarithme du gap, c¢) de la largeur extérieure
de louverture [9, 10].

Les nano-ouvertures papillons ont été utilisées pour des applications en lithographie

[55, 78] et en imagerie [79].
Utilisation des nano-antennes papillon en microscopie champ proche

De telles structures ont déja été utilisées comme sonde; c’est le cas dans I'étude de Fa-
rahani et al [21] qui placa a 'extrémité de pointes pyramidales sur micro-leviers utilisées
en microscopie AFM (Atomic Force Microscopy), une antenne a géométrie papillon pour
la détection de boites quantiques (BQs) uniques déposées sur substrat. En plus de la
détection des BQs, il démontra que la présence de 'antenne a leurs proximités pouvait
fortement faire décroitre le temps de vie de celles-ci, pendant que dans le méme temps la

photoluminescence, augmentait drastiquement (en régime de saturation) (figure 1.13).
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FIGURE 1.13 — 1) a et b Image MEB de la nano-antenne papillon en bout de pointe AFM,
2) a, b, d, e, nombre de photons collectés par ms lors d’un scan d’une boite quantique par
la pointe et 2) ¢, f, temps de vie de I'état excité du nano-emetteur lors du scan de celui-ci
par la nano-antenne.

Autre exemple d’utilisation d’une ouverture papillon, ’équipe de Xianfan Xu (Purdue
University), utilisa une pointe AFM possédant & son extrémité une BNA fabriquée par
FIB, afin d’inscrire sur une résine photosensible des motifs d’une largeur inférieure a 24

nm par photolithographie [78] (figure 1.14).
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FIGURE 1.14 — a) Image MEB de la BNA en bout de pointe AFM, b) systéme d’illumi-
nation de la pointe champ proche pour créer le confinement a l'intérieur de 'ouverture,
c) image AFM des gravures lithographiques obtenues grace a ce systéme.

Les nano-ouvertures papillons sont trés adaptées a une intégration en bout de pointe
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métallisée car elles nécessitent un enlévement de matiére minimal par FIB. Il s’agit en
effet d’ouvertures creusées dans une couche métallique et non de nanoparticules métal-
liques qu’il faut isoler optiquement du reste de la couche métallique initialement déposée
sur la pointe. La conservation des flancs de pointes métallisées (donc opaques) aprés usi-
nage des nano-ouvertures permet d’obtenir des rapports signal-a-bruit trés importants
(il n’y a pas de fond continu dans les processus optiques liés aux nano-ouvertures sur
pointes). De plus, les nano-ouvertures papillons possédent des comportements et perfor-
mances optiques similaires aux nano-antennes papillons et dipolaires. Elles confinent et
augmentent le champ électrique optique au niveau de leur gap. Elles développent égale-
ment une forte sensibilité a la polarisation du champ incident : les propriétés optiques
sont celles d’un dipole. Ces propriétés ont motivé le choix de cette nano-ouverture pa-
pillon comme interface électrique optique polarisante entre des nano-objets et une fibre
optique. Nous démontrerons dans les deux chapitres suivants que la BNA sur pointe fibrée

peut jouer le role de nano-sonde polarisante pour la microscopie optique en champ proche.
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Chapitre 2

Etude théorique d’une BNA intégrée
sur fibre optique pour la microscopie en
champ proche optique

Dans ce chapitre nous présenterons 1’étude théorique d’une nano-ouverture papillon unique
(BNA : Bowtie nano-aperture) placée en bout de sonde locale fibrée pour la microscopie
en champ proche optique.Pour commencer nous donnerons le cahier des charges de notre
systéme fibré, puis le type de simulations effectuées et enfin les résultats théoriques ob-
tenus, telles que les capacités de polarisation et de résolution de cette pointe ainsi que

certaines propriétés de résonance de la BNA en bout de pointe.

2.1 Cahier des charges

Cette étude s’inscrit dans le cadre du projet ANR numéro ANR-07-NANO-036 intitulé
NANOEC : Nano-Antennas for the Optical Electromagnetic nanocollection. Son objectif
est de concevoir, étudier et appliquer une BNA & I'extrémité d’une pointe fibrée pour la
microscopie en champ proche optique. La pointe en champ proche qui a été choisie pour
cela est une pointe polymére métallisée de 30 pm de long et de rayon de courbure de 500
nm (figure 2.1). La pointe diélectrique est recouverte d’une couche d’aluminium de 100
nm d’épaisseur. L’indice optique du polymére utilisé vaut 1,52. La pointe finale greffée
d’une nano-antenne devra respecter plusieurs critéres. Tout d’abord, elle devra présenter la

meilleure résolution et la meilleure transmission (efficacité de collection) possible. Sa plage
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spectrale de travail doit étre contenue dans les longueurs d’onde des télécommunications.
Le pic de résonance de la nano-antenne doit étre centré sur la longueur d’onde 1.55 pm.
Cette sonde devra étre capable de discriminer une seule composante du champ électrique
optique parmi le champ proche électromagnétique vectoriel a la surface d’échantillons. Elle
ne devra étre sensible qu’a une seule composante du champ électrique. Le choix de la BNA
comme nano-sonde optique a été motivé par le fait que cette nano-antenne n’est sensible
qu’a une seule composante du champ électrique optique paralléle a ses ailes métalliques.
L’effet capacitif qui a lieu au niveau du gap induit un moment dipolaire électrique qui
définit ses propriétés de concentration et d’émission de la lumiére. Cette antenne est donc
le siege d’effets optiques électriques (exaltation sélective du champ électrique). Ces pro-
priétés ont été démontrées en mode émission : la nano-antenne concentre et augmente le
champ électrique optique. Nous allons les démontrer en mode collection : la nano-antenne,
plongée dans le champ proche optique, convertit 'information sub-longueur d’onde majo-
ritairement évanescente en ondes propagatives collectées par la pointe et transmises par la
fibre optique vers un détecteur, de maniére a restituer une cartographie fidéle du champ

électrique optique au voisinage de nanostructures.

FIGURE 2.1 — Image par microscope électronique & balayage (MEB) de la pointe polymeére
métalisée en bout de fibre optique monomode (SMF-28e).

2.2 Etude théorique

Pour cette étude théorique, nous avons pris soin de prendre en compte les contraintes tech-

nologiques de fabrication des pointes & nano-antennes. Tout d’abord, I’entreprise Lovalite,
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responsable dans le projet ANR de la fabrication des pointes supports des nano-antennes,
nous a fait part de la difficulté de métalliser leurs pointes avec une épaisseur de métal
supérieure a 100 nm. Au dela, le métal cristallise en bout de pointe sous forme d’agrégats
pouvant atteindre des tailles de 100 nm (figure 2.2). Ensuite, la réalisation de la BNA
ne peut étre effectuée que par FIB (Focused Ions Beam). Il s’agit donc de choisir des
dimensions d’ouvertures réalistes en bout de pointe par ce procédé. La résolution du FIB
a notre disposition étant dans le meilleur des cas égale & 25 nm, nous ne pourrons choisir
de plus petites dimensions. Par ailleurs, le rayon de courbure du bout de la pointe valant
500 nm (figure 2.1), il serait déraisonnable, si I'on souhaite que I'ouverture joue correcte-
ment son roéle de nano-sonde polarisante, de choisir des largeurs d’antennes supérieures a
celui-ci. Enfin, il a été décidé que les pointes fibrées seraient métallisées a ’aluminium. Un
tel choix a été motivé par la nature fortement conductrice de ’aluminium aux longueurs
d’onde de l'infrarouge, par les faibles rugosités de surface des couches déposées, et enfin

par 'expérience de Lovalite pour le dépot de ce métal sur pointe.

FIGURE 2.2 — Images MEB du bout de deux pointes en champ proche métallisées avec
une couche d’aluminium d’épaisseur supérieure a 100 nm.

Tenant compte de ces contraintes, nous allons maintenant pouvoir concevoir notre

sonde de microscopie en champ proche pour qu’elle satisfasse notre cahier des charges.

Tout d’abord, comme nous ’avons vu précédemment dans les études qui ont été faites
sur les nano-ouvertures papillons |9, 10], leurs longueurs d’onde de résonance, oil se trouve

des maxima de transmission, dépendent uniquement de leurs géométries (& métal fixé).
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Etant donné que nous voulons utiliser cette sonde a la longueur d’onde de 1.55 pm, il
nous faut trouver les dimensions d’ouverture nous donnant une résonance a cette lon-

gueur d’onde.

Pour cela nous utilisons un modéle théorique, celui-ci sera effectué par la méthode
FDTD (Finite Diference Time Domain) [80]. Cette méthode de calcul consiste a discrétiser
numériquement ’espace et le temps de maniére a résoudre les équations de Maxwell
(2.1)-(2.4), non plus grace a des dérivées partielles mais par des différences finies, il est
montré a titre d’exemple sur la figure 2.3 le passage des dérivées partielles aux différences
finies de I’équation (2.1). La figure 2.4 représente une cellule élémentaire de maillage (de
discrétisation) de l'espace dans lequelle les champs optiques sont calculés au cours du
temps. La méthode FDTD est détaillée dans la référence [81]. La description de cette
méthode ne sera pas traitée dans ce manuscrit. La FDTD a été décrite de nombreuses fois

dans le cadre de theses précédentes [82].

V x E(r,t) = —% (2.1)

V x H(r,t) = —%Z’t) +(rt) (2.2)
V.D(r,t) = p(r,t) (2.3)
V.B(r,t) =0 (2.4)

Il ne reste plus ensuite qu’a définir a I'intérieur de la fenétre de calcul les différentes
parties de la structure a modéliser. Cela est fait en affectant a chaque cellule du maillage
(ou cellule de Yee) une constante diélectrique réelle ou complexe selon que le matériau
modélisé est diélectrique ou métallique. Nous définissons enfin le type de source rayonnant

au voisinage des objets modélisés. Avec la FDTD, il est possible de générer toutes sortes
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FIGURE 2.3 — Différences finies de I’équation aux déririvées patielles (2.1).
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FIGURE 2.4 — Cellule de Yee, représentant la discrétisation de I'espace dans le modéle
numérique et la répartition du champ électromagnétique dans cette cellule.

de sources électromagnétiques, allant de 'onde plane au faisceau gaussien en passant par
des dipoles électriques et magnétiques. La fenétre de calcul est ensuite entourée de cellules
de PML (perfectly matched layer) [83]. Cette PML est une couche qui absorbera toutes
les ondes électromagnétiques sortant de la fenétre de calcul, de maniére & empécher toute
réflexion parasite a l'intérieur de celle-ci. Le maillage spatial & U'intérieur de la fenétre
peut étre non-uniforme, ce qui permet de définir avec une plus grande précision certaines

parties de la simulation (par exemple I'entrefer de la BNA).
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2.2.1 Géométrie de nano-ouverture papillon résonante a A\=1.55
(m
Les simulations effectuées pour trouver cette géométrie ont été réalisées pour une BNA
sur substrat plan en mode émission. Celle-ci était illuminée en champ lointain par une
onde plane et sa réponse spectrale était calculée en champ proche au centre du gap. Pour
cela nous avons utilisé un code FDTD 3D développé par Mr Fadi Baida et disponible au
sein de notre équipe. Le modéle de la nano-ouverture considéré dans le cadre de cette
premiére étude consiste en un substrat plan d’indice optique 1.52 sur lequel repose une
couche d’aluminium d’épaisseur 100 nm, d’indice n=1.4443 + i*15.9572 & la longueur
d’onde de 1.55 pm. Une ouverture a géométrie papillon est modélisée en définissant dans
la couche métallique, sur toute son épaisseur, un motif d’indice optique égal & 1 en forme
de neeud papillon (figure 2.5). Cette structure est excitée par une onde plane incidente du
coté du substrat. Cette onde est décrite temporellement par une impulsion comme montré
sur la figure 2.6. Par dichotomie, ces simulations ont révélé que la nano-ouverture résonne
a une longueur d’onde de 1.55 um en champ proche (spectre calculé au centre du gap de
I'ouverture, & une hauteur de 10 nm) pour des dimensions de D=315 nm et G=45 nm (fi-
gure 2.5 et 2.7), ces dimensions sont compatibles avec une fabrication par FIB au bout de
la pointe en champ proche décrite précédemment. Cette étude nous donne une premiére
idée du comportement de cette nano-ouverture, notamment sur son facteur d’exaltation
qui était pour cette antenne de 190, mais également sur son facteur de qualité, valant ici
5. Cette antenne a donc un facteur de qualité assez faible, ce qui fait d’elle un résonateur
plutot large bande, c’est a dire qu’elle pourra étre utilisée sur un spectre assez large de

longueur d’onde.

2.2.2 Etude théorique des propriétés de collection d’une pointe
SNOM fibrée présentant une BNA a son extrémité.

Nous nous sommes ensuite intéressés aux propriétés de collection locale de la BNA. Il ne

s’agit plus ici de I'exciter en champ lointain de maniére a créer un point chaud au niveau
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FIGURE 2.5 — Schéma de la BNA dans une couche plane d’aluminium.
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FIGURE 2.6 — a) Pulse temporel excitant la BNA, b) Spectre optique correspondant &
I'impulsion.

du gap, comme la majorité des études réalisées jusqu’a présent, mais ’exciter en champ
proche pour qu’elle génére des ondes propagatives qui sont collectées par la pointe puis

guidées a travers la fibre optique vers un détecteur.

De facon a étre le plus précis possible, ces simulations devaient prendre en compte la
totalité de la pointe, c’est-a-dire aussi bien le début de la fibre optique, les 30 microns de la
pointe et bien entendu l'ouverture papillon & son extrémité (figure 2.9). La fenétre de calcul

devait ainsi posséder des zones de maillage plus ou moins fines, allant de 5 nm de largeur
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FIGURE 2.7 — Spectre normalisé de l'intensité électrique en champ proche au centre du
gap d’'une BNA de dimensions D=315 nm et G=45 nm, gravée dans une couche plane
d’aluminium d’épaisseur 100 nm.

de cellule autour de 'ouverture papillon & 25 nm pour le reste de la simulation (& noter
que de semblables paramétres de maillage seront utilisées pour toutes les simulations) ;
soit un total d’environ 470 millions de points de calcul. Malheureusement, aucune des
stations de calcul présentes & Besancon n’étaient capables de supporter de tels volumes
numériques. Je suis donc parti, au début de ma thése, au centre de recherche d’IBM &
Almaden en Californie, de maniére a avoir accés a un supercalculateur BlueGene (figure

2.8).

FIGURE 2.8 — Image du montage du super-calculateur BlueGene.
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FIGURE 2.9 — Schéma de la pointe a ouverture papillon modélisée sur le super-calculateur
BlueGene, excitée par un dipole centré sur le gap de la BNA, & 10 nm de celle-ci.

Pour cette étude en mode collection, nous avons fait le choix d’utiliser un dipole
¢lectrique orienté parallelement aux ailes du papillon (selon I’axe (Ox) dans notre étude)
et placé a 10 nm de I'ouverture au centre du gap (figure 2.9). La nano-ouverture, quant a
elle, gardait les mémes dimensions que pour le calcul en mode émission effectué a 'institut
FEMTO-ST. Pour le mode collection, le calcul du spectre se faisait en bout de pointe,
a 'intérieur de la fibre optique, & travers une surface de coté englobant son coeur (que
nous appellerons la surface IT). Ce spectre était obtenu par une transformée de Fourier

donnant la puissance traversant cette surface en fonction de la longueur d’onde.

Comme le montre la figure 2.10, le pic de résonance pour un dipole orienté selon (Ox)
est inchangé, la sonde présente donc les mémes propriétés spectrales en mode collection
qu’en mode émission : méme longueur d’onde de résonance et méme facteur de qualité
(Q=5). Notons que la puissance collectée par la pointe se trouve étre supérieure a la
puissance émise par le méme dipole dans le vide. Nous reviendrons sur ce point dans la
deuxiéme partie de ce manuscrit. En outre, le facteur de qualité de la résonance en mode
collection vaut également 5, ce qui confirme la bonne corrélation entre le mode émission
et le mode collection. Une premiére partie des objectifs fixés est donc remplie, & savoir

que la sonde soit congue pour travailler a la longueur d’onde télécom (1.55 pm).
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FIGURE 2.10 — Réponse spectrale du signal collecté par la pointe BNA pour une excitation
par un dipole électrique orienté paralléelement aux ailes du papillon. A noter que la valeur
en ordonné est normalisée par la puissance totale émise par le dipole dans le vide.

La BNA avait été choisie de maniére bien particuliére, notre réflexion était la sui-
vante : puisque en mode émission, un point chaud ne pouvait étre créé au centre du gap
que pour une polarisation paralléle aux deux parties métalliques de I’antenne et non pour
une polarisation perpendiculaire, il était possible d’imaginer que celle-ci joue le role de
nano-polariseur une fois utilisée en mode collection. Pour démontrer ce phénoméne nous
avons mené deux séries de simulations. La premiére considére des dipoles électriques et

magnétiques et la seconde prend en compte des faisceaux gaussiens pour 'excitation de

la BNA.

Etudions d’abord le cas des dipoles. L’avantage d’utiliser de telles sources est la possi-
bilité d’exciter localement une structure selon différentes polarisations définies par 1’orien-
tation du dipodle et mettre en avant le champ électrique ou le champ magnétique. Nous
avons excité notre sonde par six différents dipoles, trois électriques orientés selon les trois
principales directions, (Ox) (comme vu dans le paragraphe précedent), (Oy) et (Oz), et
trois magnétiques orientés de la méme fagon (figure 2.9). Les réponses spectrales de la
pointe BNA pour ces excitations sont montrées sur la figure 2.11. Les spectres sont cal-
culés comme il est décrit précédement, pour des dipodles placés au centre du gap, & 10 nm

de 'ouverture. Comme nous pouvons le constater, nous obtenons une résonance pronon-
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cée pour une seule orientation des dipoles électriques, celle qui est paralléle aux ailes du
papillon. Les faibles résonances obtenues pour le dipole électrique orienté selon (Oy) et
magnétique orienté selon (Oz), aprés investigation se sont avérées étre dues a la compo-
sante du champ électrique polarisée selon (Ox) rayonnée par ces nano-sources. Le rebond
apparaissant autour de 1100 nm est attribué a l'apparition de la premiére harmonique
du mode fondamental. Ces résultats nous démontrent que notre sonde est principalement
sensible & une seule composante du champ électromagnétique de la lumiére, en 'occur-

rence a celle paralléle aux ailes de la nano-antenne.

—— PJ//Ox ( ) ——=P//Ox
ok (a) ——=PJ//Oy (100) |] b ... POy
X - P//Oz (x1000) i X —— P//Oz (x100) ||
60 Y B
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FIGURE 2.11 — Réponses spectrales en fin de pointe BNA pour a) une excitation par
des dipoles électriques orientés selon les 3 axes principaux, b) des dipdles magnétiques
également orientés selon ces axes X, Y, Z. A noter que la valeur en ordonnée est normalisée
par la puissance totale émise par les dipdles considérés dans le vide.

Plusieurs conclusions peuvent étre faites a partir de cette étude : d’une part il est clair
que d’'un point de vue théorique, cette sonde est majoritairement sensible & une seule
composante du champ électrique optique : celle du champ électrique paralléle aux ailes
métalliques de la BNA. D’autre part lorsque 1’on se penche sur le taux de polarisation de
notre nano-sonde (rapport des puissances collectées pour une orientation du dipole selon
(Ox) sur celle selon (Oy) & A=1.55um) nous trouvons une valeur de 1 :170, nous avons
donc bien une structure polarisante a la longueur d’onde de 1.55 pum, ce qui est conforme

a notre cahier des charges.
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Etudions maintenant le cas d’une excitation par un faisceau gaussien. Pour cette étude,
du fait du caractére propagatif du faisceau gaussien, il n’est pas possible de vérifier la sen-
sibilité de l'antenne a toutes les composantes d'une onde électromagnétique, il est en
revanche possible de calculer le taux de polarisation de la pointe. Pour cela, deux simu-
lations ont été effectuées (figure 2.12) a la longueur d’onde de 1.55 pm par un faisceau
gaussien de waist de 3.2 um. Une pour une excitation polarisée parallélement a la BNA
(selon (Ox)), autre perpendiculairement (selon (Oz)). Le taux de polarisation étant cal-
culé par le rapport, pour les deux polarisation, du flux du vecteur de poynting & travers

la surface II, le taux obtenu chute alors a 1 :37.

FIGURE 2.12 — Schéma de la pointe a ouverture papillon excitée par un faisceau gaussien.

Il existe une grande différence entre les taux de polarisation pour une excitation di-
polaire et pour une excitation gaussienne. Cette différence peut s’expliquer par le fait
que le dipdle n’affecte qu'une partie de la nano-ouverture, en 'occurrence le gap qui en
est la partie fondamentale, alors que le faisceau gaussien lui, affectera toute la surface
de la nano-antenne. La transmission a travers I'ouverture peut ainsi étre meilleure pour
un faisceau gaussien polarisé perpendiculairement aux ailes du papillon que pour un di-

pole présentant la méme direction de polarisation. Cela peut expliquer la chute du taux
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de polarisation de la BNA avec une excitation de la structure par le faisceau large. Une
autre information que nous apporte cette étude est la dépendance & ’angle d’émission des
sources sur le taux de polarisation. En effet, un dipole émet son rayonnement sur un grand
nombre de fréquences spatiales, pourtant le taux de polarisation par cette excitation est
meilleur, nous pouvons donc penser que I’angle d’émission de la source affectera assez peu

les propriétés de polarisation de la sonde.

Enfin, de maniére & évaluer la résolution de notre sonde, nous avons simulé la réponse
impulsionnelle de la BNA sur pointe. Pour cette étude théorique, nous avons, une fois de
plus, utilisé notre pointe de 30 um avec la BNA a son extrémité (D=315 nm, G=45nm).
Nous l'avons fait balayer par pas de 5 nm un dipdle (émettant & 1.55 pm) déposé sur un
substrat de verre et orienté parallélement aux ailes du papillon (selon (Ox)) (figure 2.13).
Pour chaque position de la pointe, le flux du vecteur de poynting est calculé en fin de
pointe & travers la surface II. Les résultats de ces balayages sont donnés sur la figure 2.14,
qui représente 2 profils de la réponse impulsionnelle selon les directions (Ox) et (Oy).
Comme nous pouvons le voir, le scan dans la direction paralléle aux ailes du papillon
(selon (Ox)), donne une largeur a mi-hauteur égale a la dimension du gap, soit environ 50
nm dans notre cas. Dans la direction perpendiculaire (selon (Oy)), nous obtenons environ
1.5 fois la largeur du gap (80 nm ici). La résolution de cette pointe en champ proche
est donc clairement définie par la dimension du gap. En d’autre terme, plus petit sera le
gap, meilleur sera la résolution. Expérimentalement, la résolution dépendra donc forte-

ment de notre capacité a graver la couche métallique le plus de résolution possible par FIB.

La partie théorique a montré que la BNA sur pointe rempli le cahier des charges fixé
en début de thése. Avant de présenter la fabrication et ’application de ces structures en
SNOM, nous allons examiner d’autres résultats théoriques qui nous ont permis d’appro-
fondir nos connaissances sur le fonctionnement et le comportement optique de la BNA en

bout de pointe en champ proche.
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FIGURE 2.13 — Schéma de la simulation de la pointe balayant selon les axes (Ox) et (Oy)
un dipole déposé sur un substrat de verre et orienté selon (Ox).
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FIGURE 2.14 — Réponse impulsionnelle de la pointe BNA selon les axes propres (Ox) et
(Oy).

2.2.3 Etude de l'effet de I'indice d’un échantillon sur la résonance
de la BNA placée au contact de cet échantillon.

Nous avons vu précédemment que la BNA résonnait en mode collection a la longueur
d’onde de 1.55 pm pour des dimensions de D=315 nm, G=45 nm, dans une couche d’alu-

minium d’épaisseur de 100 nm déposé sur une pointe en polymeére d’indice 1.52. Il est a
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noter que ces dimensions avaient été calculées pour une pointe dans de l'air et non en
contact champ proche avec un substrat. Nous nous sommes alors demandés si lorsque
la pointe était proche d'un échantillon a caractériser et donc d’un indice différent de 1,
il n’existait pas un indice effectif au voisinage de la nano-ouverture pouvant affecter ses
propriétés spectrales de résonance. Pour répondre a cette question, nous avons simulé
la courbe d’approche sur un simple substrat de verre par une pointe BNA (D=315 nm,
G=45nm) et étudié la position du pic de résonance de celle-ci en fonction de la distance
"ouverture-surface" (figure 2.15). Pour cela un dipoéle a été placé sur le substrat et la ré-
ponse spectrale de la pointe BNA excitée par ce dipole a été simulée comme une fonction

de la hauteur de la BNA par rapport au substrat.

Nous observons un déplacement du pic de résonance vers le rouge lorsque l'ouverture
se rapproche du substrat. Le décalage en longueur d’onde apparait pour une distance lé-
gérement supérieure a 80 nm et 'amplitude de ce shift au contact est de 200 nm. De plus
ce décalage n’est pas linéaire, il répond a une loi exponentielle typique dune intéraction
en champ proche. Nous avons déduit qu’a chaque échantillon devrait lui correspondre
une nano-ouverture avec des dimensions qui lui sont propres. En revanche, nous avons
montré que la présence d’un échantillon au contact de la nano-ouverture ne change pas

les caractéristiques de résolution de la sonde (étude non présentée ici).

2.2.4 Réponse spectrale en fonction de I’'indice a l’intérieur de la
cavité

Nous nous sommes également intéressés a l'influence de I'indice a l'intérieur méme de la

nano-ouverture sur sa réponse spectrale. Pour cela, une série de simulations a été effectuée,

le schéma de celles-ci est représenté figure 2.16. Elles consistaient & plonger une pointe

BNA (D=315 nm, G=45nm) dans un substrat homogeéne d’indice variable. Comme précé-

demment la source se trouve étre un dipodle orienté selon les ailes métalliques du papillon

(selon (Ox)) et la réponse spectrale était calculée a l'intérieur de la pointe, comme il a
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FIGURE 2.15 — Courbe d’approche de la sonde BNA sur un milieu semi-infini d’indice
n=1.5 : longueur d’onde de résonance de la BNA en mode collection, en fonction de la
distance substrat/pointe.

été décrit précédemment. Les résultats sont montrés sur la figure2.17.
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FIGURE 2.16 — Schéma des simulations pour I’étude de la réponse spectrale de la pointe
BNA en fonction de 'indice dans lequel elle se trouve.

Les longueurs d’ondes de résonance de 'ouverture varient linéairement en fonction de
I'indice a l'intérieur de celle-ci. Ce qui confirme le fait que la résonance a l'intérieur de

I'ouverture est un mode guidé [9].
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FIGURE 2.17 — Longueur d’onde de résonnance de la pointe BNA en fonction du milieu
dans lequel se trouve la pointe.

2.3 Réponse spectrale de la BNA en fonction de 'angle
de ses triangles métalliques

Nous nous sommes ensuite intéressés aux répercussions sur la longueur d’onde de réso-
nance, de 'angle que forment les ailes du papillon avec le gap (figure 2.18). Pour cela nous
avons fait varier cet angle sur une BNA (D=315 nm et G=45nm lorsque 0—=45 degrés)
usinée dans une couche de 250 nm d’épaisseur d’aluminium (de maniére a augmenter le
facteur de qualité de la résonance). L’excitation était faite par un dipole électrique situé
a 10 nm de l'ouverture, orienté parallélement aux ailes du papillon (selon (Ox)). La ré-
ponse spectrale est calculée & travers une surface transverse a 2 ym de la BNA du coté

ne contenant pas le dipole. Les résultats sont montrés figure2.19.

Nous observons que la longueur d’onde de résonance de la BNA est quasi-invariante en
fonction de I'angle . C’est un résultat trés important qui sera utile dans les fabrications
des BNAs sur pointes ainsi que dans les applications futures de ces nano-ouvertures. Ce
résultat démontre également que la surface de métal des ailes du papillon n’influe par
sur la résonance de la BNA (puisqu’elle n’est pas constante en fonction de 6), pas plus
que le volume de métal comme 1’a montré Ibrahim et al [9]. Cette résonance du mode

fondamental ne dépend donc que de la dimension du gap (G) et de la longueur Le (figure
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FIGURE 2.18 — Schéma du modéle de la BNA pour I'étude de sa réponse spectrale en
fonction de I'angle 6. a) coupe transverse et b) coupe longitudinale de I'ouverture.
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FIGURE 2.19 — Réponse spectrale de la BNA en fonction de I'angle 6.

2.18) (ou D lorsque 6 =45 degrés).

2.3.1 Reéponse spectrale en fonction des défauts de la BNA

Jusqu’a maintenant, nous avons considéré dans nos calculs une nanostructure idéale, c’est-
a-dire sans aucun défaut, avec des angles parfaitement définis et des flancs droits. Malheu-
reusement, dans la réalité, les fabrications de BNA ne sont pas parfaites : les angles ont
toujours un certain arrondi, les flancs ne sont jamais parfaitement droits et le métal est
plus ou moins rugueux (figure2.20). Dans I’étude décrite ci-dessous, nous avons cherché a
connaitre 'influence de certains de ces défauts sur la résonance de la BNA, notamment

I'inclinaison des flancs de la nano-ouverture ou seulement du gap, de 'arrondi du gap,
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d’une gravure trop profonde ou provoquant un soulévement de la couche métallique. Pour
ces simulations, I'excitation était effectuée par un dipole paralléle aux ailes du papillon, &
10 nm de celui-ci, 'ouverture étant placée a 'extrémité d’une pointe de 8 um de long et
la réponse spectrale était calculée a la fin de la pointe (comme expliqué précédemment).
A noter que pour cette étude le maillage fin de la simulation (celui de 'ouverture) était
de 1 nm, de maniére & avoir la meilleure définition possible des défauts. Les résultats de

cette étude sont présentés sur la figure2.21.

FIGURE 2.20 — Images MEB d’exemples de défauts pouvant exister lors de la fabrication
de nano-structures.
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FIGURE 2.21 — Réponses spectrales de la BNA déposée sur un substrat d’indice 1.45, en
fonction de certains défauts pouvant apparaitre lors d’une fabrication.

Il apparait clairement que seul le fait de placer un interstice d’indice 1 entre le métal et
le polymére de la pointe fait changer significativement la résonance de la nano-ouverture

(décalage de 100 nm vers le rouge). Les autres changements n’affectent que trés peu celle-




2. ETUDE THEORIQUE D’UNE BNA INTEGREE SUR FIBRE OPTIQUE POUR LA
52 MICROSCOPIE EN CHAMP PROCHE OPTIQUE

ci. Nous expliquons les différentes amplitudes par le fait que selon les défauts, I’antenne ne
rayonnera pas son énergie de maniéere similaire, 1’absorption par le métal de la pointe sera
alors différent selon les cas, ce qui conduira a des différences dans les puissances collectées

en bout de pointe.

2.4 Conclusions

Dans cette partie nous avons démontré de maniére théorique que notre sonde SNOM BNA
est résonnante dans le vide a la longueur d’onde de 1.55 ym pour des dimensions D=315
nm et G=45 nm et que cette résonance est dépendante du milieu environnant la BNA. De
méme, Il a été démontré qu’elle n’est sensible qu’a une composante du champ électrique
transverse de la lumiére, celle paralléle aux ailes métallique du papillon, aussi bien pour
des excitations dipolaires (1 :170) que par un faisceau gaussien (1 :37). La résolution de
cette pointe est définie par les dimensions de son gap. Les résultats obtenus permettent
d’affirmer que d’un point de vue théorique, cette sonde remplit bien le cahier des charges
que nous nous sommes fixés, voyons & présent si cela est également le cas d’un point de

vue expérimental.
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Chapitre 3

Etude experimentale d’une
nano-ouverture a géométrie papillon en
bout de pointe pour la microscopie
champ proche optique

Dans ce chapitre, nous décrirons dans une premiére partie les procédés de fabrication
de la pointe BNA, puis dans une deuxiéme partie les caractérisations de cette pointe
en mode émission puis collection. Enfin, en troisiéme partie les applications de cette
pointe sur différents échantillons : réseau diélectrique, cristaux photoniques, échantillons

plasmoniques.

3.1 Fabrication

3.1.1 Fabrication de la pointe métallisée

Commencons cette partie par un rapide descriptif de la fabrication de la pointe poly-
mére a l'extrémité de laquelle est fabriquée notre BNA. Dans le cadre du projet ANR
NANOEC dans lequel s’inscrit cette partie de ma thése, cette fabrication est assurée par
Pentreprise partenaire LOVALITE. Cette start-up est spécialisée dans la production de
pointes en polymeére intégrées sur fibre optique. La technique de fabrication de ces pointes
est schématisée en partie sur la figure 3.1(a) [84]. Une goutte de solution polymérisable
(triacrylate de pentaérythritol (polymeére) + éosine (photoamorceur)) est déposée a I’ex-
trémité d’une fibre optique clivée (dans notre cas monomode a 1.55 ym (SMF-28e)). Puis,

par injection d'un faisceau laser a la longueur d’onde d’absorption de ’émulsion photo-
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sensible (A = 532 nm) a l'autre extrémité de la fibre optique, la partie de la solution
qui est illuminée est polymérisée en forme de cone. Enfin, par immersion dans un bain
d’alcool, la partie non polymérisée est alors enlevée, ce qui donne naissance a une pointe

de longueur micrométrique greffée a la fibre optique.

Cette technique permet de créer une grande gamme de pointes, de longueurs et de
formes variées (cf. http ://www.lovalite.com). Le temps d’insolation de la goutte poly-
mérisable permet par exemple d’agir sur la courbure de 'apex. Ceci est un point trés
important de cette partie expérimentale. Enfin, le fait d’utiliser directement le mode de
fibre pour générer la pointe assure un trés bon alignement de la structure par rapport au
coeur de la fibre, une parfaite symétrie de révolution de la pointe, ainsi qu'une excellente

efficacité de transfert d’énergie de la pointe a la fibre.

a ) exposed

medium

Y

visual observation with
microscope

drop of
photopolymerizable
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fiber
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(»=514 nm)

FIGURE 3.1 — a) Schéma de la phase d’insolation de la solution photosensible placée
en bout de fibre optique clivée, b) Image MEB du résultat : pointe micrométrique en
polymeére intégrée sur fibre optique et présentant un rayon de courbure d’apex de 1 pum
et une longueur de 30 pum.
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Rappelons briévement le cahier des charges relatif aux pointes supports des nano-
antennes. Nous avions décidé au début de ce travail de développer des pointes de 20-30
pm de long & lextrémité d’une fibre monomode a 1.55 pm (SMF-28¢) présentant un

rayon de courbure de 500 nm. La pointe doit également étre métallisée avec une couche
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d’aluminium de 100 nm d’épaisseur. La technique de fabrication des pointes développée
par Lovalite a été adaptée par D. Nedeljkovic (ingénieur de la start-up) pour satisfaire
ces exigences. Une image d’'une pointe type développée pour les besoins de ce travail est

représentée sur la figure 3.2.

FIGURE 3.2 — Image MEB d’une pointe utilisée dans le cadre du projet ANR NANOEC,
son rayon de courbure était de 500 nm et sa longueur de 30 pum.

La métallisation a eu lieu & la centrale de technologie MIMENTO de Besangon (en
salle blanche). Les dépots ont été effectués par une technique d’évaporation, effectuée sur
une machine & évaporation EVA 450 de chez Alliance Concept. La premiére étape de cette
phase de métallisation a consisté a déposer une couche d’accroche de titane d’environ 5 nm
d’épaisseur afin d’accroitre la résistance de la couche d’aluminium aux contraintes ther-
miques pouvant exister lors d’une illumination de la pointe (formation de points chauds).
Notons que j’ai vérifié théoriquement que la couche de titane ne change en rien les pro-
priétés optiques de la nano-antenne, c’est-d-dire qu’il n’y a pas lieu de re-designer la
nano-ouverture en prenant en compte cette couche d’accroche. En outre, pour éviter une
déposition trop rugueuse d’aluminium, la vitesse de dépdt devait étre assez rapide, dans
notre cas elle était de 5 nm par seconde (la rugosité est inversement proportionnelle a la

vitesse de dépot [85]).
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3.2 Usinage de la BNA

Comme nous 'avons évoqué précédemment, I'usinage des nano-ouvertures a été effectué
par faisceau d’ions focalisés (ou FIB). Nous avons utilisé le FIB disponible a la centrale
technologique de 'TEMN (Institut d’électronique, de microélectronique, et de nanotech-
nologie) a Lille (modele FEI STRATA DB 235). Les réalisations ont ¢té assurées par D.
Troadec (ingénieur de la centrale). Cette technique a été préférée a la lithographie e-beam,
car cette derniére s’avére étre difficilement adaptable & des réalisations en bout de pointe.
En effet, la nécessité du dépodt d'une couche fine homogene de résine électrosensible sur
le sommet de la pointe et d'un repérage de I’apex par microscopie électronique avant la
phase d’usinage (qui risque de modifier les propriétés de la résine) compliquent la mise en

ceuvre de cette technique dans notre cas.

Nous avons fabriqué des BNAs de dimensions proches de celles considérées dans le
chapitre 2 (G=50 nm, D=310 nm, Th=100 nm). Ces structures seront donc sensées étre
résonantes a une longueur d’onde de 1.55 microns. Une étape préliminaire d’imagerie de
I’apex par faisceau d’ions focalisé est nécessaire afin de réaliser la mise au point du fais-
ceau d’ions sur la zone & usiner (afin d’obtenir la résolution la plus fine dans la phase
d’usinage des BNAs). Le faisceau d’ions de faible puissance nécessaire a I'imagerie peut
déteriorer la surface de la couche métallique si I’'on souhaite obtenir une image contrastée
de la pointe. Il y a donc un compromis a trouver entre la visibilité de I'image nécessaire
a la mise au point et la déterioration de la couche métallique qui en résulte. Plus la sur-
face métallique sur I'apex est rugueuse, plus ce réglage est aisé et donc plus la précision
d’usinage est importante. Les couches métalliques peu rugueuses obtenues par Lovalite
ont rendu critique le réglage de la mise au point du faisceau d’ion sur l'apex. Enfin,
I’aluminium étant beaucoup plus dur que le polymeére, il faut ajuster au mieux les para-
meétres d’usinage (vitesse de gravure, tension d’accélaration des ions, etc) afin de réaliser
la gravure ionique sur la totalité de la couche métallique. Si la dose ionique bombardée

sur l'apex est trop importante, nous risquons de percer la totalité de 1’épaisseur de la
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couche d’aluminium et plusieurs microns de polymére a I'intérieur de la pointe (figure
3.3 a)). Inversement, si la dose est trop faible, la couche d’aluminium ne sera pas gravée
sur toute sa hauteur et la géométrie spécifique de la nano-antenne ne sera pas dégagée a
I'extrémité de la pointe (figure 3.3(b)). La figure 3.4 montre 'exemple d’une réalisation

de BNA en bout de pointe avec les paramétres d'usinage optimisés (non communiqués ici).

FIGURE 3.3 — Image MEB a) d’une pointe dont l'ouverture a été gravée trop profondément
(vue de coté de la pointe coupée au FIB dans le sens de la hauteur) et b) d’une pointe
dont Pouverture n’a pas été assez gravée (vue de face).

FIGURE 3.4 — Image MEB d’'un BNA sur pointe SNOM fibrée avec les parameétres d’usi-
nage correctement ajustés.
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3.3 Caractérisation

Cette étape vise a vérifier qualitativement si les nano-antennes fibrées développées ont un
comportement optique conforme aux prédictions théoriques et & quantifier leurs perfor-
mances, notamment leurs propriétés de polarisation (leur sensibilité & la polarisation du
champ électrique optique). Cette étude sera menée avec des sondes fibrées a nano-antennes
fonctionnant en mode émission et en mode collection. Les mesures seront menées en champ
lointain puis en champ proche. Une étude en champ lointain des sondes est possible du fait
de la nature dipolaire des nano-ouvertures papillons : elle permet de détecter en champ

lointain les résonances localisées au niveau de 'entrefer.

3.3.1 Caractérisation en mode émission

Dans cette étude nous cherchons & démontrer les propriétés polarisantes de la pointe BNA
en mode émission, c’est-a-dire obtenir des images en champ lointain de la BNA lorsque
celle-ci est excitée par des modes de fibre polarisés suivant les axes paralléles et perpen-

diculaires a la direction des ailes métalliques de la BNA.

La figure 3.5 reporte le schéma du dispositif expérimental d’imagerie. Un faisceau laser
(A=1.55 pm, 100 W) est injecté dans la fibre optique a 'extrémité de laquelle se trouve
la BNA (laser : Hewlett Packard, modéle 8164A). L’apex est imagé en champ lointain &
travers un objectif x 100 d’ouverture numérique de 0.9 monté sur un microscope droit

(Reichert Polyvar Met) et une caméra infrarouge (InGaAs, Hamamatsu C2741-03).

Cette étude est qualitative puisqu’aucun relevé de puissance n’a été effectué. La fi-
gure 3.6 reporte les images prises par la caméra infrarouge pour les deux polarisations
incidentes parallele et perpendiculaire a ’axe des ailes métalliques de la BNA. Il apparait
clairement qu’un des deux confinements optiques créés au sein de la BNA est beaucoup

plus intense que 'autre, ce qui indique une forte dépendance de la BNA & la polarisation
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du champ excitateur. Nous pouvons dés lors affirmer que I'effet d’antenne propre a la BNA
est la cause de cette dépendance a la polarisation. A noter que pour pouvoir observer les
deux spots avec les mémes réglages de gain et de sensibilité de la caméra, il a fallu saturer
I'image obtenue avec la polarisation incidente paralléle aux ailes métalliques de la BNA.

Ces résultats confirment les propriétés polarisantes de la BNA sur pointe SNOM fibrée.

Caméra CCD

|;| Objectif

!\
Laser 1.55 um . OOO

Excitation via  Polariseur
la fibre optique
monomode

Pointe a nano-ouverture
papillon

FIGURE 3.5 — Schéma de 'expérience menée en mode émission.

FIGURE 3.6 — Images en champ lointain de la BNA sur pointe a travers un objectif de forte
ouverture numérique (0.9) couplé & une caméra infrarouge. a) Le mode de fibre incident
a la BNA est polarisé a) parallelement et b) perpendiculairement aux ailes métalliques de
la BNA .
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3.3.2 Caractérisation en mode collection

Dans cette étude nous cherchons a démontrer les propriétés polarisantes de la pointe BNA
cette fois en mode collection. Pour ce faire, nous proposons de tracer le diagramme de
polarisation de cette pointe en 'excitant en champ lointain par un faisceau laser polarisé
linéairement focalisé sur la structure, et en mesurant la puissance transmise par la pointe

dans la fibre optique en fonction de la direction de la polarisation incidente (linéaire).

Le schéma de I'expérience est représenté sur la figure 3.7. Nous avons injecté un fais-
ceau laser (laser Hewlett Packard 8164A, A\ = 1.55 um) polarisé linéairement de 5 mW de
puissance focalisé directement sur la pointe avec un objectif x 20. Nous avons mesuré la
puissance collectée par la BNA dans la fibre optique par un détecteur InGaAs connecté
a la sortie de la fibre et associé a une détection synchrone. Ensuite, grace & une lame
demi-onde nous avons fait tourner la polarisation incidente et nous avons relevé 'ampli-
tude du signal détecté en fonction de la direction de polarisation incidente, ce qui nous &
permis de tracer le diagramme de polarisation donné sur la figure 3.8. Le diagramme de
polarisation obtenu reproduit de maniére fidéle le diagramme de polarisation d’un pola-
riseur idéal (décrit par une fonction sinusoidale au carré, courbe en pointillés). Le taux
de polarisation de la BNA est mesuré a 1 :32. Nous avons obtenu dans le chapitre 2 un
taux de polarisation théorique d’'une BNA idéale de 1 :37. Les performances des BNAs
expérimentales sont trés proches des prédictions théoriques, ce qui témoigne de la qualité

de réalisation des pointes SNOM BNA.

3.4 Application : sonde locale pour la microscopie en
champ proche : nano-analyseur de champ électrique
optique

Dans la suite de ce chapitre, nous allons démontrer que la BNA sur pointe fibrée peut

jouer le role de sonde locale SNOM innovante permettant de collecter sélectivement une
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FIGURE 3.7 — Schéma de I'expérience menée en mode collection et en champ lointain.
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FIGURE 3.8 — Diagramme de polarisation obtenu lors de la rotation de la polarisation
incidente sur la pointe a ouverture papillon en champ lointain et en mode de collection.

composante unique du champ électrique optique. Pour cela, différents types d’objets ont

été utilisés. Tout d’abord, des échantillons diélectriques ont été inspectés tels qu’'un réseau

diélectrique et des microlasers a cristaux photoniques. Deux types de structures a cristaux

photoniques ont été étudiés : des cristaux photoniques & mode de Bloch lents et & mode

de cavité. Enfin, notre dernier échantillon sera une structure métallique plasmonique aléa-

toire : une couche d’or au seuil de percolation.
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3.4.1 Principe de fonctionnement d’un microscope optique en
champ proche en mode collection par la pointe

La microscopie optique en champ proche ot SNOM (Scanning Near-Field Optical Micro-

scopy) permet de s’affranchir des limites de résolution de la microscopie classique [25].

La microscopie SNOM a été proposée historiquement pour la premiére fois par E.
Synge en 1928 [86]. Il décrivait 'expérience qui permettrait selon-lui d’obtenir une image
d’un échantillon biologique avec une résolution spatiale de 10 nm. Il fallu attendre la fin
des années 80 pour que les premiers microscopes optiques en champ proche fassent leur
apparition |71, 87, 88|. Différentes configurations furent alors développées, telles que le
SNOM a pointe émettrice [88], le STOM (Scanning Tunneling Optical Microscope) [89]
ou PSTM (Photon Scanning Tunneling Microscope) [90] qui est un microscope en mode
collection par la pointe (I’équivalent optique du STM (Scanning Tunneling Microscope)
[91]), et TASNOM (Apertureless SNOM)[92] dont le principe est basé sur la détection de

la perturbation par la sonde locale du champ proche optique d’un échantillon.

La configuration de microscope SNOM dans laquelle sera étudiée la BNA est & mode
collection par la pointe. La microscopie SNOM a mode de collection par la pointe [93]
(la base des STOM/PSTM) utilise des sondes locales qui sont capables de venir détecter
la lumiére au voisinage proche de la surface d’un échantillon, constituée pour une bonne
partie d’ondes évanescentes (non propagatives). Les sondes convertissent le champ éva-
nescent en ondes propagatives détectables en champ lointain. Cette microscopie permet
alors d’obtenir des résolutions trés supérieures a la demi-longueur d’onde de la lumiére

(critére de Rayleigh).

La pointe SNOM fibrée BNA est collée sur un diapason d’horloger, lui-méme placé
sur une téte SNOM commercialisée par NTMDT (figure 3.9). La téte SNOM permet une

approche de la pointe sur la surface, puis de garder une distance nanométrique constante




3.4. APPLICATION : SONDE LOCALE POUR LA MICROSCOPIE EN CHAMP PROCHE :
NANO-ANALYSEUR DE CHAMP ELECTRIQUE OPTIQUE 63

entre celles-ci. Cette téte fonctionne sur le principe du contréle de distance par shear force
(force de cisaillement). Ce principe consiste a faire vibrer le diapason d’horloger sur lequel
est collée la pointe a sa fréquence de résonance de 33 kHz dans notre cas. A 'approche de
la surface, des forces de cisaillement de natures diverses (forces de Van der Waals, forces
accoustiques, etc) vont apparaitre (au plus & 10 nm de la surface) et engendrer un déplace-
ment du pic de résonance de vibration du diapason. La chute de 'amplitude de vibration
du diapason qui en résulte est détectée par 1’électronique de pilotage de la téte SNOM
et est considérée comme étant le signal de controle du positionnement de la pointe pres
de la surface. Ce signal est comparé a une tension constante, appelée consigne, définie
par I'expérimentateur. Cette comparaison permet, grace a une boucle d’asservissement
électronique, de maintenir la pointe & une distance constante de la surface. Le signal de
contre-réaction du systéme électronique est transmise au tube piézo-électrique sur lequel
est fixé le diapason. Notons que I’approche de la pointe SNOM de la surface se fait grace

a un moteur a courant continu de précision.
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FIGURE 3.9 — Photographies de la téte SNOM en condition de fonctionnement.

Le schéma du dispositif expérimental utilisé pour ’ensemble des caractérisations est

représenté sur la figure 3.10.

La téte SNOM utilisée dans nos expériences repose sur trois pieds. Chaque pied re-

pose sur des supports individuels : deux d’entre eux possédent des vis micrométriques
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FIGURE 3.10 — Schéma du montage utilisé pour caractériser nos différents échantillons.

de translation pour pouvoir déplacer la téte SNOM dans le plan paralléle au dessus de
I'échantillon (figure 3.9 a) ; le troisiéme support est un tube piézoélectrique permettant un
réglage supplémentaire de la hauteur de la téte SNOM (figure 3.9 a). Le tout est placé sur
la partie supérieure d’un microscope inversé Nikon (Eclipse TE2000-U). Cette téte SNOM
est controlée par une électronique, elle-méme pilotée par ordinateur. L’ordinateur collecte
également les informations détectées par la pointe. L’échantillon est placé sur une platine
piézoélectrique (modeéle Nano-LP, Mad City Lab), elle-méme placée sur le microscope in-
versé. Elle permet de déplacer ’échantillon en X, Y et Z indépendemment de la pointe et
du faisceau d’illumination. L’excitation de I’échantillon est réalisée par un laser a travers
une des entrées du microscope inversé. Selon les applications, le faisceau laser est modulé

soit par un moulin (SCITES instrument, optical chopper), soit électroniquement (systéme
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Hewlett Packard 3245A couplé a un dispositif Hewlett Packard 8082A pulse generator).
Les informations optiques collectées par la pointe sont guidées par la fibre optique jusqu’a
une photodiode InGaAs amplifiée qui convertit le signal optique en signal électrique jus-
qu’a un lock-in (Stanford research systems). Ce dernier permet une détection synchrone
entre ce signal et le signal de référence venant de la modulation du laser incident. Le
lock-in délivre alors a la carte d’acquisition de 'ordinateur un signal optique filtré. Ce
montage nous permet également d’obtenir des informations topographiques par le biais
de la mesure du signal électrique de contre-réaction appliqué au tube piézoélectrique de

la téte SNOM durant le balayage.

3.4.2 Réseaux diélectriques

Nous avons dans un premier temps cartographié le champ diffracté par deux réseaux di-
électriques. Le premier réseau était éclairé par un laser a 1.55 um et polarisé TM (le champ
électrique était perpendiculaire aux lignes du réseau). Ce réseau possédait une période de
1.9 pm, ce qui lui conférait trois ordres de diffraction homogeénes a la longueur d’onde
considérée. La figure 3.11 montre I'image par la BNA fibrée de I'interférogramme de ces
trois ordres homogeénes selon une ligne de balayage (perpendiculaire aux lignes du réseau).
L’acquisition a été réalisée en champ lointain pour deux orientations perpendiculaires de
la BNA par rapport au champ électrique incident. Il a été observé une atténuation du
signal collecté d’un facteur 30 entre les deux orientations. Ce résultat nous apporte deux
informations, la premiére sur la capacité de la BNA & cartographier une distribution de
champ complexe et la deuxiéme sur ses capacités d’analyse vectorielle dans son role de
sonde locale optique. Le taux de polarisation déduit de ces résultats est de 1 :30. Le
processus de collection locale est ici dicté majoritairement par les propriétés d’antenne

propres a la BNA.

La premiére tentative de microscopie en champ proche par BNA fibrée a été réalisée
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FIGURE 3.11 — Une ligne de balayage en champ lointain du réseau de pas 1.9 um en
fonction de I'orientation de la BNA par rapport au champ électrique.

sur un réseau diélectrique 1D en PMMA (polyméthacrylate de méthyle, indice optique
de 1.49) de période 0.7 microns, de 250 nm de profondeur et de 200 nm de largeur de
trait. Il était illuminé en incidence normale par un faisceau laser de longueur d’onde 1.55
pm polarise TM (le champ électrique était perpendiculaire aux traits du réseau)(figure
3.12). A cette longueur d’onde, les ordres de diffraction de ce réseau sont tous évanes-
cents sauf l'ordre zéro. Ainsi, les variations d’intensité lumineuse ont lieu uniquement en
champ proche. Les résultats obtenus sont montrés sur la figure 3.13 pour une orientation
des ailes du papillon paralléle & la direction de polarisation de champ électrique incident.
Les figures 3.13 a) et b) montrent respectivement les images topographiques et optiques
de ce réseau obtenues par la BNA. La figure 3.13c) reporte les profils topographiques et
optiques réalisés selon une méme ligne perpendiculaire aux traits du réseau. Le signal
optique est comparé a la simulation par FDTD du profil d’intensité de la composante du
champ électrique paralléle a I'axe d’analyse vectorielle de la BNA. Le bon accord entre
les courbes théoriques et ’expérimentale tend & prouver que la BNA fibrée est capable de
restituer une image fidéle des variations sub-longueurs d’onde portées par la composante
du champ électrique paralléle & son axe d’analyse vectorielle. La dissymétrie observée sur

I'image expérimentale peut s’expliquer par un léger décentrage de la BNA par rapport a
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la pointe ou un couplage entre la pointe et 1’échantillon. Les variations de topographie
mesurées n’excédant pas 10 nm, sur un réseau profond de 250 nm, nous pouvons consi-
dérer que l'image est obtenue & hauteur quasi constante (d’otl une comparaison possible
avec les courbes théoriques). A noter que les brusques variations dans le signal optique
collecté font environ 130 nm de large soit A/12. Elles sont 2.4 fois plus petites que la
largeur totale de I'antenne, ce qui confirme le fait que le processus de collection passe
principalement par l'excitation du gap (effet d’antenne de la BNA) plutét que par une

transmission optique a travers 'ouverture entiére.

Pointe a nano-ouverture

papillon
Scan du réseau
par la pointe
200 nm
»X
260 nm Y
A 500 nm

PMMA

—>

Faisceau Laser E
lamda=1550nm

FIGURE 3.12 — Schéma de l'acquisition SNOM du réseau par une sonde a ouverture
papillon.

3.4.3 Cristal photonique & mode de Bloch

Tout d’abord, commengons par une rapide description des cristaux photoniques [28]. Les
cristaux photoniques sont a l'optique ce que sont les cristaux a la physique du solide.
Pour un cristal photonique, la périodicité des atomes est remplacée par la périodicité des
indices otiques des milieux constituants le cristal photonique. Les photons se propageant
dans ce milieu sont alors soumis a des perturbations périodiques et une forte dispersion,

ce qui peut provoque des effets de bandes interdites.
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FIGURE 3.13 — (a) image topographique du réseau, (b) image SNOM restituée par la BNA
et (c) profil de la topographie et de I'image optique suivant une ligne perpendiculaire
aux traits du réseau. L’image optique est comparée a la simulation de l'intensité de la
composante du champ électrique diffractée qui est parallele a la direction de polarisation
de la BNA (3 une altitude de 10 nm).

En général, les cristaux photoniques sont définis par leurs périodes, leurs matériaux consti-
tuant, leurs nombres de dimensions (1D, 2D ou 3D), leurs designs et leurs dimensions.
L’ensemble de ces critéres définira le comportement et la plage de longueur d’onde de
fonctionnement du cristal photonique. Ce comportement pourra étre résumé dans le dia-

gramme de bande du cristal photonique.

La structure retenue est développée au sein de I'INL qui est un partenaire du projet
NANOEC dans lequel s’inscrit cette theése [94]. 11 s’agit d’un micro-laser a cristal pho-
tonique bidimensionnel de maille en nid d’abeille (honey comb) (cf. figure 3.15). L’effet
laser est assuré par l’excitation d’'un mode de Bloch lent au sein de la structure. Le dia-
gramme de dispersion du cristal photonique est présenté sur la figure 3.14 [11]. Au point
I' (kx=ky=0, propagation selo (Oz)) de la zone de Brillouin, il existe trois courbes de
dispersion correspondant & trois modes & photons lents (courbes de dispersion plates) :
le mode M monopolaire, le mode H hexapolaire et le mode D dipolaire. Les distributions
d’intensité électrique théorique associées a ces modes sont représentées sur la figure 3.14

d) e) et f), respectivement. Dans cette étude nous nous intéresserons au mode monopolaire.
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FIGURE 3.14 — a) Diagramme de bande du cristal photonique 2D considéré dans cette
étude. b) zone de Brillouin du cristal photonique & nid d’abeille, ¢) Image MEB du cristal
photonique a nid d’abeille, d) e) et f) répartitions d’intensité électrique théoriques a
I'intérieur d’un cristal photonique pour les modes monopolaire, hexapolaire et dipolaire,
respectivement [11].

FIGURE 3.15 — Images topographiques de a) du cristal photonique & mode de Bloch lent
monopolaire, b) un cristal photonique & mode de caviteé.

Les paramétres du cristal considérés expérimentalement sont les suivants : le para-
métre de maille "a" (distance entre deux motifs voisins) vaut 730 nm, le diameétre des
trous vaut 245 nm et ceux-ci sont creusés dans une couche de 240 nm d’épaisseur d’InP
(phosphure d’indium, indice optique de 3,17 & 1550 nm) déposée sur un substrat de silice.

Le diagramme de bande de ce cristal supporte une bande plate au point I' caractéristique
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d’un mode de photon lent. La structure totale du cristal est d’environ 20 pym de coté. Cette
structure permet d’obtenir un mode monopolaire a une longueur d’onde proche de 1550
nm. L’excitation des modes du cristal photonique est réalisée par la photoluminescence
de 4 puits quantiques (InAsP) crts a l'intérieur de la couche d’InP (cristal photonique

actif). La photoluminescence des puits quantiques existe entre 1350 nm et 1650 nm.

Ce microlaser & mode de Bloch lent était pompé a 780 nm par une diode laser pulsée
(grace au générateur d’impulsions) avec un rapport cyclique de 10 % et modulé a 2 kHz.
Cette excitation se faisait par la face inférieure de I’échantillon comme montré sur la figure
3.10 grace a 'utilisation d’un objectif (NA = 0.75). Cet objectif générait un spot lumineux
sur le cristal photonique de forme gaussienne et de largeur inférieure & 10 pm. Le champ
optique créé aux longueurs d’onde des télécommunications (A=1611nm) a la surface du
cristal est collecté en champ proche par la pointe BNA puis transmis par la fibre optique
jusqu’a la photodiode. Ce signal est ensuite filtré par une détection synchrone avec le

signal de référence du laser.

La réponse optique de ces structures fut calculée théoriquement par une méthode
FDTD 3D. Les répartitions d’intensité électrique en surface du cristal photonique sont
montrées sur la figure 3.16 a) [11]. Il y a formation d’anneaux lumineux polarisés azimuta-
lement a l'intérieur de chaque maille du cristal comme il est montré sur les figures 3.16 a)
et b). Cette polarisation est intéressante car elle permettera de connaitre sans ambiguité

la propriétés d’analyse vectorielle de la nanosonde [95, 96].

Les caractérisations en champ proche du mode de Bloch lent sont reportées sur la
figure 3.17. Elles ont été réalisées pour deux orientations perpendiculaires de la BNA (in-
diquées en insert). Nous constatons que la forme générale et la structure du mode de Bloch
dans les deux images est conforme aux prédictions théoriques (cf. figure 3.18 (a) et (b)).
Cela prouve que la BNA est capable de restituer une image fidéle de la distribution de

champ proche du mode de Bloch lent. Nous remarquons cependant que la série de petits
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FIGURE 3.16 — a) Intensité électrique & 10 nm de la surface d’un cristal photonique a
mode de Bloch, b) Champ électrique a l'intérieur de 'un des motifs du cristal photonique
[11].

anneaux lumineux présents dans chacune des mailles est ici remplacée par une succession
de petites structures a deux taches lumineuses alignées perpendiculairement a la direction
d’analyse vectorielle de la BNA. Cette structuration particuliére de I'image (différente du
champ sondé) est la preuve que la BNA est un nanocollecteur polarisant. Les propriétés
vectorielles de collection de la BNA sont révélées ici de maniére claire par la polarisation
azimutale des anneaux lumineux, comme montré sur la figure 3.18. Les figures 3.18 (a) et
(b) représentent la simulation des distributions d’intensité des composantes Ex et Ey du
champ électrique transverse a la surface du cristal. Les figures 3.18 (c) et (d) reportent
les images obtenues par la BNA, lorsque celle-ci est orientée selon les directions (Ox) et
(Oy) définies dans les simulations (cf. inserts). Nous constatons un trés bon accord entre
les résultats expérimentaux et théoriques, ce qui prouve la capacité de la BNA & donner
des images en champ proche de l'information sublongueur portée par une composante
unique du champ électrique optique (la composante paralléle aux ailes métalliques de la
nano-antenne). La BNA peut donc jouer le role de nano-analyseur de champ électrique
optique pour des applications d’imagerie SNOM. Le taux de polarisation de la BNA dans
son role de nanosonde SNOM polarisante a été estimée a I'aide de ces images & une valeur
minimale de 1 :150. Ces propriétés polarisantes prouvent que la collection locale du champ

est bien due a l'effet d’antenne propre a la BNA.
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FIGURE 3.17 — Images expérimentales du signal optique du cristal photonique & mode de
Bloch obtenues avec la pointe BNA en fonction de son orientation [11].
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FIGURE 3.18 — a) et b) Image théorique des cartographies de champ électrique & 10 nm
de la surface du cristal photonique & mode de Bloch. c) et d) Images expérimentales du
signal optique obtenues avec la pointe BNA en fonction de son orientation [11].
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Par contre il est assez difficile d’estimer la capacité de résolution de la BNA avec cet
échantillon car le mode de Bloch n’est pas porteur de fréquences spatiales suffisamment
grandes. Nous avons cependant estimé une valeur en convoluant la réponse impulsionnelle
théorique de la BNA (cf. chapitre 2, figure 2.14) avec la simulation par FDTD du mode
de Bloch. Le résultat de cette convolution est comparé avec les images expérimentales.
Le bon accord entre les résultats montre que la résolution de la BNA est de I'ordre de 75
nm (A/20). Ceci démontre une nouvelle fois que le processus de collection optique par la

BNA dépend du gap et non de I'ouverture entiére.

Nous avons également comparé les images obtenues avec la BNA & celles restituées
par une nano-ouverture circulaire. Ces deux types d’ouvertures ont été effectuées sur des
pointes fibrées présentant des caractéristiques identiques. Ainsi, nous pouvons réaliser une
étude comparative fiable des performances et propriétés de ces nano-ouvertures. La figure
3.19 reporte 'image en champ proche du mode de Bloch réalisée a ’aide d’une pointe a
nano-ouverture circulaire de 100 nm de diameétre environ. Nous observons que 'image en
champ proche du mode de Bloch est perturbée (modulée) par une enveloppe optique large
et de forme annulaire. Cette structure large est inexistante sur les images obtenues par la
BNA. Elle traduit le fait que la nano-ouverture circulaire, contrairement a la BNA, couple
fortement la composante champ lointain du mode de Bloch qui se trouve étre annulaire
(cf. figure 3.20 représentant 1'image champ lointain du cristal photonique en mode laser a
travers un objectif de microscope). Contrairement a la BNA, 'ouverture circulaire atté-
nue le champ évanescent par rapport au champ propagatif dans le processus de collection.
Ceci vient du fait que 1’émission laser, trés directive, est dirigée dans la direction de la
pointe (au point I' du diagramme de bande du cristal photonique). Une des propriétés
remarquables de la BNA est sa capacité a restituer une image en champ proche fidéle aux
prédictions théoriques d’un objet présentant une trés forte émission dans la direction de
la pointe. Une autre propriété remarquable de la BNA est qu’elle collecte I'information

optique en champ proche avec une efficacité de collection 150 fois supérieure a celle de
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la nano-ouverture circulaire de 100 nm de diamétre. Notons que ce gain en rendement de
collection s’accompagne également d’un fort gain en résolution puisque la résolution de la

nano-ouverture circulaire a été estimée a A\/7 (contre \/20 pour la BNA).

max

min

FIGURE 3.19 — Signaux optiques champ proche obtenus par une pointe métallisée a ou-
verture circulaire [11].

FIGURE 3.20 — Image en champ lointain du mode du cristal photonique (collecté a travers
le microscope inversé par 'objectif d’ouverture numérique de 0.75) [11].

En conclusion, nous avons démontré que la BNA est capable de donner une analyse vec-

torielle précise, détaillée et hautement résolue du champ électrique présent d’'un mode de
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Bloch lent. La résolution a été estimée a \/20. La BNA est également capable de restituer
une image fidéle du champ proche a la surface du cristal photonique dans une configu-
ration a forte émission en champ lointain en direction de la pointe. Les nano-ouvertures
circulaires échouent dans ce role. Les niveaux de signal collecté sont enfin deux ordres de
grandeur supérieurs dans le cas de la BNA par rapport a 'ouverture circulaire avec une
capacité de résolution trés supérieure. La BNA est donc parfaitement adaptée & jouer le
role de nanosonde SNOM pour cartographier les propriétés vectorielles du champ proche
électrique de modes de Bloch lents de cristaux photoniques. Nous n’avons finalement pas
noté de couplage particulier entre le cristal photonique et la BNA durant ’acquisition des
images (pas de décalage fréquentiel de 1’émission laser, etc).

Nous avons finalement constaté que, malgré ses propriétés résonantes, la nano-antenne
placée au contact du cristal photonique ne perturbe pas I’émission laser. Elle restitue
donc une image fidéle et détaillée de 'intensité électrique du mode de Bloch. Ceci s’ex-
plique aisément par le fait que la nano-antenne interagit avec un mode trés étendu (dont
le volume est trés grand devant le volume du mode optique de la nano-antenne). Cette
configuration reste néanmoins un cas particulier d’imagerie et un élargissement de notre
investigation a des distributions lumineuses plus confinées, donc plus sensibles aux mo-
difications de leur environnement, nous a paru indispensable. Nous avons ainsi inspecté
une configuration alternative de microlaser pour laquelle I'effet laser n’est plus dii a I'ex-
citation d’'un mode de Bloch lent étendu mais & un mode confiné de nano-cavité a cristal

photonique.

3.4.4 Cristal photonique a mode de Cayvité

L’utilisation d’une cavité active représente 3 intéréts par rapport aux cavités passives lar-
gement étudiées par SNOM : (1) l'excitation du mode de cavité est relativement simple (il
n’y a pas ici besoin de coupler la nano-cavité & un guide a cristal photonique pour I'exciter

[97]), (2) le niveau du signal du champ proche est élevé et (3) trés peu de nanocavités
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actives ont été proposées dans la littérature.

Un effort important a été porté sur la caractérisation des propriétés spatiales et spec-
trales des modes de cavités passives a cristaux photoniques par microscopie en champ
proche [98; 99, 100, 101]. Une cartographie résolue en polarisation de la distribution vec-
torielle du champ électrique a notamment été mise en évidence via I'utilisation de pointes
diélectriques fibrées associées a un polariseur placé en sortie de fibre [102]. Il a été dé-
montré également que des sondes locales fines peuvent perturber de maniére significative
les cavités et ainsi les accorder en longueur d’onde précisément et de maniére réversible
en positionnant judicieusement la pointe au voisinage des structures [103, 104, 105|. Nous
pouvons alors nous attendre & ce que la BNA, au-dela de son role initial de nanosonde

polarisante, perturbe fortement 1’émission laser de la structure de par sa nature résonante.

Le nano-cavité active étudiée, baptisée CL7, est obtenue en créant un défaut de 7
trous successifs dans un cristal photonique de maille triangulaire (figure 3.15) [100]. Cette
structure a été fabriquée a I'INL, partenaire du projet NANOEC. Le cristal photonique
est congu de telle sorte qu’il présente une large bande interdite spectrale. La figure 3.21
reporte le diagramme de bande d’un tel cristal photonique simulé pour un parameétre de
maille de 440 nm et un diameétre de trou de 130 nm fabriqué dans du silicium (n = 3.46).
Pour une excitation de la cavité polarisée TE, il existe une bande interdite alors que pour
une excitation en polarisation TM, celle-ci n’existe pas. Cette bande interdite permet de
rendre le cristal photonique parfaitement réfléchissant avec trés peu de perte. Dés lors,
I’ajout d’un défaut dans le cristal, en 'occurrence ’enlévement d’une rangée de 7 trous, va
permettre de confiner trés fortement la lumiére en créant des modes de cavité a 'intérieur

méme du défaut.

Le cristal photonique sondé par nos BNAs présente un diagramme de bande sensi-

blement identique a celui présenté sur la figure 3.21. La structure se trouve en effet étre
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FIGURE 3.21 — Diagramme de bande d’un micro-laser & cristal photonique (2D) & mode
de cavité pour un parameétre de maille de 440 nm et des trous de 130 nm de diamétre
fabriqués dans une couche de silicium [11].

légerement différente du cristal photonique a cavité CL7 dont le diagramme de bande est
représenté ici. Le parameétre de maille vaut 420 nm et les trous, de diamétre de 200 nm,
sont creusés dans une couche d’InP de 250 nm d’épaisseur.

Les distributions d’intensité théoriques (champ électrique) des différents modes de la
cavité, simulées par méthode FDTD 3D & une hauteur de 18 nm de la surface du cristal,
sont reportées sur la figure 3.22. Sont représentés les 4 premiers modes portés par la struc-
ture dont les longueurs d’ondes de résonance sont (a) A=1444 nm (Q=1000), (b) A=1483
nm (Q=1615), (¢) A=1517 nm (Q=1500) et (d) A=1530 nm (Q=5800, mode fondamental)
[100]. Seul le mode fondamental présente un facteur de qualité suffisamment grand pour
créer un effet laser dans la cavité. Les pertes associées aux autres modes sont trop impor-

tantes. L’émission laser sera donc portée uniquement par le mode fondamental de la cavité.
De méme que pour le cristal photonique & mode de Bloch, des puits quantiques (In-
AsP) situés dans I'épaisseur du cristal sont pompés optiquement et excitent directement

les modes de cavité formé par les lacunes du cristal.

La figure 3.23 reporte les simulations des intensités |Ex|? et |Ey|* des composantes
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FIGURE 3.22 — Distributions d’intensité électrique a la surface d'un cristal photonique a
mode de cavité (CLT7) pour les 4 premiers modes de la cavité (paramétre de maille de
420 nm, trous de 200 nm de diamétre gravés dans une couche de 250 nm d’INP). a) A =
1444 nm, Q = 1615, b) A = 1483 nm, Q = 1000, ¢) A = 1517 nm, Q = 1550, d) mode
fondamental : A = 1530 nm, Q = 5800.

vectorielles du champ électrique transverse du mode fondamental selon les axes de symé-
trie (0x) et (Oy) de la cavité. Les simulations ont été réalisées par FDTD 3D a I'INL. Les
distributions lumineuses portées par ces composantes orthogonales du champ électrique

sont aiséments dissociables I'une de 'autre.

FIGURE 3.23 — Cartographies théoriques du cristal photonique & modes de cavité de a)
'intensité électrique selon (0X), b) I'intensité électrique selon (0Y).
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L’investigation SNOM de la nanocavité par la BNA sera menée avec trois types de
pompages (d’excitation) de la nanocavité active : (1) le pompage résonant dans lequel
la structure est excitée a la longueur d’onde de résonance de la cavité, (2) le pompage
optique en dessous du seuil laser (mode de photoluminescence de la structure) et (3) le
pompage optique permettant a la structure de laser (pompage laser). Cette étude per-
met de mieux comprendre & la fois le fonctionnement de la BNA, mais aussi celui de la
nano-cavité et le couplage entre les deux éléments. Dans les deux derniers cas de figure,

le pompage optique est réalisé par une diode pulsée & A=808 nm.

Excitation en mode pompage résonant

L’avantage de cette excitation vient du fait que I'on peut sélectionner le mode de la cavité
que l'on veut exciter en choisissant la longueur d’onde d’excitation. Pour cela, nous utili-
sons un laser accordable dans la gamme des télécommunications (celui utilisé précédem-
ment). Le faisceau laser est injecté dans le microscope inversé supportant 1’échantillon et
la téte SNOM, comme indiqué sur la figure 3.10. Le faisceau est modulé & une fréquence
de 1 KHz pour la réalisation d’une détection synchrone du signal collecté par la BNA
(augmentation du rapport signal a bruit). La focalisation du faisceau sur I’échantillon est
assurée par un objectif (x 20, ON=0.40). Les mesures spectrales de ’émission laser réa-
lisées a I'INL ont indiqué que la cavité étudiée présente une émission laser a la longueur
d’onde de 1575.43 nm,. Nous avons donc réglé la longueur d’onde du laser a cette valeur
et la puissance du faisceau a 22 mW. La figure 3.24 montre I'image de la structure réalisée
par une BNA dont la direction est indiquée en insert. La BNA détecte ici la composante
Ex du champ électrique paralléle au grand axe de la cavité. L’image présente une rangée
de 7 spots lumineux alignés dans la direction de la cavité. Cette image est conforme a
la distribution théorique de l'intensité de la composante du champ électrique qui est pa-
ralléle & 'axe d’analyse vectorielle de la BNA (figure 3.23 a)). En revanche, lorsque nous
avons tourné la pointe pour tenter d’obtenir la répartition portée par la composante vec-

torielle orthogonale (cf. figure 3.23 b)), nous n’obtenions plus aucun signal optique. Ces
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résultats nous font penser que le mode n’est pas parfaitement "installé" dans la cavité.
Cela justifierait tout d’abord le faible rapport signal-a-bruit obtenu sur la figure 3.24 b),
qui est d’environ 1 :1,25. Ensuite, la structure fine de la distribution optique du mode
dans la cavité ne refléte pas fidélement la distribution d’intensité du mode fondamental
sensé étre excité a cette longueur d’onde. Nous interprétons ce résultat par le fait que la
longueur d’onde excitatrice n’est en fait pas exactement celle de la résonance de la nano-
cavité. Nous avons fait l'erreur de prendre en compte la valeur de la longueur affichée
sur le laser (grandeur non mesurée au spectrométre). Nous nous sommes ensuite rendu
compte que les valeurs des longueurs d’ondes de résonances d’autres cavités indiquées par
I'INL étaient légérement décalées par rapports aux valeurs mesurées & FEMTO-ST (sans
doute un probléme de calibration d’un des spectrométres). Un phénoméne de couplage
entre la BNA et la cavité peut également étre responsable d’un décalage fréquenciel de la

résonance de la cavité.
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FIGURE 3.24 — a) Images topographiques d’un cristal photonique & mode de cavité,
b)image optique au centre de la cavité du cristal photonique pour un pompage réson-
nant.

0

Excitation en mode de photoluminescence

Nous cherchons ici a sonder optiquement la cavité a cristal photonique en mode de photo-
luminescence simple. Notons que cette étude a été menée sur une structure différente de

celle considérée précédemment. L’excitation des puits quantiques se fait ici a la longueur
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d’onde de 808 nm par l'utilisation d'un laser pulsé, avec des impulsions de largeur de
50 ns toutes les 100 ns (c’est a dire un rapport cyclique de 50 % : la dose de photons
pompes est trop importante pour que la nano-cavité puisse laser). Le faisceau pompe est
également modulé a la fréquence de 2 kHz afin de réaliser une détection synchrone du
signal collecté par la BNA. La focalisation du faisceau sur I’échantillon est assurée par la
face inférieure de I’échantillon par un objectif x 60 d’ouverture numérique de 0.7 comme
montré sur la figure 3.10. La tache de focalisation centrée sur la cavité a une largeur de 4
microns environ. Le signal de pompe collecté par la BNA est filtré par un filtre a réjection
de bande centré a 808 nm. Le signal de photoluminescence transmis est détecté par la
photodiode. L’image de la cavité par la pointe BNA pour cette excitation est montrée
sur la figure 3.25 a). Le papillon en insert représente la direction de I'ouverture durant le
balayage. L’image optique obtenue pour cette direction d’antenne ne ressemble pas a la
distribution théorique de I'intensité de la composante du champ électrique du mode fon-
damental paralléle a 'axe de la nano-antenne (figure 3.23 a)). Nous avons d’abord pensé
que 'antenne au contact du cristal perdait ces capacités polarisantes. Nous avons alors
placé en sortie de fibre (avant le détecteur) un polariseur et un contréleur de polarisation
sur la fibre (boucle de Legendre) réglés de telle sorte que 'on soit certain que le champ
couplé au détecteur soit polarisé dans la direction d’analyse de la BNA. L’image obtenue
dans cette configuration (figure 3.25 b)) est identique a celle obtenue avec la BNA seule
(figure 3.25 a)). Cela prouve que la BNA a conservé ses propriétés polarisantes présentées
précédemment durant I’expérience. Notre explication fut alors que la cavité était multi-
mode et que la BNA collectait I'information de plusieurs modes qui se superposent de
maniére incohérente. Ceci fut confirmé par le spectre en champ lointain de I’émission de
photoluminescence (réalisé en I’absence de BNA, par le biais du signal optique collecté via
I'objectif du microscope utilisé pour excité le cristal) (figure 3.26). Ce dernier comporte
trois pics d’émission bien distincts, correspondant a priori aux trois premiers modes de
la cavité. Si cette explication est & notre avis fondée, nous nous sommes apercus apres

coup que le spectre présente des pics de résonance extrémement fins (Q=20000 environ
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pour les 3 pics) et a des positions spectrales différentes des prédictions théoriques, sauf
pour le mode fondamental. L’origine des résonances mises en jeu ici est donc discutable
et reléve peut étre de I'excitation de modes de cavités lasers longitudinales... Notons que
les mesures spectrales et les acquistions SNOM ont été réalisées sur deux campagnes ex-

périmentales différées dans le temps I'une par rapport a 'autre.

Min

FIGURE 3.25 — image optique au centre de la cavité du cristal photonique a) sans controleur
de polarisation et polariseur et b) avec un controleur de polarisation et polariseur.
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FIGURE 3.26 — Spectre champ lointain de la cavité en photoluminescence.

Excitation en mode laser

La nano-cavité active a cristal photonique est & nouveau pompée optiquement & une lon-

gueur d’onde de 808 nm. La diode laser est cependant pulsée avec un rapport cyclique de
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10 % (impulsion de 10 ns toutes les 100 ns) conforme & I’émission laser de la structure.
Comme auparavant, le signal de pompe est modulé a une fréquence de 2 kHz pour réaliser
une détection synchrone du signal collecté en champ proche par la BNA. La configuration
d’excitation du cristal photonique est identique a la précédente, ainsi que la configuration
de détection SNOM par BNA. La premiére manipulation consista & caractériser spectra-
lement I’émission en champ lointain de la nano-cavité (figure 3.27). Le spectre mesuré
par collection du rayonnement optique par l'objectif couplé a un analyseur de spectres
(Anritsu MS9710B). Nous observons un seul pic dans le spectre, centré sur la longueur
d’onde de 1609,2 nm. Ceci prouve que ’émission est assurée par un seul mode de la ca-
vité, contrairement & ce qui a été constaté pour le mode de photoluminescence simple.
Compte-tenu de ce qui a été dit auparavant, il ne peut s’agir que d’une émission laser
portée par le mode fondamental. Le facteur de qualité de la résonance de cavité (du mode

fondamental) associée a ’émission laser est de 2600 (contre 5800 en théorie).
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FIGURE 3.27 — Spectre en champ lointain de la cavité en mode laser.

Les figures 3.28 ¢) et d) reportent les images SNOM du mode laser de la nano-cavité
obtenues avec la BNA. Les inserts indiquent dans chacune des deux images la direction
de la BNA par rapport a la cavité durant l'acquisition. Les figures 3.28 a) et b) repré-
sentent les distributions théoriques de I'intensité des composantes vectorielles du champ

électrique du mode fondamental selon le petit et grand axe de la cavité, respectivement.
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Les intensités ont été simulées par FDTD 3D a 18 nm de la surface. Le trés bon accord
entre la théorie est I'expérience prouve que la BNA est une sonde SNOM performante
pour analyser vectoriellement le champ électrique modal de nano-cavités. L’analyse vec-
torielle fine réalisée par la BNA permet d’identifier sans ambiguité le mode de cavité en
jeu dans le processus laser, ce qu’'une pointe conventionnelle & ouverture circulaire ne peut
offrir. Ces résultats, associés & ceux obtenus pour le cristal photonique & mode de Bloch,
valident I'utilisation de la BNA comme sonde locale SNOM pour la cartographie vecto-
rielle du champ électrique optique. Cette conclusion est toutefois restreinte a 'inspection

d’échantillons diélectriques.

Les figures 3.29 a) et c) présentent deux profils de I'image de la figure 3.28 d) selon
deux lignes indiquées en noir sur la 3.29 b). La figure 3.29 ¢) permet de mesurer le rapport
signal-a-bruit lié aux acquisitions du mode par la BNA a une valeur avoisinant 50/1. Un
tel rapport assure des cartographies contrastées de grande qualité. Ce résultat démontre
également la trés grande efficacité de collection de la BNA par rapport aux pointes &
ouverture circulaire (comme il a été démontré précédemment pour le cristal & mode de

Bloch lent).

La mesure du taux de polarisation de la BNA utilisée comme nanosonde SNOM a été
réalisée & partir de la courbe de la figure 3.29 a). Pour le cristal photonique & mode de
Bloch, I'estimation de ce parameétre pouvait étre faite sur une image unique (pour une
direction unique de la BNA) du fait que I'intensité est constante sur chacun des anneaux
lumineux a l'intérieur d’'un méme motif du cristal. Dans le cas du cristal photonique a
mode de cavité, I’étude théorique révele que les composantes Ex et Ey du champ élec-
trique donnent lieu a des distributions d’intensités qui ne sont plus de méme amplitude.
Le rapport entre les intensités maximales des spots 1 et 2 de la figure 3.30 est de 1.38.
Cette valeur sera considérée comme facteur correctif permettant d’estimer le taux de po-

larisation a partir du profil de la figure 3.29 a). Le rapport entre le niveau de signal entre
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FIGURE 3.28 — Distribution d’intensité théorique pour a) la composante Ey et b) la
composante Ex du champ électrique du mode fondamental de la nano-cavité, c) et d)

images optiques en champ proche expérimentales de la nano-cavité en mode laser, en
fonction de l'orientation de la BNA (voir inserts).
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FIGURE 3.29 — a) profil de I'image de b) (cf. figure 3.28 d)) entre deux maxima locaux. Le
minimum correspond & un maxima de l'intensité du champ électrique filtrée par la BNA.

b) Image optique de la cavité par la pointe BNA, ¢) profil de I'image optique b) selon le
grand axe de la nano-cavité.

le minimum du profil (maximum d’intensité local pour le champ filtré par la BNA) et le
maximum de droite est de 1/218. Aprés application du facteur de correction, nous ob-

tenons & un taux de polarisation de 1 :300. La BNA joue donc pleinement son roéle de

nano-polariseur en champ proche.
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Le balayage obtenu par la pointe BNA est montré sur la figure 3.28, le papillon indique
I'orientation de ’antenne durant le balayage. Sur cette figure sont comparées les images
optiques expérimentales obtenues par la pointe en fonction de l'orientation de la nano-
ouverture, avec les distributions d’intensité électrique théorique selon X et Y calculées par
FDTD 3D & 18 nm de la surface. Comme nous pouvons le voir, un trés bon accord entre la
théorie est 'expérience est observé, de plus lorsque 1’on regarde une coupe transverse de
I'image sur la figure 3.28 d) (figure 3.29 ¢)), nous trouvons un rapport signal sur bruit de
50, alors qu’il est reporté comme valant 10 dans le cas d’une pointe & ouverture circulaire
[11]. Ce résultat démontre sur le gain en transmission, l'intérét d’utiliser une structure

résonante en bout de pointe champ proche.

FIGURE 3.30 — Distribution théorique d’intensité électrique en champ proche du mode
fondamental du cristal photonique a CLT7.

En conclusion, nous avons validé la BNA comme sonde locale SNOM performante pour
I'investigation de mode de nano-cavités. Nous avons confirmé les propriétés d’analyse vec-
torielle du champ proche électrique optique de la BNA sur un échantillon présentant, a
la différence de I’échantillon précédent développant un mode de Bloch étendu, un mode
optique trés confiné spatialement. La BNA nous a permis de réaliser une étude optique

et spectrale exhaustive de la nano-cavité active sous trois configurations de pompage op-
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tique différentes : pompage résonant, pompage en dessous du seuil laser et pompage laser.
L’étude en pompage résonant n’a malheureusement pas donné de résultats probants car
nous n’avons pas pu accorder la longueur d’onde d’excitation a la longueur d’onde de
résonance de la nano-cavité. Cela prouve la trés bonne qualité des réalisations de la nano-
cavité par 'INL qui donne lieu a des résonances a forts facteurs de qualité (pics spectraux
trés étroits). L’étude en mode de photoluminescence a démontré le caractére multi-mode
de la nano-cavité sous cette excitation. Mais une étude plus approfondie est nécessaire
pour déterminer l'origine des pics de résonance observés dans le spectre champ lointain.
En mode laser, la BNA a enfin révélé de maniére non-ambigiie la nature vectorielle du
mode fondamental par lequel I’émission laser est générée. La caractérisation SNOM par
BNA de la nano-cavité en mode laser présente cependant une différence majeure avec celle
du mode de Bloch lent. Si I'inspection du mode de Bloch a été réalisée & une distance
sonde/échantillon de 10 nm environ, I'inspection du mode de cavité a da étre réalisée a
une distance sonde/échantillon de 400 nm environ. A des hauteurs inférieures, des cou-
plages optiques importants entre la cavité et la BNA perturbent fortement les propriétés
d’émission du microlaser. Cette étude n’a pu étre présentée ici car les résultats n’ont pour
la plupart pas encore été traités. Cette partie de ma these sera en revanche présentée lors

de ma soutenance orale.

3.4.5 Echantillon Plasmonique

La caractérisation d’échantillons diélectriques par la pointe BNA étant faite, intéressons-
nous a des structures métalliques et plasmoniques. Les résonances mises en jeu pour ce
type d’objet sont de méme nature que celles de la BNA en termes de facteur de qualité,

il sera intéressant de connaitre le comportement de la pointe BNA sur ces derniers.

Le laboratoire GEMaC (Groupe d’Etude de la Matiére Condensée) de Versailles, par-

tenaire du projet ANR NANOEC, est spécialisé dans la fabrication d’échantillons plas-
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moniques composés d’'une couche d’or semi-continue au seuil de percolation (figure 3.31)
[106]. Ces échantillons sont fabriqués par évaporation thermique d’or sur un substrat de

verre, & température ambiante et sous ultravide (107 torr).

FIGURE 3.31 — a) Image MEB et b) image topographique d’une couche mince d’or semi-
continue au seuil de percolation.

Comme auparavant, nous cherchons ici a réaliser deux acquisitions SNOM de I’échan-
tillon (sur une méme zone) pour deux directions orthogonales de la BNA. Plutét que
de tourner de 90° la pointe a nano-antenne entre les deux acquisitions, nous avons opté
pour la rotation de I’échantillon et de la polarisation incidente. Le caractére aléatoire de
la couche d’or semi-continue fait qu’il est trés difficile de se repérer sur 1’échantillon, et
donc de venir scanner la méme zone aprés avoir tourné (et inévitablement déplacé la-
téralement) I’échantillon. Pour remédier a cela, nous avons da créer des repéres sur la
couche métallique. Pour cela, disposant de deux échantillons, nous avons créé ces repéres
par deux techniques de nano-fabrication différentes : 1'usinage par FIB et 'usinage par
laser femto seconde. La difficulté rencontrée lors de 'utilisation du FIB était liée a un
effet d’accumulation de charge sur la couche semi-continue non suffisamment conductrice
lors de la phase d’usinage. Ce phénoméne rendait impossible la mise au point du FIB
sur 1’échanillon et donc la fabrication de ces repéres. Pour remédier a ce probléme, nous

avons di déposer en salle blanche une couche de chrome d’environ 5 nm d’épaisseur sur
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la couche d’or de maniére a rendre ’ensemble conducteur. Nous avons ensuite usiné la
surface par FIB et enfin, par une solution "chromium etching", nous avons retiré la couche
de chrome pour ne garder que celle d’or. L’usinage de la couche d’or par laser fs n’a pas
posé de probléme particulier. Les motifs obtenus par ces deux techniques sont représentés

sur la figure 3.32.

FIGURE 3.32 — Images au microscope optique classique de la couche d’or semi continue
au seuil de percolation avec les repéres gravés a) au laser fs, b) par FIB.

Les repéres sont en forme de L placés en matrice dans un repére plus large également en
forme de L (pour un repérage rapide au microscope optique a faible grossissement). Nous
nous sommes fixés une zone en dessous du coin d’un des repéres. Cette caractérisation
s’est faite en plusieurs étapes. En effet, la pointe étant sensible a la polarisation il était
donc possible d’éclairer ’échantillon de deux maniéres différentes, parallele ou perpendi-
culaire aux ailes métalliques de la nano-ouverture. De méme il était possible de tourner
I'ouverture de 90° pour chaque polarisation. Au bout du compte, cela nous faisait quatre
différentes configurations expérimentales, donc 4 manipulations & effectuer. Celles-ci sont

résumées sur la figure 3.33.

Pour I'excitation, nous utilisons le méme laser accordable que précédemment. Le fais-
ceau laser est injecté dans le microscope inversé qui supporte ’échantillon et la téte

SNOM, comme représenté sur la figure 3.10. Le faisceau est modulé par un moulin & une
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FIGURE 3.33 — Schéma représentant les différentes informations que I'antenne peut dé-
tecter sur ces échantillons GEMaC, la fleche bleue représente la polarisation incidente (a
la longueur d’onde de 1550 nm), la fléche rouge représente la polarisation que 'ouverture
est capable de détecter et le papillon représente la direction de I'ouverture.

fréquence de 1 KHz de maniére a réaliser une détection synchrone du signal collecté par
la pointe BNA. La focalisation du faisceau sur 1’échantillon est assurée par un objectif (x

20, ON=0.40).

Les images SNOM obtenues par la pointe BNA sont représentées sur la figure 3.34.
Nous avons bien une atténuation de signal lorsque la polarisation incidente est perpendi-
culaire a la direction d’alignement des ailes métalliques de la BNA, ce qui confirme bien
le caractére polarisant de celle-ci. Ce taux de polarisation (environ 1 :2,7 pour les deux
orientations d’antenne) est assez faible par rapport a celui des cristaux photoniques du
fait de la dépolarisation engendrée par la diffusion du faisceau laser incident par la couche
semi-continue d’or rugueuse, et également au couplage pouvant exister entre le métal de
I’échantillon et celui de la pointe. De plus, pour une méme orientation d’antenne mais
deux polarisations croisées nous observons deux cartographies complétement différentes

(figure 3.34 c) et e)), ce qui confirme que 'on ne collecte pas la méme information dans
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les deux cas. Cette observation est également valable pour une méme polarisation laser
et deux orientations d’antenne différentes (figure 3.34 €) et g)). Ces résultats démontrent
que la BNA ne collecte pas la méme information sur cet échantillon plasmonique selon son
orientation et la polarisation du laser excitateur. En revanche, contrairement aux images
obtenues par microscopie en champ proche en mode collection [106] et perturbation [107],
les images réalisées par le biais de la BNA ne présentent pas de confinements localisés de
champ optique (pas de points chauds). Elles présentent des zones d’extinction trés locali-
sées (de largeurs inférieures a 100 nm) (cf. figure 3.34). Ces zones d’extinction traduisent
soit une dépolarisation du champ optique sur des zones trées localisées de la surface de
I’échantillon, soit une suppression de la transmission optique due au couplage fort entre
les deux structures résonantes (antirésonance du systéme global). Ces résultats montrent
peut-étre une des limites de la BNA en tant que sonde SNOM pour cartographier fide-
lement le champ a la surface de nanostuctures. Ces images peuvent en revanche donner
de précieuses informations sur les résonances en jeux au niveau de la couche d’or, dans la
mesure ot I’on connait parfaitement les propriétés et performances optiques réelles de la
BNA expérimentale. Dans tous les cas, ces images confirment la trés grande capacité de

résolution de la BNA.

Nous observons également sur les images optiques la présence d’artefacts topogra-
phiques. En d’autres termes, les variations d’altitude de la pointe due a la topographie
se retrouvent parfois dans le signal optique comme montré sur la figure 3.35. Si & cer-
tains endroits le signal optique est issu d’un artefact topographique, sur d’autres zones
de I’échantillon, le signal optique est totalement décorrelé de la topographie. L’apparition
du signal artefactuel est dii a la rugosité de la couche métallique sur ’apex de la pointe.
Cette rugosité joue le role de nanosonde secondaire et couple du signal optique dans la
pointe, parallelement a la nano-antenne. Pour preuve, le signal topographique grossier
de la figure 3.35 a) qui refléte la convolution entre le relief de 1’échantillon et le sommet

de la pointe, se retrouve a l'identique dans le signal artefactuel de la figure 3.35 b). Le
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FIGURE 3.34 — Images optique et topographique de la zone de la structure plasmonique
analysée par la pointe BNA, la fleche bleue représente la polarisation incidente (& la
longueur d’onde de 1550 nm), la fleche rouge représente la direction d’analyse vectorielle
de la BNA et le papillon représente la direction de I'ouverture.

niveau de ce signal est faible devant celui de la BNA. Ainsi, lorsque la BNA est paralléle
au champ électrique local, le signal collecté est majoritairement optique. Lorsqu’elle de-
vient orthogonale au champ local, elle ne transmet plus de signal et seul le signal optique

artefactuel est visible dans la structure de I'image. Nous voyons sur la figure 3.35 b) en
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haut a droite une zone d’extinction de la transmission optique a travers la BNA discutée
précédemment. Sur une zone trés localisée de ’échantillon, de 150 nm de largeur, la BNA
n’est plus excitée et 'image refléte la topographie. Il s’agit peut étre de la signature d’un
point chaud optique polarisé orthogonalement a 1’axe d’analyse vectorielle de la BNA ou

a 'apparition d’un environnement métallique autour de la BNA qui annihile sa résonance.

Malheureusement, sur certaines images optiques obtenues, il s’avére qu’un reliquat
du signal topographique apparait dans I'image optique. En d’autres mots, les variations
d’altitude de la pointe due a la topographie apparaissaient parfois dans le signal optique
comme montré sur la figure 3.35. Nous voyons sur cette figure qu’a certains endroits, a
un minima dans l'image topographique correspond un minima dans le signal optique. Le
plus surprenant vient du fait que ce comportement n’est vrai qu’a certains endroits, notre
hypothése est qu’a ces endroits le couplage entre ’échantillon métallique et la pointe est

plus fort qu’a d’autres.
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FIGURE 3.35 — Comparaison entre a) la topographie d’une partie de I’échantillon GEMaC
et b) le signal optique correspondant.

La figure 3.36 reporte les profils topographiques et optiques des images de la figure 3.35
selon une méme ligne. Nous constatons que les variations du signal optique sont correlées

ou non a la topographie de I’échantillon. Les variations purement optiques permettent
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d’évaluer la capacité de résolution de la BNA & une valeur proche de A/20 (critére de la
marche 10%-90% sur une variation locale monotone du signal optique (cf. figure 3.35 b)).
Ceci confirme les valeurs obtenues dans le cadre de I'investigation de cristaux photoniques.
La figure 3.37 reporte 'image optique de la zone de I’échantillon identique a celle inspec-
tée précédemment (cf. figure3.35) mais avec le champ incident polarisé orthogonalement
a la BNA. Nous constatons que le niveau du signal collecté est 15 fois inférieur a celui
du signal collecté auparavant (figure 3.35 b)). Le niveau de signal collecté par la BNA
est de l'ordre de grandeur du signal artefactuel topographique induit par la rugosité de la
pointe. Par ailleurs, cette étude nous a permis de mesurer une meilleure résolution de la

part de la BNA. Elle est estimée ici a A\/77 (cf. figure 3.37 b)).
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FIGURE 3.36 — Profils a) optique et b) topographique d’une méme ligne de I'image optique
figure 3.35.

Nous avons démontré dans ce troisiéme chapitre de maniére expérimentale qu’une
BNA en bout de pointe fibrée métallisée pour la microscopie en champ proche optique
était capable, autour de la longueur d’onde de 1550 nm, de ne détecter qu’une seule

composante du champ électrique optique a la surface d’un échantillon diélectrique de
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FIGURE 3.37 — a) Image optique d’une partie de I’échantillon GEMaC pour une polarisa-
tion perpendiculaire a la nano-ouverture et b) coupe transverse de cette image.

types réseaux et cristaux photoniques. En accord avec I’étude théorique (chapitre 2),
I'information collectée est portée par la composante du champ électrique paralléle aux
ailes métalliques de la BNA. La nano-antenne joue ainsi le réle de nano-analyseur de
champ électrique pour le SNOM et la nano-optique. Par ailleurs, nous avons prouvé que
la BNA possédait une trés bonne efficacité de collection (150 fois supérieure a celle et
d’une nano-ouverture circulaire de 100 nm de diameétre) et une résolution de 'ordre de
A/50. L’ensemble des points du cahier-des-charges initial sont donc remplis, ce qui place
la BNA comme un nano-collecteur SNOM trés performant et offrant une information vec-
torielle précise et détaillée sur le champ proche électrique optique. Notons cependant que
la BNA peut trouver quelques limites dans la cartographie optique de certaines structures
plasmoniques présentant des résonances de facteur de qualité équivalentes a celles de la
BNA. Nous avons également observé que la BNA peut perturber fortement les propriétés

de résonateurs diélectriques a volumes modaux restreints (de type nano-cavités)
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Deuxiéme partie

BNA comme interface entre un
nano-émetteur et un mode de fibre
optique
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3.5 Introduction

Dans cette partie nous présenterons l'utilisation du systéme décrit dans le chapitre
précédent, c’est-a-dire la BNA en bout de pointe pour la microscopie en champ proche
comme interface entre un NE/ fluorophore et un mode de fibre. Pour cela il sera étudié
dans ce chapitre les interactions entre le NE et 'ouverture a géométrie papillon, notam-
ment 'effet de celle-ci sur le temps de vie du flurophore, ainsi que le couplage de 1’énergie
rayonnée collectée par la pointe au mode de la fibre optique. Notre objectif et de trouver
le systéme le plus performant permettant de coupler un maximum de photons émis par

le NE & un mode de fibre optique.
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Chapitre 4

Etat de 'art des couplages entre un
nano-émetteur et son milieu
environnant

Dans ce chapitre nous ferons un état de ’art sur les modifications de I’émission de nano-
émetteur (boites quantiques, molécules uniques) par son milieu environnant tels que : une
interface plane, diélectrique ou métallique, une cavité diélectrique, métallique ou plasmo-

nique, un cristal photonique, une nanoparticule métallique et une nano-antenne.

4.1 Le facteur de Purcell

Le controle de I’émission spontanée est la clef de futures applications en nano-optique et
nano-photonique, ainsi qu’'un sujet d’intéréts de physique fondamentale. D’apreés la régle
d’or de Fermi, qui décrit les probabilités de transition par unité de temps d’un niveau
d’énergie & un autre dans un systéme quantique [108|, I’émission spontanée d’un nano-
émetteur (NE) en optique est définie par la densité d’état local (LDOS : local density of
state) [108]. Dans un milieu homogéne, I’émission spontanée d’un émetteur est fixe et ne
dépend que du moment de transition dipolaire (transition dipole moment : est un vecteur
complexe décrivant I'interaction d’une onde électromagnétique incidente avec le systéme)
de I'émetteur et de I'indice optique du milieu dans lequel il se trouve. Il est notamment
connu que dans un environnement structuré a 1’échelle sub-longueur d’onde, la LDOS peut

étre spatialement controlée [12, 109, 110]. Ceci a pour conséquence de modifier I’émission
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spontanée d’émetteurs a sa proximité (’augmenter ou la diminuer) selon la géométrie et

la nature de cette structure.

Une des premiéres mises en évidence de ce phénomeéne fut faite par Edward Mills
Purcell (1912-1997), qui dés 1946 proposa une équation et un facteur, connu aujourd’hui
sous le nom de facteur de Purcell, permettant de quantifier 'augmentation ou la perte de
I'émission spontanée d’un émetteur dans une cavité [111]. Pour une cavité, ce facteur est

défini par I’équation (4.1) :

3 QA
p= WV(E) (4.1)
Ou Q est le facteur de qualité de la cavité, V le volume du mode de cavité, \ la

longueur d’onde de résonance de la cavité et n l'indice optique a l'intérieur de la cavité.

Cette équation décrit optiquement l'effet du champ local a l'intérieur de la cavité sur
I’émission de ’émetteur, c¢’est-a-dire comment le champ électromagnétique dans lequel se

trouve le dipdle va modifier son émission.

En physique quantique, pour un NE sans perte intrinséque, ce facteur correspond au
rapport entre le taux de décroissance totale de I’émetteur 7 (défini comme l'inverse du
temps de vie de I’état excité de 'émetteur) a proximité de la structure sur ce méme taux
de décroissance sans la structure 7o (équation (4.2)). Ce facteur de Purcell peut également
étre calculé de maniére classique, il est défini comme le rapport de la puissance émise par
un dipole oscillant & proximité de la structure Py, sur la puissance émise par celui-ci sans
la structure Py (équation (4.2)). Mais nous reviendrons sur cette approche classique plus

en avant dans ce manuscrit.

(4.2)
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Ot v et v représentent respectivement le taux de décroissance de 1’émetteur avec et
sans structure et P, et Py la puissance émise par un dipole oscillant avec et sans structure

également.

Le facteur de Purcell est aujourd’hui couramment utilisé pour définir I'effet d’objets
nano-structurés sur I’émission et le temps de vie de I’état excité de NE. Nous 'utiliserons

également dans notre étude.

4.2 Influence d’une interface plane sur un NE optique

Une des premiéres études théoriques sur I'influence d’une surface au contact d’'un NE sur
I'émission de cet émetteur a été réalisée par Chance et al (1978) [12]. Leur étude consis-
tait & approcher des dipoles électriques orientés parallélement et perpendiculairement a
une surface métallique plane et d’étudier les changements sur leur temps de vie et leurs
rendements quantiques. Notamment ’approche de dipdles électriques prés d’une surface
d’argent d’indice ngy, = 0.06 + 4.11*i (pour toutes les longueurs d’onde). Comme nous
pouvons le voir sur la figure 4.1, le temps de vie de 'émetteur varie fortement en fonc-
tion de son orientation par rapport & la surface et de sa distance (en unité réduite ici)
a celle-ci. Sachant que I’émission du dipdle est liée a son temps de vie on comprend que
celle-ci variera également en fonction de ces critéres. Le méme genre de comportements
a proximité de matériaux diélectriques et métalliques sont décrits dans plusieurs articles
[112, 113, 114, 115]. De plus en observant les courbes relatives au rendement quantique de
ces émetteurs (rapport entre I’énergie rayonnée en champ lointain et celle totale rayonnée
par le dipole), nous voyons que ce rendement chute a "approche de la surface, de maniére
plus brutale pour le dipdle paralléle a la surface que celui perpendiculaire. Cette chute
s’explique par une absorption accrue de ’énergie émise par le dipdle dans le métal pour

des distances faibles, ce comportement est caractéristique d'un phénomeéne de quenching
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(dissipation d’énergie dans un matériau).
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FIGURE 4.1 — Temps de vie et rendement quantique d’un dipdle paralléle (haut) et per-
pendiculaire (bas) a une surface d’argent, en fonction de la distance dipole-surface. b
représente le facteur de Purcell des dipdles, q, leurs rendements quantiques, 62:27rn1d/ A
et la distance en unités réduites a la surface,avec d la distance dipole-surface et A la lon-
gueur d’onde. ny et ko sont les parties réelle et imaginaire de I'indice optique de I'argent
et ny est I'indice optique dans lequel sont placés les dipoles [12].

4.3 Influence d’une cavité sur un NE optique

Plus récemment, les opticiens se sont intéressés a 'influence des cavités sur ’émission des
NEs [116, 117, 118, 119, 120, 121, 122, 123, 124, 125]. C’est les cas de ’étude de Kleppner
(1981) [13], qui étudia de manicre théorique ’émission spontanée d’atomes a 'intérieur
d’une cavité, en fonction des dimensions de celle-ci. I1 démontra que 1’émission spontanée
pouvait étre inhibée ou au contraire augmentée en fonction du rapport entre la fréquence
v d’émission d’'un NE & l'intérieur d’une cavité résonante et la fréquence v de résonance

de la cavité. Il est montré sur la figure 4.2 les changements dans I’émission spontanée
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d’un émetteur a l'intérieur d’une cavité en fonction du rapport v/vy. Nous voyons que
pour certaines valeurs du rapport v /vy I’émission spontanée augmente jusqu’a un facteur
3 ou, au contraire, diminue & un facteur 0.6. Cela s’explique par le fait qu’en dehors de la
résonance le facteur de qualité de la cavité décroit fortement, ce qui provoque une chute
du facteur de Purcell et donc de ’émission spontanée ou, au contraire, & la résonance le
facteur de qualité augmente, ainsi que le facteur de Purcell d’ot une augmentation de
I’émission spontanée. A noter que sur la figure 4.2, I’étude est faite pour des polarisations

TE (coubre foncée) et TM (courbe claire).

FIGURE 4.2 — Emission spontanée d’un atome dans une cavité en fonction du rapport
entre la fréquence d’émission de 'atome v et la fréquence de résonance de la cavité v.
La courbe foncée correspond & une polarisation TE et la courbe claire & une polarisation
TM [13].

4.4 Influence d’une cristal photonique sur un NE op-
tique

Un autre moyen d’influencer 1’émission d’un émetteur, est de le coupler a un cristal photo-
nique [100, 126, 127, 128|, c’est ce qu’ont démontré Lodahl et al (2004) [14], Ils décrivent
dans cet article I'influence du parameétre de maille d’un cristal photonique 2D en dioxyde
de titane (figure 4.3) sur le temps de vie de boites quantiques (BQs) (CdSe, band gap =
1.74 eV c’est a dire A ~ 712 nm) insérés a U'intérieur méme du matériau. Il est reporté

sur la figure 4.4 les temps de vie de ces BQs pour trois paramétres de maille différents.
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Il apparait qu’il existe une différence de plusieurs nanosecondes dans ces temps de vie, le
minimum étant d’environ 10 ns pour le paramétre égal a 420 nm et 20 ns pour celui de
500 nm. Il a été prouvé dans cet article que le temps de vie de ces BQs pouvait étre divisé

par deux en changeant le paramétre de la maille d’un cristal photonique.

|
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FIGURE 4.3 — Image MEB du cristal photonique [14].
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FIGURE 4.4 — Temps de vie (partie droite) des états excités des BQs placées a l'intérieur
du cristal photonique [14].

Malheureusement 1’ensemble de ces cavités n’ont jamais été capables d’augmenter le
facteur de Purcell de plus de quelques dizaines, le record étant détenu & notre connais-
sance par Altug et al [129] pour une nano-cavité a cristal photonique 2D & maille carrée,

fabriqué dans de I'InP | ils obtinrent un facteur de 75.
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Passons maintenant & un autre type de structure, pouvant également influencer ’émis-
sion des NE, mais faisant intervenir des parties métalliques qui pourront engendrer des

pertes.

4.5 Influence d’une nano-structure métallique sur un
NE optique

C’est le cas de I'étude d’Enderlein (2002) [15]|, qui proposa une étude théorique d’une
nano-cavité métallique constituée d’une nano-capsule sphérique en argent dans laquelle
était enfermé un émetteur unique (dipole électrique) en son centre (figure 4.5). La méthode
de calcul utilisée dans cette étude était entiérement analytique. Il démontra que le taux de
décroissance radiatif, défini par le rapport de la puissance émise par le dipole rayonnée en
champ lointain en présence de la sphére métallique, par celui sans la sphére, pouvait étre
fortement modifié et augmenté en fonction des parameétres de la nano-capsule, notamment
son rayon et son épaisseur de métal et ceci malgré le caractére dissipatif du métal (figure
4.6). Nous voyons sur cette figure qu’il existe un maximum pour le taux de décroissance
de ce dipodle émettant & A=670 nm, pour un rayon intérieur de sphére de 30 nm et une
épaisseur de 1 nm. Lorsque I’épaisseur de métal augmente, nous observons alors une chute
du taux de décroissance due a 'absorption a par le métal. Cet article nous apprend qu’une
nanostructure métallique peut étre utilisée pour augmenter I’émission spontanée d’'un NE
dipolaire mais que la nature absorbante du métal peut étre un aspect handicapant pour

de telles applications.

4.6 Influence d’une structure plasmonique sur un NE
optique

Une idée a alors fait son chemin dans la communauté des nano-opticiens, celle d’utiliser

des structures plasmoniques [130, 131, 132, 133, 134, 135, 136], pour modifier I’émission de
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FIGURE 4.5 — Schéma de la nano-cavité métallique sphérique, la fléche représente le dipole,
le métal étant de 'argent et le milieu intérieur posséde un indice optique de n = 1,5 [15].
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FIGURE 4.6 — Rapport de I’énergie rayonnée en champ lointain par le dipole en présence
de la cavité (N) sur celle sans la cavité (Np), en fonction du rayon (R) et de I’épaisseur
(d) de la sphére métallique [15].

NE [16, 137|. Ces cavités ont, en effet, deux principaux avantages : elles ont tout d’abord
un spectre de résonance assez large, pouvant ainsi bien s’accorder sur le spectre d’émission
des NEs de type BQ et molécule unique, qui est assez large lui aussi. De plus, elles ont
un volume de mode beaucoup plus faible que celui des cavités présentées précédemment,
ce qui contribue a augmenter fortement le facteur de Purcell méme pour un facteur de

qualité faible (équation (4.1)).

C’est le type d’étude menée par Kuttge et al (2010) [16], qui fabriquérent un nano-
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résonateur plasmonique montré sur la figure 4.7, constitué d’un empilement de différentes
couches de chrome, d’argent et de verre. Ils démontrérent notamment qu’un mode plas-
monique pouvait exister a l'intérieur de la couche de verre comme montré sur la figure
4.8 pour différentes excitations : par cathodoluminescence, par un dipdle et par une onde
plane polarisée TE (parallelement & I’axe des cylindres), il a été trouvé une résonance a
A = 660 nm. Expérimentalement il fut obtenu pour cette structure un facteur de qualité
de 16 ce qui est assez faible. Par contre, le volume du mode a été estimé a 0.00013\ 3,
ce qui donne un facteur de Purcell de 900. Nous voyons dés lors ’avantage d’utiliser de

telles structures plasmoniques dans le but d’augmenter I’émission spontanée de NE [138].

(@)

10nm Cr
100nm Ag
=] 50nm SiO,
100nm Ag
10nm Cr

FIGURE 4.7 — (a) Schéma de la cavité proposée par Kuttge et al, (b) image MEB de cette
cavité [16].

4.7 Influence d’une nano-particule sur un NE optique

La modification de I’émission d’un émetteur, comme nous ’avons vu précédemment, peut
avoir lieu au contact de surface aussi bien métallique que diélectrique. Dans 'article de
Carminati et al (2006) [17], une étude analytique est faite sur l'influence d’une nano-
particule métallique sur I’émission spontanée d’une molécule unique. Notamment 1’effet
de la distance particule-molécule sur 'augmentation du taux de décroissance radiatif (émis
en champ lointain) et non radiatif (dissipé par la structure) de cette molécule. Il est mon-

tré sur la figure 4.9 ces taux de décroissance pour un dipodle orienté selon Z a proximité
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FIGURE 4.8 — (a) Spectre calculé de résonance de la cavité pour une excitation par ca-
thodoluminescence (bleu), lumiére polarisée TE (parallélement a 'axe des cylindres) avec
une couche d’accroche de chrome (rouge) et sans chrome (grise). (b) et (c) l'intensité
électrique pour une excitation par un dipole dans la cavité et par une plane polarisée TE
respectivement [16].

d’une particule d’argent de 5 nm de rayon. Il a été démontré dans cette étude que le
taux de décroissance radiatif était proportionnel a la distance & la puissance -3. Alors
que le taux de décroissance non-radiatif était proportionnel, en accord avec le transfert
d’énergie de type Forster (un des mécanismes du quenching), a la distance a la puissance
-6 (figure 4.9). 11 était également décrit dans cet article comment ces paramétres étaient
dépendants de la longueur d’onde d’émission du dipole, notamment de la longueur d’onde
de résonance plasmonique de la particule d’argent, les taux de décroissance était en 'oc-
currence beaucoup plus élevés a cette longueur d’onde de résonance comme montré sur la
figure 4.9. Ce travail témoigne de 'influence que peuvent avoir des particules métalliques,

plasmoniques, d’échelles nanométriques sur I’émission de NE.

Une application expérimentale de ce phénoméne est décrite dans les travaux de Anger
et al (2006) [18], qui placérent une nano-particule d’or en bout de pointe de microscope

en champ proche (figure 4.10 a)). Ils utilisérent ce systéme de maniére a détecter des
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FIGURE 4.9 — Taux de décroissance total I', radiatif ', non radiatif I'V® pour un di-
pole perpendiculaire & une nano-particule d’argent a la longueur d’onde de 612 nm (hors
résonance) (a) et 354 nm (a la résonance) (b) [17].

molécules uniques déposées sur un substrat et étudier leurs propriétés de fluorescence,
notamment son augmentation et son absorption par le métal (quenching). Comme nous
pouvons le voir sur la figure 4.10 b), nous observons une augmentation de la fluorescence
rayonnée en champ lointain, lorsque la distance nano-particule d’or-molécule diminue.
Puis, pour une distance limite (5-10 nm), il apparait que I’absorption par le métal prend

le pas sur le rayonnement champ lointain (figure 4.10 b)).

La littérature abonde d’études sur l'influence de nano-particules anisi que de nano-
antennes dipolaires sur I"émission de NE [4, 5, 57, 63, 21, 19, 20, 34, 139, 140, 141, 142,
143, 144, 145, 146, 147, 148, 64, 149|. C’est le cas de celle proposée par Mohammadi et
al (2008) [19] qui décrivent théoriquement l'effet de nano-batonnets et de dimeéres mé-
talliques sur le facteur de Purcell en fonction des dimensions géométriques de ceux-ci.
Il est montré figure 4.11 les réponses spectrales, le facteur de Purcell et l'efficacité de
nano-antennes dipolaires en or, excitées par un dipdle placé dans leur entrefer, en fonc-
tion de leurs dimensions. Il a été démontré dans cet article que le facteur de Purcell était
maximum pour la longueur d’onde de résonance plasmonique de chaque nano-antennes,

ce sera donc des éléments importants a prendre en compte lors de notre étude. De plus,
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FIGURE 4.10 — (Gauche) Schéma de la nano-particule d’or en bout de pointe champ proche

au dessus d’un substrat contenant des molécules uniques, (droite) nombre de coups par
seconde et augmentation du taux de fluorescence collectée en champ lointain en fonction
de la distance particule-molécule [18].

certaines nano-antennes semblent posséder un meilleur rendement que d’autres (proche de

90 %). 11 apparait alors que les nanostructures dipolaires résonantes sont de trés bonnes

candidates pour augmenter 1’émission spontanée de NE.
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FIGURE 4.11 — Rendement quantique q et facteur de Purcell F,,, pour une nano-antenne
dipolaire en or, en fonction de la longueur d’onde et des dimensions de celle-ci [19].
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Comme nous l'avons vu précédemment dans ce manuscrit, les antennes dipolaires
regroupent plusieurs types de nano-antennes; 'une d’elles est la nano-antenne & géomé-
trie papillon qui a également fait 1'objet de recherches, sur ses capacités a augmenter
le facteur de Purcell. Giannini et al (2008) [20] ont notamment étudié I’émission d’une
molécule unique couplée a un trimeére constitué d’une nano-antenne papillon et d’une
nano-particule cylindrique (figure 4.12). Il est montré sur cette figure la réponse spectrale
d’une telle structure excitée par une onde plane polarisée TM (courbe pleine), pour un
triangle seul (courbe pointillés rouges) et pour un cylindre seul (courbe pointillés bleus),
ainsi que les répartitions d’intensité pour deux longueurs d’onde de résonance (390 et 334
nm). De ces résultats ils ont montré les fortes possibilités d’augmentation du taux de
décroissance du systéme composé des deux triangles et du cylindre pour un dipéle équi-
distant d’un des triangles et du cylindre (courbe rouge figure4.13). Comme nous le voyons,
pour un dipodle électrique placé dans I'un des entrefers, nous observons une variation des
taux de décroissance radiatif, non-radiatif et du rendement quantique lorsque ’on fait
varier ’angle entre la direction du dipole et 'axe de 'entrefer. Ces résultats démontrent

I'influence des structures a géométrie papillon sur les propriétés des nano-émetteurs.

Mais c’est surtout Farahani et al (2005) [21] qui ont prouvé la capacité d’une nano-
antenne a géométrie papillon & augmenter le facteur de Purcell et donc a réduire le temps
de vie de I'état excité d’'une BQ (puisqu’ils sont inversement proportionnels). Ils placérent
en bout d’une pointe AFM une nano-antenne papillon (image MEB sur la figure 4.14 a)
et b)), et Pont utilisée pour détecter une BQ déposée sur un substrat. Comme le montre
la figure 4.15, durant le balayage de cette BQ par la nano-antenne en bout de pointe, il a
bien été observé une réduction du temps de vie de son état excité lorsque la nano-antenne
était a proximité de celle-ci. Ce qui confirme 'influence de ’antenne papillon sur le com-

portement de la BQ.

Intéressons nous maintenant au couplage entre I’émission par un NE et le mode d’une
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FIGURE 4.12 - (a) réponse spectrale pour une excitation TM de la structure constituée
de deux triangles de 20 nm de base placés a 5 nm d’un cylindre de 20 nm de diamétre,
le tout d’une épaisseur de 20 nm. (b) et (c) respectivement l'intensité électrique champ
proche en base logl0 a la longueur d’onde de 390 nm et 334 nm [20].

(a) ™~ (b)

- S = i 2 T e e e e e e e e R = ] = =
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FIGURE 4.13 — Pour la courbe rouge : (a) augmentation du taux radiatif, (b) non-radiatif
et (c) le rendement quantique d’un émetteur placé au centre d’un des espaces triangle-
cylindre, & la longueur d’onde de résonance (390 nm), en fonction de 'angle du dipole par
rapport a l'axe de l'entrefer [20].
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FIGURE 4.14 — Images MEB de la nano-antenne papillon en bout de pointe AFM |[21].

40 lifetime/ns 0 40 lifetime/ns 0

FIGURE 4.15 — Temps de vie de 'état excité de la BQ, en fonction de la position de
la nano-antenne papillon, pour une polarisation paralléle (a) et perpendiculaire (b) a la
nano-antenne [21].

fibre optique.

4.8 Couplage entre ’émission d’un NE et un mode de
fibre optique

Lorsque l'on regarde dans la littérature, il existe quelques études relatant de tels cou-
plages [22, 23, 120, 36, 150, 151, 152|, tout particuliérement dans la recherche du guidage

de photons uniques via une fibre optique.

C’est le cas de I’étude de Muller et al (2009) [22], qui couplérent une microcavité (de
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réflectivité supérieur a 99.7 %) composée d’une part, d’un miroir en bout de fibre optique
fait d’une succession de couches de dioxyde de titane et de verre et d’autre part d’un
miroir sur un substrat fait d’une succession de couches d’AlAs et GaAs. Sur ce dernier
étaient déposées des BQs (InAs : A = 880-980 nm) et intégrées dans une couche de GaAs
(figure 4.16). L’excitation se faisait & une température de 7 K par la fibre optique via le
mode de fibre et le signal émis par cette boite était également collecté par le mode de
fibre (figure 4.16). Ce systéme leur permis de coupler 10 % de I’énergie émise par la BQ

au mode de fibre tout en augmentant légérement le facteur de Purcell de celles-ci.

7K

Excitation lTCollection (He)

- 0, . . -
cpacer FOTH—— —ToASOior
4

AlAs/GaAs mirror

GaAs substrate

FIGURE 4.16 — Schéma de la micro-cavité en bout de fibre optique pour le couplage de
BQ au mode de fibre optique. La distance entre I’échantillon et le miroir est controlée par
un tube piézoélectrique, de maniére a optimiser le role de la cavité. Pour plus d’efficacité,
la cavité est refroidie a 7K [22].

Une autre étude, plus récente celle-ci, faite par Davango et al (2011) [23|, propose un
systéme constitué d'un guide d’onde suspendu en GaAs jouant le role de coupleur (figure
4.17 b)) et une fibre optique (de 1 pm de diamétre) en contact avec ce coupleur, dans le
but de transmettre efficacement I’émission d’une BQ (InAs : A = 990 nm) insérée dans le
guide & un mode de fibre optique (figure 4.17 a)). La technique utilisée pour le transfert
des photons du guide a la fibre optique utilise un couplage par le champ évanescent, qui
travaille en dessous de 9 K. Ce systéme ne leur permettait pas d’augmenter le facteur de

Purcell de cette BQ, mais leur permis de guider expérimentalement un peu plus de 6 %
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de I'énergie émise par le NE a la fibre optique.

Channel
WG

Fiber tape
WG

FIGURE 4.17 — (a) Schéma du coupleur entre la BQ et la fibre optique, (b) image MEB
de sa réalisation, (c) image optique de la fibre posée sur le coupleur [23].

A ce jour et a notre connaissance, aucune étude de couplage entre une information
émise par un NE et un mode de fibre optique, faisant intervenir une nano-antenne aug-
mentant significativement son émission via le facteur de Purcell, n’a été effectuée. Nous
proposons dans cette partie d’étudier le systéme présenté précédemment, a savoir le cou-
plage entre une BNA, suivie d’'une antenne cornet et d’une fibre optique monomode & la
longueur d’onde de 1550 nm, comme un outil efficace pour collecter I'information délivrée

par un NE de type BQ.
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Chapitre 5

Etude théorique d’'une BNA comme
coupleur champ proche entre un NE et
un mode de fibre optique

Dans ce chapitre, il sera décrit dans une premiére partie, les grandeurs caractéristiques
d’un NE du point de vue quantique ainsi que ’approche qui peut en étre faite par des
valeurs classiques. Dans une deuxiéme partie il sera expliqué comment théoriquement les
valeurs classiques nécessaires a la compréhension de ces phénoménes quantiques seront
obtenues. Et enfin, une étude théorique du couplage entre notre pointe BNA et un NE en

champ proche sera présentée.

5.1 Cahier des charges

Le cahier des charges que nous nous étions fixé pour cette étude était le suivant : (a)
concevoir un systéme capable de collecter et d’amplifier en champ proche le signal émis
par un NE & la longueur d’onde télécom de 1550 nm. (b) Guider ce signal jusqu’a une
fibre optique monomode a cette longueur d’onde (SMF-28¢) et (c) le coupler au mode
"fondamental" de celle-ci. Pour cela nous nous sommes donc appuyés sur une partie du
travail qui avait été effectué précédemment, en I’occurrence la recherche de la résonance
de 'ouverture papillon a la longueur d’onde télécom. Il nous restait alors a étudier en
champ proche, I'influence de notre BNA sur le facteur de Purcell, 'augmentation du taux

de fluorescence, le pourcentage de 1’énergie collectée par la pointe par rapport a celle
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perdue (rendement du systéme) et enfin quelle partie de cette énergie était transmise au

mode de fibre.

Ce travail se décompose en deux parties, une de théorie générale, essentielle a la com-
préhension des phénomeénes mis en jeu dans les interactions entre NE et nanostructures
optiques et une deuxiéme partie sur les simulations effectuées sur la pointe BNA & proxi-

mité d’un substrat contenant un nano-émetteur.

5.2 Etude théorique

Pour cette étude théorique, nous avons dii nous intéresser dans un premier temps, aux
propriétés physiques des NE. Ces propriétés sont principalement quantiques, elles sont

présentées ci-dessous avec le plus de rigueur et de justesse possibles.

5.2.1 Etude quantique

Taux de décroissance

Un NE de type BQ ou molécule unique peut étre assimilé/approximé par un systéme a
deux niveaux d’énergie [149] (figure 5.1), avec un niveau dit fondamental et un niveau
excité. Lorsqu’un électron est excité du niveau fondamental au niveau excité, par un laser
par exemple, il va pouvoir se désexciter de plusieurs maniéres pour revenir a son niveau
fondamental. Une est radiative, par I’émission de photons rayonnés en champ lointain (cor-
respondant a un taux de décroissance radiatif «y ,.), une autre est non radiative, absorbée
par le milieu environnant (correspondant & un taux de décroissance non-radiatif +,,.) et
la troisiéme perdue intrinséquement par le NE par vibration par exemple (correspondant
a un taux de décroissance intrinséque v;)). Ces désexcitations sont représentées figure 5.1
et leurs taux de décroissance sont reliés par I’équation (5.1).Le taux de décroissance total
~ caractérise la décroissance exponentielle de la probabilité d’émission d’'un photon lors

d’une émission spontanée.
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Etat excité

Y| Y Y

Y Y A

Etat fondamental

FIGURE 5.1 — Représentation schématique des taux de décroissance a l'intérieur d’un
systéme a deux niveaux d’énergie.

Y=+ Vnr + % (51)

Cette équation devient alors pour un émetteur dans un milieu homogéne non-absorbant

(5.2).

Vtoto = Yo + Vi (5.2)

Ot Y4010 est le taux de décroissance total de I’émetteur dans le milieu homogéne non-
absorbant et ¢ le taux de décroissance radiatif de cet émetteur dans le méme milieu. A
noter que ; est constant quelque soit le milieu entourant I’émetteur et que 7, est nul

dans le cas d’un milieu non absorbant.

Rendement quantique

On définit alors les rendements quantiques de I’émetteur, ¢’est-a-dire le rapport du taux de
décroissance radiatif sur le taux de décroissance total, pour un émetteur dans un systéme
homogéne non absorbant (7;) par 'équation (5.3) et pour un émetteur dans un milieu

quelconque (q) par I’équation (5.4).

Yo Y0
= o 5.3
7 Yioto Yo T Vi (5:3)
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i Yr T+ Ynr + Vi

(5.4)
Ou n; et q sont respectivement les rendements quantiques intrinséque et général de

I’émetteur. A noter que dans un milieu homogéne et non-absorbant 7;,=q du fait que

=0 €t Ynr = 0.

Temps de vie

De méme nous pouvons définir le temps de vie de 1’état excité du NE comme étant le
temps aprés excitation de I’émetteur pour que la probabilité d’une émission spontanée
soit égale a 1/e du maximum de la propabilité d’émission. Dans un milieu homogéne
non-absorbant celui-ci est défini par I’équation (5.5) et dans un milieu quelconque par

I'équation (5.6).

1 1
7—0 pr— pr—
Yioto Yo T Vi

1 1

T = =
Y 77"_’_7717‘—}_’71

(5.6)

Ou 7y et 7 sont respectivement les temps de vie de 1’état excité dans un milieu homo-

géne non-absorbant et dans un milieu quelconque.

Dans le but de pouvoir comparer ’émission spontanée et la fluorescence d’'un méme
émetteur a proximité de différentes structures nous devons définir de nouvelles valeurs. 11
s’agit de 'augmentation du taux de décroissance radiatif (I',) définit dans I’équation (5.7)
et de 'augmentation du taux de décroissance total (I'yy;) équivalent au facteur de Purcell
F, dans le cas d'une cavité définie par I’équation (5.8). I';,; représente aussi la réduction
du temps de vie de I'état excité du NE entre le cas avec structure résonante et celui du

milieu homogéne dans lequel se trouve I’émetteur.
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Yr
I, =— 5.7
Yo ( )

Y
Tyt = 5.8
o Vtoto ( )

Taux de fluorescence

Toutes ces grandeurs étant définies, parlons maintenant de 'augmentation du taux de
fluorescence. Ce terme correspond en général au gain de puissance en champ lointain émis
par deux NE identiques dans deux systémes différents. Ce sera donc le rapport entre deux
grandeurs. Cette augmentation de la fluorescence peut prendre deux formes différentes
94 . . S, e s ,
selon que I'émetteur est en mode saturé ou non saturé. L’émission de fluorescence d’un
émetteur dans un systéme donné (c’est-a-dire avec un rendement quantique fixe) ne dé-
73 LA 2 PR . . . . .
pendra que de l'intensité du champ électromagnétique excitateur (excitation laser ici).
Sa fluorescence augmentera alors de maniére linéaire avec l'intensité électrique vue par
I'émetteur jusqu’a une valeur critique de celle-ci (Ic) a partir de laquelle la fluorescence
reste constante. Nous définissons le mode d’excitation saturé pour une intensité électrique
a I’endroit du dipoéle supérieur a Ic et le mode d’excitation non saturé pour une intensité

électrique a I’endroit du dipéle inférieur a Ic.

Augmentation du taux de fluorescence pour un systéme saturé :

Lorsque l'excitation de I’émetteur se fait de maniére saturée, 'augmentation du taux
de fluorescence (ng) ne se calcule que via augmentation du taux de décroissance radiatif
[, c’est-a-dire suivant ’équation (5.9) [149, 153|. Cela s’explique par le fait que dans ce
mode d’excitation, dés qu’une émission spontanée a lieu, ’émetteur quantique va ensuite
étre capable immédiatement d’absorber un photon de pompe et donc faire passer un
¢lectron du niveau fondamental au niveau excité (figure 5.1), la fluorescence (émission en

champ lointain) ne dépend alors plus que du taux de décroissance radiatif de I’émetteur.
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L’augmentation de la fluorescence d’'un méme émetteur dans deux systémes différents sera
alors le rapport entre les taux de décroissance de 1’émetteur dans ces deux systémes, ce

qui nous donne l’équation (5.9).

Yo

Ot ng est 'augmentation du taux de fluorescence.

Augmentation du taux de fluorescence pour un systéme non-saturé :

Lorsque I'excitation de I’émetteur est cette fois non saturée, 'augmentation du taux
de fluorescence se calcule en faisant intervenir le rendement quantique du systéme étudié
(q équation (5.4)) et l'intensité électrique d’excitation a I’endroit du NE via 1’équation
(5.10) [18]. Cela s’explique par le fait que dans ce mode d’excitation, pour un systéme
donné, la fluorescence, qui est la quantité de photons émise en champ lointain, dépendra
du rendement de I’émetteur q (équation (5.4)) qui caractérise le pourcentage de photons
rayonnés en champ lointain. Cette fluorescence variera ensuite en fonction de l'intensité
électrique excitatrice & ’endroit du dipdle comme cela est expliqué plus haut. Si main-
tenant nous souhaitons comparer le gain de fluorescence d’'un méme émetteur dans deux
systémes différents, nous calculons I’augmentation du taux de fluorescence pour un méme
émetteur c’est a dire le rapport des taux de fluorescence pour chacun des systémes , ce

qui aboutit a 'équation (5.10).

gl
n;i-Io

Ula (5.10)

Ot q est le rendement quantique du systéme étudié et n; le rendement quantique du NE
dans le milieu homogéne non absorbant (c’est a dire le rendement quantique intrinséque
de celui-ci). I, et Iy sont respectivement les intensités électriques a 1’endroit de I’émetteur
avec et sans la structure a proximité de celui-ci. Il est montré a titre d’exemple sur la figure
5.2 un calcul du rapport I, /Iy pour un NE au contact d’un substrat diélectrique, excité

par un faisceau focalisé, avec et sans la présence d’'une nanoparticule d’or. En ’absence
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de la particule, I'intensité électrique a I’endroit de ’émetteur vaut une certaine valeur I.
La présence a proximité du NE de la particule modifie I'intensité électrique a ’endroit du
NE. Cela aura pour conséquence de modifier la fluorescence de ’émetteur, il y aura donc

une augmentation ou une diminution de cette fluorescence.

lo Nano-émetteur le Nano-émetteur
| |
Substrat Substrat
dielectrique dielectrique
Faisceau focalisé Faisceau focalisé

FIGURE 5.2 — Schéma explicatif du calcul des intensités électriques I, et Ij.

Ainsi, en remplagant q et 7; par leurs expressions équations (5.3) (5.4), nous obtenons

une nouvelle équation de I'augmentation de la fluorescence np (5.11).

oy
np = JO T (5.11)
Yo+Yi 0

Puis en utilisant les équations (5.7) et (5.8) nous obtenons I'équation de I'augmentation

de la fluorescence (5.12).

T, L
Ftot I 0

NF (5.12)

Grace a toutes ces équations, il sera donc possible de faire une étude compléte en

fonction des caractéristiques connues de notre NE.

De fait, le rendement intrinséque 7; des BQs utilisées en manipulation étant estimé

par le constructeur comme valant entre 30 et 50 %, nous avons donc considéré celui-ci,
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dans toute la partie théorique, égal & 40 %, c’est-a-dire que 7; = 70/(70+7v) = 0.4, ou
encore que le taux de décroissance 7; = 1,5.7. En outre, les études théoriques exposées

seront examinées aussi bien pour une excitation en mode saturé qu’en mode non saturé.

5.2.2 Etude classique

Malheureusement nos simulations FDTD (Finite Difference Time Domain) ne prennent
pas en compte les phénomeénes quantiques. Aussi, des correspondances avec des grandeurs
classiques ont di étre utilisées de maniére & pouvoir comprendre et expliquer le compor-

tement des émetteurs au voisinage de nanostructures.

Comme nous ’avons dit précédemment, les principaux parameétres qui vont caractéri-
ser I’émission d’un NE sont le facteur de Purcell (I' 4;/Fp) qui est lié au temps de vie de
I'état excité (inversement proportionnel) et 'augmentation du taux de fluorescence (1 r)

en mode saturé et non saturé.

Augmentation du taux de décroissance

Pour avoir accés a ces grandeurs quantiques, il est possible de trouver des équivalences
entre les grandeurs quantiques et les grandeurs classiques, pour cela nous utilisons le
principe de correspondance qui a été définit par Max Born en 1936 [154] qui permet de
calculer le taux d’émission spontanée d’'un NE a partir de la puissance émise par un dipole
électrique [155]. Pour cela nous faisons intervenir les puissances émises par un NE telles
que la puissance rayonnée en champ lointain par '’émetteur (P,) et celle totale émise par

celui-ci (Pyot). Ces équivalences sont données équations (5.13) et (5.14).

r,=2—=2r (5.13)

T nr PO
szzét (5.14)
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Ou P, est la puissance totale émise par le NE en présence de la structure, Py la
puissance totale émise par le NE dans le milieu homogéne sans la structure et P, est la
puissance rayonnée en champ lointain par I’émetteur en présence de la structure. A noter

que dans un milieu homogéne non-absorbant P,,;=P,.=P.

En utilisant I'équation (5.14) et 'égalité ; = 1.5y, 'équation (5.8) de 'augmentation

du taux de décroissance total I'y,; devient (5.15).

7 Piot

P ol Ytot0 2.5 * I

+0.6 (5.15)

Augmentation du taux de fluorescence

L’augmentation du taux de fluorescence en mode saturé ng devient alors I'équation (5.16).

T)F: T:_:_ (5.16)

Ot P, est la puissance rayonnée en champ lointain par le NE en présence de la struc-

ture.

De méme, en utilisant les équations (5.13) et (5.15) dans 'équation (5.12), 'augmen-

tation de la fluorescence nr en mode non saturé devient I’équation (5.17).

I I, I Lo
’[7F = q = _ —Pt t PO -_— (5].7)
ni-lo Lot Io 357 106 Iy
Avec ¢ défini par 1'équation (5.18).
P
Py
=0 5.18
T i1 (5.18)
0

Du fait de la taille nanométrique des différents NE existants, tels que les molécules
uniques, les BQs et autres nano-cristaux de diamant a centres colorés, et pour pouvoir

utiliser le principe de correspondance de Born, il a été fait le choix dans ce manuscrit de
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considérer en premiére approximation ces NEs comme des dipoles électriques. L’équation

(5.17) devient alors I’équation (5.19).

by
Fr [e _ Fo ‘ np'E<T) ‘ >

Ty o 0.6 n,Eo(r) | 2

nr (5.19)

Ot n , est le vecteur unitaire représentant 'orientation du dipole, E(r) et E ((r) le
champ électrique du faisceau excitateur a ’emplacement de 1’émetteur, respectivement

avec et sans la structure.

Récapitulatif

Pour résumer cette partie dans laquelle de nombreuses grandeurs indispensables a la
compréhension ont été introduites, les principales d’entre elles utilisées par la suite sont

rappelées ci-dessous.

n; est le rendement quantique intrinséque du NE; il est défini quantiquement par

I'équation (5.3), il correspond aux pertes intrinséques du NE.

q est le rendement quantique total du NE; il est défini quantiquement par 1’équa-
tion (5.4) et classiquement par ’équation(5.18), il correspond au pourcentage de 1'énergie

rayonnée en champ lointain.

I';; est 'augmentation du taux de décroissance total appelé aussi facteur de Purcell,
elle est définie quantiquement par I’équation (5.8) et classiquement par I’équation (5.15),
elle correspond au facteur de réduction du temps de vie de I'état excité d'un NE dans

deux environnements différents.

Piot/Po est Paugmentation de la puissance émise par le NE dans deux environnements

différents. Cette valeur est égale a I'augmentation du taux de décroissance I';,; si le ren-
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dement quantique intrinseque 7; vaut 1.

Et enfin, ng est 'augmentation du taux de fluorescence, elle est définie quantiquement
par I’équation (5.9) en mode saturé et par I’équation (5.10) en mode non-saturé. Clas-
siquement elle est définie par 1’équation (5.16) en mode saturé et par I’équation (5.19)
en mode non-saturé, elle correspond a 'augmentation de 1’émission rayonnée en champ

lointain par le NE pour deux environnements différents.

5.3 Partie Simulation

5.3.1 Calcul de la puissance émise par un dipole électrique

Comme nous 'avons vu précédemment, le calcul du facteur de Purcell (I';,;) et de 'aug-
mentation du taux de fluorescence (1) dans nos simulations nécessite la connaissance
de la puissance totale (Py,) et radiative (P,) émise par le dipole (équations (5.15) (5.16)
(5.19)) dans tous les cas de figures. C’est-a-dire aussi bien dans le vide ou dans des milieux
homogeénes non-absorbants (Pg), qu’au contact de structures diélectriques et métalliques.
Ce sont ces derniéres qui nous ont particulierement posé des problémes. En effet, dans
un milieu diélectrique, n’ayant pas d’absorption, le calcul de la puissance émise par une
source peut se faire en intégrant le flux du vecteur de Poynting sur six faces du paral-
lélépipede (en 3D) entourant la source lumineuse comme il est montré sur la figure 5.3.
Cela n’est en revanche plus possible lorsqu’un métal existe a I'intérieur du volume, du fait
qu’une partie de I’énergie sera absorbée par du métal (principalement par effet joule). Par
conséquent, la puissance collectée par les six faces ne sera pas exactement celle émise par

la source (Py,), mais uniquement la partie rayonnée en champ lointain (P,.).

Notre réflexion & donc d’abord été la suivante : s’il n’est pas possible d’obtenir la
puissance émise par un NE (P,,;) en collectant le flux du vecteur de Poynting autour

de la structure, peut étre était-il possible de le faire uniquement autour du dipole. Cela
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Milieu uniforme, non absorbant

AT

FIGURE 5.3 — Schéma de la puissance calculée a travers six plans entourant le dipdle dans
un milieu homogene et non-absorbant.

implique de définir un petit cube autour de celui-ci, placé entre les parties métalliques
absorbantes et la source (qui n’étaient espacés parfois que de quelques nanomeétres), un
exemple d’un tel volume défini entre un dipole et une sphére d’or est montré figure 5.4.
Cela nous oblige notamment & réduire le maillage spatial pour avoir des plans bien dé-

finis spatialement (plusieurs noeuds de la grille FDTD) et ainsi limiter les risques d’erreurs.

Or P
~Nm I P
|
A
P<__ \<:F—> — P

Z ™,
7 I
P

Dipdle

FIGURE 5.4 — nano-bille d’or placée a quelques nanomeétres d’un dipole électrique.

Malheureusement, il s’est avéré lors des simulations tests pour valider cette méthode,
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que la puissance calculée via le flux du vecteur de Poynting a proximité du dipole, diver-
geait. Cela s’explique par le fait qu’a quelques nanomeétres du dipdle, les champs électriques
et magnétiques sont principalement évanescents et leurs amplitudes sont trés grandes. Dés
lors, s’il s’avére que le flux du vecteur de Poynting d’un des points du maillage est compté
deux fois ou au contraire oublié, la valeur obtenue sera trés éloignée de la valeur réelle.
Il nous est donc apparu que cette méthode n’était pas adaptée au calcul de la puissance
émise par le dipole. De plus la réduction du maillage spatial induit automatiquement une
augmentation du temps de calcul nécessaire a la simulation, en effet dans un code FDTD
3D, lorsque le maillage spatial est diminué d’un facteur n le temps de simulation est aug-
menté d’un facteur n* (3 pour le maillage spatial + 1 pour le maillage temporel). Cette

méthode ne pouvait donc pas étre utilisée ici.

Une autre solution envisagée fut celle de considérer la puissance totale (P4, ) émise par
le dipole comme la somme de la puissance rayonnée en champ lointain (P,.) et la puissance

absorbée par le métal (P,,.) : Pyy=P,+P,,. Avec P, défini par ’équation (5.20).

P, = —0.5/ / /Re(J*.E(r))dV (5.20)

Ou J et E sont respectivement les courants et champs électriques a I'intérieur du métal

a proximité du dipole.

Malheureusement une fois de plus cette solution ne semblait pas convenir, il était en
effet tres difficile de connaitre les valeurs de J et E pour toutes les parties métalliques
d’une simulation d’approximativement 4320 pm?® (12*12*30 um?), cela aurait représenté
des centaines de giga-octets de donnée par simulation. Méme un super ordinateur comme
le BlueGene, dont on m’a donné 'opportunité d’utiliser lors de mon échange a IBM, n’au-
rait pu stocker autant de données. Nous avons donc dii trouver une autre solution a notre

probléme.
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La solution fut trouvée dans un article de Kaminski et al [156], dans lequel les auteurs
utilisaient une méthode, capable de calculer directement la puissance émise par le dipole,
uniquement grace au champ électrique a ’endroit du dipole et le moment dipolaire lui-
méme. Nous avons alors trouvé dans le livre Principles of nano-optics de Novotny et al
[108], la formule dont nous avions besoin, permettant de calculer cette puissance totale

émise par le dipole électrique Py, cette formule est donnée par 1'équation (5.21).

P 67ege 1
=1+ —Im{p* . Ey(r 5.21
PO HILLHQ kg {p“ ( 0)} ( )

Ol g et e sont respectivement les constantes diélectriques du vide et du milieu dans
lequel baigne le dipole, k la constante de propagation (a la longueur d’onde d’émission du
dipole dans le vide), p le moment dipolaire du dipole et E4(rg) le champ réfléchi da a la

présence de la structure au point rg du dipéle défini par I’équation (5.22).

E(ro) = Eo(ro) + Es(ro). (5.22)

Ou E(rg) est le champ électrique a 'endroit du dipole en présence de la nano-structure
a proximité de 'émetteur, Eg(rg) le champ électrique a I’endroit du dipdle sans la struc-

ture, E,(rg) est donc la partie du champ électrique induite par la présence de la structure.

Grace a cette définition, il nous a alors été possible de calculer la puissance totale
émise par le dipdle en présence d’'une structure métallique a sa proximité. Connaissant
la puissance rayonnée en champ lointain par I'intégration du flux du vecteur de Poynting
dans toutes les directions (P,), nous avons pu déterminer la partie émise par le dipole

mais absorbée par le métal (P,,.) via ’équation Py =P, +P,,.

Ainsi, il devient possible de calculer I’ensemble des paramétres caractéristiques d’un

NE tels que l'augmentation du taux de fluorescence ng, 'augmentation du taux de dé-
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croissance total I';,; et le rendement quantique q a proximité d’une nanostructure.

5.3.2 Simulation test

De maniére a valider cette méthode, en dépit du fait qu’elle soit aujourd’hui de plus en plus
utilisée dans la littérature, nous avons tout d’abord lancé une série de simulations tests.
Ces simulations consistaient a reproduire un résultat obtenu par Koenderink et al [24],
sur I’émission d’un dipole (de rendement quantique intrinséque 7; = 1) placé paralléle-
ment a une interface Silicium-air. Dans cette article les auteurs calculaient I’augmentation
du taux de décroissance radiatif (I',=I';,; ici puisque le matériau est diélectrique (pas de
perte)) d'un dipole électrique paralléle & l'interface silicium-air, en fonction de la distance
les séparant comme montré sur la figure 5.5. Nous observons sur cette figure que le taux

de décroissance radiatif varie pour des faibles valeurs de la distance dipoéle-interface.

Dipole parallel to interface|

— Exact
aoco 3D FDTD

R

Emission rate/vacuum rate
N

|sin=3.43)  Vacuum

4 2 0 2 4
2nz/A

0

o0

FIGURE 5.5 — Augmentation du taux de décroissance radiatif d’un dipoéle paralléle &
I'interface entre du silicium et de I’air, en fonction de la distance dipdle-interface. z étant
la distance dipole interface et A la longueur d’onde [24].

Cette étude a ensuite été reproduite par simulation 3D-FDTD et le calcul de I'augmen-
tation du taux de décroissance radiatif fut effectué grace a 1'équation (5.13). La puissance
¢émise par le dipole P, (= Py ici puisque milieu non-absorbant) a été calculée par in-

tégration du flux du vecteur de Poynting autour du dipdle et par la méthode présentée
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précédemment (équation (5.21)), les résultats obtenus a la longueur d’onde de 830 nm

sont montrés sur la figure 5.6.

Vecteur de Poynting
® Méthode numérique

Augmentation du taux de décroissance

Si (n=3.43) Vide

7%00 -600 -400 -200 o 200 400 600 800
Distance [nm]

FIGURE 5.6 — Augmentation du taux de décroissance radiatif d’un dipole paralléle a
I'interface entre du silicium et de l'air, calculé par intégration du flux du vecteur de
Poynting et par la méthode numérique décrite a A=830 nm.

Comme nous pouvons le constater, nous obtenons un bon accord qualitatif entre les
résultats 3D-FDTD de la publication (figure 5.5) et nos deux méthodes de calculs (figure
5.6) avec au maximum une différence de 5% entre les deux méthodes (les deux courbes de
la figure 5.6). La FDTD associée a la méthode de calcul faisant intervenir le champ a l’en-
droit du dipéle parait donc tout a fait adaptée pour calculer la puissance totale émise par
un dipdle électrique au voisinage d’une structure. Nous allons donc 'utiliser par la suite
pour le calcul de 'augmentation du taux de fluorescence et de décroissance totale ainsi que

pour le rendement quantique des NEs a travers les équations (5.18) (5.15), (5.16) et (5.19).

5.4 Simulations effectuées
5.4.1 Pointe polymére et BNA
Dans cette section, nous allons traiter les deux cas d’une sonde BNA et d’une pointe poly-

meére afin de mettre en évidence leurs effets sur (a) 'augmentation du taux de décroissance

totale, (b) le rendement quantique et (c¢) Paugmentation du taux de fluorescence en mode
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saturé et non-saturé d’'un dipole électrique placé dans leur proche voisinage.

Sonde BN A

La détection de nano-émetteur unique est un des grands challenges de la nano-optique
et de la bio-photonique. Alors qu’aujourd’hui, des systémes faisant intervenir des nano-
antennes en bout de pointe pour la microscopie en champ proche parviennent a détecter
ces émetteurs uniques [4, 63, 18|, la collection de la fluorescence de ces NEs se fait via
un dispositif champ lointain constitué d’objectif de microscope, possédant un rendement
assez mauvais (environ 1 % de la fluorescence [23, 157]). Dés lors, nous avons proposé
la collection de ce signal de fluorescence par un moyen efficace permettant de le coupler
a un mode guidé d’une fibre optique c’est & dire la BNA intégrée sur sonde de micro-
scope optique en champ proche. Deux effets sont donc a mettre en évidence : le couplage
BNA-dipdle qui doit étre efficace via une augmentation du taux de fluorescence puis le
couplage du signal émis par la BNA afin qu’il présente un trés bon recouvrement avec

le mode guidé de la sonde (fibre optique). Ce dernier point fera I'objet du chapitre suivant.

La premiére des études a réaliser était de vérifier I'effet de la BNA sur le facteur de
Purcell (I'yy;) d'un dipole électrique (émettant a la longueur d’onde de 1550 nm) et en
particulier son évolution en fonction de la distance NE-BNA. Pour cela, nous supposons
que le dipole électrique se trouve dans une couche de diélectrique (n=1.45) a 5 nm de
la surface simulant ainsi un NE qui aurait été déposé par spin-coating. Une sonde BNA
constituée d'une pointe polymere de 30 pym et de rayon de courbure 500 nm, métallisée
par 100 nm d’aluminium, avec une BNA de dimension D=315 nm et de gap G=45nm
est gravée a son extrémité, comme il est montré sur la figure 5.7. Nous avons effectué
des simulations FDTD pour plusieurs distances sonde-interface en supposant que ’axe de
symétrie de la pointe est toujours fixe (axe Oz) passant par le NE (figure 5.7). Pour les
calculs FDTD, nous avons considéré une fenétre de calcul de 13 pym x 13 pym x 33 pum

(XYZ), avec un maillage fin de 5 nm, autour de 'extrémité de la pointe ayant un volume
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de 400 nm x 400 nm x 450 nm (XYZ). Le reste du volume de la simulation est grossié-
rement discrétisé avec un maillage spatial de pas 25 nm. Le volume total de la simulation
est entouré d’une couche de PML (Perfectly Matched Layers) permettant d’éliminer par

absorption toute énergie parasite due a des réflexions sur les limites de la fenétre de calcul.

Déplacement de la pointe
- > gaine n=1.444

Coeur n=1.448

A, 100 0

Polymere n=1.52

4 Fibre
Substrat \ EIEIEEE

n=1.45 dipdle électrique
$ 5um
Y z

FIGURE 5.7 — Schéma de la pointe BNA balayant en Z un dipdle placé & 5 nm dans un
substrat d’indice 1.45.

Augmentation de la puissance émise et facteur de Purcell

Pour chacune de ces simulations nous avons calculé la puissance totale émise par le
dipole normalisée (P, /Fy) grace a la méthode décrite par 'équation (5.21) ou Py, est
la puissance émise par le dipdle en présence de la pointe et Py la puissance émise par le
dipole dans un milieu homogéne d’indice n=1,45. Ces valeurs nous ont permis de tracer le
Facteur de Purcell I'y,; (équation (5.15)) pour chaque position de la pointe. Ces résultats

sont présentés sur la figure 5.8.

De ces résultats nous mettons en évidence que les deux facteurs Py /Py et 'y dé-
croissent tous les deux de maniére exponentielle lorsque la pointe s’éloigne du dipole. Cela
signifie que 'antenne en bout de pointe interagit plus fortement avec le dipole électrique
lorsque la distance les séparant est petite, il y a donc un effet local important sur ces

grandeurs. Ceci s’explique facilement a travers la nature méme de la résonance de la BNA
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FIGURE 5.8 — Facteur de Purcell et augmentation de la puissance émise par le dipole en
fonction de la distance substrat-pointe.

qui présente une trés forte localisation du champ EM au niveau de son gap. Le couplage
BNA-NE, lorsqu’il existe, conduit donc a une modification de la LDOS via une augmen-
tation de I'y,;. D’autre part, nous savons que lorsque le rendement quantique intrinséque
n; vaut 1, P/ Po=1". Dés lors, et en accord avec 1’équation (5.15), nous voyons sur la
figure 5.8 que 'augmentation du taux de décroissance total chute lorsque le rendement
quantique intrinséque diminue (dans notre cas il vaut 0.4), c’est-a-dire que le facteur de
réduction du temps de vie de I'état excité du NE chute d’autant. Dans notre cas le temps
de vie de I'état excité diminue théoriquement d’un facteur 52 entre le dipole dans le mi-
lieu homogene d’indice n=1,45 et le systéme décrit ici. Nous pouvons donc conclure de
cette étude que les deux paramétres distance "dipole-antenne" et rendement quantique
intrinséque sont d’une tres grande importance dans la réduction du temps de vie de 1’état

excité du NE.

rendements quantiques

Lors des mémes simulations numériques FDTD nous avons calculé aussi 'augmenta-

tion du taux de décroissance radiatif I',.=P, /Py (équation (5.13)) et I'augmentation du
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taux de décroissance radiatif dans la pointe P,ppinte/ Py 00 Prpointe st la puissance rayon-
née et collectée dans la pointe. Cette derniére grandeur est déterminée comme étant le
flux du vecteur de Poynting a travers une surface a l'intérieur de la fibre optique englobant
le coeur de celle-ci (surface X). De ces valeurs nous avons pu déterminer les rendements

quantiques (équation (5.18)) total q et dans la pointe qpointe.

Il est apparu que ces rendements quantiques, sur les 100 premiers nanomeétres, étaient
indépendants de Z. Le rendement quantique total a une valeur de 0.5 signifiant que la
moitié de I'énergie émise par le dipole électrique est absorbée par le métal couvrant la
pointe. Cette valeur de q est plus faible que pour les antennes dipolaires plasmoniques
[19]. En effet, une grande quantité de métal, non seulement au niveau de la BNA ou existe
une forte résonance EM mais aussi le long de la sonde, interagit avec le signal diffusé par
I'extrémité de la sonde via ’excitation et la propagation de plasmons de surface le long des
flancs extérieurs et intérieurs de la pointe (coté métal-air mais également métal-polymeére),
comme il est montré sur la figure 5.9. Une forte dissipation de I’énergie par effet Joule
prend place ce qui nuit fortement au signal radiatif. De méme, le rendement quantique a
I'intérieur de la pointe est relativement faible valant 0.038. Cette valeur s’explique par la
grande quantité d’énergie rayonnée du coté des Z négatifs (80 % de I’énergie rayonnée en

champ lointain 1'est du c6té du substrat).

‘ nnnmmm-

"""""""H-

FIGURE 5.9 — Distribution de 'intensité électrique (racine cinquiéme) au voisinage et a
I'intérieur de la pointe BNA, excitée par un dipole électrique placé a 5 nm en face de son
extrémité se trouvant en contact du substrat diélectrique d’indice n=1.45.
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En conclusion, cette étude nous montre les limites de la sonde BNA en ce qui concerne
le taux de collection du rayonnement en champ lointain soit 7.6 % (3.8x2 car rendement
quantique de 0.5). 80% de I’énergie rayonnée en champ lointain par le dipole se propage
dans le substrat alors que 50% de I’énergie totale émise est absorbée par le métal. Néan-

moins, cette pointe présente une forte diminution du temps de vie de I'état excité d’un

NE (environ 52x = 1/T;y).

Pointe polymére

De maniére & pouvoir comparer ces résultats avec ce qui se fait de facon conventionnelle
en microscopie optique en champ proche, nous avons mené le méme type de simulation
mais en considérant cette fois une pointe polymeére classique (avec les mémes dimensions
mais sans métal). Les simulations schématisées sur la figure 5.10 ont été effectuées dans

les mémes conditions (méme code FDTD) que celles avec la BNA.
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FIGURE 5.10 — Schéma de la pointe polymére balayant en Z un dipole placé a 5 nm dans
un substrat d’indice 1.45.

augmentation de la puissance émise et facteur de Purcell

Comme auparavant les simulations consistaient & étudier le comportement d’émission

du dipole placé dans le substrat diélectrique d’indice optique n=1.45, en face duquel est
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placée une pointe en polymeére de 30 um de long et rayon de courbure 500 nm en fonction

de la distance les séparant.

Comme pour la pointe BNA, nous avons calculé : Py, /Py (=P,./ P, ici puisqu’aucun
matériau absorbant) et I';,; (équation (5.15)), cela pour chaque position de la pointe

vis-a-vis de la surface.

Il est apparu que Py /Py et 'y ne dépendent pas de la distance dipole-pointe sur les
100 premiers nanomeétres, leurs valeurs étaient de 0.87 et 0.95 respectivement. C’est a dire
que le temps de vie du NE en présence de la pointe polymeére sera peu modifié par rapport
a celui dans le milieu homogéne d’indice 1.45. A noter que ce temps de vie est légérement
inférieur a celui d’'un NE dans le milieu homogéne, cela est di a la discontinuité substrat-
air avec laquelle le dipole se trouve en contact, modifiant légérement sa LDOS [24]. De
plus, nous savons que lorsque le rendement quantique intrinséque 7;=1, Py / Po=1"4or. Dés
lors, 'augmentation du taux de décroissance total, en accord avec I’équation (5.15), aug-
mente légérement lorsque le rendement quantique intrinséque diminue (dans notre cas il

vaut 0.4).

Nous pouvons donc conclure de cette étude que la distance dipdle-antenne ne semble
pas jouer un role primordial pour ce systéme dans le I'y;, pas plus que le rendement quan-
tique intrinséque du NE. Par contre, le temps de vie de I'état excité du NE sera beaucoup

moins affecté pour cette pointe nue comparé au cas de la BNA.

rendement quantique

Comme pour la pointe BNA le rendement quantique total,sur les 100 premiers nano-
métres, est trés peu sensible a la distance dipole-pointe, il vaut environ 0.37. Cette valeur

de 0.37 vient de la contribution du rendement quantique intrinséque du NE (qui vaut 0.4
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dans notre cas). Ensuite le rendement quantique a l'intérieur de la pointe vaut environ
0.12 et décroit de maniére linéaire jusqu’a une valeur de 0.095 pour une distance de 100
nm. Il y a donc une dépendance a la distance dipole-pointe sur le couplage de I’énergie
du dipole a la pointe qui vient du fait qu'une partie du rayonnement du dipole est perdue

dans les autres directions lorsque la pointe s’éloigne du dipole.

En dépit de ce faible rendement quantique total, une importante remarque est & si-
gnaler a ce stade : il s’agit du fait qu’une grande partie de I’énergie rayonnée en champ
lointain est collectée par la pointe. La figure 5.11 montre le pourcentage de I’énergie rayon-
née en champ lointain collectée par la pointe en fonction de la distance dipole-pointe. Nous
voyons qu’a Z=0 plus de 30 % de I’énergie rayonnée par le dipole est collecté par la pointe,
cette valeur est trés supérieure aux 7.6 % relatifs a la pointe BNA. Ce trés bon taux de col-
lection est attribué a la grande valeur du rayon de courbure de la sonde polymeére (500nm)
jouant ainsi le réle d’une micro-lentille permettant une collection efficace de I’émission du
dipole. Par contre il a été calculé que 60 % de I’énergie du dipole étaient toujours rayonnés

dans le substrat.

Rendement de collection

Rendement quantique
o
w

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
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FIGURE 5.11 — Pourcentage de collection en bout de pointe polymére du rayonnement
d’un dipoéle déposé dans une couche de diélectrique d’indice optique de n=1.45.
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En conclusion sur cette étude, il apparait que le rendement quantique intrinséque ré-
duit fortement le rendement quantique du NE pour un couplage avec la pointe polymére.
Par contre, cette pointe posséde un bon taux de collection du rayonnement d’un dipole

déposé dans une couche telle que décrit ici.

Augmentation du taux de fluorescence des Pointes polymére et BNA

En utilisant les deux études précédentes, il nous est maintenant permis de comparer ces
deux pointes du point de vue de leurs augmentations du taux de fluorescence total et a
travers la pointe. Pour cela nous devons séparer cette étude en deux cas : I'un pour un

dipole saturé par l'excitation et ’autre correspondant & un régime non saturé.

Mode saturé

Comme mentionné auparavant, en mode saturé I’augmentation du taux de fluorescence
nr est régie par I'équation (5.16). Cette augmentation peut étre calculée en utilisant les
valeurs utilisées précédemment. Les résultats sont représentés pour les pointes polymeére

et a ouverture papillon sur les figures 5.12 et 5.13 respectivement.

La figure 5.12 représente ’augmentation du taux de fluorescence total en fonction de la
distance dipole-pointe, c¢’est-a-dire 'augmentation de 1’émission champ lointain dans tout
I’espace entre le cas avec pointe et substrat et le cas dans un milieu homogéne d’'indice
optique n=1.45. La figure 5.13 présente 'augmentation du taux de fluorescence en bout

de pointe, a travers la surface X.

Comme nous pouvons le voir sur la figure 5.12, en Z=0, 'augmentation du taux de
fluorescence total rayonnée en champ lointain dans le cas de la pointe BNA est nettement
plus importante (d’un facteur 80 environ) que celle de la pointe polymére classique. Cela

s’explique par le fait que la pointe a ouverture papillon augmente fortement le taux de
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FIGURE 5.12 — augmentation du taux de fluorescence total (sur 47 str), sous saturation,
pour la pointe & ouverture papillon et la pointe polymeére en fonction de la distance
pointe-substrat.
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FIGURE 5.13 — Augmentation du taux de fluorescence dans la pointe,sous saturation, pour
la pointe a ouverture papillon et la pointe polymeére en fonction de la distance pointe-
substrat.

décroissance radiatif par rapport a la pointe polymeére par 'intermédiaire du fort confi-

nement d’intensité électrique dans le gap de la BNA. Par contre, 'augmentation du taux

de fluorescence pour la pointe & ouverture papillon décroit exponentiellement lorsque la

pointe s’éloigne du dipoéle jusqu’a rejoindre celle de la pointe polymére pour une distance

de 95 nm. Cette derniére correspond donc a la distance typique au-dela de laquelle la BNA

n’influe plus sur le taux de décroissance radiatif du NE du fait de la forte décroissance
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exponentielle du champ électrique régnant dans le gap et interagissant avec le NE.

En revanche sur la figure 5.13, cette augmentation du taux de fluorescence rayonné
dans la pointe BNA n’est cette fois que 18 x supérieure a celle dans la pointe polymeére.
Cela est dii au fait que la pointe polymeére collecte plus efficacement le rayonnement champ
lointain (31 % de la puissance rayonnée en champ lointain par le dipole) que la pointe
BNA (2x3.8 % (car rendement quantique de 0.5)). De plus, comme pour 'augmentation
du taux de fluorescence total, nous observons une décroissance exponentielle lorsque celle-
ci s’éloigne du dipole, ce qui confirme une nouvelle fois le caractére local de 'influence
de la nano-ouverture sur le dipole électrique. Au dela d’une distance de 75 nm, la pointe
polymeére devient plus efficace en raison de la présence du métal sur la pointe BNA qui

va jouer le role d’écran pour le signal incident.

Mode non-saturé

Pour le mode non saturé, I’'augmentation du taux de fluorescence est décrite par I’équa-
tion (5.17). Cette augmentation peut étre calculée en utilisant les valeurs déterminées
précédemment. I, et I correspondent & un éclairage par un faisceau gaussien, polarisé
parallélement au didple et a la BNA, de longueur d’onde A\ = 808 nm et focalisé au niveau
du dipole sur un tache de dimension 1.2 ym & 1/e? de I'intensité. Les valeurs obtenues de
nr sont présentées pour les pointes polymeére et & ouverture papillon sur les figures 5.14

et 5.15 respectivement.

La figure 5.14 représente 'augmentation du taux de fluorescence total en fonction de la
distance dipole-pointe et la figure 5.15 représente I’augmentation du taux de fluorescence

en bout de pointe en fonction de la distance dipdle-pointe.
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FIGURE 5.14 — augmentation du taux de fluorescence total, hors saturation, pour la pointe
a ouverture papillon et la pointe polymeére en fonction de la distance pointe-substrat.
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FIGURE 5.15 — Augmentation du taux de fluorescence dans la pointe, hors saturation,
pour la pointe & ouverture papillon et la pointe polymeére en fonction de la distance
pointe-substrat.

Comme nous pouvons le constater, l’augmentation du taux de fluorescence total rayon-
née en champ lointain de la pointe BNA (figure 5.14) est supérieure a celle de la pointe
polymeére quelque soit la distance entre le dipole et la pointe sur les premiers 100 nm. De
plus, il apparait que le ng de la pointe BNA décroit exponentiellement sur les 20 premiers
nanomeétres puis passe par un minimum avant de ré-augmenter légérement jusqu’a 100

nm. Pour sa part, le ng de la pointe polymeére croit légerement lorsque la pointe s’éloigne.
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Etant donné le fait que les rendements quantiques sont constants pour les deux pointes,
ces comportements s’expliquent principalement par le rapport I,/ de I'équation (5.17).
Les variations de ce rapport en fonction de la distance sont montrées sur la figure 5.16
pour chacune des pointes. Comme nous pouvons le constater, nous retrouvons le compor-

tement global des ng sur ce graphique.

En outre, nous remarquons que 'augmentation du taux de fluorescence pour la pointe
BNA en mode non-saturé est tres inférieure a celle en mode saturé. Ceci s’explique par
le fait que la résonance de la BNA, qui permet d’exalter le champ au niveau du dipdle, a

lieu & A = 1550 nm loin de la longueur d’onde d’excitation qui vaut 808 nm.

2.5 —— Pointe & nano-ouverture papillon
—— Pointe polymére

le/lo

0.5

0
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Zposition [nm]

FIGURE 5.16 — Augmentation de 'intensité a I’endroit du dipdle pour la pointe BNA et
la pointe polymere.

Concernant les augmentations du taux de fluorescence rayonné dans les deux pointes
(figure 5.15), leurs comportements sont similaires au cas de la fluorescence totale. La prin-
cipale différence entre les deux cas vient du fait qu’en s’éloignant de 10 nm du substrat, le
nr de la pointe polymeére devient supérieur a celui de la pointe BNA. Encore une fois cela
est attribué au meilleur couplage existant pour la pointe polymére par rapport a la pointe

BNA. A noter qu’au contact du substrat la pointe BNA collecte 25% de la fluorescence
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totale émise par un dipole dans un milieu homogéne d’indice optique de 1.45. Cette valeur
est de loin supérieure au 1% collecté par les systémes a objectif de microscope |23, 157],

¢’est donc un résultat important.

En conclusion, cette étude nous a permis de mettre en évidence 'influence de la dis-
tance dipole-pointe sur des grandeurs telles que I'augmentation du taux de décroissance
totale I'y,; (facteur de Purcell), le rendement quantique q et 'augmentation du taux de
fluorescence nr pour la pointe BNA et la pointe diélectrique polymeére. Il apparait que
c’est la pointe BNA qui est la plus sensible & cette distance avec une décroissance expo-
nentielle sur les premiers nanomeétres de ['y; et np. La pointe polymére, quant a elle, ne
semble étre que trés peu affectée par cette modification de la distance. La pointe BNA
devra donc étre placée le plus prés possible du NE pour que son couplage soit optimal
avec la pointe. Néanmoins 50% de ’énergie rayonnée par le dipole était absorbée par le
métal dans ce cas. De plus, une grande quantité de 1’énergie rayonnée par le dipole se
propage dans le substrat et donc se trouve perdue a la collection dans la pointe. Néan-
moins, la pointe BNA semble étre une bonne candidate pour la détection et la collection
de maniére efficace en champ proche de I’énergie émise par un NE unique déposé dans
un substrat, avec une trés forte réduction du temps de vie de I’état excité du NE et une
forte augmentation du taux de fluorescence en mode saturé, ainsi qu'une bonne collection
de la fluorescence en mode non saturé. Par contre, il est probable, du fait de la distribu-
tion spatiale des champs en bout de pointe, que le couplage de I’énergie rayonnée dans la
pointe au mode de fibre ne soit pas optimal. Ceci est en cours d’évaluation a travers des

simulations numériques par FDTD.

5.5 Conclusion

En conclusion de ce chapitre, nous avons vu que grace a des calculs classiques il était

possible de remonter a des grandeurs quantiques des nano-émetteurs. Il a notamment été
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décrit le calcul de la puissance émise par un dipole électrique par des simulations FDTD
a travers la connaissance du champ électrique induit par la présence d’une nano-structure
au voisinage du dipole. Dans les simulations effectuées, il a été montré qu’une pointe BNA
pourrait étre une bonne candidate pour réduire le temps de vie d’'un NE, de méme que
pour collecter de maniére efficace la fluorescence rayonnée par un NE en champ proche
et guider cette énergie dans la fibre optique. La pointe polymeére classique, quant a elle,
posséde un surprenant taux de collection de ’énergie rayonnée par un dipdle électrique

transverse.
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Chapitre 6

Optimisation du couplage entre une
BQ et un mode de fibre optique

La premiére partie de ce chapitre est dédiée a une étude théorique puis expérimentale
portant sur la comparaison de 3 pointes différentes de la microscopie en champ proche
optique dans le but de les utiliser comme détecteur du signal émis par une BQ. Du fait
qu'une grande partie de I’énergie rayonnée par le NE était perdue par propagation dans le
substrat, nous avons décidé dans ce chapitre de placer directement ’émetteur quantique
a l'extrémité des différentes sondes considérées a savoir : la pointe BNA et la pointe di-
électrique polymeére vues précédemment ainsi qu’'une troisiéme pointe métallisée et munie
d’une nano-ouverture circulaire. Dans la deuxiéme partie du chapitre, nous présenterons
des études théoriques sur 'optimisation du couplage entre un NE et le mode guidé d’une

fibre optique monomode a 1.55 pum.

6.1 Etude du couplage d’un NE avec 3 pointes de la
microscopie en champ proche

6.1.1 Etude théorique

Dans cette section, il sera comparé 'effet de quatre pointes de la microscopie en champ
proche sur (a) 'augmentation du taux de décroissance total, (b) le rendement quantique
et (¢) 'augmentation du taux de fluorescence en mode saturé et non-saturé d’un dipole

électrique déposé au bout de ces pointes.
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Systémes étudiés

Comme mentionné plus haut, nous avons tenu compte des enseignements obtenus précé-
demment concernant la perte par rayonnement dans le substrat, et nous avons considéré
le cas ou le dipole est placé directement en bout de pointe, de maniére & profiter du
meilleur taux de collection et de la plus forte interaction dipdle-pointe. La méme étude
est effectuée pour trois types de sondes différentes : la pointe BNA, la sonde polymeére
nue et une sonde métallisée avec ouverture circulaire de diameétre de 60 nm (sonde SNOM
typique) ou 220 nm (surface ouverte équivalente a celle de la BNA). Ces quatre configu-
rations sont détaillées sur la figure 6.1. Pour ces simulations, aucune étude de la distance
dipole-pointe ne sera faite, néanmoins il sera différencié le mode saturé et celui non saturé

pour 'augmentation de la fluorescence.

Ces simulations consistaient & exciter chacune des pointes par un dipole transverse
émettant & 1550 nm, centré et placé & 5 nm en face de 'extrémité de celles-ci. Le dipole
est supposé orienté parallélement aux ailes métalliques du papillon pour la pointe BNA.
Les méthodes de calcul des différentes grandeurs présentées ci-dessous sont les mémes
qu’auparavant. Les simulations schématisées sur la figure 5.7 ont été effectuées avec la
méme fenétre de calcul que I’étude précédente, la simulation était entourée d’une couche

de PML pour éviter toute réflexion parasite.

Facteur de Purcell et rendement quantique

Dans un premier temps, et de maniére a pouvoir étudier le taux de collection de ces quatre
pointes (puissance collectée par la pointe sur celle émise par le dipole), nous avons consi-
déré le rendement quantique intrinséque 7; du dipole égal a 1. Ainsi I';,; = Py /Po et q =
P, /Pio, ot Py est la puissance du dipdle émise dans le vide, P, la puissance rayonnée en

champ lointain en présence de la pointe et P,y la puissance totale émise par le dipole en
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FIGURE 6.1 — Schémas de (a) la pointe polymére, (b) la pointe a ouverture circulaire ({)
60 nm), (c) la pointe a ouverture papillon de dimension D=315 nm et G=45 nm et (d)
la pointe test & ouverture circulaire () 220 nm), toutes les quatre excitées par un dipole

électrique transverse, positionné a 5 nm de 'apex.

présence de la pointe. Les résultats obtenus sont rassemblés dans le tableau ci-dessous.

Type de pointe I'tot=Piot/Po | q (;=1) pointe (n;=1)
Pointe polymeére 1.05 1 0.5

Pointe a ouverture papillon 582 0.5 0.19

Pointe a ouverture circulaire @ 60 nm | 37 0.0013 6.56e-5
Pointe a ouverture circulaire @ 220 nm | 1.07 0.13 0.012

Comme nous pouvons le voir, le fait de ne plus considérer le substrat change le com-

portement des pointes polymére et BNA. En effet, alors que dans 1’étude précédente une

grande partie de 'énergie était perdue dans le substrat, il apparait qu’une fraction de

celle-ci est redirigée dans la pointe, augmentant ainsi le couplage dipole-pointe. La pointe

polymeére collecte ainsi 50 % de 1’énergie émise par le dipole et la pointe BNA 19 %, soit

respectivement 1.6 et 5 fois plus que pour 1'étude précédente. Par contre, 50% de 1’énergie

émise par le dipole est toujours absorbée par le métal dans le cas de la pointe BNA. En
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effet, le fait d’enlever le substrat n’affecte en rien le comportement dissipatif du métal de

la pointe.

En revanche, les pointes a nano-ouverture circulaire semblent étre de trés mauvaises
candidates pour le couplage de I’énergie émise par un dipole a la pointe, spécialement la
pointe de diameétre d’ouverture de 60 nm avec une collection de 0.00665 % de 1’énergie
émise par le dipole. En effet, une grande partie de 1’énergie émise se trouve absorbée par
le métal a savoir 99.87 % dans le cas de 'ouverture de 60 nm et 87 % pour 'ouverture de
diameétre 220 nm. Ce résultat est assez surprenant, en effet le I';,; de la pointe & ouverture
circulaire de diameétre de 220 nm vaut 1.07 car le dipole se trouve a plus de 100 nm de
toutes parties métalliques, dés lors son émission est trés peu affectée par la présence de
la sonde. Par contre, seulement 13 % de son énergie est rayonné en champ lointain, il
apparait dés lors que 87 % est absorbée par le métal. Ce résultat est difficile & interpréter
mais une contribution du champ magnétique du dipole est envisageable [33]. Ce résultat
démontre que ces pointes a ouvertures circulaires ne sont pas adaptées au couplage d’un

NE électrique a une pointe champ proche.

Dans un deuxiéme temps, de maniére a pouvoir étudier 'effet sur le temps de vie de
ces pointes, nous avons calculé I';,; en tenant compte du rendement quantique intrinséque
7;=0.4 du NE (équation (5.15)). Ainsi que 'effet de n; sur les rendements quantiques de

ces pointes (équation (5.18)). Les résultats sont montrés dans le tableau ci-dessous.

Type de pointe | P q (17:=0.4) | dpointe (7:=0.4)
Pointe polymeére 1.02 | 0.41 0.205
Pointe a ouverture papillon 233 0.48 0.182
Pointe & ouverture circulaire § 60 nm | 15 0.00128 6.2e-5
Pointe & ouverture circulaire () 220 nm | 1.028 | 0.054 0.005

Comme nous pouvons le voir, 'ajout de n; dans nos équations affecte le I';,; ainsi
que q mais de maniére différente selon les pointes. Il modifie, en accord avec I’équation

(5.15), beaucoup le I'y,; des pointes a ouverture papillon et circulaire de diamétre 60 nm




6.1. ETUDE DU COUPLAGE D’UN NE AVEC 3 POINTES DE LA MICROSCOPIE EN
CHAMP PROCHE 153

et trés peu les deux autres. Inversement, il change beaucoup (du fait de la définition du
rendement quantique) le q des pointes polymeére et & ouverture circulaire de diamétre 220

nm mais peu celui des autres.

Ainsi, nous voyons que les temps de vie des états excités d’'un NE sont réduits pour
les pointes & ouverture papillon et circulaire de diamétre 60 nm par rapport a celui-ci
dans le vide, respectivement d’un facteur 233 et 15. Mais ce temps de vie est trés peu
changé pour les pointes polymére et a ouverture circulaire de diameétre 220 nm. De plus,
le meilleur rendement quantique total se trouve étre celui de la pointe BNA, devant celui
de la pointe polymeére, mais le rendement quantique dans la pointe reste meilleur pour la
pointe polymére du fait, comme auparavant, du meilleur taux de collection de cette der-
niére ( 50% contre 19 % pour la pointe BNA). Les pointes & ouverture circulaire ont pour
leur part un rendement quantique trés mauvais. L’ensemble de ces résultats démontre que
la géométrie de la BNA joue un réle central dans I'interaction de la pointe du méme nom
avec un NE. En outre, ses propriétés ne peuvent étre expliquées uniquement par la surface
ouverte en bout de pointe puisque le comportement de la pointe a ouverture circulaire de

220 nm de diameétre est trés différent.

Intéressons nous maintenant a 'augmentation du taux de fluorescence (nr) de ces

différentes pointes.

Augmentation du taux de fluorescence

Mode saturé

Etudions tout d’abord le mode saturé pour lequel ce taux est défini par 1’équation
(5.16). Comme mentionné auparavant, il est calculé dans tout I’espace et a l'intérieur de

chaque pointe. Les résultats obtenus pour ce mode d’excitation et pour chaque pointe
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sont donnés dans le tableau ci-dessous.

Type de pointe N F 1) Fpointe
Pointe polymeére 1.05 | 0.53
Pointe a ouverture papillon 281 107

Pointe a ouverture circulaire ) 60 nm | 0.048 | 0.00246
Pointe a ouverture circulaire ¢ 220 nm | 0.139 | 0.0128

Premiérement, le nr total de la pointe BNA apparait étre trés supérieur a ceux des
autres pointes, d’un facteur 267 par rapport a la pointe polymeére, 2021 pour la pointe
a ouverture de diametre 220 nm et 5854 pour la pointe a ouverture de diamétre 60 nm.
Deuxiémement, le nr a l'intérieur de la pointe est, quant a lui, trés bon pour la pointe
BNA, supérieur d’un facteur 200 par rapport a la pointe polymére, 8281 pour la pointe &
ouverture de diameétre 220 nm et 43089 pour la pointe & ouverture de diamétre 60 nm. Ces
valeurs élevées de ng pour la BNA sont dues, comme dans la partie précédente, a la valeur
élevée de T, lice au trés fort confinement du champ électrique a l'intérieur du gap de la
BNA. De plus, la surface des ouvertures ne semble pas étre le facteur déterminant dans
I’augmentation du taux de fluorescence, c’est donc bien encore une fois I'effet d’antenne

qui prédomine sur cette augmentation en mode saturé.

Nous avons dés lors un systéme qui, en mode saturé, permet d’obtenir une trés bonne
augmentation du taux de fluorescence a I'intérieur méme de la pointe en vue d’une collec-
tion par la fibre. Ce taux est d’ailleurs supérieur a celui en présence du substrat favorisant

un meilleur couplage pour un dipole placé en bout de pointe sans la présence de substrat.

Mode non-saturé

Considérons maintenant le cas non saturé. Comme précédemment, l’augmentation du

taux de fluorescence est régie par l'équation (5.17). Pour cette étude I, et Iy ont été

calculés en considérant un éclairage par faisceau gaussien a la longueur d’onde de 808 nm,
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focalisé sur 'emplacement du dipole, avec un waist (largeur a 1/e* en intensité) de 1.5

pm. Les résultats obtenus sont rassemblés dans le tableau ci dessous.

Type de pointe ne 1) Fpointe
Pointe polymeére 0.289 0.146
Pointe a ouverture papillon 3 1.125

Pointe & ouverture circulaire ) 60 nm | 9.53e-4 | 4.9e-05
Pointe & ouverture circulaire ) 220 nm | 0.195 0.0175

Il apparait que la seule pointe dont le taux de fluorescence a augmenté par rapport
au dipole dans le vide est la pointe BNA| les trois autres ayant un ng inférieur a 1, ce
résultat peut s’expliquer par le fait que la pointe & nano-ouverture papillon augmente un
peu 'intensité excitatrice a I’endroit du dipole alors que les autres pointes la diminue. En
outre, les deux pointes a ouverture circulaire, du fait d’un mauvais rendement quantique
et d'une forte diminution de I'intensité de I’excitation, inhibent complétement ce taux de
fluorescence. Elles seront donc a écarter définitivement comme candidates possibles pour
le couplage de I'information d’'un NE & un mode de fibre optique.

Notons que le fait que 7ppointe théorique de la pointe BNA est supérieur & 1, corres-
pond & une pointe qui collectera plus de fluorescence qu'un dipoéle dans le vide n’en émet
dans tout l'espace. Ce qui fait d’elle un systéme somme toute meilleur que les systémes
de collection champ lointain & objectif de microscope qui ne collectent qu’environ 1 % de

la fluorescence émise par le NE |23, 157].

En conclusion de ces études, il apparait que chaque pointe posséde des propriétés qui
lui sont propres. La pointe polymére semble posséder une trés bonne collection, jusqu’a
50 % de I’énergie émise par un dipole placé a son extrémité, mais celle-ci influe trés peu
sur le temps de vie de I'état excité du NE (inversement proportionnel a T';,;) de méme
que sur le taux de fluorescence de I’émetteur, elle ne sera donc pas adaptée pour cette
derniére application.

En ce qui concerne la pointe BNA, nous avons vu qu’elle pouvait donner un bon facteur
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de collection de I’énergie rayonnée en champ lointain (38 %), mais qu’elle présente une
absorption assez forte (50 % de I’énergie émise par le dipole). Par contre elle s’est avérée
influer fortement sur le temps de vie de I’état excité d'un NE (avec notamment un I'y,; de
233) et sur nr en mode saturé. De méme, malgré une faible augmentation de la fluorescence
en mode non-saturé, celle-ci collecte plus que la fluorescence totale émise par un dipole
dans le vide, soit 112,5 %.

Enfin, les deux pointes & ouverture circulaire ne semblent pas adaptées a ce schéma de
collection avec seulement 0.012 % de 1’énergie collectée dans le meilleur des cas. Elles ne
semblent pas non plus adaptées a la réduction du temps de vie, avec un maximum de 15
pour le I'y,; alors que le taux de fluorescence du NE semble totalement inhibé par ce type

de pointe.

Ces études nous ont donc montré les avantages et les inconvénients de ces différentes

pointes, ce qui nous sera trés utile pour la suite de notre travail.

6.1.2 Etude expérimentale

Dans cette étude, la partie collection et notamment les pourcentages de collection des
différentes pointes ainsi que le couplage de leur information au mode de fibre ne seront
pas traités. En effet pour que cette étude soit possible expérimentalement, il nous aurait
fallu étre str qu'une seule BQ) se trouve en bout de pointe, et cela pour chaque sonde.
Malheureusement par manque de temps, nous n’avons pas eu la possibilité de monter

cette expérience.

Par contre, ’étude du temps de vie des boites quantiques ne nécessite pas 1’existence
d’un seul émetteur. En effet, statistiquement les émetteurs auront tous les mémes pro-
babilités d’émission de photon, dés lors la courbe représentant le temps de vie de 1’état
excité du NE pourra étre construite qu’il y ait un ou plusieurs NE en bout de pointe. A

noter que ceci est vrai uniquement s’il n’existe pas couplage entre les NE. Nous revien-
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drons sur ce point par la suite. Ces temps de vie seront calculés pour des BQs placées en
bout des trois mémes sondes : pointe BNA, pointe & nano-ouverture circulaire et pointe

diélectrique en polymeére.

Type de NE utilisé : la BQ

Lors de nos expériences, plusieurs types de NE auraient pu étre utilisés pour interagir avec
nos différentes pointes (molécules uniques, boites quantiques, nano-cristaux de diamant &

centres colorés, nanoparticules dopées terre rare...), nous avons fait le choix d’utiliser des

BQs.

Une BQ est un nano-cristal de matériau semi-conducteur, se comportant comme un
puits de potentiel confinant les électrons et les trous dans les trois dimensions de I'espace
sur une région de quelques nanomeétres. Ce confinement permet de reproduire a l'inté-
rieur de la BQ un comportement de quantification des niveaux d’énergie comme pour un
atome, comportement souvent simplifié par un systéme a deux niveaux comme mentionné

au chapitre précédent.

Les BQs utilisées dans nos expériences sont produites par la société Ewvident Tech-
nologies, elles sont constituées d'un cristal a croissance colloidale de sulfure de plomb
(PbS), de diamétre 5 nm entouré¢ d’un ligand portant le tout a un cristal de 9 nm de
diametre. ces BQs absorbent ’ensemble des longueurs d’onde inférieures a 1500 nm (leur
spectre d’absorption est montré sur la figure 6.2) et réémettent autour de 1450 nm avec
une largeur & mi-hauteur de 172 nm (leur spectre d’émission est montré sur la figure 6.3).
Les caractéristiques intrinséques fournies par le constructeur de ces BQs portent sur leur
temps de vie qui est estimé entre 50 et 200 ns et sur le rendement quantique intrinseque
qui est, comme nous 'avons vu précédemment, compris entre 30 et 50 %. ces BQs sont
vendues en suspension dans du toluéne stocké dans une petite fiole hermétique de quelques

centilitres afin de les conserver au maximum.
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FIGURE 6.2 — Spectre d’absorption des BQs utilisées en manipulation.
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FIGURE 6.3 — Spectre d’émission des BQs utilisées en manipulation.

Une fois toutes ces caractéristiques prises en compte ’étape suivante consistait a dé-

poser quelques unes de ces BQs en bout de pointe champ proche.

Dépot de BQs en bout de pointe

La facon de déposer les BQs a l'extrémité de la sonde a été le fruit d’'un pur hasard.
En effet, aprés avoir réfléchi longtemps sur la maniére de procéder sans vraiment trouver
une solution optimale, nous avons décidé de tester le fonctionnement de notre compteur

de photons que nous venions de recevoir. Ainsi, le premier test que nous avons effectué
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consistait & déposer une goutte de toluéne contenant des millions de BQ sur une lame de
verre et a approcher la sonde jusqu’au contact avec la goutte afin de mettre en évidence
I’émission des BQs. Le résultat de ce test a été concluant en ce sens ou des centaines de
photon étaient comptés par seconde. Mais, a notre grande surprise, le compteur de photon
continuait a recevoir de I’énergie lorsque la pointe fut écartée de la surface de I’échantillon

et que ce dernier fut complétement retiré.

Plusieurs explications étaient alors possibles, la premiére bien str était que des BQs
étaient restées accrochées au bout de la pointe. La deuxiéme possibilité envisagée était le
fait que le polymere utilisé dans la fabrication de la pointe pouvait lui-méme "fluorescer"
dans la gamme de sensibilité du compteur de photons. Une troisiéme hypothése a aussi
été émise mettant en défaut le filtrage réalisé a ’aide d’un notch du rayonnement laser
pompe éclairant les BQs. En effet, il suffit que des photons incidents de ce laser émettant
a A = 808 nm puissent parvenir au détecteur (peu sensible & cette longueur d’onde) pour

donner lieu a un signal parasite.

Ces deux derniéres possibilités furent rapidement écartées a travers une simple expé-
rimentation mettant en évidence 1’absence compléte de signal détecté dans le cas d’une
sonde "vierge" n’ayant jamais été mise en contact avec les BQs. Ainsi, seule 'hypothése
de la présence de BQ) restées accrochées a la pointe est tangible. Par la méme, nous avons
validé le bon fonctionnement du filtre notch et la non fluorescence du polymeére constituant

la pointe.

En conclusion, nous avons mis au point une technique assez simple permettant de
déposer des BQs a I'extrémité d’une sonde. C’est cette méthode qui sera utilisée par la
suite pour les trois types de sondes polyméres avec ou sans ouverture (circulaire et BNA).
Néanmoins, il est a signaler que dans le cas de sonde métallisée, un déplacement latéral
(un scan) de la sonde est nécessaire afin de forcer les QD a pénétrer dans I'ouverture. Le

nombre de BQ déposées dependra fortement du temps total de scan. Typiquement, un
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déplacement sur 100nm, correspondant a la plus petite course possible a travers 1’élec-
tronique de balayage du microscope, est pratiqué permettant d’avoir un signal détectable

par le compteur de photons.

Montage expérimental

Celui-ci ressemble par certains aspects a ce qui a été précédemment présenté dans la
premiére partie du manuscrit. Ainsi, nous retrouvons la partie excitation par le laser et
tout ce qui concerne le microscope inversé et de la téte SNOM comme il est indiqué sur
la figure 6.4. Nous allons donc donner une liste des différents appareils utilisés :

(a) le générateur Stanford (Model DG5H35) dont le role est de délivrer des signaux
carrés (allant de 1 kHz a 999 kHz) décalés dans le temps.
(b) Un générateur de pulse (Hewlett Packard 8082A pulse generator) délivrant des im-
pulsions électroniques alimentant la diode laser.
(c) La diode laser, elle-méme, émettant & A = 808 nm (VPSL0808-100X9B) pour exciter
les BQ.
(d) la partie microscope inversé, pointe et téte SNOM comme décrite dans la partie 1 de
ce manuscrit.
(e) Le compteur de photons (AUREA Technologie SPD A avec une sensibilité de 5% et
des portes de détection de 100 ns) sur lequel est branchée I'extrémité de la fibre optique
apreés filtrage du signal transmis par un notch (FB 810-10).
(f) un corrélateur relié & un ordinateur permettant de reproduire la courbe de décroissance

de I’émission des BQ.

Le principe de 'expérience est le suivant : un pulse laser trés court est envoyé sur la
pointe contenant les BQs pour les exciter, celles-ci vont, aprés un certain temps, émettre
un photon. Ce dernier, s’il est collecté par la pointe, sera guidé apres filtrage par le notch
jusqu’au compteur de photons qui le détectera. Par la suite, si nous parvenons a connaitre

le temps entre le pulse laser et I’émission du photon par I’émetteur et que nous reprodui-
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FIGURE 6.4 — Schéma du montage utilisé pour caractériser le couplage des BQs aux pointes
champ proche.

sons cette expérience de nombreuses fois, il nous sera possible de déterminer le taux de
décroissance total des BQs par la construction de la courbe donnant le nombre de photons

en fonction du temps.

L’expérience va se dérouler de la fagon suivante : le générateur stanford délivre un
signal carré a une fréquence définie par I'utilisateur (dans notre cas 300 kHz), a la fois au
générateur de pulse et au compteur de photon. Le premier génére un pulse électrique qui
sera envoyé vers le laser afin qu’il délivre un pulse optique (d’environ 6-7 ns). Le compteur
de photons, quant a lui, va synchroniser I'ouverture d’une "porte" de détection (de 100 ns

dans notre cas) avec le signal émis par le générateur. Cependant, un temps non négligeable
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va se dérouler entre ’émission du signal par le générateur et la détection de I’émission
par les BQs. Ceci correspond en effet au temps de propagation des signaux électriques
puis optiques jusqu’au compteur de photons, temps estimé & plusieurs dizaines de nanose-
condes. Pour rattraper ce laps de temps, nous imposons au générateur stanford de décaler
les deux signaux envoyés vers le compteur de photons et vers le générateur de pulse.
Ce décalage est évalué expérimentalement en le faisant varier jusqu’a ce que le compteur

de photons détecte un signal non nulle. Dans notre cas, un décalage de 85 ns est nécessaire.

Le dernier élément du banc expérimental a intervenir dans la détection du signal est
le corrélateur. Celui-ci posséde deux entrées : un start et un stop et la mesure fournie
correspond au décalage entre les deux signaux. Dans notre cas, sur le start est placée
une des sorties du générateur stanford (la méme que celle du compteur de photons) et
sur le stop nous avons branché la sortie TTL (transistor-transistor logic) du compteur de
photons. De cette maniére nous pouvons mesurer le temps entre I'impulsion laser et la
détection du photon et donc ainsi reproduire la courbe de I’émission de fluorescence des

BQs en fonction du temps et en déduire le taux de décroissance de 1’état excité des BQs.

Temps de vie des états excité des BQs en bout de pointe

De maniére a pouvoir évaluer 'effet de la BNA en bout de sonde de microscopie optique
en champ proche sur le temps de vie de I'état excité des BQ, nous allons comparé son
comportement a celui de deux autres pointes. Une des pointes est la sonde métallisée a
ouverture circulaire de 90-100 nm de diamétre et la deuxiéme une pointe diélectrique nue
en polymeére. Afin que la comparaison ait un sens, les trois pointes doivent avoir les mémes
dimensions & savoir une longueur de 30 pym, un rayon de courbure de 500 nm, obtenues
par polymérisation a I'extrémité clivée d’une fibre SMF-28e (monomode & 1550nm), Une
couche d’aluminium d’épaisseur 100nm est utilisée dans le cas des deux pointes métallisées

comme il a été précédemment mentionné dans ce manuscrit.
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1. Etude préliminaire

Il s’agit dans cette partie de mettre en évidence 'existence de la fluorescence des
BQs ainsi que son comportement en fonction de la puissance et de la polarisation
du faisceau incident. Cette partie a donc été effectuée pour la sonde BNA parce que
I'effet de polarisation et 1’exaltation du champ local sont propres au comportment
de I'antenne. Considérons donc, la pointe BNA dont I'image MEB est montrée sur

la figure 6.5.

Tout d’abord nous avons cherché a savoir si la fluorescence des BQs dépendait de la
polarisation du laser excitateur incident, ce qui indiquerait un effet de polarisation
induit par la géométrie, et donc di aux propriétés intrinseques de ’antenne. Pour
cela nous avons éclairé la BNA a ’'aide d’un faisceau dont la polarisation linéaire
était controlée a travers un ensemble polariseur-lame demi-onde. Lors de cette ex-
périence, la puissance du laser a été fixée a environ 1 mW garantissant une valeur
sous le seuil de saturation des BQs. Les résultats de cette étude sont montrés sur
la figure 6.6. Comme nous pouvons le voir, nous avons une forte variation de la
fluorescence en fonction de la polarisation, ce qui démontre un effet d’antenne sur

cette derniére.

En effet, étant en dessous du seuil de saturation des BQs (nous verrons par la suite
ou il se situe exactement), 'augmentation du taux de fluorescence est définie par
I'équation (5.17), ce qui signifie qu’elle ne dépendra que du rendement du systéme
et de 'augmentation de l'intensité électrique a I’endroit de la BQ. Or il a été calculé
et démontré théoriquement que, grace a 'effet d’antenne, le rendement quantique et
I'intensité électrique au voisinage de la BNA sont augmentés méme en dehors de la
résonance de cette derniére (ici A=808nm alors que la résonance vers A=1300nm).
Ainsi, le taux de fluorescence est seulement augmenté dans le cas d’une polarisation

paralléle aux ailes métalliques de la BNA comme montré sur le schéma de la figure
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FIGURE 6.5 — Image MEB de la nano-ouverture papillon en bout de pointe pour la mi-
croscopie en champ proche utilisée en manipulation.

Fluorescence [UA]

0 50 100 150 200 250 300 350
angle 270

FIGURE 6.6 — Evolution de la fluorescence collectée par la pointe BNA en fonction de la
polarisation incidente du laser excitateur.

6.7. Ceci est en parfaite concordance avec les résultats expérimentaux de la figure

6.6.

Ensuite, pour déterminer la puissance de saturation des BQs, nous nous sommes
placés dans la polarisation qui permettait d’avoir le maximum de fluorescence (pa-
rallele aux ailes métalliques du papillon), puis nous avons augmenté progressivement
la puissance émise par le laser. La fluorescence collectée par la pointe en fonction
de la puissance émise par le laser (en mode continue) est représentée sur la figure

6.8. Comme nous pouvons le voir, & partir d'une puissance émise de 32 mW, la
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FIGURE 6.7 — Schéma représentant les rendements quantiques et intensités en fonction de
la polarisation incidente du laser excitateur.

fluorescence commence a se stabiliser pour devenir constante, ce qui caractérise une
excitation sous saturation des BQs. Cette étude n’a pas une importance quantita-
tive, puisque la saturation dépendra de nombreux facteurs telles que la polarisation,
la focalisation du faisceau laser sur la pointe, la pointe considérée, la position des
BQs dans la nano-ouverture. Néanmoins, elle nous renseigne sur le fait qu’il sera

possible de travailler avec ces émetteurs dans les deux régimes.

Notons que si I’on maintient le laser avec une puissance supérieure a 30 uW, le régime
de saturation ne va pas perdurer longtemps et une décroissance de la fluorescence
sera observée. Nous avons attribué ce phénomeéne a un possible clignotement (blin-
king) des boites quantiques utilisées [158], ¢’est-a-dire que celles-ci seront dans un
état qui ne leur permet ni d’absorber ni d’émettre de photons pendant un temps
pouvant aller jusqu’a plusieurs secondes, d’ott une diminution du signal de fluores-

cence.

Le temps de vie étant défini par la largeur de la courbe de décroissance a 1/e, il
suffira d’une exploitation graphique de cette courbe afin de remonter a cette valeur.

Malheureusement, ceci n’est pas parfaitement valable dans notre cas. En effet, 'ex-
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FI1GURE 6.8 — Graphique représentant la fluorescence en fonction de la puissance du laser
excitateur en mode continue.

citation temporelle étant impulsionnelle de largeur non nul, la courbe expérimentale
de décroissance est le produit de convolution de la réponse temporelle des BQs avec
I'excitation. Une déconvolution du signal expérimental par la forme de I'impulsion

incidente mesurée sur un oscilloscope est alors nécessaire.

2. La pointe polymeére

L’étude du temps de vie de ’état excité des BQs a été réalisée grace a la méthode

et au matériel présentés précédemment.

La courbe de décroissance pour cette pointe est montrée sur la figure 6.9. Le temps
de vie obtenu grace a cette courbe aprés déconvolution par le signal pompe est
de 44.5 ns £+ 2 ns. Cette valeur est indépendante de la direction de polarisation
incidente mais elle est plus faible que les valeurs annoncées par le commercial et
qui se situe dans une fourchette entre 50 et 200ns. La comparaison avec la pointe a

BNA est rendue possible grace au fait que I'y,;~1 dans ce cas (1.05).

3. La pointe & nano-ouverture circulaire
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FI1GURE 6.9 — Courbe de décroissance des BQs en bout de pointe diélectrique polymeére.

La figure 6.10 présente la courbe de décroissance obtenue pour des BQs placées au
bout de la pointe a nano-ouverture circulaire de diamétre 90-100 nm. Nous obtenons
un temps de vie quasi-indépendant de la polarisation de 'ordre de 21 ns £+ 1 ns.
Cette valeur, bien inférieure a celle donnée par le fabriquant, est conforme a la théo-
rie qui prédit une réduction du temps de vie correspondant a un 'y, = 1.5 —2 > 1.
Le temps de vie reste moins réduit que ce qui est prévu par la théorie (facteur 2
au lieu d'un facteur 15). Cela est di a la valeur du diamétre de 'ouverture qui est

supérieure a celle considérée dans les simulations numériques (60 nm).

. La pointe BNA

Dans ce cas de sonde, nous nous attendons & ce que la réponse dépende fortement
de la direction de polarisation de I'onde incidente. La figure 6.11 montre les courbes
de décroissance des BQs pour deux directions différentes de la polarisation du fais-
ceau incident éclairant la pointe BNA. Il s’agit évidemment des directions paralléle

et perpendiculaire aux ailes métalliques du papillon. Le temps de vie est aussi pré-
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FIGURE 6.10 — Courbe de décroissance des BQs en bout de pointe a nano-ouverture
circulaire.

senté, sous la forme d'un diagramme de rayonnement, en fonction de la direction
du champ électrique incident lorsque celui-ci effectue une rotation sur 180°. Comme
nous pouvons le voir, le temps de vie des états excités des BQs dépend fortement de

la polarisation du faisceau incident confirmant une fois de plus un effet d’antenne.
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FIGURE 6.11 — a) courbe de décroissance en fonction de la polarisation incidente, b) temps
de vie de I’état excité en fonction de la polarisation incidente.

Ainsi, I'exploitation des résultats expérimentaux fournit un temps de vie minimum
de 10.3 ns £ 1 ns pour la polarisation paralléle aux ailes métalliques du papillon

(contre 50 & 200 ns d’aprés le constructeur) et au maximum un temps de vie d’envi-




6.2. ETUDE DU COUPLAGE ENTRE NANO-EMETTEUR ET MODE DE FIBRE
OPTIQUE 169

ron 23.5 ns + 1 ns pour la polarisation perpendiculaire & la nano-antenne. A noter
que ces résultats ont été reproduits par plusieurs expériences et qu’ils sont indé-
pendants de la puissance du laser. En effet, nous avons constaté expérimentalement
que le laser utilisé ne permettait pas d’atteindre le mode de saturation en mode
impulsionnel. Ce résultat confirme le fait que s’il existe un couplage entre les boites
quantiques en bout de pointe (qui pourrait influer sur le temps de vie), celui-ci
n’est pas détectable par nos mesures et donc que ces boites peuvent-étre considérées

comme indépendantes les unes des autres.

En conclusion, une réduction significative (facteur 4 par rapport a la sonde polymére
et facteur 2 par rapport a la sonde a ouverture circulaire) du temps de vie est obtenue
dans le cas de la BNA. De plus, ce temps de vie change en fonction de la polarisation
incidente sur la pointe, traduisant un fort effet d’antenne sur ce dernier. Le bilan de la
pointe BNA est donc globalement positif malgré le fait que les résultats restent en deca
de ce que prévoit la théorie. Plus particuliérement, le taux de fluorescence mesuré expé-
rimentalement est exalté d’un facteur 10 par rapport & celui d'une sonde conventionnelle

A ouverture circulaire.

6.2 Etude du couplage entre nano-émetteur et mode
de fibre optique

Dans le but d’optimiser le couplage de I’énergie rayonnée par la BNA dans la pointe avec
un mode de fibre optique permettant de la véhiculer en champ lointain la ot se trouve
le détecteur. L’étude qui suit va donc consister a concevoir une sorte d’antenne cornet
pour le signal émis par la BNA. Cette étude sera donc différente de ce qui a été effectué
jusqu’a présent car elle ne fait pas intervenir directement des notions de champ proche ni

de théorie quantique sur I’émission de NE.
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6.2.1 Pointes polyméres seules

Dans cette partie, le rendement quantique intrinséque 7; du dipdle sera considéré égal a

un. Seul le couplage de I'énergie rayonnée par le dipdle a la pointe sera étudié.

L’ensemble des simulations effectuées jusque la a fortement augmenté nos connais-
sances sur les propriétés d’'un NE au contact de différentes structures, résonnantes ou non
résonnantes, métalliques ou diélectriques. Le couplage de I’énergie émise par un NE a un
mode de fibre optique via une pointe pour la microscopie champ proche n’a pas été spéci-
fiquement étudié méme si celui-ci était déja pris en compte par ces simulations. En effet,
c’est la partie conique de la pointe qui jouait ce role de médiateur entre le champ rayonné
et la fibre. Il serait donc intéressant d’étudier ce couplage en fonction de la géométrie de
cette partie de la sonde. Rappelons-nous du trés bon couplage qu’il existait entre le NE
et la pointe polymeére nue montrant un taux de collection de 50 % de I’énergie émise par

le dipole. C’est ce résultat qui a motivé I'étude présentée dans cette partie.

L’ensemble des simulations effectuées jusque la ont fortement augmenté nos connais-
sances sur les propriétés d’'un NE au contact de différentes structures, résonantes ou non
résonnantes, métalliques ou diélectriques. Ainsi que sur le couplage de 1’énergie émise par
un NE a un mode de fibre optique via une pointe pour la microscopie champ proche. En
particulier nous avons été surpris du trés bon couplage qu’il existait entre le dipole et la
pointe polymeére nue. En effet celle-ci montrait une collection de 50 % de ’énergie émise
par le dipole. Ce résultat a motivé I’étude présentée ci-dessous, ot nous nous sommes
intéressés aux capacités de collection d’une telle pointe, notamment l'influence du rayon
de courbure de l'extrémité de la pointe sur cette collection, puisque se faisant la pointe
collectera plus de rayonnement du dipole. Les caractéristiques des simulations effectuées
sont données sur la figure 6.12, n’ayant plus accés au supercalculateur BlueGene, ces si-
mulations ont été réduites en taille pour pouvoir étre effectuées & Besancon. Pour cela

nous avons fait I’hypothése que 'énergie collectée par le bout de la pointe, du fait de la
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grande différence d’indice entre le polymére et I'air, sera guidée jusqu’a la fibre optique.
Nous avons donc considéré, que la puissance mesurée quelques microns aprés 'apex était
la puissance guidée par la pointe avant couplage au mode de fibre optique, cette hypothése

fut confirmée par la suite.

Les simulations schématisées sur la figure 6.12 sont effectuées en considérant une fe-
nétre de calcul de 5 pm x 5 pm x 10 pm (XYZ), avec un maillage fin de 5 nm, autour de
I'extrémité de la pointe (volume de 400 nm x 400 nm x 750 nm). Le reste de la simulation
posséde un maillage de 25 nm. Le dipodle électrique est placé & 10 nm devant la pointe
ayant un demi-angle de 7.8° et un rayon de courbure variant de 500 nm & 1.5 pym par pas

de 250nm.

5 MM

>7.8°
. YR=05;0.75;1;1.25; 1.5 um

Dipéle électrique
a 10 nm de I'apex

X

&>

FIGURE 6.12 — Schéma de la pointe polymeére, excitée par un dipdle placé & 10 nm de
I’apex, pour des rayons de courbure de 0.5, 0.75, 1, 1.25, 1.5 pm.

Polymére n=1.52

z

Les résultats donnant 'augmentation du taux de décroissance total Iy (Pyor/Po), du
taux de décroissance dans la pointe I'spointe (Prpointe/Po) et du taux de collection qpeinte
(P pointe/Piot) en fonction du rayon de courbure du bout de la pointe sont montrés dans
le tableau ci-dessous. Comme nous pouvons le voir, I'it et qpointe augmentent avec le
rayon, atteignant respectivement un maximum de 1.225 et de 64 % pour un rayon de
1.5 pm. 'augmentation de I';,; est due au changement dans l’environnement du dipdle
et celle de Qpointe st liée au fait que lorsque le rayon de courbure augmente, une partie

du rayonnement du dipole qui était perdue latéralement se trouve collectée et guidée a
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travers la pointe. Cette pointe semble donc bien posséder des propriétés exceptionnelles

de collection qu’il serait possible d’optimiser.

Rayon de courbure | I';; [ypointe | Gpointe
0.5 pm 1.025 | 0.455 0.44
0.75 pm 1.120 | 0.591 0.53
1 pm 1.175 | 0.680 0.58
1.25 pm 1.206 | 0.740 0.61
1.5 pm 1.225 | 0.790 0.64

En revanche, I'énergie collectée par la pointe n’est que partiellement guidée par la
fibre optique. En effet, seule I'énergie couplée au mode de fibre pourra se propager et
le reste sera rayonné a travers les flancs ou réfléchi (ressort de la pointe) donc perdu.
Pour connaitre le pourcentage de 1’énergie couplée au mode de fibre, nous avons effectué
un calcul d’intégrale de recouvrement [159] entre la distribution du champ EM dans la
pointe aprés propagation dans la partie conique et celle du mode de la fibre. Pour cela,
nous avons dii reprendre tous nos calculs afin d’augmenter la taille de la fenétre de calcul

de telle sorte a considérer la totalité de la partie conique.

Un code BOR-FDTD (Body-Of-Revolution FDTD) est ainsi utilisé. Il est basé sur la
discrétisation des équations de Maxwell en les exprimant dans la base des coordonnées
cylindriques. Ce changement de systéme de coordonnées permet de simplifier les calculs
dans le cas ou la structure considérée admet une symétrie de révolution autour d’un axe
(symétrie cylindrique comme pour notre pointe). Dans ce cas, la dépendance du champ
EM par rapport a ’angle azimuthal est analytique et un calcul 3D sera ramené & un pro-
bléeme 2D. Ceci permet de considérer des structures de trés grandes dimensions (jusqu’a

une centaine de microns de long).

Ainsi, la distribution du champ EM calculé par FDTD est utilisée pour le calcul de

I'intégrale de recouvrement. Les résultats obtenus dans le cas de notre fibre monomode
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sont donnés dans le tableau ci-dessous en fonction du rayon de courbure de la pointe.

Rayon de courbure 0.5 pum | 0.75 pm | 1 pm | 1.25 pm | 1.5 pm
Pourcentage du couplage au mode | 75.3 46.6 56.7 | 53.6 8.6

Comme nous pouvons le constater, le couplage au mode de fibre dépend fortement du
rayon de courbure de la pointe. Cela s’explique par le fait que les pointes n’ont pas les
mémes longueurs étant donné que le demi angle de la pointe est constant. Le mode a I'in-
térieur de la pointe n’est alors pas le méme pour chaque rayon de courbure. Ce phénomeéne
est bien connu dans le domaine des hyperfréquences ot 'antenne cornet utilisée - ana-
logue & une fibre étirée en pointe pour le domaine de I'optique - doit avoir une longueur
bien précise pour remplir son role. La répartition spatiale du mode en bout de pointe
est donc différente pour chaque rayon et son couplage au mode de fibre se fait alors de
maniére différente. Une fois ces résultats insérés dans ceux donnés précédemment, nous
obtenons le pourcentage de couplage au mode de fibre de I’énergie émise par le dipdle

(Gmode de fibre=qpointe X taux de recouvrement) donné dans le tableau ci-dessous.

Rayon de courbure | @mode de fibre
0.5 pm 0.33

0.75 pm 0.25

1 pm 0.33

1.25 pm 0.33

1.5 pm 0.055

Comme nous pouvons le voir, il apparait que les pointes de rayon de courbure de 500
nm, lum et 1.25 pm couplent mieux 1’énergie rayonnée par un dipole au mode de la fibre,
soit 1/3 de celle-ci. Cette valeur est trés importante comparée aux 1% collectés par les
dispositifs a objectif de microscope. Néanmoins, une partie de 1’énergie rayonnée par le
dipole (estimée a plus de 30 %) est toujours perdue par propagation dans le sens opposé
a la fibre. La question que nous nous sommes alors posée était de savoir s’il existait une
solution pour re-diriger une partie de cette énergie dans la fibre. Une alternative est pré-

sentée dans le paragraphe suivant.
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6.2.2 Pointes polymeéres couplées & un miroir

Dans cette partie, le rendement quantique intrinséque 7; du dipole sera également consi-

déré égal a un. Seul le couplage de ’énergie rayonnée par le dipdle a la pointe sera étudié.

En nous inspirant du principe de I'antenne Yagi-Uda couramment utilisée dans le do-
maine des radio-fréquences [160] et récemment transposée au domaine du visible [5], nous
avons alors eu I'idée d’utiliser un réflecteur permettant de re-diriger une partie de 1’énergie
dans la pointe. Ce réflecteur est constitué d’une couche métallique d’or d’épaisseur de 100
nm, placée a une distance particuliére voisine du quart de la longueur d’onde (soit pour
lambda=1550 nm, une distance d’environ 387 nm), de maniére a ce que le champ réfléchi
par le miroir soit en phase avec celui se trouvant au niveau du dipoéle. Ceci a pour effet
d’augmenter le champ EM se propageant dans la direction de la sonde et de re-diriger
I’énergie dans cette méme direction. Notons que dans le cas d'un métal réel dispersif (pé-
nétration non nulle du champ EM dans le métal) tel que l'or, cette distance doit tenir
compte de la profondeur de peau de la couche métallique ainsi que des pertes dues a la
dissipation de ’énergie dans le métal. Pour autant, en considérant une distance de \/4
(relative au cas d’un métal parfaitement conducteur), I'erreur commise sur la valeur de la
distance (estimée & 11nm ici) reste faible du fait de la grande conductivité de l'or a cette
longueur d’onde. Notons que le déphasage introduit par la réflexion sur le métal n’est que
de 169° dans le cas de I'or au lieu de 180° pour un conducteur parfait a la longueur d’onde
A = 1550 nm.

L’étude numérique a été réalisée en considérant, comme précédemment, plusieurs rayons

de courbure de I'apex de la pointe comme décrit sur la figure 6.13.

Comme mentionné précédemment, la puissance rayonnée a l'intérieur de la pointe
est mesurée apres 6 pm de propagation. Les résultats pour 'y, 'y, I'vpointe, 4 €t Qpointe
sont montrés dans le tableau ci-dessous. Comme nous pouvons le voir, Iy €t Qpointe aug-

mentent avec le rayon, atteignant respectivement un maximum de 1.36 et 88 % pour un




6.2. ETUDE DU COUPLAGE ENTRE NANO-EMETTEUR ET MODE DE

OPTIQUE

FIBRE

175

Couche d’or placée a A/4 =de la pointe

S UM

7.8°
. YR =05;0.75; 1; 1.25; 1.5 um

X

&

4

Polymere n=1.52

FIGURE 6.13 — Schéma de la pointe polymeére, placé a \/4 d’un miroir, excitée par un
dipole placé & 10 nm de 'apex, pour des rayons de courbure de 0.5, 0.75, 1, 1.25, 1.5 pm.

rayon supérieur ou égal & 1 um. De plus, nous constatons que 'apport du réflecteur est

plus important pour les faibles rayons de courbures. Ceci est dt au fait que, dans le cas

de grands rayons, la collection était assez efficace sans le réflecteur. A noter aussi qu’une

petite partie de I’énergie rayonnée (< 0.01%) est absorbée par le métal (¢ > 0.99 dans

tous les cas).

Rayon de courbure | I' 4 | ', I pointe | q q pointe
0.5 pum 1.13 | 1.12 | 0.89 0.991 | 0.79
0.75 pm 1.249 | 1.243 | 1.074 0.995 | 0.86
1 pm 1.305 | 1.295 | 1.148 0.992 | 0.88
1.25 pm 1.344 | 1.338 | 1.196 0.995 | 0.89
1.5 pm 1.36 | 1.350 | 1.197 0.993 | 0.88

Quand est-il pour le couplage au mode de fibre? Comme auparavant, une étude de

recouvrement a été effectuée pour chaque rayon de courbure. Les résultats de cette étude

sont montrés dans le tableau ci-dessous.

Rayon de courbure

0.5 pm

0.75 pm

1 pm

1.25 pm

1.5 pm

Pourcentage du couplage au mode

71.9

54.9

62.5

01.6

16.9
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Comme auparavant, on constate que le couplage au mode de fibre dépend du rayon de
courbure de la pointe, mais également de la présence du miroir puisque celui-ci change le
rayonnement du dipole. Le mode a l'intérieur de la pointe n’a alors plus la méme distribu-
tion spatiale et son couplage au mode de fibre se fait donc de maniére différente. Une fois
ces résultats insérés dans ceux précédents, nous obtenons le pourcentage de couplage au
mode de fibre de I'énergie émise par le dipole (Gmode de fibre=Gpointe X couplage au mode)

donné dans le tableau ci-dessous.

Rayon de courbure | gmode de fibre
0.5 pm 0.57
0.75 pm 0.47
1 pm 0.55
1.25 pm 0.46
1.5 pm 0.15

Comme nous le voyons, ce sont les pointes de rayon de courbure de 500 nm et 1um
qui couplent le mieux 1’énergie rayonnée par un dipole a un mode de fibre, soit plus de
la moitié de celle-ci. Néanmoins, ce couplage dépend aussi de la géométrie de la partie
conique de la sonde. En effet, les trois parameétres que sont I’angle, la longueur et le rayon
de courbure ne sont pas indépendants entre eux. Une étude plus compléte, tenant compte

de Deffet de chacun de ces paramétres, mériterait d’étre entreprise.

En conclusion de cette étude, nous avons donc clairement un systéme tres performant
pour coupler I’énergie rayonnée par un dipole au mode de la fibre optique collectrice. Par
contre, cette performance ne se répercute pas sur le temps de vie de I’état excité d’'un NE

puisque [y est trés peu augmenté.

L’ensemble de ces travaux, portant sur la pointe BNA et la pointe polymére nue, nous
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permet d’imaginer et de proposer un systéme capable a la fois de posséder un bon taux
de collection, un bon rendement quantique et une forte augmentation de la fluorescence,
aussi bien en mode saturé que non saturé. Ce systéme, qui sera présenté dans le para-

graphe suivant, est ’aboutissement de toutes ces recherches.

6.2.3 Antenne double résonance

La combinaison des différentes configurations performantes ainsi que la bonne connais-
sance du mécanisme de fonctionnement de la BNA nous permettent de proposer une
nouveau systéme alliant a la fois une forte réduction du temps de vie de I’état excité d'un
NE et une bon taux de collection accompagnés par une augmentation de la fluorescence

aussi bien en mode saturé que non saturé.

Principes

Une récente étude sur l'origine et la nature de la résonance d’'une BNA a été récemment
effectuée a Besangon [9]. Cette étude décrit le comportement optique des BNAs réalisées
sur substrat plan en mode de transmission. Il a été démontré a travers une étude modale
que cette structure peut supporter plusieurs modes résonants a l'intérieur de son gap,
lorsque I’épaisseur de la couche de métal augmente (figure 6.14). En effet, la BNA se
comporte comme une cavité verticale ouverte ayant différents modes guidés. La fréquence
du mode fondamental dépend de la géométrie de la section (nceud papillon). Ce mode a
aussi une polarisation particuliére qui fait que son excitation est seulement possible a ’aide
d’une onde dont le champ électrique a une composante non nulle selon la direction des ailes
métalliques de la BNA. Il présente donc un trés bon recouvrement avec une onde plane
polarisée selon cette direction. Le mode suivant admet une longueur d’onde trop petite et
se trouve en dehors de I'intervalle spectral considéré. De plus, ses propriétés de polarisation
font que son intégrale de recouvrement avec ’onde plane précédente est nulle. Lorsque

la BNA est excitée par un faisceau ayant la bonne polarisation, le mode fondamental est
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excité et une forte transmission est obtenue a la longueur d’onde de coupure de ce mode
[161] dans le cas ou I'épaisseur métallique est faible (inférieure a 2).). La lumiére est donc
guidée a travers la couche métallique avec une vitesse de phase qui tend vers I'infini (indice
effectif du mode guidé presque zéro) et une trés faible vitesse de groupe correspondant a
un fort ralentissement de la lumiére, donc & une forte exaltation du champ EM. Dans le cas
d’interférences & ondes multiples, ceci correspond & une condition de résonance de phase
pour laquelle l'indice est nul. Il s’agit donc de ’harmonique zéro (FPy sur la figure 6.14)
qui n’existe pas pour un étalon Fabry-Perot conventionnel. Lorsque I'épaisseur augmente,
d’autres harmoniques - similaires a ceux d’un Fabry-Perot - apparaissent. Ceci se traduit
par I'apparition de pics supplémentaires dans le spectre de transmission a travers la BNA
(FP; a FP,4 sur la figure 6.14). Pour tous ces pics, 1'énergie électrique présente un fort
confinement a 'intérieur de la BNA donc un facteur d’exaltation qui pourrait étre exploité
pour augmenter les taux d’émission des dipoles. La résonance de la BNA n’est donc pas
directement liée a I'excitation d’un plasmon ; il s’agit du mode fondamental guidé qui est

excité a sa coupure.

Notre idée consiste donc a concevoir la BNA de telle facon a ce que le premier pic
de transmission (F'P,) corresponde & la longueur d’onde d’émission de fluorescence (A =
1550nm) des NEs alors que le pic F'P; est a la longueur d’onde d’excitation (A = 808nm).
De cette facon, I'exaltation du champ EM dans la BNA sera doublement utilisée. Il est a
noter que cette optimisation doit étre effectuée en présence de la pointe collectrice dont

la présence modifie significativement les positions des pics de transmission de la BNA.

Le systeme global proposé est donc basé sur le concept de I'antenne Yagi-Uda précé-
demment décrite mais composé, cette fois-ci, d’un résonateur (basé sur la nano-ouverture
a multi-résonance) en plus du réflecteur (basé sur I’étude du miroir avec la pointe po-
lymeére) et du directeur (basé sur la pointe polymeére). ce systéme est présenté sur la
figure 6.15. Le réflecteur est donc comme précédemment une couche de métal de 100 nm
d’épaisseur (en aluminium ici), placé a 225 nm de la BNA. Cette valeur de la distance a

été numériquement déterminée de telle fagon a obtenir un maximum de collection dans
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FIGURE 6.14 — (a) Spectre de transmission d’'une BNA en fonction de ’épaisseur du
métal, (b) intensité électrique normalisée en champ proche au centre du gap d’'une BNA
d’épaisseur 800 nm.

la pointe. Le résonateur, quant a lui, est une BNA (D=285 nm et G=35 nm) usinée
dans une couche d’aluminium de 250 nm d’épaisseur. Cette épaisseur de métal garantit
a la structure une double résonance a deux longueurs d’onde différentes, 'une a la lon-
gueur d’onde de 808 nm (longueur d’onde d’excitation du NE) et I'autre a celle de 1550
nm (longueur d’onde d’émission du NE) comme montré sur la figure 6.16. La longueur
d’onde a 1550 nm correspondant au mode de coupure et celle & 808 nm au premier mode
Fabry-Perot. La distribution de I'intensité électrique lumineuse est montrée sur la figure
6.17 pour les deux longueurs d’onde. Comme attendu, une répartition quasi uniforme,
correspondant & une trés faible valeur de l'indice du mode guidé, est obtenue pour F'F,
tandis qu’'un minimum (un nceud) d’énergie est localisé au milieu de la cavité (dans le
sens de I’épaisseur métallique) pour F'P;. Le systéme est complété par la pointe poly-
mére placée & 10 nm de la BNA permettant le couplage de 1’énergie collectée au mode
de fibre. Entre la pointe et la nano-ouverture est placé le NE (dipole électrique orienté
parallélement aux ailes métalliques du papillon). L’excitation a A = 808nm se fait via la
pointe, de méme que la collection. La pointe faisait 9 ym de long, comme précédemment il

est fait 'hypothése que I'énergie sera totalement guidée sans perte jusqu’a la fibre optique.

Les simulations schématisées sur la figure 6.15 étaient effectuées avec un dipole élec-
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FIGURE 6.16 — Réponse spectrale de la BNA pour une épaisseur de métal de 250 nm, des
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FIGURE 6.17 — Intensité électrique a 'intérieur du gap pour (a) la longueur d’onde de 808

nm et (b) la longueur d’onde de 1550 nm.
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trique placé a 5 nm devant 'apex de la pointe et pour des rayons de courbure de la pointe

variant de 500 nm a 1.5 pm.

Facteur de Purcell, rendements quantiques et couplage

L’augmentation de la puissance émise par le dipole électrique (P;y/Py) ainsi que 1'aug-
mentation du taux de décroissance total I';,; (équation (5.15)) et le rendement quantique
dans tout I’espace q et dans la pointe Qpoinse (équation (5.18)) sont représentés en fonction

du rayon de courbure de la pointe dans le tableau ci-dessous.

Rayon de courbure | Py /Po | Tyt | q Qpointe
0.5 pm 913 365 | 0.467 | 0.28
0.75 pm 942 377 1 0.486 | 0.32
1 pm 954 382 1 0.495 | 0.35
1.25 pm 961 385 | 0.503 | 0.40
1.5 pym 971 389 | 0.506 | 0.40

Tout d’abord, comme dans le cas de la pointe BNA seule, nous observons que I’y
augmente avec le rayon de courbure de la pointe, c’est-a-dire que le temps de vie de 1’état
excité du NE diminue lorsque le rayon de courbure de la pointe augmente. Ce temps de
vie décroit au maximum d’un facteur 389 (pour un rayon de 1.5 pum) par rapport au
dipole dans le vide. De plus, la puissance émise par le dipole et collectée par la pointe
(Qpointe) augmente avec le rayon de courbure pour les mémes raisons évoquées plus-haut.
Le pourcentage de 1’énergie émise par le dipdle et collectée par la pointe est inférieur au
cas sans BNA (40 % dans le meilleur des cas contre 90 % sans BNA). Cela est di a la forte
absorption du métal constituant la BNA. En effet le rendement quantique de ce systéme
est au mieux de 0.5, c’est-a-dire que 50 % de I’énergie émise par le dipole sera directement

absorbée par le métal (comme il est constaté dans les études précédentes).

Par contre, lorsque l'on se penche sur le pourcentage de la puissance rayonnée en
champ lointain (sans celle absorbée), nous voyons que dans le meilleur des cas 80 % de

cette énergie est couplée a la pointe, comme dans le cas avec le miroir. Nous avons donc
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une relative bonne collection par la pointe de 1’énergie émise par le dipdle et une tres

bonne collection par la pointe de I’énergie rayonnée en champ lointain par le dipodle.

En intégrant les résultats du couplage avec miroir, nous obtenons alors le pourcentage
de couplage au mode de fibre de I’énergie émise par le dipole (Gmode de fibre=Gpointe X COU-

plage au mode) donné dans le tableau ci-dessous.

Rayon de courbure | @mode de fibre | %0 rayonné et couplé
0.5 pm 0.2 0.375

0.75 pm 0.175 0.34

1 pm 0.22 0.435

1.25 pm 0.2 0.4

1.5 pm 0.068 0.137

D’apres ce tableau, nous constatons que les pointes ayant un rayon de courbure de 500
nm a 1.25 pm couplent de maniére similaire (environ 20%) I’énergie émise par un dipole
au mode de fibre optique monomode & 1.55 um. De plus, si nous nous intéressons au pour-
centage de I’énergie rayonnée en champ lointain, couplée au mode fibre, nous obtenons
environ 40 % de couplage pour ces 4 pointes. Par contre, la pointe de rayon de courbure
de 1.5 pym ne semble toujours pas adaptée pour un couplage efficace, avec seulement 6.8

% de I'énergie émise par le NE.

En conclusion de cette étude, on peut dire qu’on a congu un systéme trés performant
pour coupler I’énergie rayonnée par un dipdle directement au mode d’une fibre optique
malgré une absorption assez forte par le métal constituant la BNA. L’évaluation des
performances globales de ce systéme passe obligatoirement par la détermination de 1’aug-

mentation du taux de fluorescence qui sera abordée dans le paragraphe suivant.

Augmentation du taux de fluorescence

Lorsque I'on s’intéresse cette fois a 'augmentation du taux de fluorescence, il faut, comme

auparavant, considérer le dipole dans les deux cas de modes saturé et non saturé.
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Mode saturé

Comme nous le savons, l'augmentation du taux de fluorescence en mode saturé est
définie par I'équation (5.16). Celle-ci peut étre calculée en considérant tout ce qui est
rayonné (ng), ce qui est rayonné et collecté par la pointe (ng pointe) ou encore, ce qui est
couplé au mode de fibre (ng fibre). Ces résultats sont représentés sous forme graphique
sur la figure 6.18 et données sous forme de tableau ci-dessous pour les cing pointes étu-

diées précédemment (5 rayons de courbure différents).

Rayon de courbure | ng | NF pointe | NF fibre
0.5 pm 426 | 255 184
0.75 pm 458 | 301 165

1 pm 472 | 334 209
1.25 pm 483 | 384 198
1.5 pm 491 | 388 66
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FIGURE 6.18 — augmentation du taux de fluorescence total, dans la pointe et dans la fibre
pour le systéme en mode saturé.

Encore une fois, on constate que le taux de fluorescence augmente avec le rayon de
courbure et qu’une exaltation du taux de fluorescence est obtenue aussi bien pour la par-

tie rayonnée dans tout ’espace que pour celle collectée et guidée par la fibre. Le meilleur
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comportement est obtenu pour un rayon de 1 gm. Nous avons donc pour cette configura-
tion et en mode saturé une trés bonne augmentation de ce taux de fluorescence, comme
dans le cas de I'ouverture papillon en bout de pointe, mais cette fois avec un trés bon
couplage dans la pointe et dans la fibre optique. Reste a savoir si celui-ci s’améliore en

mode non saturé.

Mode non-saturé

Pour le mode non-saturé, 'augmentation est toujours définie par I’équation (5.17).
Pour ce mode il nous a été donné la possibilité (par correspondance avec Geoffrey Burr
du centre de recherche d’'IBM) de simuler I'excitation par la pointe en considérant toute
la pointe polymeére de 30 pum. Depuis le début de cette étude le systéme considéré est
le réflecteur, la nano-ouverture et la pointe, ’excitation via la fibre optique sera donc
calculée avec tous ces éléments (I.) et en leur absence (Iy) comme montré sur le schéma
sur la figure 6.19. Cette excitation est effectué par un faisceau gaussien a la longueur
d’onde de 808 nm ayant un waist de 6 pm. Ce faisceau est injecté dans la fibre monomode
(pour la longueur d’onde A = 1550nm) a 1.25um de la jonction pointe-fibre. Un faisceau
gaussien n’a siirement pas le profil du mode guidé qui serait en sortie de fibre mais nous
considérons que la pointe est assez longue pour que le mode guidé puisse s’installer apres
propagation sur quelques microns. Les résultats obtenus pour ce mode en fonction du

rayon, sont montrés sur la figure 6.20 et dans le tableau ci-dessous.

R'ayon de courbure nr N Fpointe | TNF fibre
0.5 pm 1205 | 735 529
0.75 pm 7162 | 4675 2571
1 pm 87 62 39
1.25 pm D717 | 4547 2346
1.5 pm 2182 | 1737 293

Comme nous pouvons le voir, les valeurs de 'augmentation de la fluorescence en mode
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FIGURE 6.19 — Schéma du calcul de Ie et 10, intervenant dans le calcul de 'augmentation
de la fluorescence.
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FIGURE 6.20 — augmentation du taux de fluorescence total, dans la pointe et dans la fibre
pour le systéme en mode non-saturé.

non-saturé changent énormément en fonction du rayon de courbure de la pointe polymére
considérée. Cette augmentation est par exemple trés élevée pour un rayon de 750 nm ou
1250 nm et tres petite pour le rayon de 1 pm. Cela s’explique par le fait que la distribu-
tion du champ devant la pointe dépend énormément du rayon de courbure. Pour illustrer
cela, nous présentons sur la figure 6.21 les distributions de l'intensité électrique dans un
plan longitudinal passant par l’axe de symétrie des pointes dans le cas d’une excitation

a 808 nm. En effet, nous pouvons constater que 'extrémité de la pointe se comporte,
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d’une certaine maniére, comme une microlentille qui va focaliser le faisceau guidé plus ou
moins prés du bout de la pointe. Ainsi, la position du point de focalisation ne dépend pas
seulement de la taille de la micro-lentille mais aussi de la forme du faisceau 1’éclairant.
Nous avons I'impression que dans le cas ou le rayon de courbure vaut 1um, le faisceau
émergeant est divergent et la focalisation se fait a I'intérieur de la pointe.

D’autre part, comme en mode non-saturé, 'augmentation de la fluorescence dépend trés
fortement de I'intensité lumineuse & I’endroit du NE. Ainsi, les pointes dont la focalisation
se fait & cet endroit verront leurs np augmenter ce qui explique la grande différence entre

les valeurs obtenues.

100 160

c= :

0 0
100 160 80
c) d)
100000 »+ © -
500 nm 500 nm
0 — 0 0

FIGURE 6.21 — Intensité électrique d’une coupe longitudinale de la pointe en fonction de
son rayon de courbure & A = 808 nm, a) 500 nm, b) 750 nm, ¢) 1000 nm, d) 1250 nm, e)
1500 nm.

Il apparait en conclusion que pour certaines pointes, ce systéme permet a la fois de
réduire le temps de vie des états excités d’'un NE, avoir un bon taux de collection de
I’énergie émise par un NE, et exalter significativement le taux de fluorescence méme apres
couplage au mode de fibre, aussi bien en mode saturé que non saturé. Ces pointes sont
celles ayant des rayons de courbure de 750 nm et 1.25 pm. En revanche, les pointes de
rayon de courbure de 1 et 1.5 um seront a écarter du fait d’'une mauvaise augmenta-
tion de la fluorescence en mode non saturé pour la premiére et d’'un mauvais couplage

pointe-fibre pour la deuxiéme. La pointe de rayon de courbure de 500 nm présente de
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moyennes performances dans tous les cas. La configuration Yagi-Uda combinant la BNA
avec le miroir et la pointe polymére nue serait tres adapté dans des domaines tel que les
télécommunications puisqu’il allie une forte cadence d’émission de photons que ce soit en

mode saturé ou non saturé.

Conclusion

En conclusion sur ce chapitre, une étude expérimentale portant sur la réduction du temps
de vie de 'état excité d’une boite quantique a été réalisée. Les résultats obtenus sont en
bon accord avec ce qui est prédit théoriquement a travers des simulations numériques par
FDTD. Ces résultats sont encourageants et nous donnent beaucoup d’espoirs pour la suite
des expériences qu’il reste & mener et qui porte sur les configurations optimisées qui ont
été proposées et étudiées numériquement. L’ensemble de ces travaux aussi bien théoriques
qu’expérimentaux nous ont permis d’accroitre significativement nos connaissances dans
le domaine du comportement d’'un NE en présence de nano-structure et de la fagon a
optimiser et donc tirer profit de ce couplage. Il n’est donc pas une conclusion de fin mais

plutét une introduction & de plus amples recherches dans ce domaine.
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Conclusion générale

Tout au long de ce manuscrit nous avons présenté des études aussi bien théoriques qu’ex-
périmentales sur un nouveau type de sonde, la pointe a nano-ouverture papillon, dans le
but d’apporter une solution efficace & la microscopie optique en champ proche. Ceci a
nécessité ’acquisition de certaines compétences relatives au domaine de la nano-optique
allant de la microscopie en champ proche jusqu’au comportement d’'un NE au voisinage
d’une nano-structure (ici la sonde). Les applications qui en découlent vont de la caractéri-
sation vectorielle du champ proche électrique, au couplage efficace de I'information émise

par un NE au mode de la fibre optique associée a la pointe.

Il a notamment été démontré expérimentalement que cette sonde ne détecte quune
composante du champ électrique optique a la surface d’un échantillon diélectrique (ré-
seau, cristal photonique). Comme il a été prouvé théoriquement, la composante collectée
est celle paralléle aux ailes métalliques du papillon de I'antenne. En outre, il a été montré
que la pointe BNA possédait de trés bonnes propriétés de collection (150 fois supérieure

a celle d’'une pointe & nano-ouverture circulaire de 100 nm de diamétre) et une résolution

de lordre de A/50.

Au cours de ce travail, plusieurs difficultés sont apparues. Tout d’abord la fabrication
de la nano-ouverture en bout de pointe demande une trés grande finesse du FIB de ma-
niére & usiner le plus fidélement possible la géométrie papillon de 'ouverture. Il faudra
donc disposer d'un FIB avec la meilleure résolution possible (diamétre du faisceau < a

la dimension du gap). De plus, pour détecter les deux composantes du champ électrique
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champ proche, la solution qui consiste a tourner la pointe n’est pas viable puisque cela
implique la rotation de toute la téte SNOM. Nous devons donc tourner ’échantillon au-
tour de ’axe de la pointe afin de garder la méme zone d’analyse. Cela reste trés délicat
et implique, dans tous les cas, de faire deux scans différents pour obtenir les deux compo-
santes transverses du champ électrique. En outre, le taux de polarisation de notre sonde
est satisfaisant mais non optimal, il est apparu qu’il dépendait également de I'indice op-

tique de I’échantillon sous analyse.

Une solution envisageable pour résoudre ces problémes dans le futur tout en gardant les
objectifs fixés, serait d’utiliser une nano-antenne qui n’est plus sensible a la polarisation,
mais qui garderait des propriétés de transmission et de résolution élevées. La polarisation
du signal optique se ferait alors & posteriori de maniére a collecter les deux composantes
transverses du champ électrique avec seulement un scan de I’échantillon étudié [162]. Un

tel systéme est déja a I’étude dans notre laboratoire.

Nous avons démontré dans ce travail, théoriquement et expérimentalement, comment
cette sonde affectait I’émission d’un nano-émetteur. En particulier, cette pointe diminue
fortement le temps de vie d'un état excité d’'un NE, tout en augmentant le taux de fluores-
cence de ce dernier. Les différentes configurations étudiées démontrent 'intérét d’'utiliser
une BNA pour modifier I’émission de ces émetteurs. En revanche, chaque application
utilisera une configuration différente de BNA. Par exemple, pour un usage en télécom-
munications nous nous orienterons plutdt sur un systéme d’antenne a double résonance,
comme il a été présenté dans ce manuscrit. Alors que pour des applications en biologie,
la pointe BNA serait plus appropriée.

Pour cela, il est possible d’optimiser la sonde pour de telles applications. Dans ce cas, le
systéme a double résonance proposé doit donc étre modifié en intégrant I’antenne sur la
pointe tout en gardant ses propriétés (double résonance a la longueur d’onde d’excitation

et a la longueur d’onde d’émission du NE). Ce type de pointe est envisageable et sera
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développé dans le futur.

De maniére générale, je pense vous avoir montré que cette pointe et cette nano-antenne
peuvent se décliner de différentes facons en fonction de I'application visée. Par exemple,
on peut augmenter la fluorescence d’'un NE ou encore réduire le temps de vie de son état
excité. De méme, ces sondes pourraient étre utilisées pour réaliser du piégeage optique
ou encore de la nano-lithographie, etc. Une de ses variantes permet méme d’augmenter
et confiner significativement le champ magnétique proche [56|. Nous pensons donc qu’un
tel systéme, via des améliorations ou des adaptations, aura une place importante dans le
futur dans la nano-photonique et permettra de faire le lien avec le domaine de 'optique
quantique. Il permet, en tout cas, d’ouvrir un champ de recherche entiérement nouveau

qui doit étre étudié plus en profondeur.
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Dans la premi re partie de cette th se, nous tirons parti du concept de nano-antenne optique afin
d'apporter une solution innovante au probl me d'interpr tation de la microscopie champ proche
optique (SNOM). En effet, il est connu que certaines nano-antennes d veloppent des r ponses
optiques dipolaires. Dans cette th se nous d montrons comment I’utilisation d’une nano-ouverture
papillon (nano-antenne dipolaire), I'extr mit d’une pointe SNOM, permet de d tecter et collecter
uniquement une seule composante du champ proche lectrique. Ce r sultat est d montr d’un
point de vue th orique par I'utilisation de simulation FDTD (Finite Difference Time Domain) et d’un
point de vue exp rimental par la caract risation, par cette pointe innovante, d’ chantillons
di lectriques (r seaux, cristaux photoniques) et m talliques (milieux d sordonn s plasmoniques).

Dans une deuxi me partie, nous d montrons comment la sonde d velopp e dans la premi re
partie, peut tre utilis e comme d tecteur du signal mis par un nano- metteurs (NE) unique. Il est
tudi dans cette partie I'effet de couplage entre ces deux objets. Dans un premier temps, apr s la
description compl te des grandeurs caract ristiques d’un NE, nous d montrons th oriquement
I'effet de la pointe sur la r duction du temps de vie de I’ tat excit et I'augmentation de la
fluorescence d’'un NE, en r gime satur et non satur . Puis dans un deuxi me temps nous
d montrons exp rimentalement comment cette sonde r duit le temps de vie de I’ tat excit de
boites quantiques plac es son extr mit , en comparaison de pointes SNOM plus conventionnelles
telle que la pointe di lectrique et la pointe ouverture circulaire.

Mots clefs: Microscopie Champ proche optique, Nano-antennes optiques, Plasmonique, Nano-
polariseur, Cristaux photoniques, Emetteurs uniques, Temps de vie, Fluorescence.

In the first part of this manuscript, we use in our advantage the concept of optical nano-antennas, to
get new solutions on the interpretation problems of scanning near-field optical microscope (SNOM)
images. Indeed, it is known that some of the developed nano-antennas can express dipolar
behaviours. In this manuscript, we show how a bowtie nano-aperture (dipolar nano-antenna)
embedded at the apex of a SNOM probe, can be used to detect and collect only one component of
the electric near-field. This result is demonstrated as well theoretically, by the use of FDTD (Finite
Difference Time Domain) codes, as experimentally, by the characterisation with this tip, of dielectric
samples (diffraction grating and photonic crystals) and metallic ones (random plasmonic medium).

In a second part, we show how the tip previously described, can be used as a detector of the signal
from single emitter (SE). We study in this part the coupling and interactions between those two
objects. After a full description of a two level system characteristics, we show theoretically the effect
of our probe on the reduction of the excited state life time and the enhancement of the
fluorescence of the SE, in both regime, saturated and non-saturated. Then we describe
experimentally how our special tip reduces the excited state life time of quantum dots placed at the
apex of it, respect to more conventional SNOM probes as the dielectric and the circular aperture
ones.

Key words: Scanning Near-Field Optical Microscopy, Optical Nano-antennas, Plasmonics, Nano-
polarizer, Photonic Crystals, Single Emitters, Life Time, and Fluorescence.



