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Abstract

Miniaturization of transistors, whose sizes reach a few tens of nanometers no-
wadays, implies new problems of heat control at very short scales. This big
challenge among others enabled the emergence of nanoscale heat transfer as a
new research domain. Near-field heat transfer is one of the axis of this thematic.
It concerns the behavior of thermal waves at a scale shorter than their wave-
lengths. Under these conditions the waves with the highest energy density are
evanescent, that is confined at the surface. Surface phonon-polariton (SPhP) is
a particular case of an evanescent wave propagating at the surface of a polar
dielectric material. This PhD work consists in examining SPhP propagation
along the surface of micrometric glass tubes and in proving the ability of these
waves to enhance heat transfer in these systems.

A theoretical analysis has been carried out to justify the use of such heat
waveguides whose thermal conductivity can be doubled due to SPhP. The ex-
perimental detection of those waves based on their diffraction at the tip of the
glass tubes is then presented. This emission is measured thanks to the assem-
bly of a microscope and a Fourier-transform IR spectrometer. The presence
of SPhPs is proved through measured spectra exhibiting their characteristic
spectral signature.






Résumé

La miniaturisation des transistors atteignant aujourd’hui des tailles de 'ordre
de la dizaine de nanométres a introduit des problémes de contréle de la chaleur
aux courtes échelles. Ce défi industriel, parmi d’autres, a permis ’émergence
de I'étude des transferts thermiques a 1’échelle nanométrique. Un des axes de
recherche de cette thématique concerne le rayonnement de champ proche. Il
s’agit de comprendre le comportement des ondes thermiques sur des distances
inférieures & leur longueur d’onde. A cette échelle les ondes contenant la den-
sité énergétique la plus importante sont des ondes évanescentes, confinées en
surface. Le phonon-polariton de surface (PPS) en est un type : c’est une onde
évanescente se propageant a la surface de matériaux polaires et diélectriques.
L’objectif de ce travail de thése est d’examiner la propagation de PPS le long
de la surface de tubes de verre micrométriques, et de montrer en quoi cette
géométrie favorise le transfert de chaleur par le biais de ces ondes.

Une étude théorique a été menée pour justifier I'utilisation de ce guide d’ondes
de chaleur dont la conductivité thermique peut étre jusqu’a doublée grace aux
PPS. La présence des PPS est ensuite détectée expérimentalement. En effet
la diffraction de ces ondes a la pointe du tube est décelée par un ensemble
microscope-spectrométre a transformée de Fourier IR. Le spectre du rayonne-
ment obtenu prouve la diffraction de PPS grace a leurs signatures spectrales
spécifiques.
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Introduction générale

La gestion de l'efficacité des systémes industriels ou d’usage courant comme les
systémes électroniques repose en partie sur les transferts thermiques. La mai-
trise du conditionnement thermique de ces systémes est effectivement cruciale
pour leur bon fonctionnement. Le développement des nanotechnologies a com-
plexifié cette maitrise car la description de la propagation de la chaleur n’est
pas la méme & ’échelle microscopique qu’a 1’échelle macroscopique. Rien que
pour le transfert thermique par rayonnement, un des trois principaux modes
de transfert, Planck avait déja pris la précaution d’éliminer de sa théorie du
rayonnement thermique les systémes plus petits que la longueur d’onde. En ef-
fet & température ambiante la longueur d’onde du rayonnement maximal vaut
10 pm. La théorie de Planck seule ne permet pas de prédire les comporte-
ments radiatifs de nanostructures. Ceci a entrainé le développement de 1’étude
du rayonnement de champ proche par opposition au rayonnement de champ
lointain correspondant au transfert radiatif macroscopique.

Aux nano-échelles les rayonnements de champ proche et de champ lointain
coexistent, mais le premier posséde une densité d’énergie supérieure de plusieurs
ordres de grandeur au deuxiéme. En revanche, dés que I’on considére des échelles
de longueur dépassant la dizaine de microns, le rayonnement de champ proche
s’effondre, laissant la place uniquement au rayonnement de champ lointain.
La théorie de Planck appliquée aux transferts radiatifs aux nano-échelles n’est
donc pas fausse, mais elle est incompléte. Elle ne prend pas en compte les
ondes évanescentes, restant confinées en surface, alors que celles-ci jouent un
role primordial dans le transfert radiatif & ’échelle nanométrique. Ces ondes
de surface sont d’autant plus intéressantes que pour des objets nanométriques,
le rapport surface sur volume augmente, exaltant les phénoménes de surface
par rapport a ceux volumiques. Les transferts radiatifs ne font pas exception a
cette régle.

Dans cette thése nous nous sommes intéressés & un type de résonance de sur-
face particulier : le phonon-polariton de surface (PPS). Il est le résultat d'un
couplage entre un photon et un phonon transverse optique, et ne se produit
qu’a l'interface entre un matériau polaire diélectrique et un autre diélectrique.
Ce phénomeéne a été longuement étudié dans le cas de deux surfaces supportant
ces ondes mises en interaction, c’est-a-dire lorsque leur distance de séparation
est inférieure au micromeétre. Le flux thermique augmente alors de plusieurs
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ordres de grandeur par rapport a celui en champ lointain et il est monochro-
matique du fait de la résonance de surface. Cependant la manipulation de ce
flux est difficile & cause de I’étroitesse de la séparation entre les deux plans (de
quelques nanométres a quelques dizaines de nanométres) et parce que la dis-
tance de propagation des modes de phonon-polariton de surface n’excéde pas
quelques microns dans les directions du plan de la surface.

L’objectif général de ce travail de thése est de démontrer théoriquement et ex-
périmentalement la possibilité de guider la chaleur dans des nanostructures sur
des longueurs largement supérieures a celles connues jusqu’alors. La structure
du guide doit impliquer une propagation monochromatique et monodimension-
nelle sur des distances de propagation pouvant atteindre le centimétre le long
de la surface. Ce nouveau comportement physique du rayonnement de champ
proche n’a encore jamais été rencontré a température ambiante.

Le premier chapitre de ce manuscrit précise le contexte de notre travail. Il men-
tionne les autres domaines d’études des transferts thermiques aux nano-échelles
avant de préciser en détail la démarche scientifique adoptée pour concevoir un
guide d’ondes de chaleur & partir d'un nanotube de verre. Le chapitre 2 four-
nit les origines physiques et les conditions d’existence du phonon-polariton de
surface pour des matériaux diélectriques avec et sans pertes. La démonstration
théorique du guidage du rayonnement de champ proche est exposée dans le
chapitre 3.

La démonstration expérimentale du transfert radiatif de champ proche guidé
est présentée dans les trois derniers chapitres. Avant d’étre en mesure de pou-
voir prouver par I’expérience nos résultats théoriques, il nous a paru opportun
de mettre en évidence la propagation du rayonnement de champ proche dans
une structure cylindrique, ce qui s’est avéré délicat. En effet le chapitre 4 men-
tionne divers procédés expérimentaux d’observation du phonon-polariton de
surface avant d’introduire notre méthode originale qui s’appuie sur la diffrac-
tion de cette onde & la pointe du nanotube. Ce raisonnement a été étayé par des
simulations numériques préparant le terrain de I’expérience. Puis les détails du
montage expérimental de micro-spectroscopie infrarouge mettent en évidence
son originalité dans la mesure d’émission thermique d’objets microscopiques.
Le chapitre 5 regroupe les techniques nécessaires & maitriser pour réussir des
mesures pertinentes d’émission thermique par micro-spectroscopie infrarouge.
En effet, & notre connaissance, cette technique est inédite et pose des problémes
spécifiques de calibrage que nous aborderons. Enfin les résultats expérimentaux
d’émission mais aussi de réflexion infrarouge sont analysés au chapitre 6, la
réflexion permettant d’apporter des informations complémentaires pour notre
étude (détermination des constantes optiques de I’échantillon). Nous concluons
alors sur la détection expérimentale du phonon-polariton de surface guidé par
un nanotube de verre.
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Chapitre 1

Introduction au rayonnement de
champ proche

L objectif de cette premiére partie introductive est de situer le contexte
de lintérét porté par les chercheurs et lindustrie auz transferts ther-
miques aux nanoéchelles. Il répond o des exigences industrielles car le
développement des nanosciences avec la miniaturisation des systéemes a
montré que les comportements thermiques observés étaient de plus en
plus différents de ce qui était connu. Ceci a eu des conséquences consi-
dérables sur le développement des applications présentées au début de ce
chapitre. Cela a amené les thermiciens a s’intéresser en détail aux ori-
gines physiques des changements de lois de comportement thermique des
objets de taille inférieure a ou de l’ordre du micron. Plus précisément ce
sont plutot des hypotheses largement vérifiées a l’échelle macroscopique
qui deviennent fausses quand on atteint les nanoéchelles. Ce change-
ment de description est présenté en seconde partie avec une attention
particuliere au rayonnement de champ proche qui est le sujet principal
de ce travail de thése. Les caractéristiques trés intéressantes du rayon-
nement de champ proche ont donné naissance o diverses applications
résumées par la suite qui auront trés probablement un fort impact indus-
triel dans un futur proche. Enfin nous montrons le lien et l’originalité
de ce travail de thése dans ce cadre global de l’étude du rayonnement de

champ proche.
Les concepts présentés dans cette partie introductive sont en partie trés

générauz et ne sont pas tous indispensables pour la compréhension des
chapitres suivants. L’idée est de montrer la place du rayonnement de
champ proche dans l’examen global des transferts thermiques, ce qui
oblige a mentionner bricvement les autres points d’études du transfert
de chaleur aux échelles macroscopique et microscopique.



6 CHAPITRE 1 - INTRODUCTION AU RAYONNEMENT DE CHAMP PROCHE

1.1 Les principaux défis industriels impliquant le trans-
fert thermique & 1’échelle micro/nanométrique

1.1.1 Le refroidissement des composants électroniques

En 1965 I'ingénieur Gordon Moore a prédit I’évolution de la complexité des se-
miconducteurs produits pour 1’électronique [78]. Il a conjecturé que la densité
de transistors sur puce devrait doubler tous les deux ans pendant 10 & 15 ans
or cette conjecture fut en fait valable pendant plus de 50 ans et elle fut appe-
lée loi de Moore. Elle illustre bien I'incroyable croissance des performances des
microprocesseurs qui a abouti au développement fulgurant de la microélectro-
nique et des nanotechnologies. Pour preuve aujourd’hui la taille des transistors
atteint quelques nanométres. Cependant cette loi semble arriver au terme de sa
validité, entre autres a cause du probléme du contréle thermique des micropro-
cesseurs qui a entrainé le développement de 1’étude des transferts thermiques
aux courtes échelles.
En effet 'augmentation des performances s’est accompagnée d’une augmenta-
tion de la puissance de fonctionnement ainsi que de la densité de puissance
des puces électroniques. Le refroidissement thermique de ces systémes est alors
devenu un véritable défi. Cela peut se comprendre aisément en considérant le
Thermal Design Power (TDP) qui représente la puissance maximale que le mi-
croprocesseur doit dissiper pour fonctionner convenablement. Elle correspond
au transfert thermique minimal que doit dissiper le composant sans étre dé-
térioré. Plus les performances des microprocesseurs augmentent, plus le TDP
augmente, passant de 10 & 100W au cours des différentes générations ( 1.1).
La densité de transistors sur puce ainsi que la fréquence d’utilisation augmen-
tant tous les deux le TDP, la technologie multicoeurs a permis de diminuer
cette augmentation mais pas de la supprimer. En plus de I'augmentation du
TDP un autre probléme intervient : la non uniformité thermique des circuits
provenant de la non uniformité de la distribution de puissance. Cela se traduit
par I'apparition de points chauds qui doivent étre maintenus en dessous d’une
certaine température (liée au TDP). Le controle thermique du fonctionnement
des composants électroniques correspond & la gestion de ces deux problémes
techniques pour leur assurer une bonne fiabilité et une bonne performance a
long terme.
La stratégie pour le controle thermique des microprocesseurs s’articule globa-
lement autour de 5 points [71] :

- minimiser 'impact des points chauds en améliorant la diffusion de cha-
leur
trouver des solutions thermiques pour augmenter la capacité des circuits
4 dissiper la puissance thermique
développer ’enveloppe thermique des systémes
respecter les contraintes économiques
- respecter les contraintes d’espace imposées par le package des produits.
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Figure 1.1 — Evolution de la TDP en fonction de la fréquence de fonctionnement. La
tendance de plusieurs classes de microprocesseurs Intel est représentée. L’augmentation
du TDP diminue grdce a la technologie de processeurs a multicoeurs (figure reprise de
la référence [71]).

Proposer des solutions thermiques au refroidissement des transistors sur puces
représente une des principales motivations de la communauté de recherche des
transferts thermiques aux nanoéchelles, ce qui est précisément l'objet de ce
travail de thése.

1.1.2 Les matériaux thermoélectriques

Les matériaux thermoélectriques possédent la capacité de convertir de I’énergie
électrique en énergie thermique et vice-versa. Selon 'effet Seebeck, un tel ma-
tériau soumis & une différence de température produira en réponse une tension
suivant I’équation V = oAT ou V est la différence de potentiel apparaissant
aux bornes du matériau, AT la différence de température imposée et « le coeffi-
cient Seebeck. De maniére conjuguée, I'effet Peltier correspond a la production
d’un gradient thermique au sein de matériaux thermoélectriques parcourus d’un
courant électrique [77]. De tels matériaux ont l'avantage de proposer une so-
lution simple de refroidissement ou de génération de chaleur et d’y assurer un
controle par des voies électriques (voir la figure 1.2).

Pour savoir si un matériau est un bon thermoélectrique, il ne suffit pas de
regarder uniquement son coefficient Seebeck. La thermoélectricité s’appuyant
sur la diffusion rapide des porteurs de chaleur mobiles (électrons, trous), la
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Matériau I Matériau I
thermoélectrique $ $ thermoélectrique

de type p de type n I $
oo T 3!

-1 |

'

T 1
|

.1
—> AANAN—>

Figure 1.2 — Ezemples de systémes thermoélectriques : G gauche pour le refroidisse-
ment d’un matériau et & droite pour la génération de puissance électrique & partir de
deux sources froide et chaude. Les matériauz thermoélectriques de type p possédent des
porteurs de chaleur majoritairement sous forme de trous alors que pour ceuz de type
n ce sont des électrons.

conductivité électrique o doit aussi étre élevée. Par contre pour maintenir des
différences de températures a I'intérieur du matériau dans le cas de refroidisse-
ment ou de pompage de chaleur, la conductivité thermique &k doit étre faible.
Ceci améne a définir un paramétre adimensionné pour classer les matériaux
thermoélectriques, soit le facteur de mérite ZT défini tel que :

; (1.1)

Plus le facteur de mérite est grand, meilleures sont les performances du ma-
tériau. Cependant les matériaux existant a 1’état naturel possédent de piétres
qualités thermoélectriques avec un facteur de mérite inférieur a 1 (voir la figure
1.3) tandis que des applications industrielles seraient envisageables pour un
facteur de mérite de l'ordre de 3. En effet il faudrait un matériau qui soit a la
fois bon conducteur électrique (comme un métal) mais aussi isolant thermique
(comme un verre), sauf que ces deux propriétés sont opposées a ’état naturel !
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En outre ces propriétés sont liées les unes aux autres si bien qu'une augmen-
tation de la conductivité électrique s’accompagne souvent d’une diminution du
coefficient Seebeck ainsi que d’une augmentation de la conductivité thermique.
Pour remédier a ce probléme, les chercheurs ont proposé deux solutions : soit de
concevoir de nouveaux alliages assez complexes soit de créer des matériaux na-
nostructurés. Ces matériaux tels que les superréseaux, les nanofils ou les puits
quantiques permettent de diminuer la conductivité thermique due aux phonons
sans pour autant diminuer la conductivité électrique ni le coefficient Seebeck.

©

2-0 T T T T T T
Nao.gspbzoSbTezz
Nano-BiSbTe PbTe/PbS
1.5¢ .
> 4—"P 95T 0aTe

-
N
£ |
= ~ Nano n-SiGe
e 1.0F ==, n=# LY et
° \ - '
(]
5 BiSbTe
k= n-SiGe
i Nano p-SiGe

0.5 L emmmemal -

-
p-SiGe
0.0 | 1 1 1 | |
0 200 400 600 800 1000

Temperature (C)

Figure 1.3 — Etat de Uart des facteurs de mérite de différents matériauz nanostruc-
turés ou non en fonction de la température. La limite de facteur de mérite égal o 1
pour les matériaux a U’état naturel est illustrée par la ligne en pointillés horizontale
(figure reprise de la référence [77]).

L’étude de la thermoélectricité a fourni un nouveau moteur au développement
du transfert thermique aux courtes échelles d’autant plus que les matériaux
thermoélectriques sont aussi une piste de solutions thermiques au refroidisse-
ment des microprocesseurs.

1.1.3 Les cellules thermophotovoltaiques

Une cellule thermophotovoltaique (TPV) vise a convertir I’énergie thermique
rayonnée par un corps chaud en énergie électrique, elle différe d’une cellule
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photovoltaique par la température de la source émettrice. Une cellule photo-
voltaique convertit le rayonnement solaire en électricité, la température du soleil
est d’environ 6000 K (en surface) alors que celle d'une source de cellule TPV est
de 'ordre de 1000—2000 K. Le rayonnement émis est beaucoup plus décalé dans
I'infrarouge dans ce dernier cas, ce qui modifie les récepteurs nécessaires qui se-
ront des semi-conducteurs a faible bande interdite (AsIn, GaSb par exemple)
pour des cellules TPV au lieu de silicium pour les cellules photovoltaiques (PV)
(voir la figure 1.4).

Energie solaire @

Cellule Energie ‘ - Systeme
photovoltaique thermique thermophotovoltaique
Cellule
photovoltaique

Energie électrique ‘

Figure 1.4 — Schéma de principe d’une cellule PV et d’une cellule TPV. La cellule PV
convertit directement le rayonnement solaire en électricité tandis que la celule TPV
contient un systéme absorbeur-émetteur. Il permet d’absorber le rayonnement incident,
ce qui va augmenter sa température, et ensuite de réémettre ce rayonnement vers le
récepteur PV. Le soleil peut étre remplacé par n’importe quelle source chaude pour une
cellule TPV ([figure reprise de la référence [37]).

Le développement de ces cellules est limité & cause de leur faible puissance de
sortie et de leur faible efficacité. En effet le rendement est limité d’une part
par les photons émis avec une énergie inférieure & celle de la bande interdite
du récepteur et ceux ayant une énergie supérieure. Les premiers ne sont pas
absorbés par le récepteur, tandis que le surplus d’énergie des seconds n’est pas
converti sous forme électrique. Toute cette énergie perdue est dissipée thermi-
quement dans le récepteur. Ceci a permis a Shockley et al. de proposer dés 1960
un rendement limite de 30 % pour de tels systémes [107].
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Une maniére de contourner cette limite est d’augmenter le flux de photons
incidents. Or cela n’est pas possible en champ lointain car le rayonnement ther-
mique est limité par le rayonnement du corps noir. Cependant lorsque la source
émettrice se rapproche du récepteur a des distances inférieures & la longueur
d’onde de rayonnement (typiquement inférieures au micron), le comportement
du rayonnement thermique s’éloigne de celui d’un corps noir. En effet les ondes
évanescentes de surface se couplent et celles-ci contribuent au rayonnement
thermique. Ce rayonnement s’ajoute aux ondes propagatives constituant le
rayonnement de champ lointain. L’accumulation des deux contributions (ondes
évanescentes plus ondes radiatives) augmente le transfert radiatif et ainsi la
génération de photocourant. Plus la distance de séparation entre I’émetteur et
le récepteur diminue plus cet effet s’accentue. De plus si ces ondes de surface
sont monochromatiques & une longueur d’onde légérement inférieure a celle de
la bande interdite du semiconducteur-récepteur, I’amplification de la puissance
de sortie et du rendement sera encore meilleure. Pour cela des systémes avec
des réseaux de surface ou des cristaux photoniques ont été proposés pour les
sources thermiques afin d’améliorer leurs sélectivités spectrales. Laroche et al.
ont montré que la puissance de sortie pouvait étre augmentée d’un facteur 20
pour une lampe de tungsténe approchée a une distance de 5 nm du récepteur
par rapport au cas d’'un corps noir en champ lointain & la méme température
et d’un facteur 35 pour une source monochromatique. De méme le rendement
pouvait atteindre 27 % pour une lampe de tungsténe en champ proche et 35 %
pour une source monochromatique & une distance de 5 nm ce qui est supérieur
au rendement théorique de 30 % proposé par Shockley [69]. Néanmoins ces effets
spectaculaires dépendent beaucoup des propriétés optiques de la cellule TPV
pour assurer un bon accord entre les longueurs d’onde des ondes émises avec le
gap.

Les cellules TPV sont une des applications possibles au rayonnement de champ
proche, des précisions sur la conception de systémes adéquats seront données
dans la partie 1.3.4.

1.1.4 La diffusion thermique de nanoparticules a des fins thé-
rapeutiques

Le traitement de maladies par hyperthermie (élévation locale de la tempéra-
ture) est trés ancien. Par exemple cette approche était utilisée pour traiter le
cancer du sein il y a plus de 5000 ans [79]. Depuis, diverses méthodes ont été
utilisées pour soigner cette maladie, comme I’application d’un fer chaud sur
les cellules de la tumeur ou I'immersion de tout le corps dans un bain d’eau
chaude. Aujourd’hui I’hyperthermie, grace aux nanoparticules, est une des voies
trés prometteuses parmi les modes curatifs des cancers avec la radiothérapie, la
chimiothérapie ou la chirurgie. En effet cette méthode permet d’étre trés sélec-
tive et de détruire surtout les cellules malignes sans affecter les cellules saines,
ce qui n’est pas le cas de la chimiothérapie ni de la radiothérapie. Deux stra-
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tégies sont possibles : un chauffage entre 42 et 45°C pendant quelques heures
peut induire une apoptose (suicide cellulaire) des cellules cancéreuses ou du
moins une stimulation de la réponse immunitaire, ou un chauffage & plus de
50°C (thermoablation) pendant quelques minutes détruit directement les cel-
lules concernées. Les cellules cancéreuses sont en effet plus sensibles a la chaleur
que les cellules saines. Cependant la thermoablation pose plusieurs problémes :
la température atteinte est trés proche de la température de thermoablation
des cellules saines, de plus ’accumulation soudaine de trés nombreuses cellules
tuées peut provoquer des chocs biologiques dangereux [47].

L’hyperthermie modérée est privilégiée méme si elle nécessite d’étre couplée
a de lirradiation et & de la chimiothérapie pour tuer efficacement les cellules
malignes [47 et 79]. L’utilisation des nanoparticules pour ’hyperthermie en mé-
decine est sujette au controle précis de la température induite par le chauffage
de celles-ci mais aussi au ciblage des cellules malignes. Ce ciblage est possible
en attachant des anticorps ou d’autres molécules biologiques & leurs surfaces
[94] (voir la figure 1.5). En outre les nanoparticules doivent avoir une absorp-
tion maximale pour limiter la puissance du rayonnement incident. L’étude du
transfert thermique aux nano-échelles permet de faire le lien entre I’excitation
électrique ou magnétique et la chaleur dissipée par la particule. L’objectif des
nano-thermiciens est de controler la température atteinte par les tissus malades
environnants qui ne doit étre restreinte qu’a un intervalle de quelques degrés.

Cellule
saine

Nanoparticule 3\1‘%
fonctionnalisée a
base d’anticorps

Cellule
cancéreuse

Figure 1.5 — Ciblage actif de cellules cancéreuses par une nanoparticule d’or fonc-
tionnalisée grice a des anticorps adaptés a sa surface.
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Une premiére option réside dans I'utilisation de nanoparticules d’or d’une taille
d’une dizaine & une centaine de nanométres. Ce type de nanoparticules, sous
réserve d’avoir une forme adaptée, posséde une absorption de photons de 4 a
5 ordres de grandeur plus grande que celle de traceurs photothermiques clas-
siques. Cette absorption permet de piloter le chauffage trés localisé des tissus
ou de délivrer des traitements en des endroits trés ciblés. Cette absorption est
due & la résonance de plasmon polariton de surface c’est-a-dire une résonance
d’ondes électroniques & la surface de la nanoparticule qui lui permet de diffuser
et d’absorber des rayonnements de longueur d’onde beaucoup plus grande que
sa taille. Le rayonnement absorbé va se dissiper sous forme de chaleur provo-
quant une hausse trés localisée de la température [94]. La résonance plasmon
de nanoparticules d’or a lieu & environ 520 nm, mais celle-ci peut étre décalée
dans le proche infrarouge (800 — 1200 nm) en utilisant de nouvelles géométries
de type nanotiges ou en utilisant des capsules de silice avec une fine couche d’or
[94 et 48]. Le rayonnement incident peut étre continu ou pulsé avec un laser
femtoseconde : l'intérét du laser pulsé réside dans ’augmentation du confine-
ment du chauffage di & la nanoparticule sans pour autant induire une plus forte
augmentation de la température [5].

Lors de 'absorption du pulse de laser, le gaz électronique de la nanoparticule
se thermalise trés rapidement en environ une centaine de femtosecondes alors
que les phonons (vibrations du réseau cristallin) ne sont pas encore excités. Les
échanges entre les électrons et les ions du réseau ont lieu ensuite pendant environ
une picoseconde, temps indépendant de la taille de la particule sauf si elle est
inférieure & 5 nm. Ceci correspond & I’équilibre thermique interne a la particule
indépendant de I’environnement. Cet échange avec ’environnement se produit
ensuite pour des temps de 'ordre d’une centaine de picosecondes & quelques
nanosecondes [5]. L’étude de la dissipation de chaleur par de telles particules
est difficile car elle repose sur des approximations qui ne sont pas toujours
valides, comme 'augmentation instantanée et uniforme de la température au
sein de la nanoparticule, puis son maintien constant durant le processus de
chauffage de 'environnement. Ces deux hypothéses dépendent de la taille de la
particule et de sa conductivité thermique a l'interface.

Les nanoparticules magnétiques représentent la deuxiéme option d’hyperther-
mie localisée possible. Celles-ci s’échauffent lorsqu’elles sont soumises a un
champ électromagnétique alternatif qui fait varier leurs aimantations. Le chauf-
fage dépend donc de la fréquence et de I'amplitude du champ magnétique ap-
pliqué. Ces pertes magnétiques provoquant le chauffage sont soit le résultat des
processus d’inversion d’aimantation lors du parcours du cycle d’hysteresis soit
causées par les relaxations de Néel ou celles de Brown (voir la figure 1.6). Par
contre elles ne sont pas causées par la génération de courants de Foucault [47].
Plus la taille de la particule diminue, plus les effets d’hysteresis s’atténuent
laissant place aux autres phénomeénes.

La relaxation de Néel correspond aux fluctuations de la direction de I'aimanta-
tion. Son énergie doit dépasser la barriére énergétique d’anisotropie du domaine
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magnétique pour s’inverser. La relaxation de Brown représente la dissipation
visqueuse entre la particule magnétique qui se retourne pour réorienter son
moment magnétique et le milieu environnant. L’étude thermique des parti-
cules magnétiques a pour but d’augmenter la puissance d’absorption et donc
la puissance de chauffage de celles-ci tout en limitant leur concentration et en
assurant leur biocompatibilité. Le paramétre d’étude le plus important est la
taille moyenne des particules associée & une distribution étroite. La prédiction
de I'élévation de température reste difficile notamment parce que la conduction
thermique et ’absorption d’énergie in vivo restent mal connues, d’autant plus
que la température doit étre précisément controlée pour éviter des surchauffes
locales trop importantes et des lésions des tissus sains [79]. Une solution pos-
sible est la mesure de ’échauffement via 'imagerie par résonance magnétique
(IRM) car la transition des protons dépend de la température. Mais des dé-
tails restent a éclaircir comme effet de la structure des nanoparticules sur les
résonances magnétiques remettant en cause la pertinence de telles mesures.

Aimantation M

a) Meécanisme NN
d’hysteresis

Champ magnétique

appliqué H
NN Ny
N\
b) Relaxation de Néel ¢) Relaxation de Brown

éeo990 b6 9o

Figure 1.6 — Mécanismes de pertes magnétiques : a) le cycle d’hysteresis induisant
linversion de l’aimantation des domaines magnétiques provoque une dissipation de
chaleur, b) et ¢) relaxations de Néel et de Brown pour lesquelles l'inversion magnétique
est freinée par lanisotropie du milieu (Néel) ou par la viscosité du milieu environnant
(Brown).
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1.2 Les transferts thermiques de ’échelle macrosco-
pique a 1’échelle nanométrique

1.2.1 Interprétation physique des phénoménes mis en jeu

Les transferts thermiques sont connus et décrits par des lois énoncées au XIX*®
siécle. Aujourd’hui on divise leur étude en trois sous-domaines : la conduction,
la convection et le rayonnement.

La conduction fait référence au transport de chaleur par des porteurs au sein de
la matiére, ces porteurs peuvent étre des molécules, des électrons, des phonons
etc. suivant le milieu étudié. L’agitation de ces porteurs est proportionnelle & la
température du milieu. Les chocs qu’ils vont subir avec d’autres porteurs vont
transmettre I’énergie d’agitation. En fin de compte ces chocs permettent une
homogénéisation de la température dans le milieu. La convection correspond
aux transferts thermiques suivant un transport macroscopique de masse dans
le systéme étudié. Elle peut étre soit forcée, soit naturelle, soit mixte (a la fois
forcée et naturelle). On l'observe dans les fluides pour lesquels le mouvement
de masse peut étre beaucoup plus efficace pour le transport de chaleur que
la simple diffusion (conduction) au sein de celui-ci. Le flux de chaleur entre
un fluide se déplacant par rapport a une surface est d’autant plus efficace que
sa vitesse est élevée, c’est le principe de la convection forcée utilisée pour les
échangeurs thermiques ou les radiateurs de voiture par exemple [110]. Sans
forcage le mouvement de fluide peut étre juste amorcé a cause des variations
de densité suivant la température car plus un fluide est chaud plus sa densité
diminue. Il va alors s’élever & cause de la force de gravité plus faible agissant
sur lui et au contraire les masses de fluides froides vont descendre. C’est ce qui
explique le chauffage de ’eau dans une casserole posée sur le feu ou le fait que
lors d’un incendie I'air frais se retrouve toujours proche du sol alors que l'air
chaud monte. Ce phénoméne correspond a la convection naturelle (voir la figure
1.7).

Enfin tout corps porté & une certaine température émet un rayonnement élec-
tromagnétique dont 'intensité spectrale dépend de sa température. Dans le cas
idéal c’est le rayonnement de corps noir. Les échanges radiatifs entre matériaux
via leurs émissions et absorptions participent aussi au transfert de chaleur tout
comme la conduction et la convection.

Ces trois modes ainsi détaillés suffisent & pouvoir décrire de maniére compléte
les transferts thermiques & notre échelle jusqu’a une échelle de longueur de
I'ordre de quelques dizaines de micrométres. Cependant qu’en est-il lorsque
I’on diminue la taille des systémes en dessous du micrométre ? Le domaine du
nanométre marque souvent 'interface entre la physique classique et la physique
quantique ou les lois de comportement sont trés différentes de celles de notre
échelle. Ce changement de physique a un trés fort impact sur la description des
phénomeénes a cette échelle : en effet la description des transferts thermiques
doit s’appuyer sur les lois de 'optique, de I’électromagnétisme, de la physique
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Plafond froid

Plancher chaud

Figure 1.7 — Mécanisme de convection naturelle de ’air dans une piéce.

des matériaux etc. Il y a une convergence des sciences au nanomeétre |[116].
Repassons en revue ’évolution des trois modes de propagation de chaleur aux
courtes échelles.

On ne considére plus la convection car celle-ci implique un transport de masse
macroscopique qui n’a pas de sens aux nano-échelles. De plus a ces échelles
les nombres adimensionnés type Grashof ou Reynolds sont faibles (inférieur a
10 pour le Grashof et & 100 pour le Reynolds) ce qui réduit les problémes de
convection & des problémes de conduction dans les fluides. C’est ce qui est fait
pour 'études des transferts thermiques en nanofluidique gazeuse [116].

A Péchelle macroscopique le parcours des porteurs de chaleur pour la conduction
est limité par les chocs qu’ils subissent entre eux, la distance entre deux chocs est
définie comme le libre parcours moyen. On parle dans ce cas de régime diffusif.
Le libre parcours moyen est de I'ordre de 10 & 100 nm dans les cristaux, il peut
descendre & quelques nanomeétres dans les solides amorphes et il est de ’ordre
de 50 nm dans I’air, dans les conditions normales de température et de pression.
Lorsque les dimensions du systéme étudié diminuent jusqu’a atteindre la taille
du libre parcours moyen, les porteurs de chaleur traversent le systéme sans subir
de collisions : on passe du régime diffusif au régime ballistique. Dans ce régime
les porteurs vont principalement subir des chocs dus aux parois du matériau
(chocs déja présents pour des systémes macroscopiques mais négligeables devant
le nombre de chocs entre porteurs). Ce changement de régime va profondément
modifier les lois de comportement du transfert conductif.

Concernant le rayonnement, Planck avait déja pris des précautions en ne propo-
sant son modéle de rayonnement de corps noir que pour des échelles de longueur
grandes devant la longueur d’onde d’émission thermique [95]. En champ loin-
tain le rayonnement regu provient des ondes propagatives émises par les charges
oscillant dans le matériau. Cette émission a longue portée bien connue en 1/kr
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n’est pas la seule ni la plus intense lorsque 'on se rapproche de la surface (k
étant le vecteur d’onde de ’onde émise et le point d’observation est & une dis-
tance 7 en coordonnées sphériques de la particule émettant). En rapprochant
deux surfaces planes de deux corps semi-infinis & deux températures différentes,
espacées d'une distance d (voir la figure 1.8), le transfert radiatif entre les deux
matériaux est constant lorsque la distance de séparation est grande devant la
longueur d’onde thermique, mais ce transfert augmente trés nettement lorsque
la distance de séparation atteint le micron voire moins. Cette augmentation
provient des interactions dipole-dipole de courte portée (en 1/k%r2, 1/k3r3...).
Elles modifient sensiblement les transferts radiatifs jusqu’a devenir prépondé-
rantes devant le rayonnement de Planck.

Matériau 2
T2

Vide d 1

Matériau 1
T1

Figure 1.8 — Deux demi-plans infinis séparés a deux températures différentes T1 et
T2 par du vide d’épaisseur d.

1.2.2 Modification des modéles utilisés

Cette partie est consacrée a la modification de la description de la conduc-
tion thermique aux courtes échelles, le rayonnement étant traité dans la partie
suivante dédiée au rayonnement de champ proche.

Le transfert de chaleur conductif est décrit a I’échelle macroscopique par ’équa-
tion de Fourier :

& =—kVT (1.2)

avec @ le flux de chaleur, k la conductivité thermique et T la température. En
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combinant cette équation avec celle de conservation de 1’énergie :

oT

c—

P ot

avec p la masse volumique, ¢ la capacité calorifique, on obtient I’équation de la
chaleur :

= -Vo (1.3)

Vo = - — (1.4)

avec la diffusivité thermique a = k/pc.
Pour un objet macroscopique le temps de propagation des transferts thermiques
est de I'ordre de L?/a ot L est une longueur caractéristique du systéme. A cette
échelle les transferts thermiques sont réputés lents. En effet si on considére le
temps pour une sphére de 30 cm de diamétre d’atteindre 1’équilibre thermique,
on obtient 10 secondes soit une journée (en prenant une diffusivité de 'ordre
de 107%m?.s71 qui est une bonne approximation de celle de la plupart des
matériaux connus). Si on diminue la taille de cette sphére a 1 nm on trouve un
temps de 1 ps sauf qu’a cette échelle de longueur on atteint les limites du modéle
car la propagation de la chaleur devient quasiment instantanée et dépasse la
vitesse de la lumiére. Il est donc nécessaire de modifier le modele utilisé [115].
De maniére générale ’équation de Fourier n’est plus valable lorsque les échelles
de longueur considérées sont inférieures au libre parcours moyen des porteurs
de chaleur et/ou que le temps considéré est inférieur au temps moyen entre
deux collisions (nommé aussi temps de relaxation du matériau). Il faut alors
s’intéresser & la propagation des porteurs de chaleur qui peuvent étre décrits
soit par une approche particulaire soit par une approche ondulatoire suivant
la dualité onde/corpuscule. La meilleure description est dictée par la valeur du
paramétre L/X ou A est la longueur d’onde des porteurs d’énergie. Dans le cas
des solides ce sont les électrons et les phonons qui transportent la chaleur sous
forme conductive, leur longueur d’onde est de 'ordre de quelques nanométres &
température ambiante, ce qui reste faible faible comparé aux tailles des solides
considérés qui sont plutdt de ordre de la centaine de nanomeétres. Les effets on-
dulatoires seront donc négligeables et la description particulaire retenue comme
pertinente. On peut donc utiliser I’équation de transport de Boltzmann pour
décrire les transports de chaleur a ces échelles. Celle-ci fait intervenir la fonc-
tion de distribution des porteurs de chaleur. Sous ’approximation du temps de
relaxation, I’équation de transport de Boltzmann s’écrit :
1of fo—f

var TVVIE T

avec fo la fonction de distribution des porteurs a I’équilibre, v leur vitesse de
groupe, [ leur libre parcours moyen et v un vecteur unitaire colinéaire au vecteur
vitesse.

Il est possible de résoudre cette équation avec un traitement analytique com-
plexe proposé par Ordonez-Miranda et al. [86]. Néanmoins 'utilisation d’une

(1.5)
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solution exacte ou approchée est indispensable pour pouvoir mener une étude
rigoureuse du transfert de chaleur conductif & ces échelles, 'utilisation d’équa-
tions comme celles de Fourier ou de Cattaneo donnant des résultats sensible-
ment différents.

Il est aussi possible de résoudre le probléme du calcul du transfert thermique
par conduction en utilisant des voies purement numériques via la dynamique
moléculaire. Cette approche considére les atomes d’un systéme reliés les uns
aux autres par une force dérivant d’un potentiel propre au matériau modélisé.
La masse et la position des atomes sont aussi définies par rapport au maté-
riau étudié, mais leur vitesse initiale est laissée aléatoire tout en respectant
des contraintes d’énergie totale du systéme. A chaque pas de temps le principe
fondamental de la dynamique est résolu pour chaque atome. Cela permet d’ob-
tenir leurs vitesses et leurs positions. La propagation des vibrations de la maille
cristalline (phonons) est calculée au cours du temps et on en déduit la courbe
de dispersion de ces ondes ainsi que le flux de chaleur conductif résultant. Cette
méthode a I’avantage de pouvoir donner rapidement des résultats pour des pe-
tites structures avec des tailles ne dépassant pas la dizaine de nanomeétres, mais
elle est plus compliquée & mettre en oeuvre pour des structures plus grandes et
surtout elle dépend énormément du type de potentiel utilisé entre les atomes
qui peut donner dans certains cas des résultats limités [103 et 117].

1.2.3 Le rayonnement de champ proche

A T’échelle macroscopique le rayonnement est décrit par le produit d’un para-
métre inférieur & 1 appelé émissivité et de I'intensité de rayonnement d’un corps
noir donné par la loi de Planck. L’écart a I'idéalité du rayonnement de corps
noir qu’est le rayonnement du corps réel considéré est contenu dans I’émissi-
vité. Ce facteur est assez compliqué & déterminer en pratique car il dépend de
la longueur d’onde, de I'angle d’émission, de la nature du matériau ainsi que
de son état de surface. Néanmoins ce modéle permet d’estimer assez bien les
transferts thermiques radiatifs & notre échelle ou du moins de pouvoir connaitre
le rayonnement maximal en jeu (en prenant une émissivité égale a 1). Cepen-
dant cette approche est limitée aux grandes distances c’est-a-dire supérieures a
la longueur d’onde thermique car elle ne prend pas en compte les interactions
de courte portée ainsi que les caractéristiques ondulatoires des ondes électro-
magnétiques.

Reprenons le cas de deux corps semi-infinis & deux températures différentes
séparés d’une distance d par du vide (cf figure 1.8). Pour une distance supérieure
a 10 pum P'approche macroscopique décrite précédemment reste valable : on est
dans le domaine du champ lointain. Pour une distance inférieure a 10 pm le
rayonnement échangé dépasse celui prédit par la loi de Planck. En effet des
ondes évanescentes sont transmises par effet tunnel d’'un matériau a ’autre.
Ces ondes évanescentes sont regroupées en deux types : celles provenant de
réflexions limites d’ondes propagatives qui ne peuvent pas se propager dans le
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vide mais au contraire produisent une onde s’atténuant en surface, et celles
confinées en surface qui s’atténuent au cours de leurs propagations aussi bien
dans le matériau que dans le vide (voir la figure 1.9). Ce sont ces deux types
d’ondes évanescentes qui participent & I'augmentation du transfert radiatif a
I’échelle du nanométre et que l'on appelle rayonnement de champ proche [17].

Q) b)

Figure 1.9 — Schéma des différents types d’ondes émanant d’un milieu : a) ondes
propagatives transmises & Uinterface alors que b) et ¢) correspondent au cas des ondes
évanescentes non transmises. Le cas b représente les ondes évanescentes résultant de
réflexions limites alors que le cas c illustre les ondes de surface.

Le calcul de l'intensité de ces ondes peut étre fait via I’électromagnétisme clas-
sique. En effet ces champs sont créés par un ensemble de dipoles que 'on peut
assimiler a de petites antennes dont on peut calculer le champ émis en tout
point. Ces dipoles s’agitent de maniére aléatoire et générent des courants dont
la valeur moyenne est nulle tout comme celle du champ rayonné. Par contre le
carré de ces grandeurs a une valeur moyenne non nulle, ce qui signifie que ce
sont les fluctuations du champ émis qui sont responsables du rayonnement a
courte portée ou rayonnement de champ proche. Ainsi le calcul se fait en intro-
duisant des courants stochastiques modélisant I'agitation thermique aléatoire
des dipéles. Le théoréeme de fluctuation-dissipation permet d’obtenir les fluc-
tuations de ces courants a partir de ’absorption du milieu et de I’énergie d’un
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oscillateur en équilibre & la température du milieu. L’équation utilisée est :

(1,01 (12, )) = e Tm(O)w—p Gy, — 12)8(w — ') (L6)
eFBT —1

ol le membre de gauche est la fonction de corrélation des courants & deux points
r1 et 79, m et [ font chacun référence & 'une des coordonnées x, y ou z, w est
la fréquence, € la constante diélectrique, et h et kp les constantes de Planck et
de Boltzmann [115].
Cette approche par I’électromagnétisme classique est valable jusqu’a une dizaine
de nanométres dans la matiére; en-decd on doit prendre en compte les effets
de non localité et donc la dépendance de la constante diélectrique en fonction
de la position et non seulement de la fréquence. La prise en compte des ondes
évanescentes montre que le transfert radiatif peut dépasser de plusieurs ordres
de grandeur celui dii au rayonnement de Planck, notamment en considérant la
densité énergétique de ces ondes par rapport a celles propagatives (voir la figure
1.10).

1.3 Applications du rayonnement de champ proche

Malgré les grandes difficultés techniques a observer le rayonnement de champ
proche, de nombreuses applications ont déja été proposées pour tirer profit de
ses propriétés trés intéressantes (caractére quasi-monochromatique et densité
énergétique trés grande). Dans cette partie une revue des principales utilisations
pratiques du champ proche est présentée.

1.3.1 Modifications des propriétés d’émission-absorption de ma-
tériaux

Comme pour les matériaux thermoélectriques, les chercheurs se sont rendu
compte que la nanostructuration de systémes pouvait modifier profondément
leurs propriétés radiatives et ont pu ainsi concevoir des absorbeurs-émetteurs
nouveaux adaptés & des applications comme le refroidissement de jour ou la
modulation d’émission thermique.

L’équipe de Shanhui Fan & Stanford a proposé un systéme de refroidissement
radiatif a large bande qui fonctionnerait de jour comme de nuit [100]. Ce sys-
téme a le grand avantage d’étre passif donc de fonctionner sans apport d’énergie
car il s’appuie sur la réflexion (sans absorption) du rayonnement solaire dans
I'ultraviolet, le visible et le proche infrarouge ou il est maximal. Par contre
I’émission est maximale entre 8 et 13 um dans la zone de transparence de l’at-
mosphére. Ceci permet en effet de pouvoir concentrer 1’énergie émise dans la
fenétre spectrale ot celle-ci pourra s’échapper dans ’espace. Les propriétés ex-
ceptionnelles de cette structure sont acquises en partie grace aux propriétés
du champ proche. Elle est composée de deux cristaux photoniques bidimen-
sionnels, I'un en quartz et 'autre en carbure de silicium. Ces deux matériaux
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Figure 1.10 — Densité d’énergie calculée pour trois hauteurs différentes au-dessus
d’une surface de silice amorphe o 300 K dans le vide. L’augmentation de la densité
d’énergie est due a la contribution croissante du rayonnement de champ proche (figure
reprise de la référence [115]).

sont polaires et peuvent supporter des résonances d’ondes de surface (appelées
phonon-polaritons de surface qui seront présentées plus en détail dans le cha-
pitre suivant) I'un & 9,3 pm (quartz) et Pautre & 12,5 pm (carbure de silicium).
Ces ondes restent confinées en surface sauf si la surface est microstructurée fa-
cilitant leur diffraction en champ lointain. Les deux cristaux photoniques ont
donc la mission de diffracter ces ondes de surface, d’oui la forte émission de la
structure dans la zone spectrale de transparence atmosphérique. De plus ces
deux matériaux absorbent peu dans le visible et le proche infrarouge, ce qui est
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compatible avec la fonction de miroir désiré. En effet le reste de la structure est
composé d'un empilement de couches de TiO3 a fort indice optique et de MgF,
a faible indice optique déposé sur un substrat d’argent. Les couches n’ont pas
la méme épaisseur pour maximiser la réflexion large bande. Un schéma de prin-
cipe du systéme est présenté en figure 1.11 accompagné du résultat du calcul
de modélisation du spectre d’émission.

a-Quartz
— SiC
— MgF;
Tl
— Ag
(b)
1
5
Atmospherid
window
0! Dot i, ottt LA
0.3 0.5 1 4 8 13 20

A [pem]

Figure 1.11 — (a) Refroidisseur radiatif composé de deux cristaux photoniques l'un en
quartz et Uautre en SiC en dessous duquel est placé un réflecteur solaire large bande.
Ce réflecteur est congu avec cing bicouches faites en MgF, et TiOy de périodes non
constantes. Le tout repose sur un substrat d’argent. (b) Tracé de I’émissivité normale
de la structure qui montre une faible absorption du rayonnement solaire représenté
en orange pour une émission trés forte dans la gamme de transparence atmosphérique
représentée en indigo (figure reprise de la référence [100]).

Le controle des propriétés radiatives peut méme étre poussé plus loin gréace
4 la modulation d’émission thermique par impulsions électriques. Vassant et
al. ont proposé un nouveau systéme de modulation optoélectronique qui tire
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aussi son origine du rayonnement de champ proche (voir la figure 1.12). A
la base il s’agit de proposer une solution pour controler électriquement 1’ab-
sorption de rayonnement électromagnétique wvia I'interaction entre électrons et
ondes de surface. Cependant cette interaction est difficile car ’extension spa-
tiale des ondes est beaucoup plus grande que la taille des puits quantiques ou
sont confinés les électrons. Pour y remédier 'idée est d’utiliser des matériaux
dont la fonction diélectrique est proche de zéro. Pour des fréquences ou la fonc-
tion diélectrique est quasiment nulle, une résonance du champ électrique va
se produire dans le matériau considéré. Cela provient de la conservation de la
composante normale du vecteur déplacement & l'interface entre deux matériaux
qui s’écrit €1, F1, = €2, F5,. Si €9, tend vers zéro, la valeur du champ F», va
tendre vers l'infini afin d’assurer que leur produit reste fini et égal a la valeur du
champ de déplacement dans le matériau 1. C’est ce qui se produit au niveau du
puits quantique pour des fréquences égales a celles des ondes de surface dans la
structure proposée par Vassant et al. . L’exaltation des ondes de surface grace
4 la diminution de la constante diélectrique a lieu uniquement dans le puits
quantique, ce qui favorise l'interaction avec les électrons qui y sont confinés.
Cela a pour effet d’augmenter ’absorption a cette fréquence de résonance. Ce-
pendant lorsqu’une tension est appliquée a la structure, les électrons introduits
produisent une autre résonance qui modifie la constante diélectrique du puits
quantique et la dévie de zéro. L’absorption du champ incident chute. On voit
alors qu’il est possible de moduler ’absorption et donc en retour I’émission ther-
mique. Les fréquences de modulation possibles atteignent le gigahertz, loin des
quelques dizaines de hertz difficilement accessibles en variant la température
des sources thermiques [113].

AlGaAs

quantum well
barrier

GaAs

Spacer

GaAs n+

Figure 1.12 — Systéme d’absorbeur modulé fondé sur ’effet epsilon proche de zéro : le
systéme est constitué d’un réseau d’or posé sur un puits quantique en GaAs séparé de
deuz barrieres en AlGaAs. Le tout repose sur une couche d’AlGaAs (de composition
différente de alliage utilisé pour le puits quantique) reposant elle aussi sur un substrat
en GaAs dopé (figure reprise de la référence [113]).
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1.3.2 Le refroidissement sans contact

Le transfert radiatif entre deux plans semi-infinis a été trés largement étudié
théoriquement, mais les résultats expérimentaux sont beaucoup moins nom-
breux. Il y a en effet de nombreux obstacles a cette mesure comme ’alignement
des plans qui doivent étre le plus paralléles possible et avec une surface trés
propre pour empécher la présence de poussiéres. En effet celles-ci modifient le
contact thermique voire le contact direct entre les deux surfaces. Comme la dis-
tance de séparation des plans est inférieure & 10 um, I'alignement de surfaces a
quelques centaines de nanomeétres de précision pour des surfaces millimétriques
est trés compliqué. De plus si on cherche & modifier la distance de sépara-
tion entre les parois, c¢’est encore plus difficile. Pourtant cette expérience peut
ouvrir la voie a de nouvelles méthodes de refroidissement sans contact. L’in-
terférométre laser détectant les ondes gravitationnelles LIGO est un exemple
d’application possible. Ce gigantesque interférométre est basé sur le principe de
I'interféromeétre de Michelson avec des bras optiques de 4 km de longueur. Pour
pouvoir mesurer les ondes gravitationnelles les chercheurs ont décidé de placer
les bras de 'interférométre sous vide et de les refroidir & des températures cryo-
géniques dans le but d’améliorer le rapport signal sur bruit. Ils veulent en plus
augmenter la puissance du laser envoyé dans le systéme optique afin d’augmen-
ter la sensibilité des mesures critiques pour détecter les ondes gravitationnelles.
Cependant le laser & forte puissance chauffe les optiques, ce qui détériore les
mesures. Il faut refroidir ces composants qui sont sous vide et isolés des séismes
si bien que les chauffages classiques par conduction et convection sont proscrits.
Il ne reste alors plus que le refroidissement par rayonnement, mais la contribu-
tion du champ lointain n’y est pas suffisamment efficace. Par contre 1'utilisation
du transfert radiatif de champ proche est une solution possible & ce probléme
technique, bien qu’elle nécessite 'utilisation de surfaces macroscopiques pour
étre intéressante [10].

L’équipe de Richard Ottens a réussi & monter une telle expérience en mesurant
le coefficient de transfert radiatif entre deux plaques de saphir de dimensions
50 x 50 x 5 mm?. Le saphir a été choisi car il a une bonne conductivité ther-
mique mais surtout c’est un bon candidat pour la fabrication des dispositifs
de détection d’ondes gravitationnelles. Son dispositif expérimental est présenté
en figure 1.13. Une des deux plaques de saphir est chauffée par un anneau
de cuivre parcouru d’un courant alors que l'autre reste froide. Le courant est
controlé pour maintenir une différence de température constante entre les deux
plans. La température est mesurée des deux c6tés par un thermométre a diode
de silicium et l'alignement des surfaces est possible griace aux quatre coins de
chacun des plans recouverts d’une fine couche de 200 nm de cuivre. Ces couches
servent de petits condensateurs mesurant la séparation et ’alignement angu-
laire des surfaces. Le tout est mis sous vide pour supprimer la conduction de
air. Les mesures ont été possibles jusqu’a des distances de 3 um (voir la figure
1.13). Les résultats expérimentaux et théoriques sont en bon accord méme si les
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valeurs expérimentales sont un peu surévaluées, vraisemblablement & cause des
mesures de distance entre les plans qui ne sont pas rigoureusement paralléles
[89].
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Figure 1.13 — (a) Montage expérimental de la mesure du transfert radiatif entre
deuz plans de saphir. L’échantillon chaud a sa température contrélée par une boucle
de rétroaction, la puissance nécessaire pour maintenir une différence de température
constante entre les deux plans fournit la mesure du coefficient de transfert thermique.
Des moteurs pas-a-pas sont utilisés pour ajuster l’alignement et l’écartement des sa-
phirs. (b) Tracé du coefficient de transfert thermique en fonction de la distance. Les
points expérimentaur sont donnés avec les barres d’erreur. Les lignes continues repré-
sentent les prédictions théoriques de ’expérience pour des surfaces parfaitement planes,
tandis que les lignes en pointillés incluent des surfaces légérement courbes afin de tenir
compte des défauts expérimentaux (figures reprises de la référence [89]).

Néanmoins ces travaux sont, a notre connaissance, les premiers & mesurer le
transfert radiatif de champ proche pour des systémes aussi grands et prouvent la
possibilité de développer des systémes de refroidissement sans contact efficaces.

1.3.3 La conception de rectificateur thermique

La rectification thermique concerne les systémes ou le transfert de chaleur est
privilégié dans une direction et atténué dans ’autre. Il est I’analogue en électri-
cité des diodes, c’est pourquoi on parle aussi de diode thermique. Considérons
deux matériaux 1 et 2 & deux températures T et Ty avec T, > Ty. On a le
principe suivant pour la diode thermique : si le matériau 1 est a T, et le 2
a Ty, il y a transfert thermique de I'un a l'autre : la diode est passante, par
contre si on échange les températures, le transfert thermique est bloqué ou au
moins a nettement diminué : la diode est bloquante. Les premiéres solutions
techniques proposées s’appuyaient sur le transfert de phonons et d’électrons qui
permettaient d’obtenir de telles propriétés grace a des effets non linéaires [88].
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Cependant les performances obtenues étaient assez faibles notamment parce
que la vitesse des phonons (acoustiques dans ce type d’application) avaient des
vitesses quatre a cinq fois inférieures a celle de la lumiére. Ce n’est pas le cas
des photons dans le cadre du transfert thermique radiatif pour lequel les phéno-
ménes non linéaires sont beaucoup plus faibles. Néanmoins un tel systéme n’est
possible que si les deux matériaux considérés ont des propriétés optiques (la
constante diélectrique) dépendantes de la température et que ces dépendances
sont différentes entre les deux matériaux. Le rayonnement de champ proche est
trés vite devenu incontournable pour deux raisons : il a une intensité beaucoup
plus importante que le rayonnement de champ lointain et permet donc d’avoir
des commutations thermiques plus marquées, et les fréquences de résonance
des ondes de surface le caractérisant sont trés dépendantes des propriétés op-
tiques des matériaux en jeu (voir schéma de principe en figure 1.14). Cependant
cela implique une distance de séparation entre les deux matériaux inférieure au
micrometre.

Plusieurs systémes de rectificateurs thermiques ont été proposés dans la littéra-
ture scientifique comme ’assemblage de carbure de silicium 3C avec du carbure
de silicium 6H [88], d’une couche mince en face d’un substrat faits tous les deux
de silicium dopé avec deux dopages différents [6], de multicouches d’or et de
silicium dopé et non dopé [83] ou entre un substrat de silicium et un de VO [9].
On mesure les performances de ces systémes via le coefficient de rectification R
défini comme la différence nette de transfert de chaleur entre le cas ol la diode
est passante et celui ou la diode est bloquante :

lgp — qB|

R= 1981
maz(qp, 4B)

(1.7)
ol gp et qp représentent les flux de chaleur respectivement quand la diode est
passante et bloquante.

Les rectificateurs thermiques cités précédemment ont des coefficients de rectifi-
cation maximaux de 44 % [88], 52 % [6], 70 % [83] et 92 % [9] pour des différences
de température de quelques centaines de degrés entre la source chaude et froide.
Le dernier cas proposé utilise un matériau a transition de phase métal /isolant :
I'oxyde de vanadium. C’est un cas intéressant car 'oxyde de vanadium change
de comportement émissif pour une température critique de 340 K. En-dessous il
se comporte comme un émetteur métallique large bande et au-dessus il devient
un isolant trés fort réflecteur. Le coefficient de rectification peut atteindre des
valeurs trés élevées en augmentant la différence de température entre les deux
matériaux mais aussi en augmentant 1’écart entre la température de la source
chaude et la température critique. La différence de comportement de VO3 au
flux thermique sera alors encore plus asymétrique, ce qui est le but recherché
[9].

Cet effet a favorisé le développement du transistor thermique dont le principe
s’appuie sur celui du transistor & effet de champ. Dans ce dernier cas la structure
permet de controler le courant transitant entre la source et le drain via une porte
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Figure 1.14 — (a) Schéma de principe des points de fonctionnement d’une diode
thermique (P pour diode passante et B pour diode bloquante) : les traits en pointillés
correspondent auzx variations de la fréquence de résonance des ondes de surface pour
un méme matériau en fonction de la température. Les traits pleins correspondent aux
températures de fonctionnement. La diode est passante lorsque les fréquences de réso-
nance des ondes de surface des deux matériaux sont identiques ou trés proches, elle est
bloquante lorsque les fréquences différent. (b) Recouvrement des émissivités des deux
matériauxr dans le cas idéal de diode passante (cas idéal : émissivité maximale aux
fréquences de résonance et nulle ailleurs). (c) Non recouvrement des émissivités dans
le cas idéal de diode bloquante.

qui peut bloquer ou non le courant. Pour ce faire celle-ci modifie la conductivité
du canal entre la source et le drain lorsqu’elle subit une différence de potentiel
a ses bornes (voir schéma de principe en figure 1.15). Le transistor thermique se
base sur le méme principe sauf que ’on remplace le courant électrique par un
transfert de chaleur. Le systéme proposé par Ben-Abdallah et Biehs est composé
de deux substrats de silice séparés par du vide dans lequel est intercalée une
fine couche de VOg. Lorsqu’il n’y a pas de flux thermique imposé a la porte
et que sa température est inférieure a celle de la température critique, elle
transmet la chaleur entre la source et le drain. Par contre si un flux thermique
est imposé de sorte que sa température dépasse la température critique, la porte
jouera le role de barriére thermique si bien que le flux thermique perdu par la
source et requ par le drain diminuera drastiquement. Un tel systéme donne
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la possibilité de développer des commutateurs thermiques, des modulateurs
thermiques ainsi que des amplificateurs thermiques, propriétés sous-jacentes
d’un transistor thermique [8].

ource

(@) (b)

Figure 1.15 — (a) Schéma de principe d’un transistor électronique constitué d’une
source, d’un drain et d’une porte. Le courant passe de la source vers le drain et il
est bloqué lorsque l'on applique une tension aux bornes de la porte. (b) Transistor
thermique composé d’une source et d’un drain en silice entre lesquels est placée ¢ une
distance submicrométrique une couche d’un matériau & changement de phase jouant
le role de porte. Lorsqu’un fluxz de chaleur suffisant est imposé a la porte, celle-ci isole
thermiquement la source et le drain (figures reprises de la référence [§]).

1.3.4 Les cellules thermophotovoltaiques de champ proche

Dans le cas d’un transfert thermique en champ lointain, les cellules TPV connais-
sent le méme probléme principal que les cellules PV a savoir un faible ren-
dement. Gréace aux travaux sur le transfert thermique de champ proche, les
chercheurs ont commencé a réfléchir a la conception de nano-cellules TPV pour
augmenter le rendement. Ainsi Narayanaswamy et al. ont montré que les modes
électromagnétiques de surface (phonon-polaritons de surface) pouvaient aug-
menter de maniére significative le rendement de tels systémes [81]. Néanmoins
les premiéres tentatives expérimentales restent timides. En 2001 DiMatteo et
al. ont congu une cellule avec un émetteur & base de silicium avec pour ré-
cepteur une photodiode en InAs. Les deux matériaux étaient séparés par des
plots de silice pour avoir un écart de 'ordre du micron. L’émetteur est chauffé
a des températures de l'ordre de 350 & 400 K. Lors de la diminution de la dis-
tance de séparation, le courant en court-circuit augmente d’un facteur 5. Pour
s’assurer que cette augmentation est bien la cause de ’exaltation des modes de
surface entre les deux matériaux et non di & un effet thermique parasite, un test



30 CHAPITRE 1 - INTRODUCTION AU RAYONNEMENT DE CHAMP PROCHE

dynamique est réalisé. La membrane de silicium subit des oscillations en tem-
pérature pour des fréquences entre 200 et 1000 Hz, fréquences trop élevées pour
qu’un équilibre thermique puisse s’établir autre que par rayonnement. Le cou-
rant mesuré oscille bien aux fréquences de la membrane confirmant 'influence
des ondes de surface [32].

La dépendance des performances du systéme en fonction de la distance de sé-
paration n’est pas plus clairement présentée. En 2007 Hanamura et al. ont
mesuré la puissance de sortie d’une cellule constituée d’un émetteur en tungs-
téne chauffé & 1000 K par un laser COs9 et d’un récepteur en GaSb. La distance
de séparation entre les deux matériaux peut étre modifiée et mesurée préci-
sément jusqu’a 10 pm grace & un microscope. Malheureusement les résultats
intéressants apparaissent pour des distances inférieures a 3 pm o ils observent
d’abord une diminution de la puissance de sortie. En effet le rayonnement de
champ proche augmente le transfert radiatif pour un méme chauffage (1'in-
tensité du laser restant constante pendant les mesures) ce qui provoque une
diminution de la température de I’émetteur et donc une diminution de la puis-
sance de sortie. Par contre pour une distance de l'ordre de 1 pym a 500 nm, le
rayonnement de champ proche devient tellement fort qu’il finit par compenser
la diminution de la température de I’émetteur et méme la dépasser, ce qui se
traduit par une bréve augmentation de la puissance de sortie avant de dimi-
nuer brusquement lors du contact. Cependant les puissances sont trés faibles,
de l'ordre du milliWatt pour des surfaces d’émission de 'ordre de quelques mil-
limétres carrés. Récemment Lennert et al. ont congu un nouveau systéme de
cellule TPV nanophotonique. Celui-ci absorbe le rayonnement solaire grace a
des nanotubes de carbone qui vont & leur tour chauffer un cristal photonique
1D de silicium et de silice. Ce cristal va émettre un rayonnement beaucoup
plus monochromatique que le rayonnement solaire permettant d’augmenter le
rendement de la cellule PV qui suit (voir la figure 1.16). La distance de sé-
paration entre ’émetteur et la cellule PV est beaucoup plus grande que pour
les applications précédentes (300 microns contre moins d’'une dizaine), ce qui
facilite grandement la mise en application. Le rendement obtenu est de 3,2 %,
a comparer au 1% atteint pour des systémes similaires auparavant |70].
Méme avec le rayonnement de champ proche les rendements restent faibles ex-
périmentalement alors que théoriquement des résultats trés intéressants sont
possibles. Ceci a motivé les recherches numériques pour concevoir de nouvelles
structures avant de pouvoir les tester en pratique. Plusieurs solutions techniques
ont été proposées qui s’appuient soit sur une amélioration de I’émetteur soit
sur une amélioration du récepteur. Parmi ces solutions on peut citer celles de
Nefzaoui et al. qui ont proposé d’adapter I’émetteur au récepteur en contrdlant
ses propriétés émissives [82]. Ils ont développé une méthode numérique pour
concevoir des structures simples a base de deux ou quatre couches minces al-
ternant une couche transparente en métal et une couche absorbante composée
d’un semi-conducteur. La méthode utilise les constantes optiques des matériaux
et 'épaisseur des couches pour définir une structure ayant une émissivité maxi-
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Figure 1.16 — Schéma de principe d’une cellule TPV nanophotonique. La lumiére
du soleil est convertie en rayonnement thermique avant d’étre transformée en énergie
électrique grice au systéme émetteur-absorbeur.

male & une certaine longueur d’onde et faible ailleurs. Ceci est obtenu grace a la
couche transparente dont les caractéristiques (nature du matériau et épaisseur
de la couche) sont calculées pour avoir une réflectance nulle & cette longueur
d’onde et élevée sinon, et & la couche absorbante qui est aussi optimisée pour
avoir une absorption maximale & cette longueur d’onde. Les systémes propo-
sés sont de type Ge associé au SiC, au BN ou au AIN pour une bicouche ou
des couches d’Au ou d’Ag associées & du silicium trés dopé pour une struc-
ture quatre couches. Dans ce dernier cas les résonances s’apparentent a celle
d’une cavité Fabry-Pérot [82]. Cette idée de corriger le désaccord de fréquence
entre celle des ondes surface et celle de la bande interdite du récepteur a aussi
été reprise pour modifier les propriétés émissives de ce dernier. Messina et al.
ont utilisé une feuille de graphéne intercalée entre du nitrure de bore chauffé
a 450 K et une cellule d’InSb a laquelle elle est rattachée. La modification du
potentiel chimique du graphéne (dépendant des liaisons chimiques avec I'InSb)
permet le couplage entre les phonon-polaritons de surface du nitrure de bore et
les modes de surface du systéme graphéne-InSb. L’énergie électrique produite
est accrue, le rendement augmente de 10% a 20% par rapport au cas sans
graphéne [76]. Récemment les travaux de Bright et al. ont étudié 'amélioration
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de nano-cellules TPV d’un autre aspect : la gestion de 1’énergie rayonnée non
convertie (inférieure a I’énergie de la bande interdite) [14]. Cette énergie perdue
par I’émetteur est absorbée par le récepteur sous forme de chaleur ou par son
substrat si le récepteur est suffisamment fin, résultant en une diminution du
rendement. L’ajout d’un miroir d’or & 'arriére du récepteur permet de réflé-
chir ces photons vers I’émetteur, ce qui a pour effet de diminuer le transfert
radiatif au substrat mais surtout de baisser le flux de chaleur en surface du
semi-conducteur. Une augmentation de 35 % du rendement par rapport au cas
sans miroir est possible [14].

Cette derniére amélioration aborde un point discuté en détail par Francoeur et
al. : la nécessité de refroidir le récepteur pour conserver les mémes performances
[40]. En effet la plupart des études considérent que 'émetteur et le récepteur
gardent la méme température pour assurer de bonnes performances, sauf que
les transferts thermiques impliquent un échauffement de la partie froide qui
peut étre désastreux en terme de rendement. Francoeur et al. ont montré que
pour un émetteur de tungsténe a 2000 K le rendement pouvait chuter de 24 %
pour un récepteur en InGaSb a 300 K & 3,2 % lorsque sa température montait
a 500 K avec une distance de séparation de 20 nm. Le coefficient de transfert
thermique nécessaire pour faire refroidir efficacement le récepteur atteint 10°
W.m~2.K~! correspondant & une convection forcée avec de I’eau en régime tur-
bulent. Le refroidissement des récepteurs ainsi que les effets de bord, I'épaisseur
des matériaux utilisés, les inhomogénéités, la rugosité de surface, les difficultés
de parallélisme des surfaces sont autant de facteurs qui ont besoin d’étre étu-
diés numériquement car ils peuvent avoir de sérieux impacts sur les expériences
développées par la suite [40]. Pour remédier a ce probléme Francoeur, Vaillon
et Menglic ont déposé un brevet de cellules TPV disposées en cascade : chaque
cellule est disposée 1'une aprés 'autre avec des distances de séparation de 10
4 50 nm. Chacune d’entre elles permet de refroidir sa voisine par effet tunnel
du champ proche tout en assurant une production d’électricité (pour plus de
détails voir la référence [39]).

1.3.5 L’imagerie thermique de champ proche

L’imagerie classique optique en infrarouge a des performances limitées en réso-
lution spatiale & 10 um & cause de la limite de diffraction. Le développement
de microscopies optiques de champ proche a permis de gagner un facteur 1000
sur les résolutions maximales. Il est alors possible de faire des images d’objet
en moyen infrarouge avec une précision de 100 nm. De plus les densités d’états
électromagnétiques locales sont mesurées comme un microscope a effet tunnel
mesure les densités d’états électroniques locales. Or ce type de mesures donne
accés a la nature méme du matériau et méme & certaines propriétés chimiques
comme le dopage de semi-conducteur [51]. Cette nouvelle forme d’imagerie s’ap-
puie sur des innovations de systémes déja existants que sont le microscope a
force atomique et la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier.
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En 2006 De Wilde et al. ont proposé une premiére technique d’imagerie ther-
mique de champ proche couplant une pointe de microscope a force atomique
avec un microscope infrarouge [31]. La pointe est utilisée en mode « tapping »
c’est-a-dire que ses oscillations I’aménent & toucher la surface de 1’échantillon.
Les amplitudes d’oscillation sont contrdélées par une boucle de rétroaction en
tension sur le matériau piézoélectrique qui fait osciller la pointe. Le signal en
tension fournit la topographie de la surface comme un microscope a force ato-
mique classique. Mais en plus la pointe diffracte les ondes de surface en champ
lointain, celles-ci sont captées par I'objectif du microscope infrarouge qui foca-
lise le signal sur un détecteur MCT (Mercure-Cadmium-Tellure). Le signal est
alors démodulé aux fréquences €2 et 22, avec €2 la fréquence d’oscillation de la
pointe, par une détection synchrone. Un schéma de ’expérience est présenté
en figure 1.17. Le choix de la fréquence de démodulation influe sur la hauteur
au-dessus de ’échantillon ot est mesuré le rayonnement de champ proche. Ceci
permet de mesurer les résonances de surface et leurs atténuations perpendi-
culaires & la surface pour des matériaux différents [31]. Dans ce dernier cas
I’échantillon peut étre chauffé ou rester a la méme température que la pointe
mais avec une intensité du signal plus faible. Il est aussi possible de refroidir
I’échantillon comme ce que propose Kittel et al. ot la pointe du microscope
a force atomique est améliorée en y intégrant un thermocouple permettant de
mesurer directement le flux de chaleur (voir la figure 1.17) [63]. L’échantillon
est refroidi & 110 K tandis que la pointe est a température ambiante. Les me-
sures se font & des distances trés faibles de 'ordre de la dizaine de nanométres,
ce qui pose des problémes théoriques concernant le calcul des densités d’états
électromagnétiques. En effet il apparait des effets de non localité de sorte que
I’approximation dipolaire ainsi que ’approche perturbative ne sont plus valides.
Néanmoins un accord qualitatif entre les simulations numériques et les mesures
montre que ce montage est valide pour obtenir des images thermiques d’objets
nanostructurés isothermes.

Les deux derniéres méthodes ne proposent pas de solution pour obtenir le
spectre du rayonnement de champ proche. Pour y remédier la méthode uti-
lisée est d’associer la pointe & un spectrométre infrarouge a transformée de
Fourier. Normalement un spectromeétre a transformée de Fourier utilise un in-
terférométre de Michelson pour moduler le signal de référence envoyé par une
source avant que celui n’atteigne 1’échantillon puis le détecteur. Huth et al. ont
modifié le dispositif pour 'adapter a 'imagerie de champ proche en placant
la pointe et I’échantillon dans un des bras de l'interférométre, le rendant asy-
métrique (voir la figure 1.18) [51]. Le rayonnement provenant de la source de
référence est focalisé sur la pointe qui renvoie le rayonnement recu en y inté-
grant celui du champ proche. Le tout interfére avec le signal de référence avant
d’étre envoyé sur le détecteur MCT avant de subir aussi une démodulation par
détection synchrone. Cette méthode permet d’augmenter 'amplitude du signal
émis par la pointe. Les résultats montrent une résolution spatiale identique
aux travaux précédents mais permettent aussi d’obtenir 'intensité spectrale du
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Figure 1.17 — (a) Schéma expérimental du microscope thermique de champ proche.
La pointe diffracte le champ proche en champ lointain vers le détecteur. Ses oscillations
modulent le signal utile qui sera récupéré via une détection synchrone (figure reprise
de la référence [31]). (b) Pointe de microscope thermique de champ proche amélioré
par Kittel et al.. Un thermocouple entre la surface d’or et la pointe de platine permet
de mesurer le transfert thermique.

rayonnement de champ proche soit en large bande (en envoyant un signal de
référence avec une source continue) soit pour une longueur d’onde définie en
utilisant un laser COs. Ces informations précises sur la fréquence de résonance
des ondes de surface donnent la possibilité de visualiser les modifications des
matériaux en surface. Il n’est pas obligatoire d’utiliser un interférométre asy-
métrique, Jones et al. ont aussi mesuré le rayonnement de champ proche en
utilisant un spectrométre plus conventionnel sans source de référence avec des
résultats similaires [57]. Cependant I’échantillon ou la pointe ont besoin d’étre
chauffés & quelques centaines de degrés.

1.3.6 L’écriture des données informatiques assistée par rayon-
nement thermique

Depuis les années 50 de nouvelles technologies ont permis d’améliorer sensi-
blement le stockage des données informatiques comme le développement de
couches minces ou la découverte de la magnétorésistance géante. Les densités
de stockage de données ont atteint 750 Th.m™2, ce qui représente la moitié
de la limite théorique de stockage pour des matériaux & mémoire magnétique
[18]. L’augmentation de la densité de stockage est limitée par la diminution
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Figure 1.18 — Montage expérimental d’imagerie de champ proche ot l’échantillon
avec la pointe est placé dans un bras de Uinterférométre de Michelson (figure reprise
de la référence [51]).

de la taille des grains magnétiques. En effet 'information est codée grace a
la variation de 'aimantation des grains magnétiques, cette modification étant
réalisée grace a 'application d’un fort champ magnétique trés localisé sur le
grain ol 'on cherche & écrire une donnée. Plus la taille du grain est faible plus
son état magnétique sera thermiquement instable, ce qui peut poser rapidement
des problémes de fiabilité de I’écriture. Il est alors nécessaire de passer a des
matériaux ayant de fortes anisotropies magnétiques avec des tailles de grain de
lordre de 2 & 3 nm. Ceci ouvre la voie a une densité de stockage possible de
'ordre de la centaine de Pb.m 2. Cependant le champ coercitif de ces matériaux
(champ magnétique nécessaire pour modifier 'aimantation) est plus important
que pour les matériaux magnétiques utilisés jusqu’a présent, il dépasse méme le
champ maximal généré par une téte d’écriture classique. Pour y remédier il faut
chauffer le matériau afin que sa température dépasse la température de Curie
pour laquelle le champ coercitif devient presque nul (voir la figure 1.19). Mais
ce chauffage doit se faire sur des surfaces trés faibles, de ’ordre de la dizaine de
nanométres de coté, donc inférieures a la limite de diffraction (afin de chauffer
puis d’écrire la donnée uniquement sur le grain considéré et non sur les voisins)
et pour des temps trés courts de l'ordre de la nanoseconde (pour assurer une
vitesse d’écriture adéquate).

La solution est venue du rayonnement de champ proche, mais cette fois-ci du
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Figure 1.19 — Tracé de principe du champ coercitif en fonction de la température.
L’élévation de la température du matériau magnétique permet de diminuer le champ
coercitif et ainsi de procéder a l’écriture de données sans devoir augmenter le champ
magnétique émis par la téte d’écriture.

rayonnement de champ proche dans le visible qui implique les plasmons de sur-
face. Ces résonances vont étre générées au niveau d’un transducteur et vont
se coupler avec la fine couche de matériau magnétique. Ce couplage va provo-
quer une augmentation localisée du champ électrique dans la couche a écrire
qui va se dissiper sous forme de chaleur. Une fois que le grain est chaud, le
transducteur laisse place a la téte d’écriture (figure 1.20). L’équipe de Challe-
ner et al. a réussi & concevoir un tel systéme avec une largeur de pistes de 70
nm et une densité de stockage des données de 'ordre de 375 Th.m~2 [18]. Ce
domaine a un fort potentiel industriel, de nombreux brevets ont été déposés
notamment sur la conception du transducteur a champ proche [20] [19] et sur
les méthodes de refroidissement de la couche de matériau magnétique grace a
des nanostructures [105].

La course & 'augmentation de la densité de mémoire électronique passe aussi
par I’étude de nouveaux matériaux pouvant supporter I'information comme les
matériaux & changement de phase. L’étude de ces matériaux est plus éloignée
du rayonnement de champ proche mais fait partie des applications induites par
le développement des nano-transferts thermiques. Ceux-ci possédent la pro-
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Figure 1.20 — Montage expérimental d’écriture de données assistée par rayonnement
de champ proche. Le rayonnement laser incident est couplé via un réseau 4 un trans-
ducteur de champ proche (noté NFT dans le schéma pour near-field transducer). Ce
transducteur permet de chauffer localement la couche mince magnétique avant que
celle-ci ne subisse le champ magnétique de la téte d’écriture suivant immédiatement le
transducteur (figure reprise de la référence 18).

priété d’avoir une résistance électrique et thermique qui varie énormément et
rapidement lors de leurs transitions de phase amorphe-cristallin. Méme si ce
type de matériaux est connu depuis les années 60, peu répondent a tous les
critéres nécessaires & la technologie de stockage de données comme par exemple
le chalcogénure GeaShoTes. Le passage a ’état amorphe est réalisé par un pulse
de chaleur d’une durée de l'ordre de 10 ns avec une température supérieure a
600°C suivi d'un refroidissement rapide (10° K.s~1). La recristallisation se fait
via un pulse plus long (100 ns) avec une température plus faible a 200°C [46]. Le
stockage des données se fait donc grace a une focalisation d’une diode laser pour
chauffer la petite zone (de quelques dizaines de nanométres de coté) contenant
le bit d’information et aussi pour la lire (en chauffant & une température plus
faible). L’écriture peut se faire via une pointe de microscope a force atomique
qui focalise la lumiére de la diode laser ou & I’aide d’un nano-chauffeur composé
d’une couche mince de platine de 25 nm d’épaisseur. La densité reste pourtant
limitée par la diffraction du point de focalisation du laser mais aussi par la
capacité maximale théorique de ce type de matériaux qui n’est pas encore bien
estimée. En effet les mécanismes de transition de phase ne sont pas encore bien
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compris [46 et 119]. En outre, plus on augmente la densité de données inscrites,
plus leur destruction avant réécriture implique un chauffage plus important
et donc de nouvelles difficultés technologiques. Néanmoins les travaux de Ha-
mann et al. ont permis de montrer que cette technologie atteint des vitesses
de lecture/écriture de 'ordre de 100 MHz et de 10 MHz pour la suppression
de données avec des densités de 1'ordre de 13 Pb.m™2 [46]. Pour les lecteurs
intéressés par plus de détails, Wong et al. proposent une revue compléte sur le
sujet [119].

1.4 Mise au point d’un guide d’ondes de chaleur
stratégie et démarche générale du travail de thése

Cette partie introductive a présenté diverses applications impliquant les trans-
ferts de chaleur aux nano-échelles. L’étude de cette discipline permettra de faire
sauter de nombreux verrous technologiques. Le cas particulier du rayonnement
de champ proche est trés intéressant car il posséde d’énormes potentiels (den-
sité énergétique trés grande, monochromaticité, confinement de ’énergie ou au
contraire émission trés directionnelle...). Néanmoins le transfert radiatif par
champ proche n’a pour 'instant été étudié que pour des transferts d’énergie
perpendiculaires aux interfaces qui est limité & des distances inférieures au mi-
cron. Dans ce travail de thése nous nous sommes intéressés a la propagation des
ondes de surface le long de l'interface, 'objectif étant d’augmenter la longueur
de propagation longitudinale pour augmenter le transfert de chaleur dans cette
direction. La propagation longitudinale atteint déja quelques micromeétres pour
des surfaces planes, et nous verrons par la suite que celle-ci peut étre augmen-
tée de plusieurs ordres de grandeur. De plus ces ondes doivent appartenir au
moyen infrarouge pour étre compatibles au transport thermique & température
ambiante.

L’idée d’augmenter la propagation longitudinale d’ondes de surface dans le
moyen infrarouge ou plus précisément de phonon-polaritons de surface (PPS)
nous a amené a considérer des structures cylindriques creuses (tubes). En ef-
fet cette géométrie permet un couplage entre ondes de surface a l'intérieur
du tube favorisant leur propagation & des distances trés supérieures a celles
connues auparavant. La conception d’un tel tube autoriserait le développement
de guides d’ondes de chaleur par analogie avec les fibres optiques. Ce type de
guide d’ondes trouverait sa voie parmi les possibilités étudiées de refroidir les
microprocesseurs par exemple.

Le choix du matériau est conditionné par la présence d’ondes de surface : il
doit donc étre polaire et diélectrique. En outre ces ondes doivent appartenir
au moyen infrarouge aux alentours de 10 pum, longueur d’onde de 1’émission
maximale de la loi de Planck a température ambiante. Le verre posséde ces
qualités, en plus d’étre peu cotiteux. Il est aussi possible de modifier facilement
la taille de tubes en verre grace & une étireuse qui les chauffe au-dessus de la
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Figure 1.21 — Schéma de principe du guide d’ondes de chaleur.

température de transition vitreuse aux alentours de 1000°C.

La suite de ce manuscrit va s’attacher & démontrer théoriquement et expéri-
mentalement I'augmentation de la longueur de propagation de PPS et donc du
transfert radiatif de champ proche dans des tubes de verre. Le travail théorique
commencera par des précisions sur la définition du PPS dans le cas ot I'amor-
tissement du milieu ne peut pas étre négligé (constante diélectrique complexe)
ce qui est le cas du verre. Puis suivra le calcul de la relation de dispersion en
géométrie cylindrique permettant de connaitre les fréquences de résonance du
PPS, leurs dépendances a la géométrie et surtout la longueur de propagation
longitudinale de ces ondes avec leurs optimisations. Cette base permettra de
calculer I’énergie transportée par ce systéme ainsi que sa conductivité thermique
confirmant ses performances attendues.

La démonstration expérimentale de ces résultats se fonde sur la diffraction des
PPS & la pointe du tube. En effet comme ces ondes sont évanescentes, celles-ci
ne peuvent pas étre observées directement en champ lointain sauf si elles sont
diffractées. L’émission du tube de verre chauffé va étre collectée par un micro-
scope infrarouge couplé a un spectrométre infrarouge a transformée de Fourier
(FTIR). Le spectre d’émission obtenu pourra prouver une augmentation du si-
gnal pour la fréquence de résonance du PPS diffracté. Cette expérience permet
d’établir une nouvelle méthode de détection du PPS. En outre les variations de
I’émission du tube suivant sa taille offrent les moyens de confirmer les calculs
d’optimisation du transfert radiatif de champ proche du tube.






Chapitre 2

Définition du phonon-polariton
de surface

Apres avoir donné un aper¢u général des travaux menés sur les trans-
ferts thermiques aux nano-échelles et plus particulierement ceux impli-
quant le rayonnement de champ proche, nous allons nous intéresser a
un type de résonance de surface spécifique qui est le phonon-polariton de
surface. Cette onde de surface est un cas particulier du rayonnement de
champ proche qui est le coeur de notre étude. Nous allons donc définir
en détail cette onde de surface en partant de son origine physique puis
en la caractérisant a aide des équations de Mazwell. La relation de
dispersion constitutive de ce rayonnement ainsi présentée nous permet-
tra de discuter de ses conditions d’existence dans le cas d’une interface
plane.

2.1 Définition et interprétation physique

Le phonon-polariton de surface est le résultat du couplage entre un phonon
et un photon dans le cas particulier d’une résonance de surface. Pour mieux
appréhender la nature de cette pseudo-particule, il est important de comprendre
en détail ses éléments constituants que sont le phonon d’une part et le photon
d’autre part. En outre on précisera la différence entre le phonon-polariton de
volume et celui de surface pour saisir les origines physiques et les propriétés
intrinséques du phonon-polariton de surface.

2.1.1 Le premier acteur : le phonon

Un phonon est une pseudo-particule permettant de décrire la propagation des
vibrations du réseau cristallin comme la propagation d’une particule. On parle
de quantum d’énergie de vibration du réseau cristallin. Il est décrit par sa
fréquence w et son vecteur d’onde k. Le calcul de ces deux composantes est
appelé calcul de la relation de dispersion du phonon. Pour ce faire on considére
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N atomes reliés les uns aux autres par des ressorts (voir la figure 2.1). On
suppose que chaque atome interagit uniquement avec son plus proche voisin si
bien que I’équation du mouvement (seconde loi de Newton) appliquée a chacun
des atomes sauf aux extrémités donne :

d2
MZEZ“) = —K[2u(na) — u((n — 1)a) — u((n + 1)a)] (2.1)
u(na)
M K
(n-3)a (n-2)a (n-1)a na (n+1l)a (nt+2)a (n+3)a

Figure 2.1 — L’approximation harmonique du cristal monoatomique unidimensionnel
est illustrée par une chaine d’atomes de masse M reliés par des ressorts parfaits de
raideur K. La position a ’équilibre de chaque atome est un multiple du paramétre de
maille a.

pour un atome situé au point na (n entier) et espacé de la distance a de ses
plus proches voisins, avec M la masse de I’atome, K la constante de raideur du
ressort et u son déplacement. Le comportement des atomes d’extrémité importe
peu et complique 'analyse sans modifier le résultat final. C’est pourquoi les
conditions aux limites périodiques de Born-von Karman sont utilisées pour
résoudre ce probléme. Celles-ci précisent que le déplacement u est périodique
de période N d’ou :

u((N +1)a) = u(a) et u(Na) = u(0). (2.2)

kna—wt)

Les solutions recherchées sont de la forme u(na, t) o el . La résolution de

I'équation (2.1) avec cette forme de solution aboutit & la relation de dispersion

[3] :
w(k) = 2\/55111 ;

—ka (2.3)

Dans le cas monoatomique, on ne trouve qu’une seule branche de dispersion.
Si on considére un cristal ionique comportant deux ions par maille primitive
de méme masse (les résultats sont similaires en prenant une chaine diatomique
avec des masses différentes mais des ressorts identiques), la méme étude fournit
une relation de dispersion de la forme [3] :

s K+G 1

+
M M

w VK2 + G2 + 2K Gceos(ka) (2.4)
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Figure 2.2 — Courbe de dispersion des phonons d’un cristal monoatomique en ne
prenant en compte que les interactions avec les plus proches voisins.

avec K et G constantes de raideur des ressorts qui alternent (voir la figure 2.3).
Cette équation posséde deux solutions correspondant aux valeurs positives de w.
Ces deux solutions fournissent deux branches de dispersion : I'une a plus basse
fréquence appelée branche acoustique et I'autre a plus haute fréquence appelée
branche optique (voir la figure 2.4). La branche acoustique a la méme forme que
la relation de dispersion du cristal monoatomique. La branche optique est nom-
mée ainsi car ce sont ces phonons (surtout ceux de grande longueur d’onde) qui
peuvent interagir avec le rayonnement électromagnétique. Les comportements
optiques des cristaux ioniques sont en grande partie liés aux propriétés des
phonons optiques. En effet un mode optique (couple w et k correspondant & un
phonon) produit un moment dipolaire non nul entre ions et pourra donc étre
excité par un rayonnement électromagnétique incident ayant une fréquence et
un vecteur d’onde adaptés. Ceci n’est pas le cas des modes acoustiques pour
lesquels les ions en phase ont un mouvement collectif (voir la figure 2.5).

Les phonons sont aussi décrits par leur caractére transverse ou longitudinal.
Le mouvement des atomes ou des ions sera perpendiculaire au vecteur d’onde
du phonon si celui-ci est transverse alors qu’il sera longitudinal si les vibra-
tions du réseau cristallin sont colinéaires au vecteur d’onde (voir la figure 2.6).
Pour un cristal monoatomique il existe en fait trois branches de dispersion
acoustiques (deux transverses et une longitudinale). A cela il faut ajouter trois
branches optiques pour un cristal diatomique (par exemple un cristal ionique)
aussi composées de deux transverses et une longitudinale. De maniére générale
si un cristal posséde p atomes dans sa maille primitive, il possédera toujours 3
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(n-1)a na (n+1)a (nt+2)a

Figure 2.3 — Chaine d’oscillateurs diatomiques avec des atomes de masse identique
mais des ressorts de raideurs différentes. Les positions d’équilibre des atomes sont na
et na+d.
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Figure 2.4 — Courbe de dispersion des phonons dans un cristal diatomique. La branche
inférieure (acoustique) est similaire o celle du cristal monoatomique, la branche supé-
rieure est celle des phonons optiques.

branches acoustiques mais présentera aussi 3p — 3 branches optiques.

2.1.2 Le deuxiéme acteur : le photon donnant naissance au
polariton

Passons maintenant & l'interaction entre un rayonnement électromagnétique in-
cident sur le cristal et les phonons optiques. Tout d’abord les phonons concernés
ont une longueur d’onde trés grande (donc k & 0) car les photons ayant une
fréquence proche de celle des phonons optiques, ont un vecteur d’onde trés
faible en comparaison. En effet ces vecteurs d’onde n’atteignent en module que
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Figure 2.5 — Schéma de phonons optique et acoustique se propageant dans un cris-
tal ionique pour une polarisation transverse. Le mouvement en opposition de phase
des ions de charge opposée du phonon optique permet o celui-ci d’étre excité par un
rayonnement électromagnétique incident.

quelques centaines ou milliers de cm ™! quand ceux des phonons atteignent des
valeurs de I'ordre de 10 cm™! en bord de zone de Brillouin. Les déplacements
des ions de charges opposées ont lieu dans des directions opposées entrainant
I’apparition d’une polarisation P dans le milieu si bien que le vecteur déplace-
ment D s’écrit dans le milieu :

D =¢E =E + 47P. (2.5)
En I'absence de charges libres on a :

V-D=0 (2.6)
et dans 'approximation électrostatique on peut aussi écrire :

VAE=0. (2.7)

On suppose de plus que le cristal est isotrope et donc que D est colinéaire a E
ainsi qu’a P. On considére que les trois grandeurs ont une dépendance spatiale
en €T de sorte qu'ils s’expriment de la facon suivante :

D = Dge’*T, (2.8)

E = Egc’*”, (2.9)
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Figure 2.6 — Schéma de phonons transverse et longitudinal optiques. Les signes plus
et moins représentent les barycentres des charges positives et négatives respectivement.
Les vibrations des dipdles sont perpendiculaires au vecteur d’onde dans le cas du pho-
non transverse alors qu’ils sont paralléles a celui-ci quand le phonon est longitudinal.
Le champ électrique ainsi créé n’aura pas la méme direction.

et

P = Pye’*T. (2.10)
L’équation (2.6) s’écrit alors :

k-Dy=0, (2.11)
ce qui requiert

D=0 (2.12)

ou que D, E et P sont perpendiculaires a k. L’équation (2.7) se réduit de la
méme maniere a :

kANEg=0, (2.13)
ce qui requiert
E=0 (2.14)

ou que E, D et P sont paralléles & k. Ces deux conditions doivent étre respectées
par les modes optiques. Si ceux-ci sont longitudinaux, alors la polarisation P
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(non nulle) est paralleéle a k. Il se déduit des conditions précédentes que le
vecteur déplacement est nul. On obtient donc pour le mode longitudinal :

E=—47P et e = 0. (2.15)

Si le mode considéré est transverse alors la polarisation P est perpendiculaire
a k, dans ce cas c’est le champ électrique qui s’annule. Cependant comme
le vecteur déplacement n’est pas nul & cause de la polarisation intrinséque du
milieu, I’équation (2.5) n’est vérifiée que si € est infini. Cette étude nous permet
d’affirmer que la fréquence du mode optique transverse (couplage entre photon
et phonon optique transverse) de grande longueur d’onde a lieu pour wr telle
que €(wy) = oo. De méme la fréquence du mode optique longitudinal a lieu
pour wy, telle que e(wr) = 0. C’est le cas du carbure de silicium par exemple
(voir la figure 2.7).

300

200 - 7

100 r 7

-100

Constante diélectrique relative € (sans unité)
o

)
S
=)
T
I

-300 | | 1 | |
0 0,5 1 1,5 2 2,5 3
Fréquence o (rad.s™ ) x104

Figure 2.7 — Représentation de la constante diélectrique du carbure de silicium en
fonction de la fréquence en négligeant les pertes. Les fréquences wr et wy sont mises
en évidence et vérifient bien les conditions € = 0o et € = 0. Les lignes rouges verticales
correspondent & wr = 14,93.10" rad.s™! et 4 wy, = 18,24.10*3 rad.s™!

Ce raisonnement améne & une interprétation physique des fréquences des pho-
nons transverses et longitudinaux de cristaux ioniques. Néanmoins celui-ci n’est
pas tout a fait exact car il suppose que l'interaction coulombienne agit instan-
tanément entre les ions du réseau (approximation électrostatique). Or U'interac-
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tion coulombienne se propage & une vitesse finie, celle de la lumiére. Toutefois
le raisonnement concernant les modes optiques longitudinaux s’appuyant sur
I’équation (2.6) reste valide car il ne fait pas intervenir ’approximation électro-
statique. Par contre I’équation (2.7) doit étre modifiée sous la nouvelle forme
suivante [3] :
10B

V/\E——C TR (2.16)
Dans ce cas les modes optiques transverses de grande longueur d’onde donnent
naissance a un champ électrique et magnétique transverse [73]. Ce champ agit
en retour sur les modes transverses en modifiant leurs fréquences. Ces modifi-
cations des modes transverses perturbent & leur tour la relation de dispersion
du champ électromagnétique transverse se propageant dans le cristal. En consé-
quence les modes transverses de fréquence w et de vecteur d’onde k ne peuvent
se propager que si :

k22

e(w) =

TR (2.17)
Le systéme étudié est donc celui de deux oscillateurs couplés, a savoir le champ
¢électromagnétique transverse et le champ de polarisation des modes de vibration
optique du cristal. Les modes propres de ce systéme photon-phonon sont appelés
phonon-polaritons, et ils ont pour relation de dispersion ’équation (2.17). Il est
trés important de noter que le phonon-polariton est le résultat du couplage
entre un phonon optique transverse et un champ électromagnétique transverse,
ceci lui procure des propriétés de polarisation particuliéres qui sont utiles pour
le détecter expérimentalement.

Le tracé de la relation de dispersion du phonon-polariton est indiqué en figure
2.8. Une bande interdite apparait entre les fréquences wr et wy, dans laquelle au-
cun rayonnement ne peut se propager. En effet pour ces fréquences, la constante
diélectrique € est négative, ce qui implique un vecteur d’onde imaginaire. Ce
phénomeéne correspond & une réflectivité maximale pour des cristaux ioniques
(voir exemple en figure 2.9). Cependant notre étude va maintenant se concen-
trer sur cette bande interdite qui peut supporter des phonon-polaritons : ce
seront des phonon-polaritons de surface contrairement & ceux que nous avons
décrits jusqu’a maintenant appelés phonon-polaritons de volume.

2.1.3 Le couplage phonon-photon dans la bande interdite du
polariton de volume : le phonon-polariton de surface

Cette sous-partie va donner une premiére image physique du phonon-polariton
de surface (PPS) afin de définir cette pseudo-particule sans recourir aux équa-
tions de Maxwell. Pour cela considérons un phonon optique transverse se pro-
pageant sous la forme d’une onde plane dans un milieu polaire diélectrique
associé a une polarisation macroscopique P = Pgel=“% comme Dillustre la
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Figure 2.8 — Tracé de la relation de dispersion du phonon-polariton dans le cas du
carbure de silicium. Une bande interdite apparait entre les fréquences wr et wy pour
lesquelles il n’existe pas de phonon-polariton de volume. Le couplage photon-phonon
présente un comportement trés proche d’un phonon optique au voisinage des fréquences
wr et wr, ot la relation de dispersion est plate. Par contre il se rapproche d’un photon
lorsque celle-ci devient linéaire en se rapprochant d’une des deuz lignes de lumiére en
pointillés. Cette différence de comportement trés tranchée a poussé certains chercheurs
& appeler polaritons les zones courbes ot les modes sont de natures miztes [3].

figure 2.10 (a). Le milieu étant diélectrique, le champ électrique macroscopique
ne peut exister sans couplage avec des photons de ce mode optique. Maintenant
en ajoutant une interface avec un matériau non dispersif, qui soit perpendicu-
laire & la direction de polarisation, il va évidemment apparaitre une disconti-
nuité de cette méme polarisation (voir la figure 2.10 (b)). Cette discontinuité
va créer une densité de charge périodique dont les champs électriques asso-
ciés auront des composantes non nulles suivant x et y alors que par symétrie
des charges surfaciques suivant z, la composante du champ électrique est nulle
suivant cette méme direction. L’alternance des signes de la densité de charges
surfaciques conduit a la décroissance de 'amplitude du champ électrique asso-
cié lorsque le module de 'ordonnée z augmente. L’onde reste donc confinée a
I'interface. De plus comme les charges surfaciques sont la seule source du champ
électrique, l'interface sera un plan d’antisymétrie : les composantes suivant y
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Figure 2.9 — Réflectivité du carbure de silicium en fonction de la fréqguence. La bande
interdite du phonon-polariton de volume correspond & une zone de fréquence ot la Té-
flectivité du matériau est mazimale. Le rayonnement électromagnétique incident reste
confiné en surface favorisant le développement de PPS.

du champ en des points équidistants de la surface dans chaque milieu auront
la méme amplitude mais des signes opposés. En appliquant la condition aux
limites sur les composantes normales du vecteur déplacement D1 = Dpyo, €
devient égal & —ey en négligeant les effets de la dispersion. Cette condition sur
les constantes diélectriques des deux milieux est une des conditions de base bien
connues de I'existence des PPS sur laquelle nous reviendrons.

Le milieu 1 étant non dispersif et sa constante diélectrique positive, on remarque
alors que cette condition impose a ces effets de surface une fréquence de réso-
nance entre wr et wr. Cependant l'excitation des dipoles électriques de surface
crée un champ électrique statique dont les composantes sont paralléles et nor-
males & l'interface avec un déphasage de /2 de l'une par rapport a 'autre.
La dépendance temporelle résulte du couplage avec les photons du champ élec-
tromagnétique transverse, ajoutant aussi un champ magnétique suivant z a la
pseudo-particule résultante. Le PPS provient donc du champ électromagnétique
du photon couplé avec le champ électrostatique de la densité de charges surfa-
ciques. La force de la contribution photonique d’une part et phononique d’autre
part dépendra de la fréquence et du vecteur d’onde du PPS [15]. Enfin pour des
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(a) (b)

Figure 2.10 — (a) Schéma de la propagation d’une onde plane correspondant & un
phonon transverse optique dans le milieuw 2. L’onde se propage suivant l’axe x tandis
que la polarisation est orientée selon l'axe y. (b) Schéma de la densité de charges
surfaciques avec les lignes de courant du champ électrique associé lors de l'ajout de
linterface avec le milieu 1.

milieux isotropes, comme la seule composante non nulle du champ magnétique
du PPS est suivant z, la polarisation de ce champ ne peut étre que transverse.
Le schéma de la figure 2.11 propose une image simplifiée du PPS se propageant
a la surface d’un diélectrique polaire.

2.2 Relation de dispersion et conditions d’existence

Le calcul de la relation de dispersion permet de définir de maniére mathéma-
tique le phonon-polariton de surface et de déterminer ses conditions d’existence.
Cependant ce calcul a été présenté de trés nombreuses fois dans le cas d’une
interface plane en considérant que la constante diélectrique est réelle ou que
sa composante imaginaire est négligeable devant sa partie réelle [15, 2, 96, 80].
Nous allons rappeler briévement ce calcul avec ses principaux résultats avant
de nous concentrer sur le cas ot la constante diélectrique est complexe sans re-
faire les mémes approximations. En effet nous nous intéressons a la propagation
du PPS & une interface air-verre, et il n’est pas possible de mener les mémes
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Figure 2.11 — Schéma illustratif du PPS résultant du couplage entre des phonons
optiques et des photons modélisés par des dipdles oscillants émettant un champ élec-
tromagnétique. Cette résonance de surface crée une onde évanescente s’atténuant dans
les 8 directions de l’espace.

approximations que celles faites précédemment dans I’étude de la relation de
dispersion du PPS dans le verre.

2.2.1 Constante diélectrique réelle ou faiblement complexe

Dans cette partie nous reprenons les principaux résultats présentés par Raether
et al. [96]. Le calcul y est réalisé dans le cas des plasmons de surface et il est
tout a fait généralisable au cas des PPS. La propagation d’ondes de surface est
considérée pour une interface entre un milieu polaire diélectrique dispersif et
un milieu diélectrique non dispersif (voir schéma figure 2.12).

Ces ondes de surface électromagnétiques sont uniquement des ondes transverses
magnétiques régies par I’équation de Helmhotz et dont on peut écrire la solution
comme :

E = EQe(Ti(Fxwt)=p12) our 4 > 0 (2.18)

E = EJe(71(Bx=wt)+p22) hoyr 7 < 0 (2.19)
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Figure 2.12 — Schéma de la propagation d’un PPS & linterface entre un milieu
dispersif 2 et un milieu non dispersif 1.

ol p1 et ps sont les composantes transverses du vecteur d’onde tandis que S est
sa composante longitudinale. Ils vérifient la relation :

2 2 w? .
pj=p"— 3 | € avec j = 1,2 (2.20)

A partir des équations de continuité du champ électrique et magnétique a l'in-
terface air/diélectrique on obtient I’équation :
€ €
Li2oy (2.21)
P1 P2

Les deux équations précédentes permettent d’écrire la relation de dispersion :

UJ2 €1€92

82 =

e+ e (2:22)
Le milieu 1 étant non dispersif, sa constante diélectrique sera donc indépen-
dante de la fréquence et positive (égale a 1 dans le cas de air). Si eo dépend de
la fréquence et qu’il est réel, et si ’amortissement des phonons et la dispersion
spatiale sont négligés, les composantes transverses du vecteur d’onde pj1 et p2
(leurs parties réelles) doivent étre positives afin d’obtenir une solution qui s’at-
ténue exponentiellement en s’éloignant de la surface. Ainsi pour que I’équation
(4.2) soit satisfaite, il faut que e soit négatif.

Cette condition implique que, d’aprés I’équation (2.22), le terme €1 +¢€2 doit étre
négatif afin de rendre (8 réel et positif et de produire une onde progressive. En
effet si ce terme était positif le carré de [ serait négatif, ce qui correspondrait
a un vecteur d’onde f imaginaire pur et I’onde résultante serait alors purement
évanescente. La condition de non-nullité de la partie réelle de 5 améne & :

€2 < —€1. (2.23)
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Cette condition d’existence de modes propres de surface est réalisée pour des
fréquences inférieures a la fréquence plasma dans le cas des métaux et pour des
fréquences comprises entre wr et wy, dans le cas de matériaux diélectriques. Si
maintenant es est complexe (eg = €, —i€fy), dans ce cas 8 est aussi complexe et
s’écrit d’aprés la relation de dispersion :

s
v [leiga v, i—g (2.24)
C

c\ e+ €y —ie

/ / "2
avec a = /€1 16! +,€2) + 6”2 (2.25)
(€1 4 €5)2 + €52

€16y

et b= .
(€1 +€3) + €5?

(2.26)

En supposant de plus que €5 << €5, ce qui implique que |b| << 1, le vecteur
d’onde B peut s’exprimer sous la forme :

w b
B~ ~a (1 - 2) . (2.27)

Dans ce cas la partie réelle de 3, 3’ s’écrit :

w? €16

,3/2 —

€ + 6 (2.28)
et cette quantité n’est réelle que si €5 < —ej ou €, > 0. Or la deuxiéme condi-
tion implique que les parties réelles de p; et po soient négatives, le champ élec-
trique étant alors divergent suivant la direction z, ce qui n’est physiquement
pas acceptable. On retrouve donc la méme condition que précédemment avec
I'hypothése supplémentaire : ) << |€5]. On voit une illustration de cette étude
dans la relation de dispersion du PPS & une interface air-SiC représentée en
figures 2.16 et 2.17. L’hypotheése de constante diélectrique faiblement complexe
est valable pour I'étude de matériaux tels que le carbure de silicium (voir repré-
sentation des composantes réelle et complexe de € pour le SiC en figure 2.15).
Cependant avec d’autres matériaux tels que le verre, cette hypothése n’est plus
valable (voir la figure 2.19). Il est alors important de se poser la question des
conditions d’existence du PPS dans ce type de matériaux.

2.2.2 Constante diélectrique complexe

Dans le cas ot la constante diélectrique est complexe, I’équation (2.22) n’a plus
de solution unique. En effet le vecteur d’onde 3 et la fréquence w deviennent
complexes. Il faut alors faire un choix de résolution en choisissant un vecteur
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d’onde réel ou une fréquence réelle. Le choix de I'une ou 'autre des résolutions
modifie la courbe de dispersion comme le montre le cas du SiC en figures 2.13
et 2.14. Dans le cas d’un vecteur d’onde réel, la courbe montre une asymptote
a la fréquence de résonance du PPS. Cette asymptote disparait dans le cas
d’une fréquence réelle au profit d’un repliement de la courbe. Ce repliement
relie d’ailleurs les deux branches de la courbe de dispersion qui étaient séparées
dans le premier cas. Ces deux courbes peuvent étre interprétées de la maniére
suivante : dans le premier cas, pour une fréquence complexe, le PPS est excité
par une excitation impulsionnelle : la partie imaginaire de la fréquence corres-
pond au temps de vie du PPS aprés l'arrét de 'excitation. Dans le deuxiéme
cas, pour un vecteur d’onde complexe, le PPS est excité contintiment : la partie
imaginaire du vecteur d’onde correspond & la longueur de propagation du PPS
en s’éloignant de la source excitatrice. Il apparait donc qu'un choix décrit le
régime transitoire du PPS tandis que autre décrit son régime permanent [30].
Dans notre étude nous nous intéressons a des PPS stimulés thermiquement en
régime permanent, nous avons donc choisi de résoudre la relation de disper-
sion avec un vecteur d’onde complexe dans les différentes géométries qui seront
présentées.
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Figure 2.13 — Courbe de dispersion du PPS a Uinterface SiC/air en prenant le vecteur
d’onde B complexe (B =" —1i8").

Reprenons le cas de l'interface plane tout d’abord. Nous cherchons & connaitre
les conditions d’existence de PPS a l'interface air-verre car la condition €, < —¢;
nécessite un milieu sans pertes (dans la suite de I’étude nous prendrons €; = 1).
I1 faut revenir aux équations (2.18) et (2.19) avec les vecteurs d’onde complexes
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Figure 2.14 — Courbe de dispersion du PPS a Uinterface SiC/air en prenant la
fréquence w compleze (w=w' —iw").

s’écrivant :

B=p —ip", (2.29)
p1 =p| —ip] et (2.30)
p2 = ph — iph. (2.31)

Un PPS étant une onde de surface, son existence est conditionnée par le signe
de la partie réelle du vecteur d’onde transverse p’ : il faut que celle-ci soit
positive pour assurer une décroissance exponentielle de I'onde en s’éloignant
de la surface. Nous allons faire la démonstration pour p; étant donné que par
symétrie les résultats seront identiques dans le milieu 2, ce qui donne :

p1 = \/6/2 _ B”2 _ uﬁ _ 27:/8/5//' (2.32)

2
Nous écrivons 1’égalité entre les parties réelles et imaginaires des deux membres

de Iéquation (2.32) :

/2 2 72 w? 2
pio—p1 =0 —67—5 (2.33)
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2pip =26'8" > 0. (2.34)

La deuxiéme égalité prouve que les composantes réelle et imaginaire du vecteur
d’onde transverse p sont de méme signe car 3’ et 5” sont tous les deux positifs.
L’égalité des modules de 1’équation (2.32) peut s’écrire :

2

pl +p //2 \/(ﬁ/z B2 — %)2 + 45872312, (2.35)

L’addition des équations (2.32) et(2.35) fournit :

1 w? w2\ ?
pll — 5 ﬂ’Q _ 67 _ 5//2 + </3/2 _ 5//2 _ 02> + 4/3/26”2 . (2.36)

L’onde sera évanescente dans la direction hors-plan dans le milieu 1 si pj > 0
c’est-a-dire si :

2 2\ 2
B> .|+ % . \/(5/2 B2 (“)2> + 4872312, (2.37)

Le méme raisonnement appliqué au milieu 2 donne la condition suivante :

/ "2 &2/ 12 "2 O‘ﬁ/ ? &2 /N ?
B >alp —i—chQ— 82— p L + 662 265" . (2.38)

Ces deux conditions semblent assez compliquées a premiére vue. Mais si les
pertes sont négligées (5 = 0), I'ensemble du membre de droite de 'inéquation
(2.38) se réduit a ', celle-ci n’a alors plus de sens et il faut revenir a I'étude
présentée précédemment avec une constante diélectrique e; réelle. L’inégalité de
I'inéquation est stricte car en cas d’égalité pj = 0, ce qui correspond & une onde
radiative. La comparaison des conditions (2.37) et (2.38) avec celles d’ondes
propagatives/non propagatives pour un matériau diélectrique sans pertes per-
met de mieux comprendre leur intérét.

g > % cone de lumieére dans 'air (2.39)
pour la condition (2.37) et

B > \f cone de lumiére dans le milieu 2 (2.40)
pour la condition (2.38). Nous avons comparé ces conditions dans le cas d'un

matériau diélectrique avec des pertes faibles (SiC) et avec de fortes pertes
(verre).
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L’exemple du SiC permet de valider les conditions d’existence du PPS pour un
matériau avec pertes, car celles-ci doivent se confondre majoritairement avec
les conditions obtenues pour un matériau sans pertes. En effet la figure 2.15
montre que la partie imaginaire de la permittivité diélectrique du carbure de
silicium est négligeable devant sa partie réelle sauf pour une zone de fréquences
trés minoritaire.
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Figure 2.15 — Parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique relative de

SiC e = € —ic”. Cette constante a été calculée a partir de la formule théorique € =

2_ 2 . . . . .
€oo (1 + %) avec les données expérimentales ajustées de Spitzer, Kleinman
T

et Walsh [108] €so = 6,7, wp = 14,93.10'3 rads™!, wy = 18,24.10'3 rad.s™ ' et
I' =8,96.10" rad.s™'.

La relation de dispersion du PPS pour une interface plane entre du SiC et de
Pair est présentée en figures 2.16 et 2.17 ou elle est confrontée aux conditions
(2.39) et (2.40) puis aux conditions (2.37) et (2.38). La courbe de dispersion du
PPS doit étre située a droite des deux courbes noire et rouge (cones de lumiére
dans lair et dans le SiC) pour décrire une onde de surface. Dans le cas de la
figure 2.16 la courbe de dispersion coupe nettement les deux cones de lumiére,
permettant de repérer facilement la zone de fréquence ou apparait 'onde de
surface. Par contre la figure 2.17 montre le méme résultat & quelques détails
pres : 'onde de surface devient propagative dans le milieu 1 ou 2 lorsque la
relation de dispersion se confond a la courbe de la condition 1 (correspondant
a (2.37)) ou a la courbe de la condition 2 (correspondant & (2.38)). Ceci est
conforté par le tracé de p} et de p), en figure 2.18 qui possédent des valeurs
positives importantes (supérieures a 10° m™! correspondant & un confinement
transverse inférieur a une dizaine de microns) entre 15.10™ rad.s™! et 18.10'3
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rad.s~!. Les deux composantes réelles du vecteur d’onde transverse ne sont pas
rigoureusement nulles pour le reste des fréquences, mais leurs valeurs faibles
sont compatibles avec un caractére d’onde propagative plutét qu’avec une onde
confinée en surface. Un cas particulier apparait lorsque ’onde ne respecte plus
qu’une seule condition d’onde évanescente sur les deux nécessaires pour étre
une onde de surface. Ce cas correspond & des ondes guidées observables aux
alentours de 15.10'3 rad.s~* pour le SiC. Pour conclure sur le SiC, les conditions
d’existence du PPS (2.37) et (2.38) ne sont pas en désaccord avec les conditions
(2.39) et (2.40). Ceci était prévisible car les pertes sont négligeables pour ce
matériau, il n’en est pas de méme s’il s’agit du verre.
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Figure 2.16 — Courbe de dispersion du PPS se propageant sur une surface plane
de SiC. Les cones de lumiére de l'air et du SiC correspondent respectivement aux
conditions (2.39) et (2.40).
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25

Courbe du PPS
_____ Condition 1
) S — Condition 2 b
|
E
«
=
EASf |
3 R
8
=
Q
=}
=
h=t
i

—_
(=)

1 1
0 5 10 15
Vecteur d’onde parallele f” (x 10° m_l)

Figure 2.17 — Courbe de dispersion du PPS se propageant sur une surface plane
de SiC. Les conditions 1 et 2 correspondent respectivement aux conditions (2.37) et

(2.38). Lorsque la courbe du PPS se confond avec une des deuz autres, l'onde résultante
perd son caractére évanescent.
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Figure 2.18 — Evolution de la composante réelle du vecteur d’onde transverse p’ dans
Uair (p1) et dans le SiC (p2).

Les pertes diélectriques du verre ne peuvent pas étre négligées pour étudier la
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propagation du PPS : en effet comme I'indique la figure 2.19, €’ peut atteindre
des valeurs plus grandes que celles de la partie réelle € sur de larges bandes de
fréquence, ce qui n’était pas le cas du SiC.
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Constante di¢lectrique du verre, € relative (sans unité)

-6 I I I I I
0 0,5 1 1,5 2 2,5 "
Fréquence w (rad.s™) x10

Figure 2.19 — Tracé des parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique
du verre (SiOg3). Ces courbes ont pu étre tracées grice aux données expérimentales
recueillies par Palik [91].

Les relations de dispersion du verre avec les conditions de constante diélectrique
réelle et complexe sont présentées en figure 2.20 et 2.21. Le verre peut supporter
des PPS pour deux zones de fréquence : 'une autour de 9.10'3 rad.s ! et I'autre
autour de 21.10'3 rad.s™!. Par contre la largeur de la zone de fréquence ou le
PPS existe n’est pas la méme suivant que € est considéré comme réel ou com-
plexe. Le PPS n’existe que pour des fréquences ot la courbe de dispersion est
située a droite des courbes correspondant aux deux conditions d’existence (en
pointillés rouges et noirs sur les figures). En négligeant les pertes diélectriques
du verre, le PPS existe entre 8,9.10'3 rad.s ™! et 9,3.10'3 rad.s ™' d’une part et
entre 20,7.10'3 rad.s™! et 22.10'3 rad.s~!. En prenant en compte ces pertes, la
zone d’existence du PPS s’élargit de 8,9.10'% rad.s™! 4 9,5.10" rad.s~! pour
le premier pic et entre 19,8.10'3 rad.s™! et 23,5.10' rad.s~! pour le deuxiéme
pic. Cet élargissement spectral du PPS est de plus en plus marqué lorsque la
taille des systémes diminue comme dans le cas des couches minces [121].
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Figure 2.20 — Courbe de dispersion du PPS se propageant sur une surface plane

en verre. Les cones de lumiére de l’air et du verre correspondent respectivement aux
conditions (2.39) et (2.40).
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Figure 2.21 — Courbe de dispersion du PPS se propageant sur une surface plane
en verre. Les conditions 1 et 2 correspondent respectivement aux conditions (2.37) et

(2.38). Lorsque la courbe du PPS se confond avec une des deuz autres, l'onde résultante
perd son caractére évanescent.
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La zone d’existence du PPS, en prenant en compte les pertes diélectriques,
a été définie arbitrairement en posant p’ > 10° m™! dans les milieux 1 et 2
pour le SiC et le verre. La courbe de la composante réelle du vecteur d’onde
transverse p’ est toujours positive quel que soit le milieu (voir les figures 2.18
et 2.22). Ceci signifie que les conditions d’existence (2.37) et (2.38) sont en fait
quasiment toujours vérifiées pour un matériau avec pertes, mais l'atténuation
transverse est plus ou moins importante suivant la fréquence considérée. Ces
ondes de surface sont appelées modes de Zenneck-Sommerfeld [15].
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Figure 2.22 — Evolution de la composante réelle du vecteur d’onde transverse p’ dans
Dair (p1) et dans le verre (ps).

La suite de I’étude théorique va donc surtout consister a calculer la longueur
de propagation longitudinale du PPS se propageant a I'interface entre du verre
et un autre milieu non dispersif. En effet le caractére évanescent sera toujours
plus ou moins marqué pour une trés large gamme de fréquences (ici entre 5 et
30.10" rad.s™1), cependant I'oscillation collective des dipoles sera suratténuée
(longueur de propagation ne dépassant guére la centaine de microns) rendant
I'intérét du PPS assez faible pour des applications thermiques fondées sur une
interface plane. Nous examinons de nouvelles structures pour augmenter cette
longueur de propagation dans la suite de la partie théorique.






Chapitre 3

Propagation du
phonon-polariton de surface en
géométrie plane et cylindrique

Ce chapitre a pour objectif de montrer théoriqguement que le PPS peut
augmenter les performances thermiques de manomatériaux. Il s’agit
d’abord d’expliciter ce lien en montrant comment la longueur de pro-
pagation du PPS calculée a partir de sa relation de dispersion affecte
la conductivité thermique du matériau considéré. Ensuite les propriétés
du PPS seront examinées pour deux géométries simples : la géométrie
plane avec les couches minces et la cylindrique avec les nanotubes. Le
cas du nanofil sera traité a part car méme s’il ne présente qu’un inté-
rét limité d’augmentation de la contribution du PPS a la conductivité
thermique contrairement aux deux premiéres géométries, il offre une
possibilité remarquable de quantification du transfert de chaleur a tem-
pérature ambiante. Les résultats théoriques sont tirés des articles [85]
pour les résultats de la couche mince et de [87] pour la quantification
de la conductance thermique.

3.1 Modéle utilisé pour la conductivité thermique

Nous détaillons ici le modéle théorique utilisé pour calculer la conductivité
thermique due aux PPS pour une couche mince et un tube. Ceci permet de
mieux comprendre en quoi I’augmentation de la longueur de propagation du
PPS améliore cette conductivité thermique. On considére que la conduction
de chaleur a lieu suivant la direction x et que la couche mince représentée en
figure 3.1 est suffisamment fine pour négliger le gradient de température selon
la direction z. L’équation de transport de Boltzmann dans I'approximation du
temps de relaxation permet d’établir la contribution du PPS a la conductivité
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thermique globale dans la direction x [24] :

3f 04
= 4rd / thﬁ

ou fy est la fonction de distribution de Bose-Einstein, T’ la température de la
couche mince, ' la partie réelle du vecteur d’onde 3 le long de laxe x, A la
longueur de propagation (libre parcours moyen) du PPS et & la constante de
Planck divisée par 2.

(3.1)

&ty |4

81’!”0

Figure 3.1 — Section de la couche mince étudiée de permittivité diélectrique e en-
tourée de milieux de permittivités diélectriques €1 et €3.

Le méme raisonnement appliqué au tube représenté en figure 3.2 pour la conduc-
tivité thermique due aux PPS selon la direction x fournit ’expression :

12 8f 0
K=oy / hwApB (3.2)
indiquant une dépendance au carré de la partie réelle du vecteur d’onde g. Ce
n’est pas le cas de I’équation (3.1) car on supose qu’aucune propagation n’a lieu
selon la direction transverse y dans la couche mince, ce qui autorise a traiter ce
cas comme un probléme bidimensionnel. Le calcul de la dérivée de la fonction
de distribution donne :

0fo  w ee
oT  w.T (e¥c —1)2

(3.3)

avec w, = kpT'/h. La conductivité thermique dépend donc fortement du rapport
de fréquences w/w, de sorte que 'équation (3.3) se réduit a dfy/IT ~ w./wT
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Figure 3.2 — Section circulaire du tube étudié de permittivité diélectrique e entourée
de milieux de permittivités diélectriques €1 et €3.

dans la limite classique (w << wc). Les intégrandes des équations (3.1) et
(3.2) ne dépendent donc que de la longueur de propagation et de la partie
réelle de S tandis que la conductivité thermique devient indépendante de la
température. A température ambiante (7' = 300 K) la fréquence de coupure
est égale & w, = 3,94.10'3 rad.s™! si bien que I'on sort de I'approximation
précédente : dans notre étude la conductivité thermique due aux PPS dépendra
donc de la température comme c’est habituellement le cas de la conductivité
thermique phononique [25]. Avant de pouvoir continuer plus loin notre analyse
de la conductivité thermique, nous avons besoin de connaitre les propriétés
dispersives du PPS.

3.2 Relations de dispersion

Dans cette partie la relation de dispersion du PPS se propageant a la surface
d’une couche mince en verre ou dans un tube en verre est détaillée. La dé-
pendance fréquentielle du vecteur d’onde et de la longueur de propagation est
présentée pour chacune de ces structures. Pour chaque systéme nous distin-
guerons deux cas suivant la symétrie de la constante diélectrique € des milieux
entourant celui optiquement actif : d’une part le cas symétrique ot ces deux
milieux ont le méme € et d’autre part le cas antisymétrique ot celui-ci est dif-
férent. Ces résultats sont tirés de 'article [85] auquel le lecteur peut se référer
si besoin.
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3.2.1 Couche mince

La structure de la couche mince étudiée est présentée en figure 3.1. Tous les
milieux étudiés sont non magnétiques (c’est-a-dire que la perméabilité magné-
tique relative g = 1).Les milieux 1 et 3 sont non dispersifs a la différence du
milieu optiquement actif avec une constante diélectrique €s(w) dépendant de la
fréquence.

La résolution des équations de Maxwell associées aux conditions aux limites
adéquates pour une polarisation transverse magnétique, spécifique aux polari-
tons de surface [24], conduit a la relation de dispersion suivante :

p2e2(p1€s + paer)

tanh(ped) = —
p3e1€s + p1paes)

(3.4)

en utilisant les mémes notations qu’au chapitre précédent. Les constantes di-
électriques €1 et €3 sont des constantes réelles et positives tandis que ez pour
la couche mince est complexe et dépend de la fréquence. Nous allons surtout
nous intéresser a 'effet de ’épaisseur de la couche mince sur la propagation du

PPS.

3.2.1.1 Cas symeétrique : €] = €3

Dans ce cas I’équation (3.4) fournit deux branches dans le graphique de disper-
sion : une branche ol le champ magnétique du PPS sera pair et I'autre ou il
sera impair [122]. La branche paire fournit le régime de propagation du PPS le
plus favorable avec des longueurs de propagation les plus grandes. Nous allons
donc nous restreindre a cette branche. Pour celle-ci ’équation (3.4) devient :

d
tanh(22%) = 212

3.5
2 D2€1 (38:5)

Meéme si cette équation peut étre résolue numériquement en fonction du vecteur
d’onde g, il est possible d’étudier analytiquement deux cas limites. Pour une
large épaisseur (pad >> 2), équation (3.5) est réduite a ’équation linéaire
po€1 + preo = 0 qui est la relation de dispersion pour une interface plane entre
deux milieux semi-infinis comme on pouvait s’y attendre [122 et 121].

D’autre part dans la limite de couche trés mince (pad << 2), avec une approxi-
mation du premier ordre I’équation (3.4) se réduit en la relation parabolique
suivante :

2
p; , 2p1
—“~ 4+ _—=0 3.6
€9 d €1 ( )
Sachant que p2 = p? — (e — €1)w?/c? et que la partie réelle de p; doit étre
positive pour garantir que les champs électriques et magnétiques ont bien le
comportement propre & une onde de surface [122], la solution de 1'équation
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(3.6) en p1, avec une approximation au premier ordre sur I’épaisseur d, est :

d 2
pL= (1 - 61) a2 (3.7)

Cette solution indique que 'effet de la différence des permittivités diélectriques
(e2 — €1) est modulé par I'épaisseur du film. Plus I’épaisseur sera grande plus
Ieffet de la différence des permittivités sera faible, et vice versa. Si I'épaisseur
du film est faible (pod << 2), l'effet de la couche mince sur la propagation
du champ électromagnétique devra étre faible en comparaison avec le milieu
extérieur. Ainsi les deux composantes réelle 5’ et imaginaire 3” du vecteur
d’onde longitudinal 8 = 8’ —i” devront tendre respectivement vers /ejw/c et
zéro (car p; — 0).Dans ces conditions en reprenant 1'équation p? = 82 —ejw?/c?,
on obtient :

/2 o //2
ﬁ/ _ \/a% <1 + plpl) (3.8)

2
w
261 2

!

1 pin
= £ 3.9
Va2 .
avec py et p/ les composantes réelle et imaginaire du vecteur d’onde transverse
p1 telles que p; = pj — ip/. Pour une couche mince de permittivité diélectrique
complexe €3 = €, — iel), 'équation (3.7) permet d’expliciter les deux équations

précédentes en :
d 2 ’ 1
@l e1(%F) (1 2616y N (e — 622)>] 5.10)

§ = va

8

d 2 "
B = \/af(%) ey (1 - 616/2) (3.11)

C 4 |€2’2

avec |ea| = y/€ + €,2. On peut remarquer que (3’ et 3" dépendent fortement

du carré du terme wd/c, qui est méme le terme prédominant pour 3”. Cela
montre que la longueur de propagation définie par [24] :

1
A= 23"

augmente quand 1’épaisseur du film d diminue. Cette définition a été choisie
pour correspondre physiquement & la longueur d’atténuation du vecteur de
Poynting du PPS (voir la partie 3.3).

Comme la conductivité thermique du PPS augmente avec la longueur de pro-
pagation, le régime de couche trés mince (|p2d| << 2) est le plus intéressant

(3.12)
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pour améliorer le transfert de chaleur par PPS. De plus 'équation (3.11) four-
nit une condition d’existence du PPS sous la forme €7 + €52 — e1¢y > 0. Cette
condition coincide avec les résultats de Yang et al. [121] selon lesquels dans le
plan (¢,¢”), le PPS peut se propager partout, excepté a l'intérieur du demi-
cercle centré a (€1/2,0) et de rayon €;/2. Méme si cette zone peut légérement
changer lorsque 1’on utilise des développements d’ordre plus élevé pour résoudre
I’équation (3.5). Ce résultat indique que la longueur de propagation et donc la
conductivité thermique du PPS peut étre fortement améliorée si la permittivité
€1 est choisie de sorte que €1 — €,+€l /€, pour des fréquences ou €, et €5 varient
peu. Dans le cas d’une couche mince de verre suspendue dans I’air, nous avons
vérifié par des calculs numériques que les équations (3.10) et (3.11) procurent
une description exacte du vecteur d’onde longitudinal S pour une épaisseur d
inférieure & 300 nm qui sera la limite de couche trés mince pour cet exemple.
Reprenons 'étude des composantes réelle et complexe de la constante diélec-
trique du verre en fonction de la fréquence représentée en figure 2.19. Les pics
de résonance de €5 a environ 8, 7.10%3 rad.s™! et & 20,2.10'3 rad.s™! indiquent
que le SiO5 absorbe une grande partie de I’énergie électromagnétique a ces fré-
quences. Par contre le minimum de €” & 17,4.10"% rad.s~! montre qu’a cette fré-
quence les champs électromagnétiques peuvent se propager sur d’assez grandes
distances a l'intérieur de la silice. On peut donc s’attendre & ce que la contribu-
tion du PPS a la conductivité thermique ait lieu pour des fréquences aux alen-
tours du minimum d’absorption du verre (minimum de €4) et des fréquences de
résonance de sa permittivité diélectrique es.

Les figures 3.3 et 3.4 montrent la relation de dispersion et la longueur de pro-
pagation A en fonction de la fréquence pour trois épaisseurs différentes d’une
couche mince de verre suspendue dans l'air (¢ = €3 = 1). Pour comparaison, le
cas d’une interface de deux milieux semi-infinis air/verre est aussi représenté. Le
cone de lumiére est représenté aussi comme pour tous les graphiques de disper-
sion présents dans le reste de ce manuscrit. En effet il permet de savoir si le PPS
a un comportement plutdét photonique ou phononique méme s’il ne permet plus
de distinguer une onde propagative d’'une onde évanescente & cause des pertes
diélectriques. A ce propos on peut remarquer que pour une épaisseur d de 0, 1
pum, la courbe de 3’ est presque surperposée au cone de lumiére pour toutes
les fréquences indiquant un comportement photonique du PPS. Les simulations
montrent que ce comportement persiste pour des épaisseurs plus faibles dans
la limite des hypothéses de non localité de la constante diélectrique. Quand
I’épaisseur de la couche mince augmente, le vecteur d’onde du PPS s’écarte
du cone de lumiére et la courbe de dispersion se confond pour d = 3 pym a
celle d’'une interface unique (d — o0) [93, 23, 122 et 121]. Cela prouve que
I’on peut faire 'approximation d’un milieu semi-infini lorsque 1’épaisseur de la
couche mince dépasse 3 um pour ’étude de la propagation du PPS & sa surface.
Ce comportement est aussi vérifié pour sa longueur de propagation en figure
3.4. De plus il est important de remarquer que cette longueur de propagation
augmente quand I’épaisseur du film diminue pour atteindre A = 1 cm quand
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d = 0,1 ym. Une augmentation de la conductivité thermique est donc atten-
due pour des couches de plus en plus minces. Le maximum de la longueur de
propagation est atteint a 17,4.10" rad.s~! ou la composante imaginaire de la
permittivité diélectrique de SiOq est la plus faible (voir figure 2.19). En effet
la faible absorption de I’énergie dans la couche mince & cette fréquence réduit
Iatténuation du PPS. Les autres mazima et minima de la longueur de pro-
pagation ne sont pas rigoureusement placés aux fréquences de résonance des
parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique du verre, mais elles ont
lieu tout de méme dans une région proche de celles-ci. Cela est compréhensible
quand on sait que la longueur de propagation dépend fortement des parties
réelle et imaginaire de la constante diélectrique comme le montre 1’équation
(3.11). En outre, comme dans le cas de l'interface plane, les parties réelles des
vecteurs d’onde transverses p; avec j = 1,2,3 sont positives, quelle que soit
I’épaisseur de la couche dans toute la large gamme de fréquences représentées
en figures 3.3 et 3.4. Ceci signifie que les longueurs de propagation calculées
ont bien un sens physique et que les PPS existent bien dans toute la gamme de
fréquences étudiée. Ainsi la contribution des PPS & la conductivité thermique
de la couche mince est supposée étre trés grande non seulement & cause des
grandes longueurs de propagation en jeu mais aussi grace au large spectre de
fréquences o le PPS peut se propager.
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Figure 3.3 — Relation de dispersion du PPS pour une couche mince de verre suspendue

dans Uair (e = €3 = 1) ayant trois épaisseurs d = 0,1 — 1 et 3 um et dans le cas
d’une interface simple.



79 CHAPITRE 3 - PROPAGATION DU PHONON-POLARITON DE SURFACE EN
GEOMETRIE PLANE ET CYLINDRIQUE

TR T HARAL IS s B R B T T
\\.;I'\. \.\\"‘\. \*-\.d =0,1 pm
_____ P~ v N N N
1 % _ 1 |
= d=3 um N N
-U ",
S S T NN
£ |174 e
I E I A .
8 150 15 4 ’\’:?.'i_x \'\.\
& i !
Q Interface ,."+ ;
3 simple [/ {
“ 100 Sl
- ";’/’;
—————— ‘-“E,—;— = — m—m—— - — - AT - - - - - = =
i {‘___‘::f\"/.\'.\%\.\
““IT * I“““I — ’NHI = IHII‘I = “““\ ! I”““l
10° 100 100 100 100 10

Longueur de propagation A (um)

Figure 3.4 — Longueur de propagation du PPS pour une couche mince de verre sus-
pendue dans Uair (€; = €3 = 1) ayant trois épaisseurs d = 0,1 —1 et 3 um et dans le
cas d’une interface simple.

3.2.1.2 Cas asymeétrique : €1 # €3

Nous nous intéressons maintenant au cas ol les deux milieux extérieurs ont des
permittivités différentes. Sans perdre en généralité, on suppose que €1 > €3,
ce qui implique que |p1| < |p3| (cf. équation (2.20)). Comme dans le cas de la
couche mince symétrique, les solutions numériques de I’équation (3.4) indiquent
que les longueurs de propagation du PPS les plus grandes sont obtenues dans
la limite d’une couche trés mince (|p2d| << 2). Nous allons donc continuer
notre étude en suivant principalement cette approximation. Grace & une ap-
proximation au premier ordre du membre de droite, ’équation (3.4) s’écrit :

2

P+ 6f2p1 + (e1 — 62)w7 == (1 + Qm) P3. (3.13)
€1 d €1

Il est possible de résoudre cette équation analytiquement en la mettant au carré
et en utilisant la relation p3 = p? — (e3 — €1)w?/c? pour obtenir une équation
polynémiale d’ordre 4 en p;. Cependant ces calculs ne sont pas nécessaires dés
lors que 'on se place dans Papproximation de couche trés mince (|pad| <<
2) et que 'on suppose €; > €3, on a alors f — /w/c et donc p; — 0.
Les termes d’ordre élevé du polynéme peuvent étre négligés pour obtenir une
approximation linéaire en p; :

e (e — 61)2(63%)2 — Aé2

" 2ed (€2 — €1)€3 + A3

p1 (3.14)
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avec A = €1 — €3. Yang et al. ont suggéré qu'une légére asymétrie entre les
deux milieux extérieurs & la couche mince favoriserait des modes de surface de
longue portée [121]. Dans ce cas A << €1, €3 et 'équation (3.14) devient :

d €1 w2 Afl €9
I == . 3.15
p1 2( 62>6162+2de§61—62 ( )

Le premier terme de I’équation (3.15) est le méme que dans 'équation (3.7) ob-
tenue dans le cas symétrique (e; = e3) tandis que le second terme est spécifique
de 'asymeétrie (€1 # €3) des milieux environnants. La combinaison des équations
(3.8) et (3.9) avec 'équation (3.15) conduit aux expressions des composantes
réelle et imaginaire du vecteur d’onde longitudinal :

7d 2 / 2 "\ 2
1+€1(8C) [(1_\661;3> X2+<|66126122> Xa” (3.16)
Y de !
B =PBs [1 — <d> ] (3.17)

ol B¢ = "|ey=¢, donné par I'équation (3.11) et :

g = Ve~

xizli<d)2 (3.18)

VA e

€32 |ea — 1|

de. = (3.19)
Les équations (3.16) et(3.17) aménent plusieurs remarques :

- Les valeurs de 3’ et de 3” dépendent fortement du rapport d./d de
sorte que pour A = 0 (d. = 0), les équations (3.16) et(3.17) se réduisent
respectivement en (3.10) et (3.11) obtenues pour un systéme symétrique.

- L’épaisseur du film doit étre plus grande que I'épaisseur critique (d > d..)
pour garantir un caractére évanescent aux champs électrique et magné-
tique du PPS. Selon ’équation (3.19) le maximum de I’épaisseur critique
est atteint pour €j = 0, et donc la gamme de fréquences pour laquelle la
propagation du PPS est possible & travers une couche mince d’une épais-
seur donnée est donnée par d.(w) < d.(wp) < d ol wp est la fréquence
ou la partie imaginaire de la permittivité s’annule (ej = 0).

- En choisissant ’épaisseur du film proche de I’épaisseur critique d’une
absorption trés faible (d — d.(wo)), 8" tend vers zéro donc la lon-
gueur de propagation est fortement amplifiée autour de la fréquence
wp (cf équation (3.12)). Ceci prouve que la différence des permittivités
des milieux environnants peut étre utilisée pour amplifier la conducti-
vité thermique due au PPS d’une couche mince. Cette caractéristique
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n’est pas en désaccord avec le principe de conservation de I’énergie qui
stipule qu’une longueur de propagation infinie ne serait possible que si
la couche mince n’absorbait pas ’énergie du champ électromagnétique.
Méme si les matériaux réels absorbent toujours un peu d’énergie, le PPS
peut se propager sur de grandes distances & des fréquences ot I'absorp-
tion est minime. Dans le cas du SiO9 cette condition est satisfaite pour
wo = 17,4.10" rad.s™! comme le montrent les figures 2.19 et 3.4.
- Pour d = d.(wo) les équations (3.16) et (3.17) se réduisent a 3 = \/eqw/c
(p1 = 0) qui est la relation de dispersion du phonon-polariton de volume
du substrat ayant une constante diélectrique réelle et positive €;. Cela
signifie qu’en négligeant 1’absorption d’énergie, la propagation du PPS
disparait & l'interface avec le milieu 1 devenant une onde propagative,
tandis qu’a U'interface avec le milieu 3 de permittivité es plus faible, ces
ondes de surface se propagent toujours avec un vecteur d’onde trans-
verse p3 = 24/e; — €3 > 0. On peut obtenir ces résultats directement a
partir de la relation de dispersion d’une couche mince (3.4) en supposant
p1 = 0. Cette méthode assure que la seule solution ayant un sens phy-
sique correspond a d = d.(wp) avec d. et wy définis respectivement par
I'équation (3.19) et €5(wp) = 0. Un résultat analogue a été obtenu par
Wendier et Haupt qui ont étudié la propagation de plasmon-polaritons de
surface dans des films métalliques [118]. Ils ont trouvé qu’au-dela d’une
épaisseur de seuil, il y avait un mode de surface qui se transformait en
une onde propagative pour des épaisseurs plus faibles.
Les figures 3.5 et 3.6 représentent la relation de dispersion et la longueur de
propagation en fonction de la fréquence pour trois épaisseurs différentes d’une
couche mince de SiOy déposée sur du KBr (e; = 1,24) en contact avec de l'air
(e3 = 1). Pour ce systéme la contrainte fournie par ’équation (3.19), d.(w) <
de(wo) ~ 104 nm pour wy = 17,4.10" rad.s ™!, est satisfaite pour des fréquences
supérieures & w > 18,8.10'3 rad.s™!. La propagation de PPS est donc possible
pour des épaisseurs de film d > 104 nm. La figure 3.5 montre que la partie
réelle du vecteur d’onde longitudinal § augmente avec la fréquence et I'épaisseur
du film. Pour des fréquences faibles la courbe de dispersion du PPS suit tres
étroitement le cone de lumiére (comportement photonique). Par contre pour des
fréquences plus importantes la courbe s’aplatit, signifiant que le PPS adopte
un comportement phononique.
Concernant les longueurs de propagation, la figure 3.6 montre que celles-ci sont
plus grandes pour des films plus minces, ce qui est en accord avec le compor-
tement observé dans le cas symétrique en figure 3.4. De plus on peut aussi
remarquer que lorsque la différence entre ’épaisseur du film et I’épaisseur cri-
tique est faible (d —d. = 1 nm), la longueur de propagation peut atteindre 1 m.
Ce résultat obtenu pour des PPS est analogue a celui découvert pour des plas-
mons de surface dans des métaux [118 et 38|. Les longueurs de propagation trés
grandes calculées ici se situent dans un intervalle de fréquence trés étroit autour
de w = 18,8.10'3 rad.s~! proche de la fréquence d’absorption minimale. Selon
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I'équation (3.1) on peut s’attendre a ce que ces trés fortes valeurs contribuent
sensiblement a la conductivité thermique due aux PPS.

3.2.2 Tube

Les nombreuses applications du tube en tant que guide d’onde ou cavité réso-
nante donnent a cette géométrie un fort potentiel de conduction de la chaleur.
A la différence de la géométrie plane, le champ électrique du PPS le long de
I’axe du tube x s’exprime maintenant sous la forme :

Ejy = Egjt;j(pjr)el T 1Fxmmb=w) 15— 193 (3.20)

ol Ey; est une constante dépendant du milieu j considéré, f est une fonction
du rayon satisfaisant aux conditions aux limites, n I'ordre azimutal, § ’angle
azimutal défini en coordonnées cylindriques et le vecteur d’onde transverse p;
est donné par I'équation (2.20). Les équations de Maxwell fournissent la relation
de dispersion du PPS se propageant le long de ’axe du tube schématisé en figure
3.2 [122] selon 'expression suivante :

AnB, = C,D, (3.21)
avec

!/
A - In(p2a)  eap1 I, (p2a) (3.22)

I(pra)  epz I} (pra)’

K, (p2b 3 K/ (p2b

Kn(p3b)  espz K, (p3b)’

!
o Kn(p2a)  ep1 K (p2a) (3.24)

I,(pra)  ep2 Il(pa)’

I, (p2b I (pob
D, = (p2b)  eaps I;,(p2b) (3.25)

K, (p3b)  e3p2 K/ (p3b)’

ou I, et K, sont les fonctions de Bessel modifiées d’ordre n = 0,1,2... et
I’apostrophe (’) indique la dérivée de la fonction par rapport a son argument.
Pour n = 0 les champs électriques et magnétiques sont indépendants de I’angle
azimutal, tandis que pour n = 1, 2, 3... ce parameétre intervient dans I’expression
du champ électromagnétique, lui donnant une dépendance angulaire (modes
azimutaux). Par analogie avec I'exemple de la couche mince, 1'équation (3.21)
peut étre trés simplifiée dans la limite d’un rayon extérieur trés grand (|p;|b >>
1) ou tres petit (|pj|b << 1). Dans le premier cas les expressions asymptotiques
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des fonctions de Bessel modifiées permettent d’établir que ’équation (3.21) se
simplifie en devenant indépendante de n :

(pz N pl) (pz n Ps) _ <p2 _ pl) <p2 f pz) 202 (3.96)
€2 €1 €2 €3 €2 €1 €2 €3

qui dépend des rayons intérieur et extérieur du tube uniquement via leur diffé-
rence. Supposons que |p2b| >> 1 et que ’épaisseur du tube soit du méme ordre
de grandeur que le rayon extérieur (b—a = b), le membre de droite de I’équation
(3.26) disparait et le membre de gauche se réduit comme prévu a la relation de
dispersion de deux interfaces planes [122 et 121]. Par ailleurs pour b — a << a
et [p2|(b—a) << 1 on aexp(—2pa(b—a)) = 1—2py(b—a) et 'équation (3.26)
se simplifie en (3.15) pour une couche mince d’épaisseur d = b — a.

Dans la limite d’un rayon extérieur trés petit (|pj|b << 1), I’équation (3.21)
devient :

b\? b\ 2
142 (() — 1)] (p3a)?ln (p3> = E, n=20 (3.27)
€1 a 2 €1
2 2 2 2 om /2 2 2 2
<pQ+pl> <p2+p3> = (%) (192_191> (p?—p?’>,n:1,2,... (3.28)
€9 €1 €9 €3 b €9 €1 €9 €3

On peut remarquer que I'équation (3.27), décrivant le mode n = 0 a symétrie
azimutale, est une équation transcendante, tandis que tous les autres modes
(n=1,2,...) sont déterminés par I’équation polynomiale (3.28) qui dépend de
la géométrie du tube via son rapport a/b et ses rayons intérieur et extérieur.
Pour a — 0 I’'équation (3.27) se simplifie en la relation de dispersion du mode
a symétrie azimutale pour un nanofil [122]. Dans ce cas les autres modes azi-
mutaux sont donnés par % + f—g = 0 (voir équation (3.28)). En comparant les
résultats obtenus via les équations (3.27) et (3.28) pour le vecteur d’onde 3 avec
ceux calculés numériquement a partir de I’équation (3.21), nous avons trouvé
que ’approche analytique proposée donne une bonne approximation de la pro-
pagation du PPS pour un tube de rayon extérieur b < 300 nm. Pour mieux
comprendre la contribution de chaque mode azimutal, on va reprendre, comme
pour les couches minces, les cas d’un systéme symétrique et asymétrique.

3.2.2.1 Cas symeétrique : €] = €3

Dans ce cas p3 = p1 et I'équation (3.28) devient :

2 2 2 2
<p2 + Pl) —+(4)" <p2 - m) , (3.29)
€ € b €2 €

ol le choix du signe positif doit étre fait pour satisfaire & la condition p; = 0
pour a = b (voir équation (2.20)). La solution de I’équation (3.29) concernant
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le vecteur d’onde longitudinal 3 est :

5= W\/ 216 (3.30)

c\| A=pla+(1+pe

ot p = (a/b)™. Ce résultat fournit aussi la relation de dispersion d’un nanofil
pour a = 0. On peut remarquer que dans ce cas 1’équation (3.30) ne différe de
la relation de dispersion pour une interface plane que d’un facteur v/2 da aux
effets géométriques [122, 121].

Pour une géométrie cylindrique, nous avons vu que la relation de dispersion
dépendait principalement du rapport des rayons intérieur et extérieur (pour un
rayon extérieur suffisamment petit) et de I'ordre du mode azimutal. Examinons
chacun de ces deux paramétres séparément en commencant par I’ordre azimutal.
Les figures 3.7 et 3.8 représentent la courbe de dispersion et de longueur de
propagation en fonction de la fréquence des trois premiers ordres azimutaux
d’un tube de SiO2 entouré d’air pour une géométrie fixée (a/b = 0,9). Plus
I'ordre azimutal augmente, plus la courbe de dispersion s’éloigne du cone de
lumiére. Cependant cette séparation est faible en comparaison avec 1’écart entre
la courbe de dispersion du fil (obtenu en prenant a = 0) et le cone de lumiére.
Ceci prouve que le PPS a un comportement photonique plus marqué quand il se
propage le long d’un tube que le long d’un fil, et que sa longueur de propagation
sera plus grande dans le premier cas, comme le montre la figure 3.8. En fait plus
le PPS a un comportement photonique marqué, plus sa longueur de propagation
sera grande car les pertes diélectriques associées a ce comportement seront plus
faibles. Ceci est en accord avec les résultats présentés en figures 3.3, 3.4, 3.5
et 3.6 dans le cas de la couche mince. On s’attend donc a ce que seule la
contribution des premiers modes azimutaux soit significative dans le calcul de
la conductivité thermique du tube (cf équation 3.2). En outre en comparant
les figures 3.4 et 3.8 on observe que les fréquences auxquelles la longueur de
propagation montre ses mazima et minima sont les mémes pour la couche
mince que pour le tube. Ceci indique que, pour ces systémes symétriques, ces
fréquences sont déterminées par la permittivité diélectrique de SiOo (cf figure
2.19).

Reste a évoquer le cas particulier du mode d’ordre zéro : pour un rayon extérieur
de l'ordre de ou inférieur & 300 nm, la relation de dispersion de ce mode (3.27)
fournit des longueurs de propagation faibles par rapport & ceux des autres modes
azimutaux présentés en figure 3.8. Cela montre que le PPS ne se propage pas de
maniére prépondérante le long de nanotubes via le mode d’ordre zéro, celui-ci
ne sera donc plus pris en compte dans le reste de ’étude.

Le premier mode azimutal correspond donc au mode ot le PPS posséde sa plus
grande longueur de propagation pour une géométrie donnée. Les variations de
la propagation du PPS en fonction de sa géométrie sont illustrées par les fi-
gures 3.9 et 3.10. La relation de dispersion ainsi que la longueur de propagation
en fonction de la fréquence sont tracées pour le premier mode azimutal avec
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Figure 3.7 — Relation de dispersion du PPS pour un tube de verre dans ’air. Les
calculs ont €été réalisés pour les trois premiers modes azimutauxr avec une géométrie
fizée a a/b =0,9 et pour un fil de rayon a = 200 nm.
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Figure 3.8 — Longueur de propagation du PPS en fonction de la fréquence pour un

tube de verre dans l'air. Les calculs ont été réalisés pour les trois premiers modes
azimutauzr avec une géométrie firée & a/b = 0,9 et pour un fil de rayon a = 200 nm.
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des rapports a/b variant entre 0,1 et 0,9. Plus I’épaisseur de la paroi du tube
augmente, plus la courbe de dispersion s’éloigne du céne de lumiére et se rap-
proche de celle du fil, ce qui est cohérent (cf. figure 3.9). Le PPS perd alors son
comportement photonique au profit du phononique, ce qui se traduit par une
diminution de sa longueur de propagation comme en témoigne la figure 3.10.
Les mémes effets que pour la couche mince se produisent a savoir que plus les
parois du tube sont fines, plus les pertes diélectriques limitant la propagation
du PPS diminuent. Ceci montre que d’un point de vue expérimental il faudra
privilégier les nanotubes les plus fins pour observer un phénoméne de transport
de chaleur di aux PPS exacerbé.

Néanmoins les résultats présentés pour un rapport a/b = 0,9 correspondent &
une épaisseur de tube de 10 nm. Dans ce cas des effets de non-localité de la
constante diélectrique commencent & apparaitre, ce qui limite notre approche
de description du PPS pour des nanotubes avec des épaisseurs plus faibles. En
effet de nouvelles résonances de surface peuvent apparaitre comme ’ont montré
Chalopin et al. pour une couche mince de MgO d’épaisseurs variant de 0,4 & 4
nm [22].
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Figure 3.9 — Relation de dispersion du PPS pour un tube de verre dans l’air. Les
calculs ont été réalisés pour le premier mode azimutal (n = 1) avec une géométrie a/b
variant de 0,1 a 0,9 et pour un fil de rayon a = 200 nm.
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Figure 3.10 — Longueur de propagation du PPS en fonction de la fréquence pour un
tube de verre dans lair. Les calculs ont été réalisés pour le premier mode azimutal
(n = 1) avec une géométrie a/b variant de 0,1 ¢ 0,9 et pour un fil de rayon a = 200
nm.

3.2.2.2 Cas asymétrique : € # €3

Dans ce cas, en combinant les équations (2.20) et (3.28) on obtient la relation
de dispersion :

2¢163 — /€2A2 + 4 _p?
5 g\/a ea(€1 + €3) + 2€1€3 \/63 +4erezd_p ’ (3.31)
c 0y —0-p

avec A = €1 — ez et 0+ = (€2 + €1)(e2 = €3). Pour A = 0 P’équation (3.31) se
simplifie en (3.30) du systéme symétrique, comme prévu. De plus le vecteur
d’onde B n’est pas modifié si on échange les milieux a l'intérieur et a l'exté-
rieur du tube ([B(e1,€3) = B(es, €1)]). Cette propriété n’est valable que pour le
vecteur d’onde axial 3, mais pas pour le radial p; a cause de la symétrie du
systéme le long de I’axe du tube. Une analyse détaillée de I’équation (3.31) pour
A << €1, €3 montre qu’il n’y a pas de condition de seuil sur le rapport a/b pour
avoir une onde évanescente (partie imaginaire de [ nulle) comme c’est le cas
pour la couche mince asymétrique d’épaisseur d = d.. Les tracés de la relation
de dispersion et de la longueur de propagation A en fonction de la fréquence
sont réprésentés en figures 3.11 et 3.12 pour les trois premiers modes azimutaux
d’un tube de verre déposé sur un fil de KBr et entouré d’air. La relation de
dispersion et la longueur de propagation suivent un comportement similaire &
ceux présentés respectivement en figures 3.7 et 3.8 avec néanmoins des varia-
tions brutales proches des minima et mazima des courbes, dues a la dissymétrie
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des milieux extérieurs aux parois du tube. Les longueurs de propagation obte-
nues pour le tube asymétrique atteignent des valeurs maximales de ’ordre du
millimétre et sont similaires & celles du tube symétrique. Cependant ces deux
structures présentent des longueurs de propagation plus faibles d’environ deux
ordres de grandeur que dans le cas de la couche mince (cf figures 3.4 et 3.6).
Cela prouve que la contribution du PPS a la conductivité thermique est plus
grande pour une géométrie plane que pour une structure cylindrique.
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Figure 3.11 — Relation de dispersion du PPS pour un tube de verre déposé sur un
fil de KBr (1 = 1,24) et entouré d’air (e3 = 1). Les calculs ont été réalisés pour les
trois premiers modes azimutauzr avec une géométrie fizée a a/b = 0,9 et pour un fil de
rayon a = 200 nm.

3.3 Reépartition de I’énergie : vecteur de Poynting

Dans le cas d'une couche mince, le vecteur de Poynting selon une direction du
plan de la surface (axe x) est donné par la relation :

2

w * jx —2p!lz X .
Sie = g ke (36) | 52 o=2)e(-3) j=1,2,3 (3.32)

La figure 3.13 montre la distribution du vecteur de Poynting pour une sec-
tion d’une couche mince de verre d’épaisseur d = 105 nm selon cette direction.
Pour la couche mince symétrique (lignes en pointillés) comme pour celle asy-
métrique (lignes continues), le flux d’énergie a U'intérieur de la couche mince est
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Figure 3.12 — Longueur de propagation du PPS en fonction de la fréquence pour un
tube de verre déposé sur un fil de KBr (e = 1,24) et entouré d’air (e3 = 1). Les
calculs ont €été réalisés pour les trois premiers modes azimutaux avec une géométrie
fizée a a/b =0,9 et pour un fil de rayon a = 200 nm.

négligeable par rapport & celui qui se propage a I'extérieur de la couche. C’est
pourquoi cette couche absorbante rend malgré tout possible la propagation de
PPS sur de grandes distances. A la fréquence w = 20,9.10'3 rad.s™! les flux
d’énergie dans les milieux environnants air/air et KBr/air sont trés proches
a cause de la faible différence entre leurs permittivités (e; — ez = 0,24). Par
contre ce n’est pas le cas a la fréquence w = 18,8.10'% rad.s™! on Pépaisseur
critique (d. = 104 nm) est proche de I'épaisseur du film. Le flux d’énergie est
plus concentré aux interfaces pour le systéme asymétrique que pour celui sy-
métrique ou 'énergie se propage sur des distances transverses beaucoup plus
importantes dans l'air. Ceci est dii a la trés faible absorption de 'air. La forte
concentration de I’énergie aux interfaces de la couche mince asymétrique est
aussi liée aux trés larges longueurs de propagation du PPS dans ce systéme
par rapport au systéme symétrique, comme en témoignent les figures 3.4 et 3.6.
Le flux d’énergie dans le substrat (KBr) augmente aux dépens de celui dans
I’air de 'autre coté du film. Cette redistribution de 1’énergie avec des valeurs
relativement fortes a l'interface KBr/couche mince est liée a la différence entre
les permittivités des milieux extérieurs, comme nous ’avons expliqué lors de
I’étude de la relation de dispersion.

Quant & la géométrie cylindrique, étant donné que les longueurs de propagation
étaient similaires entre les cas symétrique et asymétrique, nous ne nous intéres-
serons qu’au cas symétrique. De plus ce dernier cas correspond aux échantillons
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Figure 3.13 — Distribution du vecteur de Poynting a x = 0 pour une couche mince de
verre d’épaisseur d = 105 nm. Les lignes continues correspondent au cas asymétrique
tandis que celles en pointillés correspondent au cas symétrique.

étudiés dans la partie expérimentale. Le vecteur de Poynting le long de l'axe
du cylindre (axe x) s’écrit alors :

0 |2 2
w j n 2 _on/ x
Sjz = =——— Re(B¢; Bl 2RO (PR j=1,2,3 (3.33
T 2p; 4 ) | o rQ‘ | | e e, j=1,2,3 (3.33)

La figure 3.14 représente la distribution du vecteur de Poynting pour une demi-
section d’un tube de verre avec un rapport a/b = 0,9 selon 'axe du tube (axe
x). Comme pour la couche mince, le flux d’énergie du PPS est trés faible dans
la paroi de verre (située entre r = 0,09 pm et » = 0,10 pm) contrairement
& sa contribution dans l’air environnant. Cependant la répartition radiale du
flux d’énergie est trés différente entre 'intérieur du tube ou elle est constante
et extérieur ot on observe une décroissance exponentielle similaire & celle de
la couche mince, quelle que soit la fréquence. Le flux d’énergie se propage pré-
férentiellement & l'intérieur du tube, confirmant I'idée de couplage des PPS a
I'intérieur du tube de verre permettant d’améliorer la propagation du rayon-
nement. Les formules du vecteur de Poynting nous montrent que le paramétre
A défini précédemment pour 'amplitude du champ électromagnétique du PPS
avec un facteur 1/2 correspond en fait & la longueur d’atténuation de son flux
d’énergie. Ainsi dans les deux géométries étudiées, une augmentation de la lon-
gueur de propagation induit une amélioration du transport de flux d’énergie
du PPS. Ceci entraine tout naturellement une augmentation de la conductivité
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thermique due aux PPS, comme nous allons le voir par la suite.
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Figure 3.14 — Distribution du vecteur de Poynting du premier mode azimutal (n = 1)
selon 'axe du tube 4 x = 0 pour une demi-section d’un tube de verre avec un rapport
a/b =0,9. La paroi de verre se trouve entre les rayons r = 0,09 pm et r = 0,10 pum,
le reste étant de lair.

3.4 Conductivité thermique

Dans cette partie la contribution du PPS & la conductivité thermique est ana-
lysée pour la couche mince et le tube. Cette étude met I'accent sur leffet des
permittivités des milieux environnants ainsi que sur I'influence de la taille et
de la forme.

3.4.1 Conductivité thermique de la couche mince

La figure 3.15 montre pour trois valeurs de température absolue 'intégrande
de la conductivité thermique définie dans l’équation (3.1) dans le cas d’une
couche mince de SiO9 dans 'air en fonction de la fréquence. Le mazimum de ce
spectre & 17,4.10' rad.s™! coincide avec celui de la longueur de propagation
en figure 3.4. Cela indique que la principale contribution du PPS a la conducti-
vité thermique & (aire sous la courbe) provient d’un faible intervalle autour de
cette fréquence. Le tracé de la conductivité thermique cumulée en figure 3.16
le confirme. L’augmentation de la conductivité thermique présente un point
d’inflexion a 17,4.10'3 rad.s™! avant d’atteindre sa valeur totale pour de plus
hautes fréquences (w > 20.10"%rad.s™1). L’intégrande, et donc la conductivité
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thermique k, augmente avec la température (cf figure 3.17), ce qui est aussi le
cas général pour la conductivité thermique phononique des diélectriques [25].
Par contre la figure 3.17 indique que la conductivité thermique due aux PPS di-
minue quand ’épaisseur du film augmente, voire que k — 0 pour une épaisseur
d > 200 nm. Cela montre que cette conductivité thermique devient prépondé-
rante pour une couche mince uniquement si son épaisseur est nanométrique et
négligeable a 1’échelle micrométrique, ceci avait déja été mentionné par ’équipe
de Chen et al. [24]. On remarque aussi que plus Iépaisseur du film diminue,
plus la contribution du PPS & la conductivité thermique peut dépasser trés
largement la contribution phononique du matériau massif (1,4 W.m—L.K=! a
température ambiante). Cette contribution du PPS peut alors étre suffisam-
ment importante pour compenser la diminution bien connue de la contribution
phononique quand ’épaisseur du film diminue [25 et 41].
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Figure 3.15 — Spectre de la conductivité thermique pour une couche mince de SiO4
suspendue dans l'air d’épaisseur d = 100 nm et pour trois températures T = 300 K,
500 K et 700 K.

La dépendance de la conductivité thermique due aux PPS en fonction de I’épais-
seur d’une couche mince de SiO9 déposée sur du KBr et entourée d’air est
représentée en figure 3.18 pour trois températures différentes. A cause de ’asy-
métrie du systéme (e; # €3) et en accord avec les équations (3.16) et (3.17) et
les figures 3.5 et 3.6, le PPS ne peut contribuer & la conductivité thermique que
pour une épaisseur de film plus grande que la valeur maximale de I'épaisseur
critique d,. définie par ’équation (3.19) (d > 104 nm). Dans 'intervalle d’épais-
seur de film considéré et pour les trois températures choisies, la contribution
du PPS a k est plus grande que celle présentée en figure 3.17 pour la méme
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Figure 3.16 — Conductivité thermique cumulée pour une couche mince de SiOqy sus-
pendue dans l'air d’épaisseur d = 100 nm et pour trois températures T = 300 K, 500

K et 700 K.
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Figure 3.17 — Tracé de la conductivité thermique d’une couche mince de SiOq sus-
pendue dans l'air en fonction de son épaisseur et pour trois températures T = 300 K,

500 K et 700 K.
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couche mince de SiOs mais suspendue dans lair. Par exemple pour d = 125 nm
laugmentation est d’environ 100 %. Ainsi ’asymeétrie des milieux environnants
peut étre trés efficace pour augmenter la conductivité thermique due aux PPS
par rapport a celle obtenue pour un systéme symétrique. L’épaisseur critique,
et donc ’épaisseur du film autorisant la propagation du PPS, peut étre forte-
ment réduite en considérant des milieux de permittivité beaucoup plus grande
que l'air comme le montre I’équation (3.19). Cela permettrait d’augmenter la
conductivité thermique due aux PPS d’autant que les épaisseurs de film en jeu
sont faibles (d < 104 nm).
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Figure 3.18 — Tracé de la conductivité thermique d’une couche mince de SiO2 déposée
sur du KBr et entourée d’air en fonction de son épaisseur et pour trois températures
T =300 K, 500 K et 700 K.

3.4.2 Conductivité thermique du tube

Les figures 3.19 et 3.20 représentent respectivement la contribution du PPS a la
conductivité thermique d’un tube de SiO2 entouré d’air pour les cinq premiers
modes azimutaux et pour trois températures différentes. Quel que soit ’ordre
du mode azimutal et quelle que soit la température, la conductivité x augmente
avec le rapport des rayons a/b. On en déduit que plus le tube est fin, plus la
conductivité thermique due aux PPS est importante, ce qui est en accord avec
notre étude de la couche mince plane. La figure 3.20 montre que la contribu-
tion principale du PPS & la conductivité thermique provient du premier mode
azimutal (n = 1). La contribution des modes d’ordre plus élevé diminue quand
l'ordre n augmente. Quand le rayon intérieur a tend vers zéro (a/b — 0) la
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contribution de tous les modes azimutaux converge vers 0,046 W.m~'.K~! qui
est la conductivité thermique d’un nanofil (cf équation (3.30)). La conductivité
thermique totale due aux PPS a été calculée en sommant les contributions des
cinq premiers modes azimutaux. Pour les modes d’ordre azimutal plus élevé
I'intensité de leurs champs électromagnétiques associés est fortement atténuée
[55], leur contribution & la propagation du PPS n’est donc pas significative.
Par ailleurs la conductivité thermique totale due aux PPS augmente avec la
température (cf figure 3.20), on retrouve ce que 'on avait déja observé pour
une couche mince en figures 3.17 et 3.18.
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Figure 3.19 — Contribution des cing premiers modes azimutauxr & la conductivité
thermique due auxr PPS en fonction du rapport rayon intérieur sur rayon extérieur
d’un tube de SiOo entouré d’air.

Alors que la conductivité thermique due aux PPS d’un tube peut étre du méme
ordre de grandeur que son équivalent phononique, celle-ci prend des valeurs
beaucoup plus fortes pour une couche mince. Ainsi la géométrie plane semble
étre plus adaptée que la cylindrique pour améliorer la conductivité thermique
de matériaux via la propagation de PPS. Néanmoins la géométrie cylindrique
posséde d’autres atouts comme la quantification du transport de chaleur par
PPS que nous allons détailler par la suite.

3.5 Quantification du transport de chaleur par PPS

Les résultats de cette partie ont fait I’objet d’une publication [87] a laquelle le
lecteur peut se référer si besoin.
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Figure 3.20 — Conductivité thermique totale due aux PPS en fonction du rapport
rayon intérieur sur rayon extérieur d’un tube de SiOs entouré d’air pour trois tempé-
ratures différentes.

3.5.1 Contexte de la quantification du transport thermique

Durant ces derniéres années, I’étude du transport de chaleur dans des systémes
unidimensionnels & faible température a connu un énorme succes grace a la
découverte d’une quantification de leur conductance en multiples entiers d’une
constante universelle : un quantum. Pour la conduction de chaleur, le quantum
des électrons est égal & celui des phonons et vaut m2k%T/3h avec kg et h les
constantes de Boltzmann et de Planck et 7' la température [43, 98, 120, 21 et
114]. Le montant de chaleur minimal transporté est le méme, que le porteur
soit un électron ou un phonon, et ce résultat a été démontré théoriquement via
le formalisme de Landauer [16, 66, 67, 99] avant d’étre démontré expérimenta-
lement [26 et 104].

Le transport d’énergie unidimensionnel n’apparait que dans le régime balistique
[98 et 104] c’est-a-dire quand le libre parcours moyen des porteurs d’énergie est
du méme ordre ou plus grand que les dimensions du matériau. Comme le libre
parcours moyen des électrons ou des phonons ne dépasse guére quelques nano-
métres pour une majorité de matériaux a température ambiante [60 et 109],
le transport 1D de ces porteurs est généralement étudié pour des matériaux
nanométriques a trés basse température. En effet on utilise le fait que leur
libre parcours moyen augmente quand la température diminue. Par exemple un
nanofil de GaAs de section carrée de 502 nm? ne supportera une conduction
thermique 1D que pour des températures inférieures & 1 K [98]. Par contre ce
n’est pas le cas des PPS étudiés jusqu’ici (plus précisément des modes de PPS
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de Zenneck-Sommerfeld définis en 2.2.2) pour lesquels le libre parcours moyen
(aussi appelé longueur de propagation) dépend principalement de la permitti-
vité diélectrique des milieux environnants et non directement de la température.
Cela montre que la conduction thermique 1D par les PPS n’est pas restreinte
aux basses températures comme c’est le cas des électrons et des phonons. Dans
ces conditions si la conductance thermique des PPS est quantifiée, cette quan-
tification devrait pouvoir exister méme & température ambiante.

La suite de I’étude va donc s’attacher & démontrer théoriquement que la conduc-
tance thermique due aux PPS pour un fil unidimensionnel est quantifiée pour
n’importe quelle température égale ou inférieure a la température ambiante.
De plus comme la contribution du PPS a la conduction thermique augmente
quand la taille des systémes étudiés diminue (cf étude de la couche mince et du
tube), cette quantification devrait étre observée pour des nanofils polaires.

3.5.2 Modélisation de la conductance thermique par le forma-
lisme de Landauer

Considérons un fil en contact thermique avec deux réservoirs thermostatés aux
températures T et T avec T > T5 (cf figure 3.21). On commence par donner
le résultat général de la conduction thermique 1D le long du fil avant de 'ap-
pliquer aux PPS. Supposons que le fil soit assez fin pour conduire la chaleur
principalement suivant son axe (fil 1D), le flux de chaleur @ est donné par la
formule de Landauer [66 et 67] :

kma:l:

Q- Z / P oV (M) — Fo(T)lr(h) (3.34)

ol k,w=wk)et V= g—‘,‘; sont le vecteur d’onde, la fréquence et la vitesse de

groupe des porteurs d’énergie se propageant dans le fil, f,, est la fonction de
distribution de ces porteurs dans les réservoirs thermostatés, 7 leur probabi-
lité de transmission entre le nanofil et les réservoirs et k" le vecteur d’onde
maximal pour lequel les modes de la branche n peuvent se propager.

En supposant que la différence de température 77 — 1o << T = , les
fonctions de distribution de I'équation (3.34) se simplifient en f,,(T1)— fw(T:) =
AT %%,f. La conductance thermique du nanofil G = % peut alors s’écrire :

T +75
2

LK R LT
G_szl /w * A g (3.35)

Les paramétres w; correspondent aux fréquences les plus basses et
les plus hautes (frequenceb de coupure) de chaque branche n. L’équation (3.35)
montre que la conductance thermique G ne dépend de la relation de dispersion
qu’a travers ses fréquences de coupure. On présume que l'effet de forme au
niveau des deux contacts entre le nanofil et les réservoirs est suffisamment faible

min max
et w,
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Figure 3.21 — Schéma du nanofil en contact thermique avec les deux bains thermo-
statés.
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Figure 3.22 — Section circulaire du nanofil étudié.

pour ne pas limiter la transmission des porteurs d’énergie le long du nanofil,
ce qui signifie que 7 = 1. Expérimentalement cette approximation peut étre
valide en utilisant des techniques de croissance par épitaxie qui fournissent un
moyen de controle trés précis des formes a cette échelle de longueur [111]. De
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plus, avec les PPS, les longueurs de propagation en jeu sont trés grandes [85],
ce qui assure une bonne transmission de ces porteurs le long du nanofil. Les
PPS suivent une loi de distribution de Bose-Einstein qui permet de réécrire
I’équation (3.35) en :

N  ,.Bn
k‘%T T xle”
n=1""T
avec A, = h‘}gm et B, = mﬁ; - L’intégrale dans ’équation (3.36) peut étre

calculée analytiquement, ce qui donne :
KT & A, B,
G=-223% [J <T> —J <T>] : (3.37)
n=1
ou

2 o0
J(x) = z : —2xln(1—e_x)—|—22
m=1

—mx
. (3.38)

ex — m
L’équation (3.37) montre que la conductance thermique dépend des valeurs
relatives des fréquences de coupure normalisées par rapport & la température.
La fonction J(z) est positive pour tout < 0; pour z << 1 elle se simplifie en
J(x) ~ %2 —xetpour x >> 1 J(z) ~ [1 + (x + 1)%|exp(—x) [1]. Si 4, =0
pour les Ny premiers modes, la présence possible de modes avec une fréquence
de coupure minimale nulle (w)*" = 0) est prise en compte, tandis que 4,, > 0
pour n > Ny. Grace a cette hypothése I’équation (3.37) prend la forme :

k2T ZN A, ZN B,
G - NOG(] + T o J <T> - ‘ J <T) B (339)
n=IVo n=

21.2
avec Gg = = ng qui est le quantum universel de conductance thermique [98].

L’équation (3.39) peut étre examinée selon trois cas limites. D’abord pour de
faibles températures (I' << A,) la fonction J dans les deux sommes converge
exponentiellement vers zéro, ce qui rend ces sommes négligeables devant le
premier terme NyoGp. Ainsi équation (3.39) se simplifie en G = NoGy qui
est la quantification bien connue de la conductance thermique des phonons
et des électrons a faible température (98, 99 et 104|. Pour des températures
intermédiaires (A4, << T << B,) on a J(%) R~ %2 - % et J(%) — 0,
I’équation (3.39) devient alors :

N

kp :
G = NoGo + 5~ > W, (3.40)
n=Np+1
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qui dépend linéairement du nombre total de modes N et de la température via
le quantum de conductance thermique. Ces deux premiers cas montrent que
pour T << B, la conductance thermique présente une dépendance linéaire a
la température. Enfin pour des températures élevées (T >> B,,), I’équation
(3.39) se réduit & G = G avec :

N N

kB mn
Goo= [ D_wn™ = > wi™]. (3.41)
n=1 n=No+1

Ainsi pour des températures élevées, G est indépendant de T et Go. La dé-
pendance & la relation de dispersion du matériau n’apparait qu’a travers la
différence entre la somme des fréquences de coupure minimales et maximales.
La figure 3.23 montre le tracé de la conductance thermique en fonction de
la température normalisée d’un nanofil pour un unique mode transmis. On
observe que G présente trois régimes de conduction de la chaleur déterminée
par le rapport Bll et que la quantification apparait pour le régime de faible

température (T << Bj). Notons que pour des phonons dans un nanofil de
GaAs on a By =~ 2 K[93].

A1 PR AL S R AL
s [ C ! G=G,
(\? o) ) i
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o) o | ]
= ) -
g i 1 Température |
g G=G./ ' Clevée
5 0 I |
5 | |
= ! Température :
‘g | intermédiaire |
S ! :
g | |
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107 10° 10'

Température normalisée T/B,

Figure 3.23 — Tracé de la conductance thermique d’un nanofil en fonction de la
température pour un unique mode transmis (N = Ng=1).

3.5.3 Caractéristiques du PPS appliquées a la conductance ther-
mique

Revenons a I'étude de PPS se propageant le long de 'axe d’un fil polaire de
permittivité diélectrique €;(w) plongé dans un milieu extérieur ayant une per-
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mittivité indépendante de la fréquence e; > 0 pour un intervalle trés large
de fréquence comme l'air. Les deux milieux sont supposés non magnétiques
(w = 1). La relation de dispersion du PPS dans ce type de géométrie a déja
été étudiée, on rappelle qu’elle correspond & l'équation (3.30) pour un rayon
intérieur nul (en supposant que le rayon du nanofil a est suffisamment petit de
sorte que |pjal << 1, j = 1,2 (voir la figure 3.22), ce qui donne :

8=

w | 2ae (3.42)
C

(€1 + €2)

La relation de dispersion devient indépendante du rayon du nanofil ainsi que du
degré du mode azimutal, en effet les modes azimutaux ne contribuent plus a la
propagation du PPS lorsque le rayon du nanofil est suffisamment faible. Cette
condition est réalisée dans le cas de SiC ou de SiOy pour des rayons inférieurs
4 300 nm. En utilisant les mémes conventions que pour la couche mince ou le
tube, a savoir €; = €] —i€] et § = ' —i/"”, on obtient les expressions des parties
réelles ' = £, et imaginaires 8” = £_ du vecteur d’onde axial avec :

w €9 \/
= —— +le1]2 £ € 3.43
e =T lalle tel £lal £ de (3.43)

A ce stade trois remarques s’imposent :

- ' > 0 indique que la propagation des PPS le long du fil se fait en partant
du réservoir chaud vers le froid.

- Quand la fréquence tend vers zéro ou linfini la permittivité diélec-
trique du fil ainsi que la racine carré dans I’équation (3.42) tendent vers
une constante indépendante de la fréquence. En conséquence le vecteur
d’onde B o< £ — 0 (ou f ox £ — 00), ce qui signifie que f'(w = 0) =0
(ou f'(w — 00) — 00). La relation de dispersion du PPS se propageant
le long d’un nanofil commence donc pour A; = 0, finit pour B; — oo et
ne posséde qu’une seule branche (N = Ny = 1).

- Etant donné que |e1||e1 +e2| > |e1|>+€ €2, la partie imaginaire 87 > 0, ce
qui permet de garder la méme définition de la longueur de propagation
du PPS donnée par (3.12).

Toujours & partir de I'équation (3.42), les vecteurs d’onde radiaux a U'intérieur

et a Pextérieur du nanofil s’expriment sous la forme p; o = £/ % Le
calcul montre que les parties réelles de ces vecteurs d’onde sont positives ga-

rantissant une décroissance exponentielle des champs électrique et magnétique
en s’éloignant de la surface du nanofil. On en déduit que le PPS existe, quelle
que soit la valeur de la permittivité €; et de la fréquence w > 0 [85 et 13].
Etant donné I'existence de PPS se propageant le long du nanofil pour toutes les
fréquences, I'équation (3.39) et la figure 3.23 prouvent que la conductance ther-
mique du PPS est quantifiée et vaut Gy pour une large gamme de températures
jusqu’a 'ambiante. Cette valeur coincide avec celle obtenue pour les électrons
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et les phonons sauf que dans le cas des PPS cette valeur ne tient pas seulement
pour des températures extrémement basses (T < 1 K) nécessaires pour des
porteurs d’énergie comme les électrons ou les phonons, mais pour n’importe
quelle température plus élevée. La contribution du PPS (Gj) a la conductance
thermique quantifiée du nanofil peut étre supérieure de deux ordres de grandeur
a celle des phonons prise & des températures cryogéniques. Cette contribution
phononique a déja été mesurée expérimentalement avec une trés grande préci-
sion [104]. Cette différence notable devrait faciliter ’'observation du quantum
de conductance & température ambiante.

3.5.4 Quantification du transfert de chaleur de nanofils de SiC
et de SiO,

La quantification de la conductance thermique est analysée dans le cas parti-
culier de deux nanofils respectivement de SiC et de SiO2 dans l'air (e = 1). La
relation de dispersion et la longueur de propagation en fonction de la fréquence
sont présentées en figures 3.24 et 3.25 pour des PPS se propageant a l'interface
nanofil/air. Les valeurs des constantes diélectriques utilisées pour ces deux ma-
tériaux sont les mémes que celles utilisées dans les parties précédentes (2.2 et
3.2). Pour les deux matériaux (" diminue et se rapproche du cone de lumiére
quand la fréquence diminue, indiquant un comportement photonique des PPS.
Par contre quand la fréquence augmente, la courbe de dispersion s’éloigne du
cone de lumiére et prend une tendance asymptotique (par exemple & 17,8.10'3
rad.s~! pour le SiC et & 21,5.10'3 rad.sfl) caractéristique d’'un comportement
phononique. Ce comportement s’estompe rapidement pour des fréquences plus
élevées ou la courbe de dispersion reprend la forme d’une droite affine, suivant
une nouvelle ligne de lumiére d’un milieu d’indice supérieur a celui de I’air. Le
PPS reprend alors un comportement photonique. Le paralléle entre le compor-
tement photonique/phononique et 'amplitude de la longueur de propagation
est assez frappant : plus la longueur de propagation est grande plus le mode
correspondant est photonique, plus celle-ci est faible plus il est phononique. Les
fréquences des mazxima et des minima des longueurs de propagation coincident
aussi bien sir aux fréquences pour lesquelles I’absorption est respectivement
minimale et maximale. De plus on remarque que le PPS existe pour toutes les
fréquences car les pertes diélectriques ne sont pas négligées (e} # 0) méme si
I’absorption d’énergie est négligeable comme c’est le cas du SiC. La propaga-
tion du PPS existe, quelle que soit la position du vecteur d’onde par rapport au
cone de lumiére, comme 'avaient déja mentionné Borstel et Falge [13]. Enfin
pour s’assurer de la bonne transmission du PPS tout au long du nanofil, il faut
que sa longueur soit du méme ordre de grandeur ou plus petite que la longueur
de propagation du PPS pouvant atteindre 1 cm (cf. figure 3.25).

Les parties réelles des vecteurs d’onde radiaux a l'intérieur et a 'extérieur du
nanofil sont présentées en figure 3.26 : elles sont strictement positives pour
tout l'intervalle de fréquences étudié, ce qui révele que la propagation des PPS
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Figure 3.24 — Relation de dispersion du PPS pour des nanofils de SiC et de SiO4
dans Vair (e =1).
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Figure 3.25 — Longueur de propagation de PPS en fonction de la fréquence pour des
nanofils de SiC et de SiOs dans Uair (o = 1).

commence & w = 0 et se poursuit dans une zone trés large de fréquences. Ce
point est d’ailleurs confirmé par la distribution du vecteur de Poynting repré-
senté en figure 3.27 pour de faibles fréquences. Le flux d’énergie se propageant
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a lintérieur du fil est trés petit par rapport a celui se propageant a l’extérieur.
En effet I’air absorbe beaucoup moins I’énergie du PPS que le SiC ou le SiOs.
Comme ’énergie se concentre principalement a l'interface, méme un nanofil
trés absorbant peut transmettre des PPS sur de longues distances. De plus
le flux d’énergie augmente quand la fréquence diminue, indiquant que la plus
grande contribution & la conductance thermique du PPS d’un nanofil provient
des faibles fréquences.
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Figure 3.26 — Tracé de la partie réelle du vecteur d’onde transverse p’ en fonction
de la fréquence pour des nanofils de SiC et de SiO4 dans l’air.

Etant donné l'existence (3.26) et la propagation (3.25) de PPS le long de I'in-
terface nanofil /air, la figure 3.24 montre que la relation de dispersion décrivant
la propagation de PPS contient une seule branche (N = 1) qui commence a la
fréquence nulle (donc Ay = 0). Les calculs ont été menés jusqu’a une fréquence

de 30.10'3 rad.s™!, ce qui signifie que W' est supérieure a cette fréquence et

donc que By = mﬁ;az > 2283 K. Suivant la figure 3.23, on en déduit que pour
toute température égale ou inférieure a 300 K (T7'/B; — 0), la conductance
thermique du PPS d’un nanofil de SiC ou de SiO2 est quantifiée par Gy. De
maniére générale cette quantification vaut pour tout nanofil polaire absorbant.
Ce n’est pas le cas de matériaux idéaux pour lesquels on néglige les pertes di-
électriques (€] = 0) et ou le PPS n’existe que sous la forme de modes de Fano
[2 et 121] et plus sous ceux de Zenneck-Sommerfeld. Les modes de Fano du
PPS correspondent & l'intervalle de fréquences trés restreint pour lequel on a
€1 < —€9.

Cette étude permet de compléter la discussion dans les parties 2.2.1 et 2.2.2 sur
les conditions d’existence du PPS dans des matériaux a faibles pertes diélec-
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Figure 3.27 — Tracé du vecteur de Poynting pour un nanofil de SiC de rayon a = 50
nm selon l’aze radial.

triques. Dans le cas d’une interface plane SiC/air, nous avons vu que le PPS
ne se propageait que pour des fréquences pour lesquelles eg;c < —1, ce qui est
faux en toute rigueur (les composantes transverses du vecteur d’onde du PPS
sont strictement positives pour toutes les fréquences). Cependant la longueur
de propagation du PPS est trés faible pour toutes les fréquences (inférieure ou
de 'ordre de la longueur d’onde) mais surtout la composante transverse du vec-
teur d’onde est si faible qu’il est difficile de parler d’onde confinée en surface.
Pourtant ce confinement dépend de la géométrie et dans le cas d’'un nanofil
de SiC cette notion a beaucoup plus de sens, comme en témoigne le tracé du
vecteur de Poynting a basse fréquence en figure 3.27. L’élargissement spectral
du PPS n’est donc pas que ’apanage des matériaux a fortes pertes diélectriques
mais de tout matériau absorbant et cet effet sera d’autant plus important que
la structure considérée aura au moins une dimension nanométrique.

La figure 3.28 montre la conductance thermique totale ainsi que la contribution
des phonons et des PPS & celle-ci pour un nanofil de SiC en fonction de la
température. La composante phononique présente un comportement linéaire
A basse température avant de devenir constante a plus haute température en
accord avec la figure 3.23. Néanmoins la composante due aux PPS est du méme
ordre de grandeur que celle phononique & température ambiante avant de la
dépasser pour de plus hautes températures. Cela prouve que les PPS peuvent
transporter plus de chaleur que les phonons.
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Figure 3.28 — Tracé des contributions des phonons et des PPS & la conductance
thermique d’un nanofil de SiC, dont la géométrie est définie en figure 3.22, en fonction
de la température.

A laide des équations de Maxwell et de I’équation de transport de Boltzmann,
la conductivité thermique due aux PPS a pu étre calculée pour une couche
mince ainsi qu’un tube de verre. Trois remarques importantes ressortent de
cette étude :

- La forme et la taille jouent un role déterminant dans la propagation des
PPS. Nous avons montré que leur description pouvait étre faite ana-
lytiquement en considérant des structures suffisamment petites comme
I’épaisseur du film ou le rayon extérieur du tube égal ou inférieur a 300
nm.

- Une faible différence entre les permittivités des milieux environnant une
couche mince produit une remarquable augmentation des longueurs de
propagation, induisant & une forte augmentation de la conductivité ther-
mique.

- La conductivité thermique due aux PPS augmente quand ’épaisseur du
film diminue de sorte qu’a I’échelle nanométrique elle est prépondérante
devant la conductivité thermique phononique alors qu’a 1’échelle micro-
métrique elle devient négligeable.

Néanmoins la couche mince est plus propice & 'obtention de grandes conduc-
tivités thermiques que le tube. En effet une couche mince d’épaisseur 30 nm
atteint une conductivité thermique due aux PPS de 2,5 W.m ™ . K~! & tempé-
rature ambiante qui est 1,8 fois plus grande que celle due aux phonons, tandis
qu’un nanotube de rapport rayon intérieur sur rayon extérieur de 0,9 n’atteint
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qu'une valeur de 1 W.m™". K~ pour la contribution des PPS.

Cet effet de résonance de PPS exacerbé pour des structures de verre est causé
par I'élargissement spectral de ces ondes de surface. Cet élargissement est aussi
a l'origine de I’émergence d'un quantum universel de conductance thermique
égal a WQ;;?T pour des PPS se déplagant & la surface de nanofils polaires. Cet
effet de quantification de la chaleur transportée n’a pas seulement lieu & des
températures inférieures & 1 K comme pour les électrons et les phonons, mais
aussi pour des valeurs proches de la température ambiante. Cela est possible
grace aux PPS se propageant sur de trés longues distances a faibles fréquences.
Toutes ces études donnent de nouvelles idées pour améliorer les performances
thermiques de nanomatériaux grace aux polaritons de surface.

L’étude théorique de la propagation du PPS nous a ainsi permis de confirmer
I'intérét des nanotubes de verre comme de possibles guides d’onde de chaleur,
méme si ce n’est pas la géométrie qui offre les longueurs de propagation maxi-
males. La suite de ce travail de thése va donc s’attacher & montrer la mise en
place expérimentale ainsi que la démonstration de la présence de PPS stimulés
thermiquement dans des nanotubes de verre.
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Chapitre 4

Détection expérimentale du PPS

Ce chapitre expose la problématique générale de la détection expérimen-
tale du PPS. Différentes méthodes connues et encore largement uti-
lisées aujourd’hui pour mesurer le PPS sont examinées : la réflexion
totale atténuée, la microscopie optique de champ proche et le couplage
en champ lointain par microstructuration de surface. Néanmoins ce pa-
norama n’est pas exhaustif, d’autres méthodes existantes étudiées an-
térieurement ne sont pas présentées, comme la diffusion Raman [306],
la diffraction électronique inélastique [53 et 5] ou le mélange optique
non linéaire de deux faisceauz laser [29]. Cette revue nous a permis
d’aboutir a une nouvelle méthode de mesure de la diffraction du PPS
dont nous avons validé le principe par simulation numérique. Un mon-
tage expérimental pour comforter ces résultats est expliqué a la fin du
chapitre.

4.1 Démonstration expérimentale du PPS

La difficulté & observer expérimentalement les PPS provient du caractére non
radiatif de cette onde. En effet un mode de surface entre deux milieux 1 et 2
ne se couple pas a une onde électromagnétique propagative incidente depuis le
milieu 1 car il ne peut pas satisfaire aux lois de conservation d’énergie et de
moment :

W = huw, (4.1)

B =5, (4.2)

U et w étant respectivement les fréquences de I'onde électromagnétique propa-
gative et du mode de surface, et B et § les vecteurs d’onde longitudinaux de
I’onde électromagnétique incidente et du mode de surface. Ces deux équations
ne peuvent pas étre satisfaites simultanément. En effet la fréquence de l'onde
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se propageant dans le milieu 1 (en supposant qu’elle ne se propage pas selon y)
s’écrit :
U=—"\/B2 42 (4.3)
Ja

Si le mode de surface vérifiait les équations (4.1) et (4.2), alors sa fréquence
s’exprimerait selon 'expression suivante [2] :

C
NG

Cependant nous avons vu dans les chapitres 2 et 3 que les modes de surface se
situaient principalement sous le cone de lumiére, ce qui signifie que :

w= B2 + p3. (4.4)

w < \ﬁﬁ (4.5)

L’équation (4.4) ne peut étre vérifide que si p? < 0, le vecteur d’onde transverse
de 'onde électromagnétique propagative est donc imaginaire, ce qui induit une
décroissance exponentielle dans cette direction et aboutit a une contradiction :
I’'onde incidente excitatrice ne peut pas se propager jusqu’a la surface. Ceci ca-
ractérise le champ proche comme étant le lieu des ondes évanescentes confinées
en surface qui ne peuvent pas étre observées telles quelles en champ lointain.
Cependant il existe des solutions pour satisfaire les lois de conservation (4.1)
et (4.2) qui ont permis de prouver 'existence de telles ondes de surface et de
pouvoir étudier leur propagation comme celles présentées par la suite.

4.1.1 La réflexion totale atténuée

Lorsqu'une onde incidente atteint une interface ot un PPS peut exister, la
composante de son vecteur d’onde selon l'interface est f = 061 sin(¢) avec ¢
I’angle d’incidence que fait 'onde par rapport a la normale a 'interface (voir
la figure 4.1). On remarque alors que le cone de lumiére correspond au cas
extréme d’une incidence rasante ¢ = 7. Ainsi quel que soit I'angle, I'onde
incidente ne pourra pas se coupler au PPS sauf si on augmente son vecteur
d’onde longitudinal 5, ce qui est le principe de la réflexion totale atténuée. Cette
augmentation a lieu si 'onde se propage dans un milieu 3 (un prisme) d’indice

supérieur au milieu 1 (de l’air), le cone de lumiére dans ce nouveau milieu sera

alors défini par § = w—‘éa 11 sera donc possible d’exciter les modes de surface de
vecteur d’onde longitudinal Sppg tel que w{a < Bpps < wT\/% comme l'illustre
la figure 4.2. 1’idée est d’envoyer dans le prisme un rayonnement incident qui

va exciter des modes de surface a l'interface prisme/air dont le vecteur d’onde

st . Wy/€ 2, . . .
B est supérieur a Tl Ces résonances vont ensuite pouvoir exciter les modes
de surface (les PPS) a l'interface air/milieu dispersif (milieu 2). Des ondes
évanescentes sont ainsi créées pour exciter d’autres ondes évanescentes, et pour
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y parvenir, la réflexion totale est utilisée. En effet pour un angle d’incidence ¢
tel que arcsin({2) < ¢ < 3, la réflexion de I'onde incidente a I'interface entre le
prisme et ’air est totale. Toute I’énergie est réfléchie mais une onde évanescente
est créée au niveau de cette interface dans l'air. Cette onde évanescente ne
pourra transmettre une partie de ’énergie de ’onde incidente au PPS que dans
le cas ot elle se couple avec lui. Le couplage n’est possible que si la distance
de séparation d n’est pas trop grande pour que 'onde évanescente a la surface
du prisme puisse atteindre la surface du milieu dispersif et que les conditions
(4.1) et (4.2) soient satisfaites. En pratique cela signifie que pour un angle ¢ le
PPS, pour une fréquence w de 'onde incidente, ne sera excité que si la relation
Bpps = w‘({asin(@ est vérifiée. En cas d’excitation, une partie de ’énergie de
I’onde incidente sera absorbée par I'onde de surface, ce qui se traduira par une
diminution de 'amplitude de ’onde incidente réfléchie. Les spectres de réflexion
de ’onde incidente vont prouver 'excitation de PPS par 'apparition de minima
pour un angle et une fréquence donnés.

Figure 4.1 — Schéma expérimental de la détection de modes de surface par réflexion
totale atténuée. Le milieu 3 est le prisme, le miliew 1, de Uair (ou du vide ou tout
autre milieu non dispersif) et le milieu 2 est un milieu polaire dispersif supportant
des PPS. En définitive le signal mesuré est la réflectivité en fonction de la fréquence

R(w) = IIO((“’J) ou en fonction de l’angle d’incidence R(¢p) = é((?).

A priori il semble & ce niveau qu'il serait équivalent de faire varier ’angle
d’incidence d’une onde de fréquence fixée ou d’envoyer une onde de fréquence
réglable & un méme angle d’incidence pour exciter un PPS. Or il n’en est rien
pour des matériaux & pertes diélectriques (matériaux réels) comme le montrent
les figures 4.2 et 4.3. Plus précisément cela correspond aux modifications de la
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relation de dispersion du PPS suivant que le vecteur d’onde 8 est complexe ou
que la fréquence w est complexe. En travaillant & un angle ¢ constant et en
modifiant la fréquence de I'onde incidente, le minimum de réflexion est mesuré
pour un angle correspondant & la partie réelle de S et une fréquence corres-
pondant & la partie réelle de w, tandis que la largeur du minimum mesuré est
reliée & la partie imaginaire de w. Dans ce cas la courbe de dispersion obtenue
a la convention vecteur d’onde réel-fréquence complexe. Au contraire si la fré-
quence est fixée et que I'on fait varier I’angle d’incidence, il est alors possible
de mesurer le repliement de la courbe de dispersion due a la convention vecteur
d’onde complexe-fréquence réelle. Dans ce cas la largeur du minimum est liée
a la partie imaginaire du vecteur d’onde.
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Figure 4.2 — Courbes de dispersion correspondant & une expérience simulée théori-
quement de réflexion totale atténuée ou le prisme est en KBr et le milieu dispersif est
SiC. KBr et SiC sont séparés par de Uair. Ici la mesure est réalisée avec une source a
fréquence réglable pour un angle d’incidence fize. L’absorption de la lumiére incidente
apparait o Uintersection des courbes de dispersion du PPS et de l’onde incidente dans
KBr. La largeur de cette absorption fournit le temps de vie du PPS (Im(w)). L’allure
de la courbe de réflectivité R(w) est présentée o droite de la courbe de dispersion, le
manimum de réflection correspond au couplage radiatif du PPS.

La réflexion totale atténuée pour des milieux absorbants est connue depuis la fin
des années 60 grace aux travaux d’Otto [90] : de plus amples détails sont donnés
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Figure 4.3 — Courbes de dispersion correspondant & une expérience simulée théori-
quement de réflexion totale atténuée ou le prisme est en KBr et le milieu dispersif est
SiC. KBr et SiC sont séparés par de lair. Ici la mesure est réalisée avec une source
monochromatique dont on fait varier l’angle d’incidence. L’absorption de la lumiére
incidente apparait aux intersections des courbes de dispersion du PPS et de l’onde
incidente dans KBr. La largeur de cette absorption fournit la longueur de propagation
du PPS (Im(B)). L’allure de la courbe de réflectivité R(p) est présentée & droite de la
courbe de dispersion ot on observe une diminution de la réflection pour deux angles
d’incidence correspondant aux deux points de couplage radiatif du PPS.

par Halevi [45], Kliewer et Fuchs [64] et plus généralement par Agranovich et
al. [2]. 1l faut aussi noter que la réflexion totale atténuée peut étre utilisée
a l'inverse pour I’émission de modes de surface non radiatifs via les mémes
mécanismes comme le mentionnent Agranovich et al. |2].

4.1.2 La microscopie optique de champ proche

La deuxiéme méthode d’observation possible du PPS fait intervenir un micro-
scope a force atomique dont 'utilisation est légérement détournée. Le principe
général de la mesure réside dans la diffraction du rayonnement de champ proche
par un dipdle approché trés prés de la surface ot se propage le PPS (voir la
figure 4.4). L’onde de surface va exciter le dipole qui va émettre en retour une
onde électromagnétique propagative proportionnelle & cette onde de surface
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[50]. En pratique ce dipéle est la pointe d’un microscope a force atomique qui
est utilisé en mode « & chocs » (tapping mode) c’est-a-dire que cette pointe os-
cille au-dessus la surface en étant en contact périodiquement avec celle-ci. La
pointe a un rayon typiquement de ’ordre de 20 a 30 nm, elle est composée d’un
matériau trés conducteur comme par exemple le tungsténe |31 et 50]. L’am-
plitude des oscillations de la pointe Az sera de 'ordre de son rayon a mais
trés inférieure a A, la longueur d’onde de 'onde de surface. Il s’agit alors de
microscopie optique de champ proche par diffusion.

o
-

Figure 4.4 — Principe de la microscopie optique de champ proche : diffraction du
rayonnement de champ proche en champ lointain par un dipdle.

Le PPS peut étre ainsi mesuré soit & température ambiante en envoyant une
onde de référence sur la pointe du microscope a force atomique, soit en chauffant
la surface du matériau sondé (voir figures 4.5 et 4.6). Le PPS est donc excité
soit optiquement, soit thermiquement. Dans le cas de I’excitation optique, nous
allons prendre ’exemple de ’expérience de Huber et al. ot un faisceau laser
est envoyé sur les bords d’une couche mince métallique déposée sur le substrat
en matériau polaire diélectrique (’échantillon utilisé dans I'expérience est un
substrat de SiC recouvert partiellement d’or) [50 et 49]. L’excitation du PPS
est réalisée par la diffraction de ’onde laser sur les bords de la couche mince.
Ainsi la composante longitudinale du champ incident aux bords de la couche
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mince d’or s’écrit :
Ey = Eiefikcos(a)x (4.6)

avec E; 'amplitude du champ incident, k le module du vecteur d’onde de ’onde
incidente atteignant la surface avec un angle a. Le champ du PPS diffracté peut
étre relié & Fy par la formule :

Eppg = foel(Pxtdo)-plzlg, (4.7

avec fy le rapport de ’amplitude du champ proche & la surface sous la pointe sur
%ﬁ),z:())), ¢o la phase d’excitation
a lorigine, [ et p les composantes longitudinale et transverse du vecteur d’onde
du champ proche. Le faisceau laser illuminant la couche mince est suffisamment
large pour illuminer aussi la pointe (voir la figure 4.5), de sorte que le champ
électrique & ce niveau s’écrit comme la somme du champ incident et du champ
proche s’étant propagé depuis le métal, tel que [50] :

Epointe(xyz) _ [1 + fOe—ikcos(a)xei(ﬁx—i-qbo)—p\z|]Ei' (48)

I’amplitude du champ incident ( fo=

Le champ réémis par la pointe s’écrira alors sous la forme :

E = acrf(2) Epointe (4.9)

oll oy est la polarisabilité effective décrivant le couplage de champ proche
entre la pointe et la surface de I’échantillon. Le probléme est que le détecteur
ne mesure pas uniquement le champ émis par le bout de la pointe mais aussi
celui du reste de la tige ainsi que le bruit de fond en général, dont ’amplitude
totale sera trés forte en comparaison de la contribution de la pointe. De plus
la rugosité de la surface peut ajouter des difficultés pour mesurer directement
le champ proche, si bien que la détection synchrone est réguliérement utilisée
4 des harmoniques plus élevées nF' ou F' est la fréquence d’oscillation de la
pointe. En effet la détection synchrone utilisée & F' ne suffit généralement pas
pour éliminer le bruit de fond. L’utilisation des harmoniques tire profit de la
non-linéarité de la polarisabilité effective a.f; en fonction de z, ce qui induit
une modulation trés forte du champ proche par rapport au bruit de fond pour
des modulations & nF' [61]. L’excitation optique permet de mesurer la relation
de dispersion du PPS expérimentalement car ’excitation est monochromatique
grace au laser contrairement au chauffage. Cependant cette mesure se fera sur
une bande spectrale trés réduite a cause de la difficulté & modifier la longueur
d’onde de fonctionnement du laser. En revanche le déplacement de la pointe
offre aussi la possibilité de mesurer la longueur de propagation in situ [50].
En cas d’excitation thermique du PPS, l'onde de référence n’est pas utilisée
et le systéme est plutdét nommé « microscope a effet tunnel de rayonnement
thermique »[31]. Le signal mesuré par la pointe sera relié a la densité locale
d’états électromagnétiques (LDOS) [58]. Comme toutes les fréquences du PPS
sont excitées en méme temps, il faudra filtrer le signal diffracté pour obtenir
des informations spectrales de la LDOS [31].
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Figure 4.5 — Microscopie optique de champ proche par diffusion : la pointe diffracte
le champ proche et réfiéchit le champ incident qu’elle regoit. L’interférence entre les
deux ondes émises par la pointe permet de mesurer le PPS & température ambiante. Le
champ proche est excité optiquement par la diffraction du rayonnement incident sur
les bords d’une couche mince métallique déposée sur le substrat diélectrique.

4.1.3 La microstructuration de surface

Une troisiéme méthode est possible pour I'observation de PPS en champ loin-
tain : le couplage & un réseau de surface. En créant une périodicité a 'interface,
les modes de surface suivent le théoréme de Bloch. Les vecteurs d’onde de ces
modes sont périodiques de période 2%, avec A la période du réseau dans ce
contexte, c’est-a-dire que les vecteurs d’onde sont égaux modulo 27 autorisant
alors l'onde de surface a vérifier les conditions (4.1) et (4.2), ce qui peut s’ex-

primer sous la forme :

2
Brps = B + Py (4.10)

Cette équation montre qu’il peut y avoir couplage entre un mode de surface et
un mode propagatif, soit sous la forme d’absorption résonante [52 et 92| soit
sous la forme d’émission thermique [123 et 65] (voir figure 4.7). Dans le cas
d’une absorption résonante, cela correspond au couplage d’une onde propaga-
tive incidente avec 'onde de surface. En reprenant la formule des réseaux :
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Figure 4.6 — Microscope a effet tunnel de rayonnement thermique : la pointe diffracte
le champ proche stimulé thermiquement. Toutes les fréquences du PPS sont excitées,
la mesure permet d’accéder a la densité locale d’états électromagnétiques.

w w 27
—sin(f3) = —sin(8; —_— 4.11
Csm( 1) Csm( )+p A ( )

qui relie la direction de diffraction 6; d’une onde incidente arrivant sur un
réseau de pas A avec un angle d’incidence 6;, le cas d’'une onde de surface
fournit sin(fq) > 1. L’onde incidente n’est donc pas diffractée mais absorbée
par le réseau (anomalie de Wood) pour une fréquence et un angle vérifiant :

w . 27
ZSIH(QI) = Bpps — pX (412)

A Tinverse pour une fréquence donnée de 'onde de surface, il existe un angle
d’émission 6, et un ordre de diffraction ¢ tels que :

w 2w
—sin(fe) = Bpps + q— (4.13)
c A

Ainsi en chauffant un matériau qui contient un réseau de surface dont le pas est

proche de la longueur d’onde du PPS, I’émission thermique du PPS diffracté
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par le réseau peut étre mesurée. Cette méthode a été utilisée pour I'étude de
la propagation de PPS le long de la surface de SiC par Le Gall et al., Marquier
et al. [12, 75 et 74| mais aussi pour d’autres matériaux comme le verre [28].

(a) Absorption résonante d’une onde incidente par un PPS

DN

(b) Emission thermique cohérente d’un PPS

N

Figure 4.7 — Schéma d’un réseau illustrant l’absorption résonante d’une onde inci-
dente par des modes de surface (a) et 'émission cohérente d’ondes de surface stimulées
thermiquement (b).

Comme nous allons le voir, le couplage radiatif des ondes de surface par le réseau
peut étre facilement expliqué en tracant les courbes de dispersion. Cependant
il est nécessaire de faire d’abord I’hypothése que la relation de dispersion pour
une surface plane est la méme que celle avec un réseau a des translations de
% pres. Cette hypothése est vérifiée lorsque les dimensions caractéristiques du
réseau, autres que la période, sont trés inférieures a la longueur d’onde [74].
L’application du théoréme de Bloch pour le PPS se propageant dans un ré-
seau, implique d’une part que la courbe de dispersion soit entiérement décrite
pour des vecteurs d’onde compris entre 0 et & et d’autre part que 'on observe
un repliement de la relation de dispersion du PPS (voir figures 4.8 et 4.9).
Lorsque le repliement traverse le cone de lumiére, le couplage radiatif du PPS
devient possible. La période du réseau utilisée déterminera les modes du PPS
disponibles a la diffraction : en effet il est possible de concevoir une source IR
monochromatique qui émet dans toutes les directions ou au contraire d’avoir
une source polychromatique trés directionnelle ot chaque longueur d’onde émise
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sera associée & un angle d’observation (voir figures 4.8 et 4.9) [75].

1.8F | 1,"C6ne de lumiére
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Figure 4.8 — Tracé de la relation de dispersion du PPS se propageant a la surface
d’un réseau de SiC de période 6 um. Le couplage radiatif a lieu pour tous les modes
de PPS dont le vecteur d’onde est inférieur a % représenté par le cone de lumiere. Ici
on voit que le PPS peut étre diffracté pour des fréquences comprises entre 15,6.10'3
rad.s™! et 17,8.10'3 rad.s ™! (entre 10,6 et 12,1 um). L’émission de chaque fréquence
a liew pour des angles d’observation 6 donnés par leur vecteur d’onde B = “sin(0).

4.1.4 Diffraction par la pointe d’un tube

Les deux précédentes méthodes d’observation du PPS (microscopie optique de
champ proche et couplage radiatif par microstructuration de surface) s’appuient
sur la diffraction des ondes de surface. Ce phénoméne permet de coupler deux
modes (propagatif et évanescent) en satisfaisant 1’égalité de leurs moments (4.2)
irréalisable en optique en espace libre. Revenons briévement & ’origine de la dif-
fraction : elle provient d’une modification de la propagation de la lumiére quand
celle-ci rencontre un obstacle ou une ouverture dont la taille est de 'ordre de
la longueur d’onde ou inférieure a celle-ci. Dans le cas d’ondes de surface, les
obstacles peuvent étre tout simplement formés par les rugosités. Le couplage
entre ondes de surface et rugosités a été étudié théoriquement par Maradudin et
Mills [72]. Ce phénoméne peut étre mis en évidence expérimentalement en me-
surant la réflexion d’une surface métallique lisse puis rugueuse [7]. La réflexion
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Figure 4.9 — Tracé de la relation de dispersion du PPS se propageant a la surface d’un
réseau de SiC de période 3 pm. Dans ce cas le PPS ne peut étre diffracté uniquement
pour une fréquence de 17,8.1013 rad.s™! (10,6 pum). L’émission & cette fréquence est
isotrope, en effet le repliement de la courbe de dispersion a lieu dans la partie plate.
Tous les vecteurs d’onde pour lesquels a lieu un couplage radiatif des modes de surface
correspondent & la méme fréquence.

est spéculaire pour une surface lisse alors qu’elle devient en plus partiellement
diffusive en présence de rugosités. Cette diffusion est une signature de la dif-
fraction de I'onde incidente a l'interface, mais un deuxiéme effet apparait pour
une gamme de longueur d’onde bien précise : ’absorption de 1’onde incidente
par des modes de surface. Beaglehole et Hunderi ont mesuré une forte variation
de la réflectivité d’une surface métallique rugueuse pour des longueurs d’onde
proches de celles du plasmon de surface |7]. Ils ont ainsi pu démontrer que la
rugosité de surface permettait ’absorption résonante d’une onde incidente par
des plasmons de surface.

Cependant a l'inverse, la diffraction par une surface rugueuse de polaritons de
surface stimulés thermiquement ne fonctionnera pas pour une rugosité aléa-
toire. En effet la diffraction est dans ce cas incohérente : les interférences des
champs diffractés en champ lointain ne sont pas constructives. C’est pourquoi la
structure de réseau périodique a été proposée pour rendre I’émission cohérente
et observer la diffraction de polaritons de surface en champ lointain. Pourtant
en isolant un seul objet diffractant, I’émission de celui-ci serait cohérente, en
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supposant que sa taille soit inférieure a la longueur de cohérence spatiale, et
permettrait de visualiser la diffraction de polaritons de surface pour toutes les
longueurs d’onde en méme temps. L’objectif de I'expérience est de montrer la
diffraction de PPS stimulés thermiquement par un seul objet diffractant : la
pointe d’un tube de verre dont le diamétre sera de 'ordre d’un micron. Le PPS
est excité tout au long du microtube dont la base est chauffée. Le principe
de l'expérience est schématisé en figure 4.10. Cette étude reste néanmoins a
confirmer par des simulations numériques avant d’étre vérifiée par ’expérience.
En outre I’étude théorique permet de prédire 'angle d’émission principal et si
I'émission est large ou étroite. Cependant comme la source excitatrice (chauf-
fage) est incohérente, la question de la cohérence du PPS n’est pas abordée
dans ces simulations.

N
>

()

Figure 4.10 — Schéma de la diffraction du PPS a la pointe d’un microtube de verre.
La base du tube de rayon millimétrique est chauffée, les PPS sont excités tout au long
de la structure jusqu’a la pointe de rayon micrométrique.

4.2 Simulations FDTD

La diffraction du PPS a la pointe d’un tube de verre a été simulée par la
méthode des différences finies dans le domaine temporel (FDTD) via le logiciel
libre Meep développé par le MIT (Meep signifie MIT Electromagnetic Equation
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Propagation). Le principe de la méthode FDTD repose sur une discrétisation
spatiale et temporelle des champs électrique et magnétique dont la propaga-
tion est calculée grace aux équations de Maxwell pour chaque pas de temps
a chaque point du maillage dans 1’espace. Nos simulations ont été réalisées en
deux dimensions pour un domaine de calcul de 310 pm de longueur pour 160
pm de large, pour une durée de propagation égale a 69 périodes T (voir les
figures 4.11 et 4.12 présentant des exemples de couche mince et de tube simulés
dans le domaine de calcul). La période T correspond a la fréquence centrale de
I’excitation monochromatique utilisée pour exciter le PPS de la structure. La
taille du domaine a été choisie, d’une part pour se rapprocher de I'approxima-
tion de champ lointain en longueur, et d’autre part pour visualiser ’extension
transverse du PPS en largeur et éviter que ces ondes ne se fassent absorber
par les couches limites assurant les conditions de bord de la zone de calcul. La
durée de propagation a été choisie pour s’assurer que le PPS diffracté atteigne
la limite du domaine étudié et que 'on puisse considérer qu’il appartient au
champ lointain. En effet cette durée n’est pas évidente a déterminer car les
modes proches de la résonance vont avoir une vitesse de groupe qui diminue et
donc bien inférieure a la vitesse de la lumiére.

z (um)
160
140
120
100
80
60
40
20
50 100 150 200 250 300
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Figure 4.11 — Schéma d’une couche mince de verre d’l um d’épaisseur et de 120 pm
de long.

Un des intéréts de ce code de calcul électromagnétique est la définition des ma-
tériaux uniquement par leurs constantes diélectriques, ce qui permet de définir
des géométries diverses. Comme nous nous intéressons & des modes proches des
résonances de la constante diélectrique, la permittivité du verre est ici modéli-
sée par trois fonctions lorentziennes dont deux d’entre elles ont des fréquences
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Figure 4.12 — Schéma de la section d’un microtube de verre de 100 um de long, de 20
um de diameétre extérieur et avec des parois d’un micrométre d’épaisseur. Le choiz de
la longueur plus faible que la couche mince est arbitraire et n’influence pas le résultat.

de résonances coincidant avec celles des phonons transverses :

w

2

: (4.14)
w?- —w? —iljw

€verre (w) = €x t Z

j=1

Cette modélisation est une trés bonne approximation des données expérimen-
tales recueillies par Palik [91] comme le montre la figure 4.13. La source ex-
citatrice du microtube est une source monochromatique de fréquence centrale
17,3.10"% rad.s™! (10,9 pm) trés proche de la fréquence ou I'absorption du
verre est minimale et ou la longueur de propagation du PPS est maximale
(voir les figures 3.4 et 3.10). Le choix d’une source monochromatique a été
motivé par 'interprétation difficile des résultats représentant la diffraction po-
lychromatique du PPS. En effet comme la vitesse de groupe varie suivant la
fréquence, certains modes lents vont interférer avec d’autres plus rapides, ce
qui complexifie encore plus ’étude. En outre, dans ce cas, ’excitation de forme
gaussienne serait impulsionnelle et non continue comme dans 1’étude présen-
tée. La recherche du bon pas de temps, pour lequel le PPS serait diffracté en
champ lointain, serait alors encore plus délicate. Néanmoins 1'utilisation d’une
source monochromatique n’est pas si loin de la réalité expérimentale car le
chauffage thermique est assimilable & une source incohérente. Il est donc pos-
sible de reproduire 1’étude pour différentes longueurs d’onde et de sommer les
contributions obtenues. Cependant nous n’avons simulé la diffraction que pour
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une seule longueur d’onde car I'objectif était de s’assurer de la diffraction du
PPS & la pointe du tube.

Les simulations présentées sont toutes calculées au méme instant t = 55 T (cor-
respondant & approximativement 600 pas de temps de calcul) pour lequel I'onde
excitatrice a pu parcourir tout le domaine de calcul. Les résultats présentés sont
la répartition de la densité d’énergie électromagnétique (U = % + %QL) pour
une couche mince puis pour une section de tube. En effet le tube n’est représenté
que sous la forme d’une section en deux dimensions qui se modélise de la méme
maniére que deux couches minces proches 'une de 'autre. L’étude théorique
du chapitre 3 a en effet montré que la longueur de propagation du PPS était la
plus importante pour le mode 1 et plus faible pour les autres modes azimutaux,
ce qui nous a incité a négliger la dégénérescence de modes. Cependant nous
n’avons pas étudié de formes rigoureusement coniques car expérimentalement
les pointes de tube sont étirées et forment un cone de faible angle au sommet
(inférieur a 10°). Enfin le tracé de la densité d’énergie électromagnétique nous
permettra de connaitre sous quelle ouverture angulaire le maximum de I’énergie

sera diffracté.

4.2.1 Diffraction d’une couche mince

On simule une section de couche mince en verre dont I’épaisseur varie entre 0,5
et 3 pm. En effet les épaisseurs choisies permettent de visualiser le passage de
PPS de courte portée a longue portée. A 3 um le PPS sera fortement absorbé
par la couche de verre et se propagera sur des distances beaucoup plus faibles
qu’a 0,5 pm, épaisseur suffisante pour observer la diffraction du PPS en champ
lointain. La propagation du PPS est étudiée le long de la structure jusqu’a sa
diffraction en bout de film. La définition des caractéristiques de la source pour
le code est difficile car, méme si elle est monochromatique, son comportement
ne doit pas étre trop éloigné d’une excitation. Pour ce faire, la source excite
continiment la structure de verre : elle est placée sur 'axe x = 0, centrée sur
la couche mince, s’étendant de y = 10 pum & y = 150 pm et apodisée par une
fonction gaussienne de largeur 40 ym & mi-hauteur. Cette apodisation permet
d’utiliser une source d’onde plane monochromatique qui n’excite que la couche
mince de verre et non tout le reste du domaine de calcul. En effet en n’utili-
sant pas cette apodisation et en diminuant brutalement 1’extension spatiale de
la source & quelques micrométres, une forte diffraction des bords de la source
(sous forme d’ondes sphériques) se produirait, polluerait les simulations et em-
pécherait d’observer le développement des PPS. Néanmoins cette apodisation
n’empéche pas complétement cet artefact de simulation comme nous le verrons
par la suite. Les figures 4.14 montrent nettement la propagation du PPS & par-
tir d’une abscisse de quelques dizaines de micromeétres, avant qu’il soit diffracté
le long de 'axe x pour des épaisseurs de 0,5 et 1 ym & une abscisse x = 120
pm pour la géométrie que nous avons définie. En effet la longueur de propaga-
tion du PPS pour ces épaisseurs est de 'ordre de quelques milliers de microns
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Figure 4.13 — Tracé des parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique
du verre & partir des données expérimentales recueillies par Palik (traits pleins) et
a partir de la modélisation utilisée dans le calcul Meep (points ronds). Le modéle
surestime nettement ’absorption du verre a la fréquence considérée, mais cela n’a pas
de conséquences critiques sur notre étude car cette absorption reste toujours trés faible
en absolu. Ceci n’empéche pas le PPS de se propager sur de larges distances.

(voir la figure 3.4), ce qui permet une propagation du PPS jusqu’au bout de la
couche mince de longueur 120 um. Ce n’est pas le cas pour I’épaisseur 3 um ou
la longueur de propagation ne dépasse pas la centaine de microns (voir la figure
3.4), ce qui ne permet pas au PPS d’atteindre le bout de la couche mince. La
longueur d’atténuation transverse a aussi un role trés important dans ’étude de
ces figures : celle-ci augmente lorsque ’épaisseur diminue, si bien que pour une
épaisseur de 0,5 um, le PPS a pu se coupler avec la source excitatrice sur de
larges distances en z au point qu’aucune diffraction des bords de source n’ap-
parait. Par contre, quand I’épaisseur augmente, le PPS se concentre de plus en
plus sur les parois de verre, de sorte que la diffraction des bords de la source
excitatrice est plus nette aux dépens de la propagation du PPS.
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Figure 4.14 — Tracé de la densité d’énergie électromagnétique U en unités arbitraires
(u. a.) pour une couche mince en verre de différentes épaisseurs. On observe la pro-
pagation puis la diffraction du PPS pour des épaisseurs de 0,5 et de 1 um, par contre
pour la couche la plus épaisse, le PPS est absorbé par le verre et n’est pas diffracté.
Ces résultats sont cohérents avec les résultats théoriques présentés dans la figure 3.4.
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4.2.2 Diffraction de la pointe d’un tube

Les simulations présentées dans cette partie ont été réalisées pour une section
de tube dont I’épaisseur et le diamétre extérieur varient pour observer leur
influence sur la diffraction du PPS. L’examen des résultats de FDTD permet
de déterminer la géométrie de tube la plus adéquate pour ’expérience. La fi-
gure 4.15 montre les résultats pour trois diamétres extérieurs de tube différents
pour une méme épaisseur des parois (1 pm). Cette épaisseur est choisie car
elle permet de visualiser la transition du couplage des PPS entre les parois et
son découplage lorsque celles-ci sont trop éloignées. La source excitatrice a été
modifiée lorsque les parois de verre ont été éloignées. De fait elle produisait une
onde plane entre les parois du tube qui ne se couplait pas au PPS et polluait
la diffraction de celui-ci. En effet la source ne sert qu’a exciter le PPS de la
structure et si une partie de la source ne se couple pas au PPS, elle continue sa
propagation et provoque des artefacts de simulation qu’il convient de suppri-
mer. Pour ce faire nous avons apodisé la fonction par deux fonctions gaussiennes
lorsque les parois étaient trop éloignées (a partir d'un diamétre extérieur de 20
pum). Chaque fonction gaussienne est centrée sur la paroi; sa largeur résulte
d’un compromis entre l'objectif de ne pas former d’ondes planes se propageant
au milieu du tube et 'importance de limiter la diffraction des bords de source.
En effet si les deux sources sont trop larges, elles risquent de se recouper et si
elles sont trop étroites elles diffractent plus en bordure. Ce compromis est diffi-
cile & trouver de sorte que nous avons réussi & supprimer la formation d’ondes
planes & I'intérieur du tube mais pas complétement la diffraction des bords de
source quand les parois sont trés éloignées (voir la figure 4.15¢). Cependant
cette diffraction arrive suffisament to6t dans la simulation pour ne pas pertur-
ber le champ diffracté aprés le tube. Par ailleurs plus le diamétre de la pointe
diminue, plus les PPS se propageant le long des parois se couplent d’une paroi
a lautre et diffractent dans la méme direction. En effet rigoureusement parlant,
lorsque I’épaisseur des parois du tube diminue l'extension spatiale transverse
du PPS (selon z) augmente, donc le couplage des PPS aux parois s’affaiblit. Ce
faible couplage aboutit paradoxalement & un fort couplage entre les modes de
chaque paroi. Par contre, quand le rayon augmente, la direction de diffraction
ne change pas, mais le couplage entre les PPS de parois différentes tend a dis-
paraitre : la diffraction du PPS & la pointe d’une paroi devient indépendante de
celle de 'autre paroi. Ainsi la diffraction du PPS est d’autant plus exacerbée
que le diamétre du tube est petit sans que la direction de diffraction soit mo-
difiée. De plus, dans ce dernier cas, les parois étant découplées, leur émission
peut devenir incohérente.
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(b) Diametre extérieur de 20 pm, la source ex-
citatrice est modulée par deux gaussiennes cen-
trées en z =70 pum et z = 90 pum et de largeur
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z (pm) U (u.a.)

0.6

0

50 100 150 200 250 300
x (um)

(c) Diametre extérieur de 60 pm, la source ex-
citatrice est modulée par deux gaussiennes cen-
trées en z =70 um et z = 90 um et de largeur
a mi-hauteur 40 pm.

Figure 4.15 — Tracé de la densité d’énergie électromagnétique U en unités arbitraires
(u. a.) pour une section de microtube de verre de différents diamétres mais dont les
parois ont une épaisseur constante égale & 1 um. On observe un couplage des PPS de
chaque paroi pour un diamétre allant jusqu’a 20 pm, au-dela la diffraction du PPS a
chacune des parois est indépendante l'une de [’autre.
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L’épaisseur joue aussi un réle crucial dans la propagation du PPS et peut em-
pécher sa diffraction comme le montrent les figures 4.16. Lorsque 1’épaisseur est
faible, le couplage des PPS de chaque paroi sera plus fort a cause de 'augmen-
tation de la longueur d’atténuation transverse. C’est ce que met en évidence
la figure 4.16a pour une épaisseur de 0,5 pm. Plus I’épaisseur croit, plus 1'ex-
tension transverse du PPS décroit, mais I'absorption du verre croit, si bien que
le PPS se couple de moins en moins avec l'autre paroi (voir la figure 4.16b)
jusqu’a ne plus pouvoir se propager car ’absorption est trop forte (voir la fi-
gure 4.16¢) alors que le diamétre reste inchangé, égal a 20 um. En conséquence
I’épaisseur est un des paramétres-clés de la propagation du PPS et pour un
diameétre de tube donné (assez petit) il sera possible de trouver une épaisseur
suffisamment faible pour laquelle les PPS pourront se coupler d’une paroi a
I’autre. Ces résultats sont & mettre en lien avec les tracés théoriques de la lon-
gueur de propagation du PPS dans un nanotube avec des parois de plus en plus
fines au chapitre 3 (voir la figure 3.10).
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Figure 4.16 — Tracé de la densité d’énergie électromagnétique U en unités arbitraires
(u. a.) pour une section de microtube de verre de différentes épaisseurs, pour un méme
diameétre extérieur de 20 um. La source excitatrice est, dans les trois cas, modulée par
deuz gaussiennes centrées sur les deuzx parois et de largeur ¢ mi-hauteur 40 pm. On
observe un couplage des PPS de chaque paroi pour une épaisseur allant jusqu’a 1 pum
(limite de couplage), au-dela les PPS se déplacent indépendamment le long de chacune
des parois s’ils ne sont pas complétement absorbés par le verre quand l’épaisseur est
trop grande.
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4.2.3 Ouverture angulaire de la diffraction du PPS

Jusqu’a présent nous avons pu obtenir la direction de diffraction du PPS a la
pointe d’une couche mince ou d’un tube : dans les deux cas celle-ci se produit
dans la direction longitudinale (axe x). Mais il est aussi possible d’obtenir 1’ou-
verture angulaire de diffraction qui permet de comparer I’émission du PPS a
celle, hémisphérique, d’ondes sphériques d’une source ponctuelle (approxima-
tion valable pour la pointe du tube dont les dimensions sont environ un ordre
de grandeur inférieures a \). Pour ce faire nous avons calculé Uintégrale de
I’énergie électromagnétique sur une période en x = 90 um ot le PPS se déplace
encore en surface du verre et en z = 280 pm. La derniére intégrale est calculée
pour des ordonnées z croissantes en partant du centre de la structure zg = 80
pm. Lorsque le rapport de I’énergie cumulée du PPS diffracté sur celle du PPS
en bout du tube sature, la position correspondante sera celle de la limite du
faisceau diffracté. Malheureusement il n’est pas possible de calculer cette ou-
verture pour toutes les simulations & cause des artefacts des bords de la source
excitatrice.

Pour illustration, les résultats pour une couche mince 1 pm d’épaisseur et un
tube de 10 pym et 60 pm de diamétres, tous deux avec des parois d’un micron
d’épaisseur, sont présentés dans la figure 4.17. Comme dans ces cas d’étude, une
partie de la source excitatrice n’est pas couplée avec le tube, ce rayonnement
restant élargit artificiellement la diffraction du PPS. L’interaction avec le PPS
diffracté produit des interférences que 1’on observe dans les points d’inflexion des
courbes obtenues, ce qui ne nous permet pas d’en déduire 'ouverture angulaire
du champ proche diffracté. C’est pourquoi les résultats concluants n’ont été
obtenus que pour une couche mince de 0,5 pum d’épaisseur et un tube de 20
pm de diametre et de 0,5 et 1 pum d’épaisseurs (voir la figure 4.18). Cependant
dans les trois cas le rapport des énergies ne converge pas vers 1, a cause de
I’absorption du verre entre I'abscisse, ol est calculée ’énergie de référence, et
la pointe. Néanmoins une saturation se produit pour z = 41 pum dans le cas
de la couche mince, z = 45 um et z = 37 um pour le tube de 0,5 et 1 pm
d’épaisseur respectivement.

Ceci aboutit a des ouvertures angulaires totales de 24, 5° pour la couche mince
et 26,6° et 22,3° pour le tube. C’est ce que confirment les simulations : les
variations d’ouverture angulaire sont trés faibles entre la couche mince et le
tube. Cependant une étude plus approfondie reste nécessaire pour tirer d’autres
conclusions, en supprimant au maximum les parasites de simulation. Enfin il est
intéressant de comparer ’angle solide de cette émission avec celui d’ondes sphé-
riques & travers leur rapport, pour mieux appréhender 1’étroitesse du faisceau
du PPS diffracté. En effet, habituellement, I'ouverture angulaire est donnée par
le rapport A%C (avec Az la largeur de la source) dans I'approximation paraxiale
en espace libre. Or le PPS de la couche mince est diffracté pour un angle solide
représentant 9% de I’émission thermique hémisphérique, et 10,6% et 7, 5% pour
le tube, ce qui est surprenant et trés intéressant. La diffraction du PPS en bout
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de tube représente donc une nouvelle voie potentielle d’émission thermique co-
hérente et directionnelle de PPS, en plus des réseaux, ce qui reste a prouver
expérimentalement.
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Figure 4.17 — Tracé du rapport des énergies électromagnétiques du PPS diffracté
sur celui en bout de tube avant diffraction en fonction de la position z — zg, zo = 80
um étant le centre de la structure. Le calcul a été réalisé pour les simulations de la
couche mince de verre d’un micrométre d’épaisseur et pour le tube d’épaisseur 1 um
et de diameétres extérieurs 10 pm et 60 um. Les points d’inflexion des courbes sont le
résultat des interférences entre la diffraction des bords de source et celle du PPS.

4.3 Montage expérimental

La mesure expérimentale de la diffraction du PPS nécessite une bonne maitrise
de la fabrication du tube mais aussi un dispositif optique avec en bout un détec-
teur capable de collecter un signal extrémement faible (de 'ordre de quelques
dizaines de nanowatts d’émission de PPS pour un tube chauffé a 600°C). C’est
pourquoi la présentation du montage expérimental va traiter de la fabrication
des échantillons puis des éléments permettant de mesurer I’émission thermique,
a savoir le détecteur MCT, le spectrométre a transformée de Fourier et enfin le
microscope infrarouge.

4.3.1 Fabrication des échantillons

La fabrication de microtubes de verre a été réalisée grace a la micro-étireuse
P-1000 de la marque Sutter Instrument (figure 4.19). A l'origine cet appareil
est destiné & fabriquer des pipettes pour la microbiologie ou 1’électrophysio-
logie des cellules animales. Les pipettes simples peuvent étre utilisées pour la
micro-injection ou la micro-perfusion par exemple, alors que d’autres, avec un
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Figure 4.18 — Tracé du rapport des énergies électromagnétiques du PPS diffracté sur
celui en bout de tube avant diffraction en fonction de la position z — zg, zog = 80 um
étant le centre de la structure. Le calcul a été réalisé pour les simulations de la couche
mince de verre de 0,5 um d’épaisseur et pour le tube de diamétre extérieur 20 um
d’épaisseurs 0,5 um et 1 um.

filament intégré a l'intérieur, permettent de réaliser des mesures de patch-clamp
(mesure des courants ioniques transitant a travers les membranes cellulaires)
ou de mesurer 'activité intracellulaire. Ces applications sont bien sir trés éloi-
gnées de notre sujet mais elles nécessitent une trés bonne connaissance de la
fabrication de micropipettes. En effet la taille de la pointe, sa forme, I'épais-
seur des parois, la taille de la partie conique étirée ainsi que la répétabilité des
microtubes fabriqués sont des paramétres critiques pour ces études et le sont
aussi dans notre cadre.

Le principe de la micro-étireuse est d’utiliser un filament en platine qui peut
étre carré ou en forme de cuvette (voir figure 4.20) entourant un tube de verre
d’un millimétre de diamétre. Un courant parcourt le filament qui s’échauffe
par effet joule. Le tube est alors chauffé jusqu’a son point de ramollissement,
4 ce moment-la deux barres de traction étirent le tube de chaque coté jusqu’a
la rupture formant ainsi deux micropointes. Les tubes utilisés sont en verre
borosilicate de type Corning 7740 dont le point de ramollissement est & 821°C.
Au cours de I'étirement le rapport rayon intérieur sur rayon extérieur a/b reste
constant sur toute la partie conique jusqu’a la pointe. Le verre borosilicate
n’est pas composé uniquement de SiOy (80,6%) mais aussi d’oxyde de bore
B2O3 (13%) ainsi que d’autres oxydes minoritaires tels que NaoO (4%) ou
Aly,O3 (2,3%) [84]. Cette composition a bien stir un impact sur la constante
diélectrique du verre considéré mais qui sera peu différente de celle de la silice
pure considérée jusqu’a maintenant. Il est possible d’étirer des tubes en silice
quasiment pure mais la température de fusion est beaucoup plus élevée (1600°C)
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Figure 4.19 — Micro-étireuse P-1000 de la marque Sutter Instrument.

et ils ne peuvent donc pas étre étirés par la micro-étireuse dont nous disposons.

Figure 4.20 — Images d’un filament en platine entourant un tube d’un millimétre de
diametre avant étirement avec la micro-étireuse P-1000. Le filament peut avoir une
forme en cuvette (photo en haut a gauche) ou en carré (photos en haut & droite et en
bas). Le choiz de la forme du filament aura un impact sur la forme finale de la pointe :
la forme en cuvette permet un refroidissement plus rapide du filament compatible avec
la fabrication d’électrodes pointues comportant un cone court par exemple [27]. Photos
reprises de la référence [8/].
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L’étirement du microtube est sujet & différents parameétres qui influent forte-
ment sur la géométrie finale de la pointe : 'intensité de la chaleur, la force de
I’étirement, sa vitesse, le temps de refroidissement, la pression de ’air refroidis-
sant le filament ainsi que le délai entre la fin de I’échauffement et le début de
I’étirement. Le choix du filament carré ou en cuvette ainsi que ses dimensions
influent aussi sur le résultat. Il est méme possible de raffiner les résultats en
choisissant un étirement par paliers ol chaque palier comporte ses paramétres
de chauffe, d’étirement (force et vitesse) et de temps de refroidissement. Sui-
vant application, les besoins seront différents : des pointes petites (1 a4 3 pm de
diametre) pour un cone trés court (3 & 4 mm de long) avec des parois épaisses
(rapport a/b = 0,57) seront adaptées pour des pipettes de patch-clamp, tan-
dis que des pipettes de micro-injection pronucléaire (utilisées pour l'injection
d’ADN dans des ovocytes pour produire des animaux transgéniques) nécessi-
teront un cone plus long (6 & 8 mm de long) avec des parois fines (rapport
b=0,78) et des pointes trés petites de diamétre inférieur au micron (0,7 4 0,3
pum). De plus dans ce dernier cas le cone doit étre trés régulier, sans épaule-
ment brusque, pour ne pas risquer d’endommager l'ovocyte lors de I’injection
[84]. Tous les réglages sont assez complexes a réaliser en méme temps pour
obtenir une géométrie définie & I'avance si bien que nous avons plutot utilisé
des programmes pré-enregistrés dans 'appareil. Expérimentalement nous avons
utilisé des tubes en borosilicate de rapport rayon intérieur sur rayon extérieur
a/b = 0,75 pour un programme formant des pointes de 0,9 & 0,5 pum de taille
de pointe pour un céne de 5 & 7 mm de long. Ce programme a été choisi pour
obtenir un diameétre de pointe de tube faible (inférieur au micron) afin d’obser-
ver la résonance de PPS pour une longueur de la partie conique la plus petite
possible anticipant les problémes expérimentaux de chauffage de la pointe.

4.3.2 Le détecteur MCT

La mesure du rayonnement infrarouge dépend fortement du type de détecteur
utilisé. Deux grandes familles de détecteurs infrarouge se détachent : les dé-
tecteurs thermiques et les détecteurs quantiques. Les détecteurs thermiques
reposent sur la variation d’un paramétre électrique du matériau en fonction de
la chaleur qui permet de remonter au rayonnement auquel I’objet a été soumis.
Les détecteurs quantiques, quant a eux, s’appuient sur l'interaction du rayonne-
ment infrarouge avec les électrons du solide, qui se retrouvent excités a un état
énergétique plus élevé. Pour que cet effet quantique soit utilisable, les électrons
doivent étre excités d’un état & un autre ou leurs propriétés électroniques sont
différentes. Pour un semi-conducteur massif c’est le cas lorsque les électrons
sont excités depuis la bande de valence vers la bande de conduction. Si celui-ci
est de type n, lorsque les électrons sont dans la bande de valence, ils ne parti-
cipent pas a la conduction électrique, alors que dans la bande de conduction, ils
deviennent des porteurs électriques tout comme les trous le sont dans la bande
de valence.
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Pour détecter le rayonnement de moyen infrarouge (de 1 & 30 pm) peu éner-
gétique, ’énergie de la bande interdite, séparant la bande de conduction de
la bande de valence, doit étre trés faible. Ceci est possible pour divers semi-
conducteurs comme l’alliage mercure-cadmium-tellure formant les détecteurs
MCT. En effet la composition de l'alliage Hg;_,Cd,Te permet de faire varier
I'énergie de la bande interdite de 0,073 eV (x = 0,194) 41,49 eV (x = 1). Ainsi
le rayonnement détecté doit avoir une longueur d’onde inférieure respectivement
a 16,9 pm et 4 0,8 pm [102]. L’énergie de la bande interdite continue d’ailleurs
de diminuer pour des valeurs de z plus faibles, jusqu’a s’annuler (pour x = 0,
le gap énergétique vaut —0,261 eV'). La faible énergie de la bande interdite
implique que les électrons excités par I'agitation thermique du solide peuvent
aussi franchir cette barriére énergétique, ce qui produit un bruit électrique en
sortie. Pour assurer une bonne sensibilité au détecteur, il est nécessaire de le
refroidir, d’ott I'importance de maintenir les détecteurs MCT a la température
de 'azote liquide, soit 77 K.

Le détecteur MCT peut fonctionner soit comme un détecteur photovoltaique,
soit comme un détecteur photoconducteur. Dans notre cas il est utilisé comme
un photoconducteur c’est-a-dire que sa conductivité est proportionnelle & la
densité de porteurs (ici paire électrons-trous). La variation du flux de photons
incidents va entrainer un variation du flux de porteurs (dit au passage des
électrons de la bande de valence & la bande de conduction) et donc une variation
de sa conductivité. Dans notre expérience c’est la variation de tension qui est
mesurée pour une intensité du courant fixe aux bornes du photoconducteur. La
variation de tension est proportionnelle & la puissance lumineuse incidente.

Le gros avantage de ce détecteur est de pouvoir mesurer de trés faibles signaux
infrarouges. Le paramétre clé estimant le rapport signal sur bruit d’un détecteur
quantique est la détectivité D* définie comme :

D VAAv

= 5P (4.15)

ol A est la surface du détecteur, Av la largeur de la bande passante et NEP
la puissance équivalente de bruit. L’unité de la détectivité est le Jones soit le
em.v/Hz.W~1. La puissance équivalente de bruit est la puissance incidente a
la limite de détection, soit pour un rapport signal sur bruit de 1. Ce paramétre
ainsi défini permet de classer les matériaux détecteurs par facteur de mérite ou
les détecteurs MCT occupent les premiéres places dans le moyen infrarouge (voir
figure 4.21). Cependant la détectivité D* dépend fortement de la composition
de l'alliage MCT, si bien que la détectivité peut étre trés élevée autour de 12—13
pm (de I'ordre de 5.10'° Jones), ou tendre vers zéro dés que 1’on dépasse des
longueurs d’onde de 'ordre de 15 pm. En cas de mesure de longueurs d’onde
plus élevées, la forte détectivité doit étre sacrifiée au profit d’une plus large
bande de détection. Cet ajustement est possible grice aux variations continues
des propriétés de 'alliage Hgy_,C'd,Te pour obtenir les propriétés désirées [44].
Dans le cadre de notre expérimentation nous avons cherché & mesurer un signal
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Figure 4.21 — Détectivité de différents détecteurs infrarouge o leur température de
fonctionnement indiquée entre parenthéses. La fréquence de hachage utilisée est 1 kHz
pour tous les détecteurs sauf pour la thermopile, le thermocouple, le bolométre, la cel-
lule Golay et le détecteur pyroélectrique ou elle est a 10 Hz. Chaque détecteur est sensé
mesurer le rayonnement hémisphérique d’un environnement a 300 K. Les courbes de
détectivité théorique D* limitées par le fond pour des détecteurs photoconducteurs, pho-
tovoltaiques ainsi que des détecteurs thermiques sont représentées en pointillés. PC' :
détecteur photoconducteur, PV : détecteur photovoltaique, PE : détecteur photoémis-
sif et PEM : détecteur photoélectromagnétique. On observe que le détecteur MCT est
nettement ’appareil le plus sensible autour de 10 um. Figure reprise de la référence
[102].

trés faible autour de 10 um, c’est pourquoi le détecteur utilisé est un MCT-
A dont la détectivité est tres forte (4,83.10'° Jones a 13 pm) mais dont la
fréquence de coupure se situe a 650 cm™! correspondant & 15,38 pm (voir
figure 4.22). Le détecteur a une surface optique de 6,25.10~% cm? et une bande
de fréquence d’intégration électronique de 30.10% Hz. La détectivité maximale
correspond donc a une puissance minimale détectée de 90 pW & 13 pm, et
si on prend la détectivité minimale sur toute la gamme de détection (2 a 15
pum) on obtient une puissance minimale détectée de 359 pW. Ceci signifie que,
quelle que soit la longueur d’onde détectée, le rapport signal du PPS (estimé
a quelques dizaines de nanowatts pour une pointe de 1 ym a 600°C) sur bruit
sera de l'ordre de 100. Par conséquent le signal cherché est largement mesurable
méme s’il est trés faible en amplitude. Cependant cette trés forte détectivité
implique un désavantage trés important dans la mesure d’émission : la forte
non linéarité du détecteur que nous détaillerons dans ’étude des artefacts de
mesure.
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Figure 4.22 — Détectivité du MCT-A utilisé pour l’expérience. La zone de longueur
d’onde supérieure a 15,38 um n’est pas utilisée a cause de la chute brutale de détectivité
qui peut altérer les mesures (données fournies par Thermo Fisher Scientific).

4.3.3 Le spectrométre a transformée de Fourier infrarouge

Le détecteur MCT seul ne suffit pas & mesurer un spectre. En effet s’il recoit
un rayonnement polychromatique, le signal de sortie contiendra la contribution
de toutes les longueurs d’onde qu’il sera bien difficile & extraire telle quelle. Les
premiéres mesures de spectres de rayonnement utilisaient un prisme dispersif
ou un réseau qui permettait de mesurer la contribution de chaque longueur
d’onde séparément. Le temps de mesure était long et la complexité mécanique
du systéme rendait certaines parties mobiles sujettes & de la casse mécanique.
Un autre type de spectrométre infrarouge non dispersif est apparu pour pallier
ces inconvénients : le spectrométre a transformée de Fourier. Il s’appuie sur
un interférométre de Michelson pour détecter I’émission infrarouge. Le signal
1(6) est détecté quand la différence de chemin optique ¢ entre le miroir fixe et
le miroir mobile varie (voir schéma en figure 4.23). Dans le cas d’une source
monochromatique, I'intensité regue par le détecteur peut étre exprimée comme :

I
I1(0) = (20)[1 + cos(2méo)] (4.16)
avec o le nombre d’onde de la source et I(o) l'intensité de la source. Le si-

gnal comporte une composante continue (@) et une composante alternative

(@cos(%réa)). La composante continue est supprimée par le spectrométre
qui ne mesure que les variations en intensité en fonction de la différence de
chemin optique §. Cependant le signal mesuré n’est pas aussi simple car il faut
prendre en compte la dépendance spectrale de la séparatrice et de la réponse du
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détecteur MCT. En définitive I'intensité mesurée pour une source monochro-
matique peut s’écrire sous la forme :

1(5) = S(o)cos(2m6) (4.17)

En considérant maintenant une source polychromatique, 'intensité totale me-
surée peut étre formulée par :

I1(0) = /+OO S(o)cos(2mdo)do (4.18)

—0o0

C’est ce signal qui forme U'interférogramme fourni en sortie du détecteur MCT.
La transformée de Fourier est ensuite calculée par 'ordinateur pour obtenir le
spectre de la source :

S(o) = 2 /O " 1(8)cos(2rb0)ds (4.19)

La derniére expression suppose que le miroir mobile puisse se déplacer sur une
distance infinie, ce qui n’est bien siir pas réaliste. La différence de marche finie
implique que l'intégrale de I’équation (4.19) soit elle aussi finie et que le spectre
de la source soit obtenu pour une résolution spectrale limitée telle que Ao nar =
1/6maz- Or le spectrométre dont nous disposons (Nicolet 6700 de la marque
Thermo Fisher Scientific) propose une résolution maximale de 0,06 cm~! (se
traduisant par une résolution de 6 nm autour de 10 pm). La spectrométrie
a transformée de Fourier a le gros intérét de permettre des acsquisitions de
spectres rapides (durée d’acquisition de 'ordre de la seconde pour un spectre)
car le détecteur mesure toutes les longueurs d’onde en méme temps mais celles-ci
sont modulées grace a 'interféromeétre. La démodulation est réussie facilement
grace a la transformée de Fourier. Le spectrométre est piloté par le logiciel
Omnic sur ordinateur. La photo 4.24 montre I'appareil utilisé et la figure 4.23
présente son schéma optique.

4.3.4 Le microscope infrarouge

Le microscope infrarouge permet de capter I’émission locale de microstructures
dont I'amplitude sera trés faible par rapport au reste de ’environnement. L’ap-
pareil utilisé est un modéle Continupgm de la marque Thermo Fisher Scientific.
Il est couplé au spectrométre via un périscope formé de deux miroirs plans (voir
la photo dans la figure 4.25). Le microscope permet d’étudier les propriétés ra-
diatives de micro-échantillons d’une taille de I'ordre de 10 pm (limite due a
la diffraction). Son role est de conduire le rayonnement de la source émissive
vers le spectrométre, ce qui n’est absolument pas 1'utilisation standard d’un tel
appareil. En fait il sert principalement, & I'inverse, a conduire le rayonnement
d’une source extérieure (située dans le spectromeétre) vers I’échantillon pour
mesurer sa réflectivité ou sa transmittivité (pour des échantillons d’épaisseur
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Figure 4.23 — Schéma optique du spectrométre a transformée de Fourier infrarouge.
Tous les composants optiques sont des miroirs recouverts d’or pour assurer la réflec-
tivité la plus forte possible en infrarouge et pour supprimer la dispersion chromatique
inhérente a des lentilles (type Ge ou ZnSe en infrarouge). La séparatrice en KBr né-
cessite un environnement sec pour €viter sa dégradation.

Interférometre
de Michelson

_\%4“&— =

~ Rayonnement
entrant

Figure 4.24 — Spectrométre a transformée de Fourier infrarouge Nicolet 6700 de
Thermo Fisher Scientific. La photo correspond au schéma optique de la figure précé-
dente. Le trajet du rayon lumineuz est tracé en rouge.
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suffisamment faible). Le chemin pris par le rayonnement infrarouge est coli-
néaire a la lumiére visible, autorisant une vision directe de la zone analysée.
Les lentilles en verre étant opaques en infrarouge et les lentilles diélectriques
transparentes ayant une bande de détection trés étroite, toutes les optiques du
microscope sont des miroirs dorés. En outre ces miroirs suppriment la dispersion
chromatique qui est inévitable avec des lentilles diélectriques.

Figure 4.25 — Liaison périscope pour coupler le microscope et le spectrométre en mode
émission. les deux miroirs plans permettent de conserver le faisceau collimaté sortant
du microscope et arrivant & entrée de l'interférométre.

Le microscope est muni d’une platine (porte-échantillon) motorisée dont les
mouvements sont contrdlés par un logiciel (Atlus) avec une précision micro-
métrique. Il est placé dans une enceinte de purge d’air sec pour limiter les
influences atmosphériques sur les spectres mesurés (vapeur d’eau et dioxyde
de carbone notamment) et pour préserver la séparatrice composée en partie
de KBr qui se dégrade en présence d’humidité. I’échantillon dont on mesure
I’émission est placé a la distance focale d’'un objectif Cassegrain dont le schéma
est présenté en figure 4.26. Ce composant a le gros avantage d’étre composé
uniquement de miroirs supprimant les aberrations chromatiques fatales pour la
mesure d’un spectre sur une gamme spectrale étendue. Cependant la détection
du rayonnement ne se fait pas pour une incidence normale, & cause du miroir
primaire qui induit une zone d’ombre ot le rayonnement n’est pas mesuré, mais
pour une incidence oblique. En effet I'objectif Cassegrain est composé de deux
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miroirs, le rayonnement est collecté par un miroir secondaire concave pour des
angles compris entre 30° et 51° par rapport a la normale. Le rayonnement est
ensuite focalisé sur le miroir primaire convexe qui, a son tour, renvoie le faisceau
a 'infini. L’objectif a un grossissement de 32 imposé par le constructeur.

Miroir concave
secondaire

Miroir convexe
primaire

‘4_.-- Angle maximum 51°

%4'— Angle minimum 30°
\

Figure 4.26 — Schéma de l'objectif Cassegrain.

Le faisceau suit le trajet optique présenté au schéma 4.27 correspondant a la
photo 4.28. Le faisceau est collimaté en sortie de I'objectif puis est refocalisé
par un miroir concave sur un diaphragme permettant de limiter la zone d’obser-
vation & un rectangle d’environ 75 pm par 55 pm au maximum pour l'objectif
utilisé. Ces dimensions maximales sont aussi imposées par le constructeur. Le
deuxiéme miroir concave renvoie le faisceau collimaté qui continuera son chemin
jusqu’au spectrométre.
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Figure 4.27 — Schéma optique du microscope infrarouge Continupm. Le miroir di-
chroique permet de séparer les rayonnements visible et infrarouge, le rayonnement
visible continue son chemin vers loculaire tandis que l'infrarouge se propage vers l’in-
térieur du microscope (données fournies par Thermo Fisher Scientific).
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vers [e~—<.
périscope

Figure 4.28 — Intérieur du microscope Continuum, le trajet du faisceau IR est tracé
en rouge. A part les deuz miroirs paraboliques focalisant le faisceau sur un diaphragme,
il n’y a que des miroirs plans conservant le faisceau collimaté tout au long de son trajet.
Le dernier miroir o 45° renvoie le faisceau vers le périscope reliant le microscope au
spectromeétre en mode émission.

Les méthodes de mesure du PPS déja utilisées jusqu’a présent s’appuient en
grande partie sur le phénomeéne de diffraction. L’idée principale de ce travail
de thése est de présenter une nouvelle forme de diffraction du PPS & la pointe
d’un tube de verre micrométrique. Cette diffraction a été validée grace a des si-
mulations FDTD montrant que le PPS se propageait en champ lointain le long
de 'axe du tube. Elle nécessite maintenant une preuve expérimentale : pour
ce faire nous avons couplé un microscope infrarouge (IR) & un spectrométre a
transformée de Fourier (FTIR). Ce type de montage est trés utilisé pour des
mesures de réflexion ou de transmission IR mais a di étre légérement adapté
pour des mesures d’émission. De plus la connaissance des artefacts de mesure
d’émission en microscopie IR est, & notre connaissance, trés limitée a ce jour.
Néanmoins celle-ci est essentielle pour pouvoir réaliser des mesures convain-
cantes d’émission de micro-objets. Pour cette raison nous allons d’abord nous
concentrer sur ’examen des différents parasites expérimentaux rencontrés lors
des expériences de micro-spectroscopie IR.



Chapitre 5

La micro-spectroscopie IR
adaptée a I’émission thermique

Comme le détecteur MCT ne fournit pas directement la puissance dé-
tectée pour chaque longueur d’onde, un étalon est nécessaire pour obte-
nir des mesures quantitatives. Ce chapitre décrit la procédure d’étalon-
nage pour mesurer l’émissiité des échantillons observés au microscope
IR. Tout d’abord le principe d’obtention expérimentale de l’émissivité
permet de comprendre quels sont les signaux d’intérét. Ensuite les in-
fluences des différentes composantes optiques du systéme sont analysées
afin de mettre en évidence divers effets parasites propres & ce type de
mesure. Enfin les détails de la procédure d’étalonnage fournissent une
base pour la suite des résultats de nos manipulations.

5.1 Principe général de mesure de I’émissivité

Le signal fourni par le spectromeétre lors d’une mesure d’émission est trés loin
d’étre directement I’émissivité de ’échantillon. Le signal d’émission brut peut
étre modeélisé selon la formule [44 et 75] :

Ss(A Ts) = HA)e(A, Ts)P(A, Ts) + B(A) + p(A, Ts)P(A, Tg)], — (5.1)

ot Ss(A,Ts) est le signal expérimental mesuré provenant de I’échantillon a
la température Ty, H(\) la fonction de transfert optique et électronique du
spectromeétre, (A, Ts) I'émissivité spectrale de I’échantillon & la température
Ts, P(A\,Ts) et P(\,Tg) les fonctions de Planck respectivement aux tempéra-
tures Tg et T, B()\) le rayonnement ambiant provenant de tous les composants
optiques du microscope et du spectromeétre, et enfin p(A, T's) la réflectivité spec-
trale de 1’échantillon & la température Ts. Le dernier terme p(\, Ts)P(\, Tk)
correspond au rayonnement de I’environnement & la température Tg réfléchi
par I’échantillon et capté par le microscope. La réflectivité du verre étant im-
portante dans le moyen infrarouge, ce terme ne peut pas étre négligé. Par contre
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le verre est opaque dans cette gamme de longueurs d’onde, ce qui permet de
négliger sa transmittivité, et donne I’équation d’aprés la loi de Kirchhoff :

p()"TS) =1 _5()‘7T5)' (52)
La formule (5.1) peut alors étre réécrite en :

En enlevant I’échantillon, le signal mesuré provient uniquement de ’environne-
ment ambiant. Il peut étre exprimé sous la forme :

Sp(\Tg) = HN)[BO) + P\, Tp)). (5.4)

En replagant un corps noir de température Ts a la place de I’échantillon, le
signal mesuré s’écrit cette fois :

Sp(\,Ts) = HAN)[B(A) + P(\, Ts)]. (5.5)

Ces trois mesures fournissent ’émissivité de 1’échantillon :

SS<)\7TS) - SE()\a TE)
SB()‘aTS) - SE()HTE) '

e\ Ts) = (5.6)

De maniére plus générale, si le corps noir est & une température différente Tz,
la formule générale est :

SS()VTS) — SE()‘aTE) P()‘7TB) - P()‘aTE)
Sp(\,Ts) — Sg(\,Tg) P(\,Ts) — P(\,Tg) "

e\ Ts) = (5.7)

En définitive la mesure de ’émissivité d’un échantillon nécessite trois mesures :
une de I’échantillon chauffé, une de ’environnement ambiant sans 1’échantillon
et enfin une d’un corps noir placé au méme endroit que 1’échantillon chauffé,
ceci afin de ne pas modifier la surface détectée et I’angle solide entre les mesures.
En effet ce raisonnement s’appuie sur deux hypothéses implicites : la surface
détectée et 'angle solide sont les mémes pour toutes les mesures, et la fonction
de transfert ne dépend pas de 'amplitude du signal (détecteur linéaire). De
plus, la dépendance angulaire de I’émissivité et la réflectivité sont momenta-
nément négligées, ce qui ne modifie pas la démarche. Cet aspect sera étudié
plus en détail dans la méthode d’étalonnage du spectrométre. Cependant avant
de continuer plus loin dans la procédure d’étalonnage, il est important de se
pencher sur quelques parasites de mesure spécifiques & la micro-spectroscopie
en émission. Leur connaissance et leur suppression sont indispensables afin de
s’assurer de ’exactitude et de la répétabilité des expériences menées.
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5.2 Quelques artefacts de mesure

5.2.1 La soustraction du rayonnement ambiant

La mesure du rayonnement ambiant ou rayonnement de fond est indispensable :
sa contribution ne peut pas étre supprimée directement lors des mesures mais
elle doit étre soustraite a posterior: pour ne garder que le signal provenant de
I’échantillon. Dans un spectrométre a transformée de Fourier, Griffiths et De
Haseth ont isolé le rayonnement de fond di a la séparatrice dont I’émission est
mesurée par le détecteur comme celle de tous les autres composants optiques
[44]. Les miroirs d’or ayant une réflectivité trés proche de 1, leur émissivité est
presque nulle, ce qui limite leur contribution au rayonnement de fond contrai-
rement & la séparatrice en KBr et Ge. Cependant 1’addition du microscope IR
influence aussi le rayonnement ambiant.

Pour le prouver nous avons d’abord mesuré le rayonnement de fond & travers
I’objectif du microscope, puis avec un miroir d’or placé au niveau de ’objectif du
microscope. Ce miroir a ensuite été inséré entre le spectrométre et le microscope
(& la sortie de l'interféromeétre) et enfin il a été positionné entre 'interférométre
et le détecteur MCT. La figure 5.1 représente les spectres expérimentaux.

Le signal le plus important est obtenu en mesurant le rayonnement ambiant
quand ni le spectrométre ni le microscope ne sont bloqués ; cependant le signal
n’est pas modifié, que le miroir soit placé ou non au niveau de ’objectif. Le si-
gnal diminue quand le spectrométre est isolé, mais trés faiblement. Au contraire
le signal est nul quand l'interférométre de Michelson est bloqué. En effet dans
ce dernier cas le détecteur ne mesure plus de variation d’intensité (induite par
le déplacement du miroir mobile). Cela signifie aussi que I’émission des compo-
sants optiques entre l'interférométre et le détecteur n’est pas prise en compte
dans le signal mesuré. Ces mesures montrent en outre que malgré 'utilisation
du microscope, I’émission du rayonnement de fond provient majoritairement de
la séparatrice. Ces résultats sont explicables par des calculs de puissance.
Tous les calculs qui vont suivre s’appuient sur la méme formule :

P = LQScos(0) (5.8)

avec L la luminance énergétique en W.m~2.sr~!, Q I’angle solide d’émission ou
de détection, S la surface d’émission ou de détection et 6 la direction d’émission
par rapport & la normale & la surface.

En effet la puissance détectée dépend de I’étendue du faisceau, égale au produit
de la surface par 'angle solide, la plus petite, c’est-a-dire que cette grandeur
est déterminée soit par le détecteur soit par la surface émissive. Dans notre
cas I'angle solide de détection du MCT vaut 2p = 0,0027 sr pour une surface
Sp = 6,25.10~* cm?, soit une étendue de faisceau de 1,69.107% cm?.sr. Quand
le diaphragme est ouvert au maximum avec un objectif 32x, la surface d’émis-
sion vaut Sep; = 4, 22.10~° c¢cm? avec un angle solide Qop; = 1,51 sr, d’out une
étendue de faisceau de 6,37.107° cm?.sr. A priori Pétendue du faisceau semble
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Figure 5.1 — Tracé des signauz détectés lorsque l'interférometre, puis le microscope
puis Uobjectif sont bloqués par des miroirs d’or. Le dernier signal (en gris) représente
le signal du rayonnement ambiant, provenant de l’intérieur du spectromeétre et du mi-
croscope, ainsi que le rayonnement ambiant mesuré a travers l’objectif du microscope.
On observe entre 5 et 8 pm l'absorption de l'eau dans lair qui altére légérement les
mesures.

étre limitée par le détecteur, or il n’en est rien car il faut prendre en compte
I'image du diaphragme sur le détecteur MCT afin de tenir compte des différents
grandissements du chemin optique (objectif de grandissement 32 et grandisse-
ments de 6 pour les miroirs parabolique et elliptique situés dans le spectrométre
comme le montre la figure 4.23). En réalité I'image du diaphragme sur le dé-
tecteur vaut Simag = 4, 25.10~* cm? avec un angle solide de détection égal &
Qimag = 0,0021 sr, d’olt une étendue du faisceau plus faible, égale a 8, 93.10~7
cm?.sr. C'est donc I'image du diaphragme sur le MCT qui limite la puissance du
flux détecté. Nous reviendrons sur ce point lors de I’étude de I'effet de I'objectif
et du diaphragme.

La luminance est estimée par la formule :

A2
L= / e(N\,T)P(\, T)d\ (5.9)
A

1

oll A7 = 2 um et Ay = 15 pum sont prises comme les limites approximatives de
détection du MCT. On associe la séparatrice a un film de Ge (la contribution
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du KBr a I’émissivité est négligée, en effet la luminance d’un film de KBr de 10
mm d’épaisseur entre 2 et 20 um a été estimée & 7.1072 W.m ™ 2.sr—1 [74]) dont
on estime la luminance a Lge, ~ 21,7 W.m 2.sr—1 en prenant une émissivité
du germanium égale a 0,26 |4]. Malgré sa faible émissivité, sa contribution au
signal détecté n’est absolument pas négligeable devant I’émission d’un échan-
tillon chauffé, observé par 'objectif du microscope. Prenons le cas d’un corps
noir a 300 K, dans les mémes conditions. Sa luminance L,,; entre 2 et 15
pm vaut 83,4 W.m 2.sr~!. Il sera observé avec un angle 6 de 40, 5° (donnée
constructeur). Mais aprés I'objectif, le faisceau sera collimaté avec une surface
d’émission grossie 32 fois par I'objectif. Ce faisceau va se superposer a celui émis
par la séparatrice au niveau de celle-ci si bien que le rapport entre la puissance
collectée par l'objectif P,; et celle émise par la séparatrice Py vaut :

Pobj . Lobj Sobj G2 COS(@)

a 5.10
PSEP LSEpSfaisceauCOS(0,> ( )

avec G le grandissement de I'objectif, Sy la surface délimitée par le diaphragme
(rectangle de 75 pum de long pour 55 pum de large au maximum avec ’objec-
tif 32x), Staisceau la surface du faisceau collimaté sur la séparatrice avec un
diametre de 3,81 c¢cm (1,5 pouces) et 6§ I'angle formé par la séparatrice par
rapport au faisceau égal a 45°. Ce rapport est égal a 1,5% en théorie, expé-
rimentalement on obtient 2% a partir des courbes de la figure 5.1. Cet écart
est vraisemblablement dti & d’autres rayonnements parasites de l'intérieur du
microscope. Néanmoins ce faible rapport confirme les mesures montrant que
le rayonnement & température ambiante provient quasiment uniquement du
spectromeétre.

La limitation de la zone d’observation permet de mesurer 1’émission d’une sur-
face trés petite, mais diminue aussi énormément le flux observé. Et cette dimi-
nution est critique, car la puissance émise par un corps noir a 300 K, collectée
par 'objectif Cassegrain, est deux ordres de grandeur inférieure a celle du rayon-
nement de la séparatrice. Cependant le microscope a tout de méme l'intérét de
filtrer une grande partie du rayonnement de fond et de limiter la saturation. Il
est alors possible d’utiliser des gains pour augmenter le signal recherché.

En définitive une mesure directe ne fournit & premiére vue que le spectre du
rayonnement de fond et le signal de ’objet observé est quasiment invisible mais
il reste mesurable, car il est supérieur a la NEP (signal de 'ordre de 3 nW pour
une NEP d’environ 0,4 nW). De maniére générale la mesure d’un signal trés
faible est délicate car elle nécessite de supprimer convenablement le rayonne-
ment ambiant comme lexpliquent Kember et al. [62]. Il ne suffit pas de sous-
traire le spectre du rayonnement de fond (di principalement a la séparatrice de
I'interféromeétre) au signal mesuré car la phase du rayonnement provenant de
la séparatrice n’est pas la méme que celle du rayon provenant du microscope
transmis par la séparatrice. Quand le miroir mobile de 'interférométre est dans
la position de différence de marche nulle entre les deux rayons provenant du mi-
croscope, les rayons émis par la séparatrice possédent une différence de marche
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non nulle, comme le montre la figure 5.2. En effet pour le rayonnement émis par
la séparatrice, les deux trajets lumineux ne sont pas équivalents. Ceci justifie la
soustraction des interférogrammes au lieu des spectres afin que le calcul spectral
ne prenne en compte que les composantes de l'interférogramme correspondant
4 la méme position du miroir pour une différence de marche nulle, c’est-a-dire
pour une méme relation de phase. Ainsi les interférogrammes sont enregistrés
en méme temps que les spectres, 'interférogramme du rayonnement de fond est
aligné par rapport a celui de ’échantillon chauffé, avant de faire la soustraction
des deux interférogrammes.

g4 74 J944
RI”,| | R E'} | E tE’d | tE
N n
I
Z (Rl 0 Z iE Z E
Zt(1-R)I 7l 7/l E
/ 0 / /
tR(I-R)I”y{ |} tR(I-R)I”,, t(1-R)E’ tRE” t2(1-R)E’ RE”
Emission Emission Emission
d’une source externe de la surface arriére de la surface avant
de la séparatrice de la séparatrice

Figure 5.2 — Différences de phase des signauzx d’émission provenant de la séparatrice
en comparaison avec ceux d’une source externe (soit le microscope dans notre cas).
R : réflectivité de la séparatrice, t : transmittivité de la séparatrice, Iy, I)) et I (E,
E’ et E7) représentent les intensités des rayons lumineux de la source externe (de la
séparatrice) qui ont subi zéro, une ou deux réflexions sur la séparatrice ou les miroirs
avec les changements de phase associés. Les miroirs sont supposés étre des réflecteurs
parfaits (figure reprise de la référence [62]).

En guise d’exemple ’émission d’un échantillon de SiC plan est mesurée lorsqu’il
est chauffé a 300°C. Les signaux bruts de mesure sont présentés en figure 5.3 :
ils montrent que, méme chauffé a 300°C, le rayonnement de fond représente
la majorité de la mesure du spectre du SiC chauffé. La figure 5.4 représente
les interférogrammes du rayonnement de fond, de I’échantillon chauffé et de sa
correction. De fait les interférogrammes représentés sont la dérivée des interfé-
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rogrammes physiquement détectés par le MCT si bien que le point de différence
de marche nulle se situe autour du point 8185 du miroir mobile. L’utilisation
de la dérivée de l'interférogramme est motivée par des problémes de correction
de phase (pour plus de détails voir la référence [44]). Le zoom dans I'insert per-
met de voir le déphasage entre les interférogrammes du rayonnement de fond
(courbe bleue), de I’échantillon de SiC chauffé (courbe verte) et de I’échantillon
chauffé aligné avec le rayonnement de fond au point de différence de marche
nulle (courbe rouge). La figure 5.5 permet de comparer les spectres d’émission
du SiC chauffé lorsque, d’une part les spectres sont soustraits (courbe verte) et
d’autre part, lorsque les interférogrammes sont soustraits (aprés alignement).
Outre la différence d’amplitude trés importante, le signal obtenu aprés sous-
traction des spectres est négatif entre 11 et 13 pm, ce qui prouve que cette
méthode de soustraction du signal du rayonnement de fond n’est pas adéquate.

16

14

12

10

— Signal brut du rayonnement de fond
— Signal brut du SiC & 300°C

Signal détecté (unités arbitraires)
o0

0 1 1 1 1 1 1
2 4 6 8 10 12 14

Longueur d’onde (um)

Figure 5.3 — Spectres bruts de mesure d’un échantillon de SiC chauffé a 300°C' et du
rayonnement ambiant.

Cela dit, pour une surface d’émission donnée, augmenter la température de
I’échantillon a évidemment l'intérét de diminuer la contribution du signal du
rayonnement ambiant au signal total mesuré. En effet dans le cas d’un corps
noir & 800 K, la puissance du flux mesuré par le détecteur vaut environ 250
nW, ce qui représente presque la moitié du signal. Cependant augmenter la
température de ’échantillon va provoquer un échauffement de I'objectif qui va
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— Rayonnement de fond
— SiC 300C non corrigé
— SiC 300C corrigé

o
B84 81845 8185 81855 8186 81865 8187 81875 8ISS \ /

— | | |
8% 60 8170 8180 8190 8200 8210 8220

Nombre de pas du miroir

Interférogramme (Volts)
F

Figure 5.4 — Interférogrammes du rayonnement ambiant (courbe bleue), du rayon-
nement émis par un échantillon de SiC chauffé a 300°C non ré-aligné (courbe verte)
et ré-aligné (courbe rouge). Le zoom dans l'insert permet de mieux visualiser l'aligne-
ment des interférogrammes autour de la position du miroir de différence de marche
nulle (les croiz montrent la méthode d’alignement des interférogrammes).

lui aussi rayonner et participer au signal mesuré, ce que nous allons étudier par
la suite.

5.2.2 Effet du chauffage des optiques

Les signaux mesurés en microscopie IR par émission thermique sont si faibles
qu’ils sont sujets & tous types d’influences comme la mise sous tension de I’ap-
pareil. Cette influence se déroule sur des temps trés longs, de 'ordre de quelques
heures. Le spectrométre infrarouge doit toujours rester sous tension, car chaque
coupure de courant suivie d’un rallumage de 'appareil provoque un vieillisse-
ment prématuré du laser rouge He-Ne utilisé pour vérifier le parallélisme des
miroirs de 'interférométre et pour synchroniser I’appareil sur ’échantillonnage
des mesures. Cependant a priori rien ne poussait & laisser le microscope IR
toujours sous tension.

Nous avons mené une expérience assez simple en mesurant le rapport des si-
gnaux d’émission du rayonnement de fond (aucun échantillon n’étant placé sous
l'objectif du microscope) pour différents instants sur le signal au temps ¢ = 0.
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Figure 5.5 — Signauz mesurés d’un échantillon de SiC chauffé a 300°C aprés sous-
traction de rayonnement ambiant, par soustraction de spectres (courbe verte) ou par
soustraction d’interférogrammes (courbe bleue).

La figure 5.6 présente ces résultats. L’origine du temps a été prise au moment
ou le détecteur MCT avait été refroidi & l'azote liquide, le microscope étant
alors hors tension. Le signal a convergé assez vite en 20 minutes, sans plus de
variation notable du signal entre 7 et 14 pm : les mesures a ¢ = 110 minutes
et & 200 minutes I'attestent. A ¢ = 200 minutes, le microscope a été mis sous
tension, la dérive thermique due au chauffage de I’électronique du microscope a
beaucoup influé sur le signal qui enregistrait une augmentation de ’ordre de 5 &
10%. Cette dynamique a continué de ¢ = 260 minutes a ¢ = 380 minutes, pour-
tant une convergence du signal est apparue entre ¢ = 320 minutes et t = 380
minutes. Il a fallu attendre au moins trois heures pour voir s’atténuer les effets
de dérive thermique diis & la mise sous tension du microscope.

A t = 380 minutes, les lampes d’éclairage de 1’objectif et du diaphragme, néces-
saires a la visualisation des échantillons & travers 'oculaire, ont été allumées.
L’effet de dérive thermique a repris de plus belle pour ¢ = 395 et 410 minutes.
Cette dérive est beaucoup plus problématique. Pour une demi-heure d’utilisa-
tion des lampes d’éclairage, le signal varie d’environ 1%, ce qui semble trés
faible a priori. Or le rayonnement de fond du spectrométre a été estimé a 300
nW et la dérive thermique due aux lampes ajoute une fluctuation de 'ordre de
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3 nW sur la valeur du flux mesuré par le détecteur, ce qui est proche en ordre
de grandeur de la puissance des signaux de PPS recherchés pour un microtube
(quelques dizaines de nanoWatts). Ainsi le microscope est toujours gardé sous
tension (ou du moins mis sous tension au moins trois heures avant une expé-
rience) mais les lampes d’éclairage ne peuvent rester trop longtemps allumées
sous peine de détérioration rapide. Le mieux est donc de les utiliser le plus
rapidement possible lors de la visualisation d’échantillons et de les éteindre lors
des mesures IR.
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Figure 5.6 — Rapport des signauzx détectés du rayonnement pour différents instants.
Le détecteur est refroidi au temps t = 0, le microscope est mis sous tension a t = 200
minutes et les lampes d’éclairage sont allumées a t = 380 minutes.

N

Le chauffage d'un échantillon induit aussi une dérive thermique & cause de
I’objectif placé & une dizaine de millimétres de celui-ci, qui sera inévitablement
chauffé. En définitive nous avons décidé de suivre la procédure suivante :

- focalisation de l'objectif sur I’échantillon déja chaud & ’aide des lampes
d’éclairage puis celles-ci sont éteintes et 1’échantillon est enlevé de la
platine motorisée

- mesure du rayonnement de fond incluant le chauffage des optiques di
aux lampes de chauffage, ’échantillon est ensuite replacé sous 1’objectif

- mesure du signal d’émission de ’échantillon chauffé qui est ensuite de
nouveau enlevé
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- mesure du rayonnement de fond incluant le chauffage de 'objectif

- moyenne des interférogrammes des rayonnements de fond

- alignement de la moyenne des interférogrammes des rayonnements de

fond avec I'interférogramme de 1’échantillon chauffé

- soustraction des interférogrammes

- obtention du spectre d’émission de I’échantillon chauffé.
Cette démarche a été suivie afin de limiter I'influence du chauffage des optiques
dii aux lampes d’éclairage et a I’échantillon chauffé. Nous avons choisi de faire
la moyenne des interférogrammes des rayonnements de fond car les mesures
ont montré qu’ils étaient trés légérement différents en amplitude (de l'ordre
de quelques centiémes de volts sur une valeur totale de 4 & 5 volts pic a pic).
Cette moyenne entend se rapprocher du rayonnement de fond présent lors de
la mesure de I’échantillon chauffé. La premiére étape peut aussi étre réalisée
sur ’échantillon froid, la visualisation de la focalisation est alors facilitée car
elle n’est pas génée par la dilatation thermique de I’échantillon. Néanmoins cela
ne remet pas en cause la premiére mesure du rayonnement de fond qui tiendra
compte dans ce cas de 'effet des lampes d’éclairage et de 1'objectif chauffé.

5.2.3 Influence de l’objectif

L’objectif est nécessaire pour collecter I’émission d’une zone trés petite. C’est
lui qui définit ’angle solide de détection, cependant nous avons vu dans la partie
5.2.1 que cet angle solide ne limitait pas la puissance du signal détecté. Cette
partie vise & prouver expérimentalement cette affirmation ainsi qu’a vérifier que
I’objectif n’influence pas spectralement le rayonnement collecté. Pour ce faire
nous avons mesuré le rayonnement d’une plaque de verre chauffée a 500°C, dont
nous avons soustrait le rayonnement de fond. Nous avons utilisé deux objectifs
de grandissements différents 15x et 32x et d’ouvertures numériques respectives
0,58 et 0,65. L’ouverture numérique N A est liée a ’angle maximal de détection
0 par la formule :

NA =n sin(0) (5.11)

avec n I'indice optique du milieu traversé (ici I’air). Or dans le cas d’un objectif
Cassegrain, cet angle 6 correspond en fait & 'angle central du cone de détection,
comme le montre le schéma de 'objectif Cassegrain en figure 4.26. Cela dit le
calcul de l'angle solide de 'objectif n’est pas modifi¢ : Qp = 27w (1 — cos(0)),
il donne Q2p = 1,16 sr pour 'objectif 15x et Qp = 1,51 sr pour le 32x. Si les
objectifs n’ont pas d’influence spectrale sur les signaux mesurés et si leurs angles
solides limitent le flux détecté, le rapport des intensités doit étre constant et
égal au rapport des angles solides qui vaut 0,77 dans notre cas. Pour s’assurer
de notre résultat nous avons répété les mesures pour différentes ouvertures de
diaphragme définissant la surface de détection (de 550 pm? & 4200 pm?).

Les résultats sont présentés dans les figures 5.8 et 5.9 avec les signaux bruts
dans la figure 5.7. Les rapport des signaux sont constants entre 3 et 15 pm. En-
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dessous de 3 um le détecteur semble souffrir d'un probléme de détectivité, ce
qui ne nous pose pas de probléme dans ’absolu étant donné que nous ne concen-
trerons pas nos mesures dans cette bande spectrale par la suite. La moyenne
des rapports expérimentaux s’établit & 0,94 avec un écart-type de 0,08. Ce
résultat confirme le fait que ’angle solide de 'objectif n’a pas d’impact sur la
puissance radiative détectée, les signaux sont identiques quel que soit 'objectif
utilisé aux erreurs de mesure prés. Cet écart de 10 — 15% par rapport & 1 est
causé par un léger défaut de centrage des miroirs de l'objectif 32x. De plus le
rapport constant entre les signaux, pour deux objectifs différents et pour une
surface égale, prouve que ’objectif n’influence pas spectralement les signaux
mesureés.
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Figure 5.7 — Spectres des signauz détectés d’une plaque de verre chauffée a 500 °C
avec une surface de détection de 1550 pum?, pour deuz objectifs de grandissement et
d’angle solide de détection différents. Ceuz-ci sont quasiment identiques, signe que
l’angle solide de ’objectif n’a pas d’influence sur la puissance du signal détecté.

5.2.4 Influence du diaphragme

Le diaphragme est indépendant de l'objectif car il est placé a 'intérieur du
microscope au foyer de deux miroirs paraboliques, c’est-a-dire dans le plan de
Fourier (voir le schéma 4.27). Il est trés important car il permet de définir la
forme et surtout la taille de la zone d’observation. Nous avons voulu tester
leffet du changement de taille du diaphragme sur le signal avec 'objectif 32x
et I'objectif 15x. Pour cela la taille de la zone d’observation a été modifiée d’une
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Figure 5.8 — Rapports des spectres obtenus avec les objectifs 15x et 32x. Chaque
courbe correspond a une surface de détection.

surface d’environ 100 pm? (correspondant & un carré de 10 ym de coté) jusqu’a
une surface d’environ 4000 um? (pour un rectangle de 75 ym de long pour 55
pm de large). Le signal mesuré est toujours 1’émission d’une plaque de verre
chauffée a 500°C, les résultats sont présentés en figure 5.10. L’intégration du
signal d’émission (en ayant soustrait le rayonnement de fond) est faite entre 2,5
et 15 pm puis tracée en fonction de I’étendue du faisceau (produit de l'angle
solide de détection 2,44 par I'image de la surface d’observation sur le détecteur
MCT Simag)- Nous allons expliquer plus en détails pourquoi c’est cette étendue
du faisceau qui limite la puissance mesurée.

Le signal détecté n’est pas limité par 1’étendue du faisceau au niveau de 1’ob-
jectif car nous avons vu dans la section précédente 5.2.3 que la modification de
Pangle solide de I'objectif ne modifiait pas la puissance détectée en gardant une
surface d’observation fixe. Dans ce cas il semblerait que ce soit le produit de
I’angle solide de détection du MCT Qp par sa surface Sp qui limite le flux, or
lorsque la surface du diaphragme diminue, le flux détecté baisse aussi en inten-
sité au lieu d’étre constant comme le montre la figure 5.10. Ce résultat prouve
que ce n’est donc pas non plus le détecteur qui limite I'étendue du faisceau.
Cependant si cette étendue est définie par le produit 2,09 Simag, les résultats
obtenus dans les figures 5.7, 5.8, 5.9 et 5.10 deviennent cohérents. Lorsque 1’ob-
jectif est modifié, I'image de la surface d’observation sur le MCT ne change
pas, en revanche quand la taille du diaphragme varie, la surface d’observation
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Figure 5.9 — Moyenne des rapports présentés dans la figure 5.8 (courbe pleine) avec
Uécart-type correspondant (courbes en pointillés).

aussi, tout comme son image. De plus comme ’angle solide de détection {44
dépend de la surface Sinag, le diaphragme détermine donc ces deux parametres.
En outre d’aprés 'équation(5.8) le flux détecté doit alors varier linéairement en
fonction du produit Q2imagSimag-

Cependant la figure 5.10 illustre un comportement non-linéaire contrairement a
ce qui est attendu théoriquement. Ceci ne remet pas en cause notre discussion
sur I’étendue du faisceau mais souligne un autre effet parasite : la non-linéarité
du détecteur. Comme nous allons le voir dans la suite, cet effet a amené de
nombreuses difficultés expérimentales.

5.2.5 Non-linéarité du détecteur

Un des principaux problémes de la mesure d’émission avec notre montage ex-
périmental est la non-linéarité du détecteur MCT qui empéche de mener des
mesures radiométriques absolues. Pour lillustrer simplement, nous avons fait
deux mesures d’un corps noir chauffé & deux températures différentes, 700°C
et 1100°C. Le rayonnement du corps noir est collecté par le microscope dont
I'objectif a été enlevé et remplacé par un miroir parabolique recouvert d’or. Ce
miroir permet de collimater le rayonnement émis vers le microscope, comme
c’est le cas a la sortie de I'objectif Cassegrain (voir la photo 5.11). Les signaux
mesurés sont présentés en figure 5.12. Le troisiéme signal S3 est le résultat du
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Figure 5.10 — Tracé de l'intégration du signal détecté entre 2,5 et 15 microns en
fonction de Uétendue du faisceau Q2imagSimag délimitée par le diaphragme pour les
objectifs 32z et 15x. Les incertitudes présentées prennent en compte l'erreur de mesure
de la surface d’observation via le réticule du microscope.

calcul suivant :

P(),1100°C)

S3(A) = S1(A) P\, 700°C)

(5.12)

avec 51 le signal du corps noir a 700°C et P(X, 700°C) et P(),1100°C) les fonc-
tions de Planck pour une température de 700°C et 1100°C. Le signal S3 devrait
donc étre égal au signal du corps noir & 1100°C mesuré expérimentalement,
si le détecteur était linéaire, or ce n’est pas le cas. Le signal mesuré est trés
nettement inférieur et coupe méme la courbe du corps noir chauffé a 700°C a
6 pm, ce qui ne devrait pas étre possible théoriquement. Le choix du signal de
référence (signal de corps noir) pour les mesures d’émissivité est donc critique
car si 'amplitude du signal de mesure est trés différente de celle du corps noir,
des effets de non-linéarité du détecteur apparaissent. D’ailleurs, dans le cas de
mesures de réflectivité et de transmittivité, la puissance de la source externe est
ajustée pour étre proche de celle de 'onde réfléchie ou transmise afin de limiter
les effets de non-linéarité et d’empécher des mesures aberrantes fournissant par
exemple une transmittivité supérieure a 1.
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Nous en arrivons a la grosse difficulté de cette expérience : I’étalonnage du mon-
tage expérimental. En effet non seulement les mesures d’émission doivent étre
calibrées avec un corps noir dont la puissance d’émission est proche de celle de
I’échantillon étudié, mais aussi cet étalonnage n’est valable que si le corps noir
est placé exactement au méme endroit que I’échantillon, sous I'objectif. Malheu-
reusement il n’existe pas de corps noir suffisamment compact pour étre placé
sous I'objectif si bien que nous avons dii réfléchir & une procédure d’étalonnage
différente a l'aide d’échantillons de référence.

e

Figure 5.11 — Montage expérimental de mesure du rayonnement de corps noir par le
microscope IR. L’objectif est remplacé par un miroir parabolique qui permet de colli-
mater le faisceau envoyé par le corps noir.

5.3 Procédure d’étalonnage a ’aide d’échantillons de
référence

L’objectif de la démarche est d’obtenir des signaux de référence en émission
permettant de mesurer les émissivités et non uniquement des signaux d’émis-
sion plus difficilement interprétables. Pour ce faire nous avons voulu utiliser des
échantillons dont nous connaissions déja les émissivités et qui étaient suffisam-
ment compacts pour remplacer un corps noir sous l'objectif du microscope.

Reprenons la formule (5.5) modélisant la détection du rayonnement émis par
un corps noir. La figure 5.12 montre que cette formule est incompléte car elle
ne prend pas en compte la dépendance de la fonction de transfert H(\) a la
puissance du rayonnement incident. En effet si la fonction de transfert ne dé-
pendait que de la longueur d’onde, les courbes du corps noir & 1100°C mesurées
expérimentalement et calculées devraient étre confondues. Ce n’est pas le cas
méme si les deux courbes ont une forme spectrale assez similaire, laissant ima-
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Figure 5.12 — Tracé des signaux expérimentauz d’un corps noir chauffé a 700°C et
a 1100°C comparé au signal théorique d’un corps noir a 1100 °C calculé a partir du
signal expérimental du corps noir ¢ 700 °C.

giner un maximum proche de 2 pm, cohérent avec la loi de Wien. Ceci nous
permet d’espérer un comportement prévisible de la fonction de transfert sui-
vant la puissance incidente, qu’il suffirait ensuite de mesurer pour différentes
températures d’émission avant extrapolation.

Le corps noir ne pouvant pas étre placé sous ’objectif du microscope a cause de
la table motorisée en x — y non démontable, il est nécessaire d’utiliser d’autres
échantillons dont 1’émissivité est connue pour différentes températures. Les
échantillons choisis sont une plaque de verre sodocalcique d’1 mm d’épaisseur et
une plaque de verre de quartz d’1,65 mm d’épaisseur parce que leurs émissivi-
tés sont trés élevées dans le domaine de longueur d’onde considéré et parce que
leurs propriétés radiatives sont trés proches du verre borosilicate. C’est ce type
de verre qui forme les tubes utilisés pour la diffraction du PPS. Leurs émissivi-
tés ont été mesurées au laboratoire CEMHTI & Orléans pour des températures
comprises entre 140°C et 800°C. La fonction de transfert sera alors calculée en
divisant le spectre mesuré par le produit de I’émissivité et de la fonction de
Planck.

Les échantillons de référence vont donc devoir étre portés a la méme tem-
pérature que lors des mesures au CEMHTI pour s’affranchir des variations
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d’émissivités avec la température. Cependant cette étape n’est pas évidente car
elle nécessite de mesurer la température de surface de ’échantillon. Celui-ci
est déposé sur une plaque chauffante dont la température est controlée trés
précisément au dixiéme de degré preés, en revanche la température de la sur-
face émettant vers I'objectif n’est pas mesurée directement. Le verre étant un
mauvais conducteur thermique, cette température sera différente de celle de la
plaque chauffante (de quelques degrés a quelques dizaines de degrés selon la
température de chauffage, comme nous le verrons par la suite). La procédure
d’étalonnage doit donc aussi contenir une mesure de la température de surface.
Une technique envisageable est I'utilisation de la longueur d’onde de Christian-
sen, pour laquelle I’émissivité du matériau considéré vaut 1. Cette fréquence ne
dépend ni de la température ni de la rugosité du matériau. La température de
surface est obtenue en comparant I’émission de ’échantillon & cette longueur
d’onde avec celle d'un corps noir [75]|. En effet en reprenant Iexpression (5.1)
du signal d’émission brut d’un échantillon a la longueur d’onde de Christiansen
Ao, on a:

Ss(Ac, Ts) = H(Ac)[P(Ac, Ts) + B(A¢)] (5.13)

car e(Ac,T') = 1. Cette formule du signal d’émission est identique & I'expression
(5.5) du corps noir a A¢. Dans ce cas si Ss(A¢, Ts) = Sp(A¢, Tg) alors Ts = T'g,
la température de surface de ’échantillon est donc obtenue.

Le verre et la silice possédent une longueur d’onde de Christiansen autour de
8 pum. C’est cette technique qui a été utilisée au CEMHTI pour les mesures
d’émissivité. Dans notre cas, le probléme d’encombrement du corps noir nous
empéche de 'utiliser, mais il existe deux autres possibilités : la pyrométrie bi-
chromatique et la mesure par thermocouple. La premiére technique, s’appuyant
sur le rayonnement émis par I’échantillon, est une mesure & distance utilisable
avec le spectrométre IR, tandis que la deuxiéme est une mesure de contact
nécessitant un autre montage expérimental. Nous avons donc privilégié la pre-
miére méthode de mesure.

5.3.1 Mesure de la température de surface de ’échantillon par
pyrométrie bichromatique

La pyrométrie bichromatique repose sur le rapport du flux émis par I’échantillon
pour deux gammes de longueur d’onde tel que :
A1+HAAN

)\11 P(A\1,T)dA

Ao +AN
WO P, T)dA

AD;  [YFANSO)AN  H()e(A, T)

ARy [R50 AN H(Aa)e(a, T)

(5.14)

ou AP et AP, sont les flux émis pour les deux gammes de longueur d’onde
[A1, A1 + AN] et [A2, Ao + AN], A étant la largeur de la bande spectrale étu-
diée. On assimile le rapport des flux émis au rapport des signaux détectés par
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SN S ()
SR 5(00)an
seront détaillées par la suite, néanmoins elle nécessite de connaitre le rapport
H(A1)/H(X2) que l'on cherche justement & mesurer. Or ce rapport peut étre
obtenu grace a des mesures d’émission de corps noir. En effet la fonction de
transfert brute n’est pas accessible car le chemin optique est différent pour
un échantillon, placé sous l'objectif du microscope, et pour le corps noir ou
I’objectif est remplacé par un miroir parabolique. La différence entre les deux
mesures sera une constante que nous ne connaissons pas, en revanche le rapport
H(\)/H()\2) ne dépendra pas du chemin optique, c¢’est pourquoi les mesures
du corps noir sont dans ce cas légitimes.

le MCT . Cette méthode s’appuie sur plusieurs hypothéses qui

La procédure d’étalonnage comprend donc d’abord des mesures de rayonne-
ment d’un corps noir pour déterminer le rapport de la fonction de transfert H
du montage expérimental. Puis ’émission des échantillons de référence étant
mesurée pour différents chauffages, la température de surface est déterminée
par pyrométrie bichromatique, connaissant le rapport des H et des émissivités
. Enfin nous pouvons obtenir la fonction de transfert du montage expérimental
grace aux mesures d’émission des échantillons de référence.

5.3.1.1 Choix des longueurs d’onde d’étude

Il est d’abord nécessaire de préciser la démarche utilisée pour le choix des
longueurs d’onde A; et Ag. Cette démarche va nous guider dans 1’étude des
fonctions de transfert et des émissivités. Reprenons I’équation (5.14). Celle-ci
dépend de la température par l'intermédiaire du rapport des deux intégrales de
JOEEAY p(a,T)dA

fj;*“ P\, T)d)’
de la température bien connue numériquement |[110].

Le choix de A1 et de Ao résulte de considérations antagonistes. D’une part elles
doivent étre suffisamment différentes pour que le rapport des intégrales, pour
un méme AN\, différe sensiblement de 1; d’autre part elles doivent étre suffisam-
ment proches pour que les émissivités e(A1,T') et €(A2, T') ainsi que les fonctions
de transfert H (A1) et H(\2) aient des valeurs suffisamment proches pour limiter
leurs influences sur le résultat. En effet ces grandeurs sont mesurées indépen-
damment, avec une certaine incertitude qu’il convient de réduire au maximum,

ces incertitudes s’ajoutant a l'incertitude sur la mesure de température finale.

la fonction de Planck rapport formant une fonction bijective

5.3.1.2 Mesure de la fonction de transfert du montage expérimental
sans objectif

Les résultats de la fonction de transfert calculée pour des mesures d’émission
de corps noir sont présentés dans la figure 5.13. Il a été nécessaire de mesurer la
température du corps noir T avec un thermomeétre pour obtenir ces fonctions
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de transfert selon la formule :

 Sp(ATs) — Sp(\Tx)
~ P(\,Tp) — P(\,Tr)

H(A) (5.15)

La température du corps noir a été obtenue grace & un pyrométre Cyclops 153A
de la marque Minolta Land qui a fourni des mesures de température avec une
incertitude d’une dizaine de degrés. La température retenue est la moyenne des
températures mesurées en différents points de I'ouverture du corps noir et en
tenant compte de la variation de son émissivité comprise entre 0,98 et 1.

Les courbes de fonction de transfert obtenues pour les valeurs extrémes de tem-
pérature ne sont pas indiquées & cause de leurs trés faibles écarts par rapport
aux courbes représentées, ce qui les rendrait invisibles sur le graphique. Ces
résultats montrent que la fonction de transfert dépend bien de la puissance
du rayonnement regu par le détecteur, mais ces variations semblent suivre un
comportement prévisible avec un modéle se fondant sur ces mesures. Nous re-
viendrons plus tard sur ce point lors de 'obtention de la fonction de transfert
du montage expérimental & partir des échantillons de référence.

30007 — 598°C
— 699°C

o 2500" — 796,5°C
— 894°C

— 992,5°C

2000r 1090°C

1500

1000+
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Figure 5.13 — Mesure de la fonction de transfert du dispositif microscope et spectro-
meéetre IR a partir de I’émission d’un corps noir chauffé pour des températures com-
prises entre 600 °C et 1100 °C.



Partie IT - ETUDE EXPERIMENTALE 161

5.3.1.3 Emissivités des échantillons de référence

Le choix des deux longueurs d’onde requiert aussi les courbes de référence
d’émissivités des échantillons de verre et de silice, présentées dans les figures
5.14 et 5.15. Ces courbes de référence sont recalculées a partir des mesures au
CEMHTTI pour un angle d’émission de 40°. En effet au CEMHTT ce sont les
émissivités normales qui ont été mesurées, or l'objectif Cassegrain collecte le
rayonnement émis autour d’un angle de 40° (pour le 32x). Les résultats montrent
que les variations de I’émissivité en fonction de la température peuvent étre im-
portantes (de l'ordre de 5% pour le verre sodocalcique a 50% pour le verre de
quartz entre 8 et 10 um) ou presque imperceptibles (de 'ordre de 0, 5% pour les
deux verres entre 5 et 8 yum). C’est donc ce dernier intervalle de fréquences qui
va retenir notre attention. Les fonctions de transfert de la figure 5.13 montrent
que la fenétre spectrale entre 5 et 7 um correspond & ’absorption du rayonne-
ment par les molécules d’eau qui dégrade les mesures, malgré la purge. Nous
avons alors choisi trois longueurs d’onde A\; = 5,26 um, Ay = 5,13 pmet A3 =5
pm (correspondant aux nombres d’onde o1 = 1900 cm™!, gy = 1950 cm ™! et
03 = 2000 cm™! car le calcul est mené en nombre d’onde) et pour un intervalle
AN~ 0,025 pm (Ao = 10 cm™!). La comparaison des températures obtenues
pour chaque couple de longueurs d’onde permettra de savoir si la mesure est
valable.

5.3.1.4 Obtention de la température de surface

o Sl A2 P T)dA Jol A2 P(x T)dx
Les rapport des intégrales I} = f?ﬁM PORT)aN 9 = waM o)A et I3 =
N2 P(6g, T)dA o o )
m sont présentés dans la figure 5.16. Elles ont été tracées pour

des températures allant de 27°C a 627°C car la plaque chauffante utilisée pour
chauffer les échantillons ne pouvait pas dépasser 600°C. Or ce rapport différe
peu de 1 (valeurs comprises entre 1 et 1,3) et surtout varie peu en fonction de
la température (variation de 1% des rapports I et I3 entre 500°C et 600°C et
de 2% pour le rapport I3), ce qui peut poser probléme car une incertitude de
10% sur ce rapport entraine une variation de la température mesurée par cette
méthode de plusieurs centaines de degrés (voir la figure 5.16).

Les rapports des fonctions de transferts et des émissivités pour les trois couples
de longueur d’onde [A1 , Ag], [A1 , As] et [A2 , A3] ont été calculés pour dif-
férentes températures du corps noir, pour H, et différentes températures des
échantillons de verre, pour ¢, afin d’en estimer les incertitudes aux longueurs
d’onde considérées. Celles-ci sont trés faibles (de l'ordre de 0,1 — 0,2%) et les
rapports des H et des £ quasiment égaux a 1 (& 0,05 prés, au pire des cas).
Cependant ces trés faibles variations suffisent a provoquer une incertitude de
I’ordre de 50°C sur la mesure de la température. Par exemple dans le cas d’un
verre chauffé & 350°C, on obtient une température 772 € [321°C, 350°C] pour
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Figure 5.14 — Emissivité d’un échantillon de verre sodocalcique pour un angle d’émis-
sion de 40° en fonction de la température.

le couple (A1, \2), T13 € [302°C,342°C] pour (A1, A3) et Ty € [322°C, 358°C]
pour le couple (A2, \3), ce qui aboutit & une température de surface estimée
entre 302°C et 350°C (et non 358°C la surface ne pouvant évidemment étre plus
chaude que la plaque chauffante a 350°C).

En fait cela est dii au choix de longueurs d’onde pour lesquelles la loi de Planck
n’est pas pentue ; cette méthode est efficace dans la plage [0, 6, (T') ; 0, 9N (T')]
avec A\, (T') la longueur d’onde d’émission maximale. Pour notre expérience il
faudrait donc travailler avec des longueurs d’onde plus petites (inférieures a 4
pum) pour des températures d’échantillons supérieures a 350°C. Cependant pour
des longueurs d’onde inférieures a 4 pum, I’émissivité du verre sodocalcique et
du verre de quartz (figures 5.14 et 5.15) s’effondre et la détectivité du MCT
atteint son minimum (figure 4.22). De plus nous n’avons qu’une seule mesure
d’émissivité de référence pour des températures inférieures & 350°C, ce qui n’est
pas suffisant pour obtenir une interpolation de la fonction de transfert.

Une incertitude de 50°C sur la température de surface entraine une incertitude
de l'ordre de 25—30% sur la fonction de transfert H. Cette incertitude va ensuite
se propager aux mesures d’émissivité d’autres échantillons. Il est difficile de dire
si cette erreur est critique pour la détection du PPS car il n’est pas possible
de la relier & la puissance du flux requ que 'on peut estimer théoriquement
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Figure 5.15 — Emissivité d’un échantillon de verre de quartz pour un angle d’émission
de 40° en fonction de la température.

pour le PPS diffracté. En effet le détecteur MCT ne fournit pas de mesures
radiométriques absolues. En outre cette incertitude est vouée a croitre avec
la température & cause de ’aplatissement des courbes correspondant a Iy, Is
et I3 pour des températures plus élevées (voir la figure 5.16). Etant donné que
nous cherchons par la suite & mesurer des signaux faibles (de l'ordre de quelques
dizaines de nanoWatts pour I’émission d’une pointe de tube de quelques microns
de diameétre), nous nous sommes aussi intéressés a la mesure de température
par thermocouple. La méthode présentant les incertitudes les plus faibles entre
la pyrométrie bichromatique et I'utilisation du thermocouple sera retenue pour
I’étalonnage de notre montage.

5.3.2 Mesure de la température de surface de 1’échantillon par
thermocouple

L’utilisation du thermocouple pour mesurer la température de surface est déli-
cate car la mesure dépend beaucoup du contact entre la pointe du thermocouple
et la surface de I’échantillon. Néanmoins ce contact a été facilité par 'utilisa-
tion d’un scotch métallique (voir la figure 5.17). Le thermocouple utilisé est de
type R (modéle P13R-005 de la marque Omega) avec des fils de 125 um de dia-
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Figure 5.16 — Rapport des intégrales I1, Is et Is en fonction de la température.

métre. Ces thermocouples n’ont pas une trés bonne sensibilité et ont fourni des
mesures avec une incertitude d’une dizaine de degrés au maximum. Un ther-
mocouple de type K présentant une meilleure sensibilité aurait pu étre utilisé
mais il présente des problémes d’hysteresis entre 200 et 600°C, zone ol a été
faite la majorité de nos mesures [11].

L’objectif des mesures de température est de déterminer quel est le chauffage
qui produira une température de surface de I’échantillon proche de celles me-
surées au CEMHTTI (351°C et 499°C pour le verre sodocalcique, 273°C, 408°C
et 524°C pour le verre de quartz). Un premier test de validation a été réalisé en
mesurant la température de surface de la platine chauffante dont la température
est déja indiquée par le contrdleur (voir le tableau 5.1). Puis la température
de surface des échantillons de verre sodocalcique et de verre de quartz a été
mesurée. Les résultats sont présentés dans le tableau 5.2. L’étape de validation
montre des mesures du thermocouple légérement surestimées pour des tempéra-
tures inférieures a 500°C ; cet écart se réduit au-dela, mais avec une incertitude
qui augmente de 3 a 8°C. Ces variations sont des fluctuations temporelles de la
mesure du thermocouple en un point. En effet une fois que la platine chauffante
a atteint sa température de consigne, les valeurs fournies par le thermocouple
ont été notées pendant quelques minutes afin d’établir les intervalles de tempé-
rature fournis dans les tableaux 5.1 et 5.2.
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Les mesures des températures de surface des échantillons de verre sodocalcique
et de quartz présentent de plus fortes incertitudes, méme aux plus faibles tem-
pératures. Néanmoins nous avons pu déterminer les températures de chauffage
pour lesquelles les températures de surface se rapprochaient le plus de celles
des mesures de référence soit 360°C et 520°C pour le verre sodocalcique, et
283°C, 430°C et 570°C pour le quartz. Il est intéressant de remarquer que plus
le chauffage augmente, plus ’écart de température entre la plaque chauffante
et la surface de I’échantillon augmente, pour atteindre 40°C (verre de quartz
chauffé a 570°C). Cet écart ne provient pas d’erreur de mesure du thermocouple
car les mesures témoins sur la plaque chauffante n’ont pas montré d’erreur sys-
tématique entre 350 et 600°C. Les mesures de température de surface ont donc
un sens car celles-ci ne peuvent pas étre assimilées a la température de la plaque
chauffante.

Méme si les incertitudes de mesure sont de 'ordre de 10 a 15°C avec le ther-
mocouple, elles sont plus faibles que celles obtenues avec la pyrométrie bichro-
matique. Nous avons donc privilégié les mesures de température de surface
par thermocouple. Sachant maintenant pour quel chauffage la température de
surface approche de la température des mesures de référence, nous pouvons
procéder a 'obtention des fonctions de transfert avec les échantillons de verre
sodocalcique et de quartz. En effet ces fonctions de transfert ne doivent pas étre
confondues avec celles du corps noir dans la figure 5.13 car le chemin optique
du rayonnement mesuré est différent (1’objectif a été enlevé et remplacé par un
miroir parabolique pour le corps noir).

Figure 5.17 — Mesure de la température de surface d’un échantillon de verre sodocal-
cique par thermocouple. L’échantillon est placé sur une platine chauffante HCP622V
de la marque Instec.
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Température de chauffage Température mesurée par le
(°C) thermocouple (°C)
350 350-353
385 386-389
400 401-404
415 416-419
450 451-454
500 499-502
550 549-553
565 563-568
590 587-592
600 593-601

Tableau 5.1 — Mesures de la température de la plaque chauffante. Ces mesures servent
d’étape de validation de la procédure car elles sont redondantes avec le controleur.

Température de surface du
verre sodocalcique mesurée
par le thermocouple (°C)

Température de chauffage

(°C)

350 331-341
360 347-355
365 351-359
505 477-491
510 480-495
515 485-500
520 491-505
525 499-508

Température de surface du
verre de quartz mesurée par
le thermocouple (°C)

275 263-266
280 267-272
283 271-275
405 381-386
425 401-406
430 405-411
432 407-411
530 491-500
045 498-509
565 515-525
970 515-530

Tableau 5.2 — Mesures de la température des échantillons de verre sodocalcique et de
quartz.
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5.3.3 Obtention de la fonction de transfert pour des échan-
tillons de verre sodocalcique et de verre de quartz

La fonction de transfert H du montage expérimental utilisé pour les mesures
de la pointe du tube est déterminée lors de cette derniére étape de la procédure
d’étalonnage. La formule utilisée pour son calcul est :

_ S
B 5()‘7 T) [P(Av T) - P()‘y Tamb)]

H()\) (5.16)
ot S(A) est le signal d’émission détecté aprés soustraction du rayonnement de
fond, (A, T') I'émissivité de référence pour un angle de 40°, P(A,T') la fonc-
tion de Planck et Ty,,; la température ambiante. La fonction de transfert ainsi
calculée ne doit pas dépendre de la nature de 1’échantillon mais uniquement
de la puissance du rayonnement détecté, donc indirectement de la température
de la surface d’émission. Les courbes obtenues sont présentées dans la figure
5.18 : elles dépendent clairement de I’échantillon mesuré, méme si I’émissivité
de celui-ci est prise en compte. En effet les changements de comportement entre
les fonctions de transfert calculées pour le verre sodocalcique et celles pour le
verre de quartz ont lieu aux longueurs d’onde pour lesquelles les émissivités
sont trés différentes entre les deux échantillons. Afin d’appuyer ce propos, la
figure 5.19 représente les émissivités utilisées pour le calcul des fonctions de
transfert.

1500

14001

==+ Verre de quartz 273°C
--= Verre de quartz 408°C
=== Verre de quartz 524°C
— Verre sodocalcique 351°C
— Verre sodocalcique 499°C

eeasEETTRLLEY

13001

12001

._
=
=)
<
FALTS

10001
900+
8001

700+

Fonction de transfert H (sans unité)

600

500,

8 10
Longueur d’onde (um)

Figure 5.18 — Tracé des fonctions de transfert H obtenues a partir des signauzx d’émis-
sion d’échantillons de verre sodocalcique et de verre de quartz.

Comme on pouvait s’y attendre, les courbes ne sont pas surperposées (non-
linéarité en puissance du détecteur). Cependant ces résultats donnent une autre
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Figure 5.19 — Emissivités utilisées pour le calcul des fonctions de transfert de la figure
5.18. Les courbes représentées sont identiques & celles représentées dans les figures 5.1/
et 5.15.

surprise : les fonctions de transfert se croisent. En effet les valeurs de H sont plus
élevées pour les échantillons chauffés a plus faible température entre 5 et 8 pum,
puis ce comportement s’inverse complétement entre 12 et 15 ym. Non seulement
le détecteur MCT n’est pas linéaire en terme de puissance de flux regu, mais en
plus cette non-linéarité est différente pour chaque longueur d’onde. En effet la
modélisation de I’énergie spectrale par le produit €(\, T)[P(X,T) — P(\, Tamp)]
ne permet pas de prédire les courbes de la fonction de transfert. Son compor-
tement devrait étre indépendant du matériau utilisé pour étre exploitable.

Par conséquent la procédure d’étalonnage n’est pas suffisante telle quelle. Les
variations de la fonction de transfert peuvent atteindre 50% pour une longueur
d’onde de 9 pm selon ’échantillon de référence utilisé. De plus comme nous le
verrons par la suite, c’est autour de cette fréquence que nous avons cherché a
détecter la diffraction du PPS. Or une augmentation de I’émissivité dans cette
bande spectrale pourrait étre interprétée comme la signature de la diffraction
du PPS alors qu’elle serait probablement causée par la forte incertitude de
la fonction de transfert dans cette zone. La solution serait d’utiliser un corps
ayant une émissivité constante sur la gamme spectrale étudiée (corps gris) qui
puisse étre chauffé et placé sous I'objectif du microscope. Cependant, méme avec
cette précaution, les courbes de référence obtenues devront avoir une puissance
d’émission proche des signaux mesurés sous peine d’avoir de nouveau des effets
de non-linéarité indésirables. Pour ces raisons, en ’absence de tels corps gris,
nous allons présenter des mesures d’émission du tube brutes, non calibrées par
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une source de référence.

L’étude développée dans ce chapitre a fourni la méthode d’obtention de ’émis-
sivité a partir de la seule mesure du signal d’émission d’un échantillon. En effet,
une unique mesure n’est pas suffisante car la connaissance du signal du rayon-
nement de fond ainsi que celle d’un étalon (idéalement un corps noir) dans les
mémes conditions sont nécessaires. De plus le processus de mesure recéle de
nombreux piéges a travers les artefacts énumérés dans cette partie. Le dernier
effet parasite (non-linéarité du détecteur MCT) impose une procédure d’éta-
lonnage rigoureuse qui n’a pas donné de résultats suffisamment précis avec les
étalons dont nous disposions, ceux-ci devant étre compacts et avoir une réponse
spectrale constante sur la gamme de longueurs d’onde étudiée (corps gris). Les
mesures d’émission qui seront données dans la suite de cette thése n’ont donc
pas été étalonnées, pour autant, il est toujours possible de les comparer les unes
aux autres.






Chapitre 6

Résultats expérimentaux

Ce chapitre expose en détail la détection expérimentale du PPS. Tout
d’abord les constantes optiques du tube ont été déterminées a partir de
la mesure de réflectivité IR. Celles-ci permettent de savoir ot se situe
la résonance du PPS pour notre échantillon. Le protocole de mesure
est ensuite présenté en insistant sur la méthode de chauffage du tube.
Les résultats expérimentaux sont développés et comparés avec des simu-
lations numériques permettant de mieux interpréter les modifications
des propriétés radiatives de la pointe du tube dues, entre autres, a la
diffraction du PPS.

6.1 Mesure de la constante diélectrique par réflexion
IR

6.1.1 Démarche du calcul de la constante diélectrique

Les calculs théoriques présentés dans le chapitre 3.1 utilisent la constante diélec-
trique de SiOs pur. Or il existe différents types de verre avec des compositions
variant selon leurs méthodes de fabrication. Divers oxydes peuvent étre ajoutés
en plus de SiO9, ce qui perturbe leurs propriétés radiatives comme le montre
I'exemple des deux échantillons de référence (I'un en verre sodocalcique, 'autre
en verre de quartz) dont les émissivités mesurées sont différentes (voir les figures
5.14 et 5.15). Ces deux types de verre ont des constantes diélectriques spéci-
fiques mais tout de méme proches de celle de SiOy pur car 'oxyde de silicium
reste toujours 'oxyde majoritaire. Les tubes de verre utilisés pour la diffraction
du PPS sont en verre borosilicate qui est un troisiéme type de verre également
composé majoritairement d’oxyde de silicium. Néanmoins sa constante diélec-
trique nécessite d’étre mesurée expérimentalement pour deux raisons. En effet
méme si nos calculs théoriques ont montré que la zone spectrale d’existence du
PPS s’élargissait pour des nanotubes de verre, nous nous intéressons d’abord
aux fréquences pour lesquelles la constante diélectrique est négative car elle
contient des modes de propagation du PPS pour toutes les tailles de tube étu-
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diées. D’autre part la densité d’états électromagnétiques de surface augmente
énormément pour une fréquence proche de la résonance du PPS [106 et 115],
ce qui assure la diffraction d’'un grand nombre de modes autour de cette fré-
quence, méme si leurs longueurs de propagation associées ne sont pas les plus
importantes (voir les figures 3.24 et 3.25).

La constante diélectrique est déterminée grace a une des relations de Kramers-
Kronig appliquée a la mesure de la réflectivité spectrale. Le verre étant opaque
dans la zone de fréquence étudiée (voir la figure 6.1), I'utilisation de cette mé-
thode est légitime [30 et 97|. Une des relations de Kramers-Kronig permet de
calculer le coefficient de Fresnel de réflectivité p, qui est une grandeur complexe,
a partir de la réflectivité R, qui est une grandeur réelle. Expérimentalement nous
n’avons accés qu’a R, alors que c’est le coefficient de Fresnel de réflexion ou
réflectance p qui nous intéresse pour calculer la constante diélectrique. Ce coeffi-
cient peut étre calculé a partir des données expérimentales grace aux équations :

p = |ple”, (6.1)
ol
ol = VR, (6.2)
et
1 [ dInR (w)'/?
blwe) = ~ / I | & e | dRWw) 7, (6.3)
T Jo W — We dw

L’équation (6.3) fait partie des relations de dispersion de Kramers-Kronig [101].
Elle nécessite la connaissance de la réflectivité sur un intervalle de fréquence
infini, ce qui n’est bien sir pas accessible expérimentalement. Cependant le
calcul est valable en utilisant deux interpolations, une pour les fréquences ten-
dant vers zéro, une autre pour les fréquences tendant vers l'infini, et en ne
s'intéressant qu’aux fréquences suffisamment éloignées des bords de l'intervalle

wHwe
w—We

de mesure. En effet la pondération en In des fréquences dans le calcul

de la phase implique que ce sont principalement les valeurs de la réflectivité
proches de la fréquence de calcul w,. qui influent sur le résultat. Ainsi pour une
fréquence loin des bords de notre intervalle de mesure (entre environ 2 et 15
pum) Pinterpolation influera peu sur le résultat, ce qui ne sera plus le cas si on
cherche a calculer la phase de la réflectance autour de 2 pum ou de 15 pum.

De plus l'utilisation de cette relation de Kramers-Kronig montre des limitations
dans 'obtention des constantes optiques pour des domaines de fréquence ou
le coefficient d’absorption (définie comme la partie imaginaire de 'indice de
réfraction) est faible. Les résultats sont alors trés sensibles au bruit des spectres
expérimentaux [30 et 56]. Nous nous en sommes donc tenus au calcul de la
constante diélectrique uniquement autour de la zone ou la partie réelle € est
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négative, parce qu’elle correspond a la zone ou le coefficient d’absorption du
verre est le plus élevé et parce que c’est aussi la que se situe la résonance du
PPS. Il nous reste maintenant a faire le lien entre la réflectance et la constante
diélectrique, ce qui nécessite de connaitre la polarisation du rayonnement utilisé
ainsi que son angle d’incidence. Pour ce faire nous allons détailler le montage
expérimental.
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Figure 6.1 — Transmittance d’une plaque de verre sodocalcique d’un millimétre
d’épaisseur.

La mesure de la réflectivité est réalisée avec les mémes appareils (spectrométre
et microscope IR) mais avec un chemin optique différent. Lors de 'utilisation en
émission, le signal provient du microscope, arrive dans le spectrométre ot il est
modulé par 'interférométre, avant d’étre détecté par le MCT. Pour une utilisa-
tion du montage en réflexion, le signal provient du spectrométre. En effet il est
nécessaire d’utiliser une source externe qui, dans notre cas, est une source glo-
bar (source a base de carbure de silicium), chauffée a 1107°C (1380K) et située
dans le spectrométre. Le signal émis par cette source est collimaté par un miroir
parabolique qui ’envoie dans 'interféromeétre. Puis en sortie de 'interféromeétre
un miroir plan réfléchit le rayonnement vers le microscope (le périscope faisant
la liaison entre le microscope et le spectrométre dans le cas de ’émission est
ici supprimé). Le rayon lumineux suit ensuite le méme trajet que pour 'expé-
rience d’émission mais en sens inverse. L’objectif Cassegrain permet la réflexion
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sur la zone d’observation pour un angle de 35,5° ou de 40, 5° suivant I’objectif
utilisé. Puis le rayon réfléchi reprend le méme trajet jusqu’a un miroir qui le
renvoie a un autre détecteur MCT situé dans le microscope comme le montre le
schéma 6.2. La polarisation du rayonnement a la sortie de Iinterféromeétre est
56% transverse électrique et 44% transverse magnétique, cette proportion va-
rie de plus ou moins 1% au niveau de l'objectif (données fournies par Thermo
Fisher Scientific). Le coefficient de réflexion p obtenu dans notre expérience
correspond & celui d’une onde polarisée partiellement transverse électrique et
partiellement transverse magnétique pour un angle d’incidence non normal.

. Miroir plan
. ' Miroir plan dichr P
Signal réfléchi S etorooere ichroique
vers le A
détecteur MCT AW o
r,;a Objectif
4 | A Cassegrain
Miroir plan de N
séparation ) ﬂr.
Echantillon

Miroirs

Diaphragme paraboliques

Signal
provenant du
spectrometre

Figure 6.2 — Schéma optique du microscope infrarouge Continupum en mode réflexion.
L’ajout du miroir séparateur par rapport au mode émission permet de renvoyer le
faisceau réfléchi vers le détecteur MCT interne au microscope (données fournies par
Thermo Fisher Scientific).

Les formules de Fresnel donnant la réflectance pour une onde réfléchie de pola-
risation transverse électrique prg ou transverse magnétique prps sont :

T1COS®1 — N2COSP2
N1COSQ1 + N2COSP2

pTE = (6.4)

et

_ N2Co8p1 — N1COSP2

pTM = N2COSP1 + N1COSPo (65)
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avec np et no les indices de réfraction des milieux 1 et 2, ¢ 'angle d’incidence
dans le milieu 1 et ¢o l'angle de réfraction dans le milieu 2 (voir le schéma
6.3). On considére ici une interface air-verre donc n; = 1. En utilisant la loi de
Snell-Descartes nising; = nasings et la relation entre la constante diélectrique
et 'indice de réfraction : €5 = n%, les réflectances prg et pras s’écrivent :

cosgp — /€2 — (singq)?
PTE = ( . )2 (6.6)
cosp1 + /€2 — (singq)
et
€2C0S¢1 — /€9 — (sing)?
PTM = ( - ) : (6.7)
€2C08¢1 + /€2 — (singy)?
Pour notre expérience, la réflectance totale théorique est donc :
Ptheo = 0,56 prE + 0,44 pryr. (6.8)
L’équation & résoudre pour chaque fréquence est :
Ptheo = PKK (6.9)

N

avec prr la réflectance calculée a partir des équations (6.2) et (6.3). Cette
équation a pour inconnue la constante diélectrique complexe du verre €o, notée
€ par simplicité dans la suite de ce chapitre.

Pour la résolution numérique, I'interpolation & basses et hautes fréquences des
données expérimentales pour le calcul de la phase 1 de pxx a été faite a
l’aide d’Origin en utilisant cing fonctions lorentziennes. Puis ’équation (6.9) a
été résolue par Mathematica. Deux échantillons plans ont été analysés afin de
valider la procédure : il s’agit d’un échantillon de verre de quartz et un autre
de verre sodocalcique comme pour les mesures de référence d’émissivité. Enfin
la réflectivité d’'un tube en verre borosilicate avant étirement a été mesurée
pour déterminer la constante diélectrique de ce verre et surtout la fréquence de
résonance du PPS pour ce matériau.

6.1.2 Permittivité diélectrique déterminée pour des échantillons
de verre plans

Le premier échantillon de verre de quartz contient 99, 9% d’oxyde de silicium
(donnée fournie par la compagnie Goodfellow), si bien que le calcul de sa
constante diélectrique peut étre comparé avec les données fournies par Palik
pour du verre de quartz [91]. Les résultats comportent d’abord un tracé de
lamplitude et de la phase de la réflectance (figure 6.4), puis de la permittivité
diélectrique (parties réelle et imaginaire) en fonction de la fréquence (figure 6.5).
Les fréquences sont exprimées en pm~! sachant que 1 um~! correspond & une
longueur d’onde de 6,3 um. L’amplitude de la réflectance est égale aux résul-
tats expérimentaux a une racine carrée prés. Pour comparaison, la permittivité
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Réflexion pour une onde polarisée Réflexion pour une onde polarisée
transverse ¢lectrique transverse magnétique

Figure 6.3 — Schéma des réflexions d’onde polarisée transverse électrique ou trans-
verse magnétique pour un angle d’incidence quelconque.

diélectrique et la réflectance du verre de quartz calculées a partir des constantes
optiques répertoriées par Palik, sont présentées sur les mémes figures. L’accord
entre les courbes de ’échantillon analysé et celles de Palik est bon, voire ex-
cellent, pour 'amplitude de la réflectance ol les courbes sont superposées. Les
courbes de la constante diélectrique montrent un faible décalage en fréquence de
la résonance dont I’amplitude augmente pour nos mesures par rapport a celles
référencées par Palik. Néanmoins ’écart diminue et méme disparait lorsque
I'on s’éloigne de cette résonance a plus faible ou plus haute fréquence, ce qui
nous permet d’avoir confiance dans nos mesures. En effet les écarts mesurés au
niveau de la résonance sont de 'ordre de 30% au maximum, ce qui peut étre
imputé a la faible différence de composition entre le verre de quartz utilisé et
celui référencé, et a la difficulté de mesure dans la zone de résonance. Nous
considérons donc que cette étape préliminaire valide notre démarche pour les
échantillons suivants.

L’influence de I'ajout d’oxydes différents dans la composition du verre sur la
constante diélectrique de celui-ci a pu étre analysée lors de ’étude de la réflecti-
vité d’une plaque de verre sodocalcique. Nous ne connaissons pas la composition
exacte de notre échantillon, mais sa teneur en oxyde de silicium se situe aux
alentours de 70% [68]. Les résultats de ’expérience sont présentés dans les fi-
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Figure 6.4 — Tracés de I’'amplitude et de la phase de la réflectance du verre de quartz
obtenues expérimentalement (courbes bleue et rouge) comparés aux courbes calculées a
partir des constantes optiques répertoriées par Palik [91] (courbes verte et rose).

gures 6.6 et 6.7. Par rapport au verre de quartz, la résonance de la constante
diélectrique est décalée en fréquence (le pic négatif de la partie réelle est situé a
w = 0,67 pum~', soit une longueur d’onde A\ = 9,36 um pour le verre sodocal-
cique, contre w = 0,7 pum™', soit une longueur d’onde A = 9 pm pour le verre
de quartz). En outre, cette résonance a été fortement atténuée, surtout pour le
pic négatif de € qui est devenu six fois plus faible que celui du verre de quartz,
tandis que les autres pics (pic positif de € et pic de €”) ne sont que deux fois
inférieurs & ceux de la figure 6.5.

L’ajout d’oxydes supplémentaires dans la composition des verres modifie donc
fortement leurs permittivités diélectriques, et méme si la présence de PPS n’est
pas remise en cause a cause de son élargissement spectral pour des matériaux
a fortes pertes diélectriques, on s’attend a ce que la fréquence de résonance du
PPS soit différente de celle calculée & partir des données de Palik pour le verre
borosilicate. C’est pourquoi nous avons ensuite mesuré la réflectivité d’un tube
de verre borosilicate afin de déterminer sa constante diélectrique.
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Figure 6.5 — Tracés des parties réelle (¢') et imaginaire (') de la permittivité du
verre de quartz obtenues expérimentalement (courbes bleue et rouge) comparés auzx
courbes calculées & partir des constantes optiques répertoriées par Palik [91] (courbes
verte et rose).

6.1.3 Permittivité diélectrique déterminée pour un tube en
verre borosilicate

La réflectivité est mesurée pour un tube non étiré d’un millimétre de diamétre et
dont les parois font 125 pm d’épaisseur. La mesure n’est pas faite sur une partie
étirée pour deux raisons : pouvoir assimiler la surface observée & un plan et avoir
une épaisseur des parois suffisamment importante pour qu’il soit encore opaque
(pour des épaisseurs de 'ordre de la dizaine de microns le verre commence &
devenir semi-transparent). En effet si le verre devient semi-transparent, il faut
prendre en compte les effets d’interférences dues aux réflections multiples dans
la paroi. La réflectivité mesurée pour le tube présente deux minima & 0,8 et
0,95 um~" (voir la figure 6.8), ce qui n’avait pas été mesuré pour les plaques de
verre de quartz et sodocalcique. Ceci montre que la constante diélectrique est
légérement différente pour ce type de verre. En effet la réflectivité (et donc la
réflectance) tend vers zéro lorsque la constante diélectrique tend vers 1 signifiant
que le rayon se propage a l'interface air /verre sans subir les effets du changement
d’indice (réflexion/réfraction). Néanmoins I’apparition de deux fréquences pour
lesquelles la réflectivité tend vers zéro n’est pas due & des réflexions multiples
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Figure 6.6 — Tracés de lamplitude et de la phase de la réflectance du verre sodocal-
cique obtenues expérimentalement.

qui entraineraient des interférences destructrices, car le verre est encore opaque
pour des épaisseurs de 'ordre de la centaine de micrométres.

Les résultats de la permittivité diélectrique du tube sont présentés dans la
figure 6.9 et en comparaison avec les résultats de Palik dans la figure 6.10. La
fréquence de résonance du pic négatif est peu décalée par rapport aux données
référencées par Palik, cependant la résonance reste fortement atténuée, comme
pour le verre sodocalcique, avec une atténuation plus forte pour le pic négatif
de € que pour les pics positifs de € et ¢’. Comme pour le verre de quartz et le
verre sodocalcique, les fréquences des deux minima de réflexion correspondent
a des valeurs de ¢ proches de 1 et ou la composante imaginaire €’ est proche
de zéro. Ces variations du spectre de la réflectivité sont probablement dues a
I'inclusion d’oxydes tels que 'oxyde de bore qui ne sont pas présents dans les
deux types de verre précédents. Nous pouvons donc concentrer notre attention
sur la zone de fréquence comprise entre 0,65 et 0,75 um~! (c’est-a-dire entre
8,4 et 9,7 pm) lors des mesures d’émission de la pointe de tube pour détecter
une diffraction de PPS plus intense.
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Figure 6.7 — Tracés des parties réelle (¢') et imaginaire (') de la permittivité du
verre sodocalcique obtenues expérimentalement.

6.2 Mesure de I’émission du tube en verre

6.2.1 Choix des caractéristiques de ’échantillon

Pour mémoire les conclusions de I’étude théorique au chapitre 3.1 et des simula-
tions FDTD dans la partie 4.2 nous ont amené & choisir de fabriquer des tubes
avec des parois les plus fines possibles et un diamétre le plus petit possible.
Une exaltation de la propagation des PPS a en effet été démontrée pour un
diamétre inférieur & 300 nm, et cet effet s’accentue pour des parois plus fines
a un diameétre fixé (voir la figure 3.10). Comme lors de I'étirement le rapport
diameétre intérieur sur diameétre extérieur a/b reste constant, nous avons privi-
légié les tubes ayant les parois les plus fines avant étirement, d’ailleurs ceux-ci
possédent un rapport a/b = 0,75 (valeur fixe des échantillons de tubes four-
nis par Sutter Instrument). Cependant nous n’avons pas cherché a obtenir un
diameétre de pointe le plus petit possible avec la micro-étireuse (de l'ordre de
100 nm) car dans ce cas la partie conique est trés longue (1 cm), ce qui pose
des problémes pratiques de chauffage. En effet la résistance thermique du tube
de verre va augmenter a cause de la diminution de sa section. Les travaux pré-
liminaires de Tokunaga et al. ont montré que la température d’une pointe de
tube de diamétre de 'ordre de 1 pm ne dépassait pas 100°C pour un chauffage
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Figure 6.8 — Tracés de l'amplitude et de la phase de la réflectance du tube en verre
borosilicate obtenues expérimentalement.

a 300°C a 1 millimétre de la pointe [112].

Cependant en raccourcissant la taille de la partie conique, le diamétre de la
pointe est également réduit. Cela pose alors probléme pour la puissance théo-
rique du PPS diffracté que 'on estime, dans le cas d’une pointe 4 600°C, & 3, 1
nW pour un diamétre de 1 millimeétre, & 17,4 nW pour 5 um et 58,2 nW pour 1
pm. Ces estimations ne prennent pas en compte le reste de I’émission des ondes
radiatives, la composante due au PPS seul est isolée. Il a donc fallu trouver un
compromis entre la faible taille de la pointe qui permet d’avoir une puissance
du PPS élevée et la taille de la partie conique qui introduit de fortes pertes
thermiques. C’est pourquoi nous avons choisi d’utiliser des tubes dont la partie
conique mesure entre 5 et 7 millimétres et dont la pointe posséde un diamétre
compris entre 0,9 et 0,5 pm. Ces valeurs sont fournies par la micro-étireuse a
partir d’un programme pré-enregistré utilisé pour étirer nos échantillons. Des
photos de la pointe d’un tube obtenues par microscopie optique sont présentées
dans la figure 6.11. Avant de présenter les mesures d’émission du tube de verre,
expliquons la méthode de chauffage qui a été retenue.
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Figure 6.9 — Tracés des parties réelle (¢') et imaginaire (') de la permittivité du
tube en verre borosiliocate obtenues expérimentalement.

6.2.2 Meéthode de chauffage du tube en verre

Le chauffage du tube est une opération délicate : le verre n’est pas un bon
conducteur thermique et la résistance thermique du tube augmente d’autant
plus que sa section est petite. En outre, le signal émis par la pointe est trés
faible (de I'ordre de 10 nW pour une pointe de 1 ym de diamétre sans compter le
PPS a comparer aux 400 pW de la puissance minimale détectée) si bien que des
effets parasites, comme le chauffage des optiques précédemment évoqué, doivent
étre pris en compte pour que la mesure soit pertinente. La solution de la plaque
chauffante n’a pas été retenue pour deux raisons : sa mauvaise efficacité pour
chauffer la pointe du tube, la source de chaleur étant trés éloignée de la pointe,
et le fort chauffage de 'objectif qu’il induit. En effet le tube doit étre chauffé
dans un environnement le plus froid possible pour limiter les effets parasites,
comme nous ’avons évoqué.

Le chauffage par laser permet de réaliser cette condition. La focalisation du
rayon a la base de la partie conique du tube facilite son chauffage au plus
prés de la pointe. Cependant le verre est transparent dans le visible, ce qui
empéche d’utiliser des lasers visibles pour un tube tel quel. Le laser COo dont
la longueur d’onde est centrée autour de 10 pm est une option intéressante
car le verre absorbe fortement le rayonnement dans cette gamme de longueur
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Figure 6.10 — Comparaison des parties réelle (¢') et imaginaire (¢”) de la permittivité
diélectrique entre le verre borosilicate et les valeurs référencées par Palik. La résonance
de € diminue trés nettement pour le verre borosilicate par rapport a un verre de SiOo
pur sans décalage important de la fréquence de résonance.

d’onde. Cependant son utilisation n’est pas simple et le MCT détecterait aussi
la réflexion du rayonnement sur le tube qui serait collecté par 1'objectif. Cette
option est toujours possible, mais nous en avons choisi une autre, plus simple :
recouvrir la base du tube d’une mince couche métallique puis de focaliser dessus,
a I’aide d’une lentille convergente, un laser continu dont la puissance maximale
atteint 1 Watt. La couche mince métallique permet d’absorber le rayonnement
laser qui échauffe la couche mince et le tube. C’est une couche mince de cuivre
de 500 nm d’épaisseur qui a été déposée par thermoévaporation sous vide sur
les tubes en verre (figure 6.12). Le dépdt n’a lieu que jusqu’a la base de la partie
conique, le reste de la partie étirée incluant la pointe reste vierge de tout dépot,
ce qui assure de ne mesurer que I’émission du verre et non celle de la couche
de cuivre en plus. La figure 6.13 illustre 'expérience de mesure d’émission de
la pointe du tube en verre.

6.2.3 Détection de I’émission du tube

Apreés étirement il est possible de mesurer le diameétre de la pointe du tube &
’aide d’un microscope optique (les photos d’un échantillon sont présentées dans
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Figure 6.11 — Photos d’une pointe de microtube de diamétre 0,8 — 0,9 um au mi-
croscope optique. La méme pointe a été observée avec un objectif de grossissement 5
(photo du bas) et avec un objectif de grossissement 50 (photo du haut).

la figure 6.11). Cependant ce microscope est différent du microscope IR utilisé
pour collecter I’émission du tube. En effet le microscope Continupum n’est pas
aussi précis car il est limité & des observations pour des tailles de I'ordre de
5 pm (écart entre deux graduations du réticule de I'oculaire) si bien qu'’il ne
nous a pas été possible de mesurer précisément les tailles des pointes dont nous
collections I’émission. Nous avons seulement pu nous assurer qu’elles étaient de
I'ordre de 1 pm.

Les deux objectifs Cassegrain dont nous disposons (15x et 32x) ne collectent
le rayonnement que pour des angles compris respectivement entre 26 et 44°
(pour le 15x) et entre 30 et 51° (pour le 32x) par rapport & la normale. Etant
donné que le PPS est diffracté selon I’axe du tube avec une ouverture angulaire
de Tordre de 20° (résultats de la partie 4.2), il est nécessaire de bien orienter
le tube afin que I’émission du PPS soit captée par 'objectif. C’est pourquoi
les tubes sont inclinés avec un angle de 35° par rapport & la normale, ce qui
permet de mesurer leurs émissions pour les objectifs 15x et 32x (voir la figure
6.14). Dans la suite, les mesures présentées ont été réalisées avec I'objectif 32x
qui offre un meilleur grossissement et permet une visualisation plus facile de la
pointe & ’oculaire.
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Figure 6.12 — Photo de microtubes dont le diameétre de la pointe est compris entre
0,5 et 0,9 um. La partie conique mesure entre 5 et 7 millimétres. Le dépot de cuivre
absorbe le rayonnement du laser visible, chauffant ainsi le reste du tube. L’extrémité de
la pointe a été cachée lors de la thermoévaporation pour y empécher le dépot permettant
ensuite de n’observer au microscope que l’émission du verre et non, en plus, celle du
cuivre.

L’expérience de mesure d’émission du tube en verre est schématisée dans la
figure 6.15. Le signal est mesuré d’abord pour une section du tube large d’en-
viron 300 pm (dépassant trés largement la surface détectée par I'objectif), puis
la zone de détection est rapprochée de plus en plus de la pointe du tube avec
une section détectée qui diminue. A chaque mesure, le laser est refocalisé sur
la partie cuivrée a pleine puissance car c’est ’échantillon qui est déplacé sous
I'échantillon. Le rayon laser focalisé fait fondre partiellement le tube (voir la
figure 6.14). Au niveau du point d’impact la température du tube est donc
proche de 800°C, point de ramollissement du verre borosilicate utilisé. Les si-
gnaux d’émission mesurés sont présentés dans la figure 6.16. Les signaux bruts
montrent une diminution du signal lorsque la section du tube diminue, ce qui est
rassurant. Cependant il est difficile de se rendre compte des modifications spec-
trales de I’émission du tube sans normalisation des courbes, en effet pour des
épaisseurs inférieures a 10 um, le verre commence & devenir semi-transparent et
son émissivité est alors modifiée. La normalisation des courbes a été faite a la
longueur d’onde 7,8 pm, correspondant & une réflectivité nulle du verre boro-



186 CHAPITRE 6 - RESULTATS EXPERIMENTAUX

Figure 6.13 — Montage expérimental de chauffage par laser d’un tube en verre par-
tiellement recouvert d’une couche de cuivre. L’objectif du microscope est focalisé sur
la pointe du tube vierge de dépot ou se produit la diffraction du PPS.

Figure 6.14 — Photo du support-échantillon permettant d’incliner la pointe du tube
avec un angle de 35 ° par rapport a la normale. La partie noircie du tube étiré correspond
G la zone de la couche de cuivre chauffée par le laser. Les points de focalisation du rayon
sont visibles dans cette partie & cause des trous qu’ils forment & travers le tube.

silicate (voir la figure 6.9) donc a une émissivité maximale lorsqu’il est opaque.
Ce choix est arbitraire, mais il permet de mieux visualiser les modifications des
propriétés radiatives lorsque l'on se rapproche de la pointe notamment entre
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Figure 6.15 — Schéma de l’expérience de chauffage et de mesure de l’émission du
tube en verre. Les plans successifs de focalisation de 'objectif sont présentés en bleu.

8,4 et 9,7 um.

La figure 6.16 montre que, lorsque la section du tube passe de 200 pm a 100
pm, le spectre est trés fortement modifié entre 4 et 7 pm, ces changements
ne sont pas aussi brusques quand la section du tube diminue de 300 pm &
200 pm de diameétre. Cela peut s’expliquer par I’épaisseur des parois du tube
qui est de l'ordre de 40 pm pour la section de 300 pum, entre 10 et 15 um
pour celle de 200 um et enfin entre 5 et 10 pm pour celle de 100 pm. Les
modifications des propriétés radiatives du verre sont visibles lorsque 1'épaisseur
des parois diminue en-dessous de 10 pm. Le changement est plus flagrant pour
les sections plus petites ot ’épaisseur des parois atteint le micron voire la
centaine de nanomeétres.

En observant plus précisément la zone située entre 8,4 et 9,7 um dans la figure
6.16 cas (c), les mesures d’émission proches de la pointe indiquent une modifi-
cation du signal pour les sections inférieures & 25 um avec un pic élargi entre
8,2 et 9,7 um. Celui-ci pourrait étre trés probablement da a la diffraction de
PPS, cependant plusieurs questions demeurent au sujet de cette mesure.

Ce pic élargi n’apparait pas que pour une focalisation sur la pointe mais aussi
pour un diamétre de 25 & 2 um, ce qui pose la question de la profondeur de
champ en z de 'objectif dans I'infrarouge. En effet ’objectif collecte le signal
dans une zone autour du plan de focalisation, qui a une extension non nulle dans
la direction perpendiculaire & ce plan, cette extension étant de 'ordre de 20 pm.
Ceci pourrait expliquer la mesure de ce pic & un endroit différent de la pointe
du tube. Théoriquement, on s’attendrait aussi a& mesurer une puissance du PPS
diffracté plus importante que le rayonnement du tube, assimilé & un corps noir
(14 nW contre 60 nW pour le PPS diffracté avec une pointe de diamétre 1 pm
a 600°C).
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Figure 6.16 — Signaux d’émission d’un méme tube en verre borosilicate (aprés sous-
traction du rayonnement ambiant pour plusieurs diameétres jusqu’a la pointe. Dans
la figure (a) les signaux sont bruts, l'amplitude diminue avec le diamétre du verre,
mais en plus, sa forme spectrale est modifiée pour un diameétre inférieur & 100 um, ce
qui est plus visible aprés normalisation des courbes. Figure (b) : les mémes signaux
d’émission sont normalisés a 7,8 pm. La modification du spectre d’émission pour des
diameétres inférieurs a 100 um est visible surtout entre 4 et 7 um, ce qui s’explique
par les modifications des propriétés radiatives du verre devenant semi-transparent pour
des épaisseurs inférieures & 10 pm. Figure (¢) : zoom entre T et 11 de la figure (b).
A partir d’un diamétre de 25 um, un pic élargi apparait entre 8,2 et 9,7 um, signe
probable de diffraction du PPS en champ lointain.



Partie IT - ETUDE EXPERIMENTALE 189

Tout d’abord on ne connait pas la température de la pointe du tube et il ne
nous est malheureusement pas possible de la mesurer : les modifications des
propriétés radiatives de la pointe empéchent toutes mesures de température
a travers le rayonnement émis; les pointes des thermocouples standards sont
beaucoup plus grosses que la pointe, ce qui rend leur utilisation difficile pour une
mesure in situ. En outre le rayonnement provenant du reste du tube chauffé a
aussi un impact car une fraction est collectée par I'objectif Cassegrain comme le
montre la figure 6.17. 11 est difficile d’estimer cette fraction, mais méme infime,
le rayonnement sans PPS de la partie plus large du tube étant nettement plus
important que celui de la pointe (140 uW de puissance rayonnée pour une
section de 100 pum contre 74 nW en tout pour la pointe), cet effet parasite

devrait perturber sensiblement les mesures.
ﬂ TZ

~ Partie chauffée
~ dont I’émission parasite est
partiellement détectée

Plan de focalisation
a la pointe du tube

55°

Figure 6.17 — Effet parasite du chauffage du tube sur le signal collecté a la pointe.
La partie large du tube, bien qu’elle ne soit pas dans le plan focal de l’objectif, émet un
rayonnement qui sera partiellement collecté par le microscope. En effet la profondeur
de champ étant de l'ordre de \/NA? (c’est-a-dire sensiblement égale a la longueur
d’onde d’observation dans notre cas), la région ow le rayonnement infrarouge est col-
lecté dans la direction z, dépasse trés largement la zone observée dans le visible a
travers l'oculaire.

Ces mesures du signal IR de la pointe du tube ouvrent la voie de la détection
de la diffraction du PPS, mais comme les propriétés radiatives du milieu dans
lequel il se propage sont profondément modifiées et mal connues, il nous a paru
indispensable de modéliser théoriquement le spectre radiatif d’une micro-pointe
de verre, en tenant compte du champ lointain et du champ proche diffracté.
Ce modéle permet de mieux comprendre les mesures présentées dans cette par-
tie et de s’assurer que la gamme de longueurs d’onde choisie est celle ou il
est le plus probable que 'on détecte I’émission de PPS. En effet les mesures
de la constante diélectrique ont fourni la bande spectrale ou a priori la réso-
nance PPS est présente, mais nous n’avons pas d’informations sur l’ensemble
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du spectre d’émission. Or si nous n’avons pas de certitudes théoriques sur le
spectre d’émission de la pointe du tube, il n’est pas possible de savoir si nous
mesurons effectivement la diffraction du PPS. Le modéle numérique utilisé dans
la suite s’appuie sur 'approximation dipolaire discréte, mise en place grace au
logiciel DDSCAT 7.1.

6.3 Estimation numérique de la section efficace d’ab-
sorption du microtube

Les propriétés radiatives de petites particules sont étudiées depuis plus de cent
ans sous la forme de diffusion de Lorenz-Mie qui fournit une solution rigoureuse
de la diffusion d’une onde électromagnétique incidente par une sphére dans un
milieu homogéne. Ce probléme est discuté en détail par Bohren et Huffman
[12]. Dans cette étude le paramétre qui nous intéresse est la section efficace
d’absorption ogps(w). Celle-ci est définie comme le rapport entre la puissance
absorbée (en W) et le flux du rayonnement incident sur la particule (en W/m?).
Or aprés absorption, la puissance surfacique émise par la particule prend la
forme :

® hw?  ogps(w)
PSuT‘f = /O 7T262 e?uu/ka — 1dw (610)

avec h la constante de Planck réduite et kp la constante de Boltzmann. Le
calcul de la section efficace d’absorption permet donc aussi de connaitre les
propriétés d’émission d’une particule. Nous nous sommes donc concentrés sur
le calcul de ce paramétre pour la pointe du tube.

A notre connaissance, il n’y a pas de solution exacte de la diffusion de Lorenz-
Mie pour une géométrie cylindrique, c’est pourquoi nous avons opté pour une
approche numérique sous la forme de 'approximation dipolaire discréte. Le
tube est discrétisé sous forme de maillage dont les points sont des dipdles.
La polarisabilité des dipoles est calculée a partir de la constante diélectrique
du verre (données recueillies par Palik [91]). Le logiciel utilisé pour mener les
calculs est DDSCAT 7.1 (Discrete Dipole Approximation for Scattering and
Absorption of Light) qui s’appuie sur des codes Fortran permettant entre autres
de calculer les efficacités de diffusion et d’absorption par des particules de forme
quelconque, définies comme le rapport de la section efficace de diffusion ou
d’absorption sur une surface caractéristique de la particule (les références [33,
34 et 35| apportent plus de détails sur ce logiciel).

Le tube modélisé a un diamétre extérieur de 1 pm et un diamétre intérieur de
0,75 pm afin d’étre du méme ordre de grandeur que la section étudiée expéri-
mentalement. La longueur du tube a été choisie pour deux valeurs extrémes : 10
nanométres et 3 millimétres. Le premier choix correspondant a la valeur d’une
distance dipole-dipdle, nous obtenons les propriétés radiatives d’une couronne
de verre décrivant ’extréme bout du microtube. En revanche le deuxiéme choix
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permet de rendre compte de 'effet de la taille du tube sur son émission car
cette longueur est comparable a la longueur de la partie conique (entre 5 et 7
millimétres).

Cette derniére géométrie est pourtant discutable car elle est trés éloignée de
la géométrie du tube expérimentale, une forme conique lui serait préférable,
mais le temps de calcul explose si on ’agrandit. L’excitation de la structure
est possible griace a une onde électromagnétique monochromatique incidente
dont la fréquence varie entre 8 et 10 pum (voir la figure 6.18). Pour chaque
fréquence de I'onde incidente (discrétisation avec un pas de 0,1 pum) Uefficacité
d’absorption spectrale est calculée avant d’en faire la somme. L’élargissement
de la gamme spectrale de I'onde incidente provoque aussi une augmentation
du temps de calcul, sachant que les tests qui ont été réalisés en dehors de
cette gamme spectrale ont montré une efficacité d’absorption trés faible. C’est
pourquoi ces résultats donnent une premiére indication des propriétés radiatives
théoriques de la micro-pointe.

Figure 6.18 — Schéma de ’excitation du tube par une onde incidente lors de l’étude
de son absorption par DDSCAT.

Les résultats du calcul numérique sont présentés dans la figure 6.19. Comme
les volumes des tubes considérés sont trés différents, nous avons préféré tracer
la section efficace d’absorption rapportée au volume pour pouvoir les compa-
rer. Les tubes analysés absorbent le rayonnement principalement entre 175 et
240.10' rad.s™!, c’est-a-dire pour des longueurs d’onde comprises entre 8 et
11 pm. Ainsi le rayonnement émis par la pointe sera prépondérant dans cette
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Figure 6.19 — Section efficace d’absorption rapportée au volume du tube considéré.
Cette section efficace volumétrique indique que la section efficace d’absorption est beau-
coup plus faible pour le tube de 10 nm de longueur que pour celui de 3 millimeétres de
long.

gamme de longueurs d’onde correspondant & la zone spectrale de résonance du
PPS. Cette zone de fréquence est méme légérement plus large que la zone ou
la constante diélectrique est négative (voir pour comparaison la figure 2.19).
Ceci est en accord avec les résultats sur 'élargissement spectral du PPS dans
des nanostructures de verre comme la couche mince ou le tube (voir la partie
3.2). Par ailleurs la longueur du tube modifie peu le spectre de la section effi-
cace d’absorption, le pic d’absorption maximale étant décalé de 200 a 210.10'2
rad.s~! pour une taille variant de 10 nm & 3 millimétres. La longueur du tube
ne semble donc pas modifier de maniére prépondérante son émission.

Cependant la dépendance angulaire des propriétés d’émission de la micro-pointe
n’a pas été abordée alors que celle-ci est importante pour conforter les résul-
tats des simulations FDTD selon lesquelles la diffraction du PPS se produit
dans 'axe du tube et plus généralement dans quelle mesure 1’émission de la
pointe est anisotrope. Cette étude fait partie des travaux futurs car elle aidera
a comprendre les expériences de mesure d’émission de la pointe en modifiant
I'inclinaison du tube. Celles-ci n’ont pas fourni de résultats concluants car le
probable pic di a la diffraction du PPS est aussi observé pour une inclinaison
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horizontale, ce qui ne devrait pas étre le cas.

Les premiers résultats théoriques des propriétés radiatives de la pointe du micro-
tube indiquent donc une forte émission de celle-ci sur une gamme spectrale ré-
duite. Mais cette étude ne donne pas d’informations pour des longueurs d’onde
supérieures & 6,3 ym (correspondant & 300.10'2 rad.s~!) ol nous avions remar-
qué de fortes variations expérimentales de ’émission du tube pour des sections
inférieures 4 25 um. Néanmoins ces propriétés remarquables de trés forts pics
d’émission pour des objets microscopiques ont aussi été décrits par Joulain et
al. pour des disques de SiO2 de 100 & 1 pm de rayon [59]. En effet il est pos-
sible de calculer une émissivité effective pour ces objets microscopiques, qui est
identique & celle d’un plan semi-infini de SiO9 pour un disque de 100 pm de
rayon, mais qui dépasse trés largement la limite d’un corps noir pour un disque
de rayon 1 pm, particuliérement dans la bande spectrale de résonance du PPS
ou cette émissivité peut dépasser 10. Ces résultats montrent que la section ef-
ficace d’émission d’un objet micrométrique dépasse sa surface géométrique. En
réalité le calcul de I’émissivité effective, prenant en compte cette section efficace
d’émission, fournirait une émissivité inférieure a 1 [59].

Ce dernier chapitre a détaillé les résultats expérimentaux de détection du PPS
se diffractant & la pointe d’un micro-tube. La bande spectrale ou le PPS est
recherché a été déterminée a partir des mesures de la constante diélectrique
du tube. Elle correspond & la zone ou la partie réelle de la permittivité diélec-
trique est négative et a été définie entre 8,4 et 9,7 pm pour le verre borosilicate
constituant le tube. L’expérience de chauffage et de mesure de ’émission du
tube pour différentes sections a été présentée et a abouti & des résultats mon-
trant une modification spectrale du tube lorsque son épaisseur devient inférieure
a la dizaine de microns. Ces modifications incluent un pic élargi entre 8,2 et
9,7 pum qui serait vraisemblablement la signature spectrale de la diffraction
du PPS. Les propriétés radiatives de la pointe du tube ont aussi été simulées
numériquement par approximation dipolaire discréte. Ces simulations réveélent
une forte augmentation des propriétés émissives de la micro-pointe entre 8 et 11
pm, toujours autour de la fréquence de résonance du PPS. Ces résultats ouvrent
la voie & la détection indubitable de la diffraction du PPS & la pointe du tube,
des problémes de calibrage et d’effets parasites potentiels restant cependant &
résoudre pour y parvenir complétement.






Conclusion

Dans cette thése nous avons examiné la propagation du rayonnement de champ
proche guidé dans des microtubes de verre. L’approche retenue pour étudier
ce phénomeéne est surtout thermique. C’est pourquoi nous avons décidé d’in-
troduire le contexte du rayonnement de champ proche par les problématiques
générales des transferts thermiques aux nano-échelles avec les défis industriels
a relever, avant de nous intéresser aux comportements optiques des matériaux
& I’échelle microscopique.

Ce dernier point de vue est plus fréquemment utilisé pour introduire I’étude du
PPS. Néanmoins nous avons rappelé au début de ce manuscrit que ces ondes
évanescentes de surface étaient impliquées dans de nombreuses applications
développées en laboratoire (controle des propriétés d’émission-absorption de
matériaux, refroidissement sans contact, rectificateur thermique, cellule ther-
mophotovoltaique de champ proche, imagerie thermique ou écriture de données
informatiques). Tous ces travaux s’appuient sur la longueur de propagation
transverse du PPS et ne prennent pas en considération sa longueur de propa-
gation longitudinale, contrairement & notre travail. En effet nous avons cherché
a utiliser 'augmentation de cette longueur pour améliorer la conductivité ther-
mique de nano-matériaux.

Pour ce faire nous nous sommes intéressés & une géométrie cylindrique sous
forme de tube favorisant le couplage des ondes de surface en son coeur. Nous
avons préféré utiliser le verre pour plusieurs raisons : d’abord parce qu’il sup-
porte la propagation de PPS pour une fréquence proche de 10 um, mais aussi
parce qu’il est peu cotiteux ; la fabrication de micro-tubes est courante & cause
de la forte demande de capillaires en biologie. Enfin le verre étant un mauvais
conducteur thermique, les effets d’augmentation de la conductivité thermique
grace aux PPS seront d’autant plus visibles que celle-ci est faible a l'origine.

Le chapitre 2 rappelle la définition du PPS comme produit de 'interaction
entre un phonon optique transverse et un photon, et donne un apergu de ’ori-
gine physique de cette résonance de surface. Les conditions d’existence de la
résonance ont été examinées pour un milieu diélectrique sans perte (avec une
constante diélectrique e réelle) et avec pertes (avec ¢ complexe). Ce dernier
cas est primordial pour notre étude car les pertes diélectriques du verre ne
peuvent pas étre négligées. De plus elles entrainent un amortissement de 'onde
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de surface dans la direction longitudinale justifiant le calcul d’une longueur de
propagation dans cette direction, sinon celle-ci serait infinie.

La justification théorique de l'intérét porté aux nanotubes de verre pour amé-
liorer la propagation de PPS est fournie au chapitre 3. En effet nous avons pu
mener une résolution analytique des relations de dispersion lorsque le diamétre
du tube est inférieur & 300 nm. Ce calcul a permis d’estimer la longueur de
propagation longitudinale A du PPS dans cette géométrie. Cette étude a aussi
montré que la conductivité thermique d’un nanotube de verre (proportionnelle
a A) pouvait étre doublée grace aux PPS méme si, en comparaison, une couche
mince de méme épaisseur aurait une conductivité thermique due aux PPS deux
fois plus grande que celle du nanotube. L’étude théorique nous a, par ailleurs,
permis de montrer que la forte augmentation de A aboutissait & une quantifica-
tion du transfert de chaleur pour des nanofils de verre & température ambiante,
ouvrant la voie & un codage de I'information sous forme de chaleur. Tous ces
résultats s’appuient sur ’élargissement spectral du PPS se propageant a la sur-
face d’un diélectrique polaire avec pertes si la structure considérée a au moins
une de ses dimensions nanométrique.

La deuxiéme partie du manuscrit s’applique a démontrer expérimentalement
I’existence de PPS dans des nanotubes de verre avant d’étre & méme de mesu-
rer la conductivité thermique de ces structures. Etant donné que le rayonnement
de champ proche ne peut pas étre détecté en champ lointain, les mesures ex-
périmentales du PPS sont en grande partie fondées sur la diffraction. Par sa
géométrie, le tube offre la possibilité d’une nouvelle méthode de mesure du PPS
diffracté a sa pointe micrométrique. Cette idée a été validée par des simulations
numeériques fournies par le logiciel Meep (FDTD) montrant qu’en plus, le PPS
était diffracté le long de ’axe du tube avec une ouverture angulaire relativement
faible (de l'ordre de 20° a la fréquence 10,9 pm).

Le montage expérimental pour mesurer I’émission thermique de microstructures
comprend un microscope IR couplé & un spectrométre FTIR qui est le méme, &
quelques modifications prés, que celui utilisé pour mesurer la transmission ou la
réflection IR d’échantillons microscopiques. Cependant la micro-spectroscopie
en émission thermique étant inédite, elle a nécessité la mise en place d’un proto-
cole de calibrage développé au chapitre 5. Le protocole décrit n’a pas vraiment
donné les résultats escomptés mais nous avons avancé les raisons de ces blo-
cages. En effet il est nécessaire d’utiliser des échantillons de référence ayant
une émissivité la plus proche possible d’un corps gris dans le domaine spectral
d’étude. Cet échantillon doit étre placé sous 'objectif du microscope et doit
fournir un signal d’amplitude proche de celle du signal a analyser.

En outre comme les rayonnements que 'on cherche a mesurer sont faibles (de
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l'ordre de quelques dizaines de nanowatts), nous avons mis en évidence quelques
effets parasites perturbant sensiblement nos mesures (soustraction du rayon-
nement ambiant adéquate, influence du chauffage des optiques). La prise en
compte de ces effets spécifiques a la micro-spectroscopie en émission thermique
est indispensable pour mener des mesures pertinentes.

Enfin les résultats expérimentaux présentés au chapitre 6 comprennent des
mesures de réflexion et d’émission. La réflexion a permis d’obtenir la constante
diélectrique du verre composant le micro-tube. La bande spectrale de résonance
du PPS, correspondant & des valeurs de la partie réelle de la constante diélec-
trique négative, a ainsi pu étre déterminée. Cette zone de fréquences contient le
plus de densités de modes de PPS, ce qui entraine une forte émission d’ondes de
surface a ces fréquences. Les mesures d’émission de la pointe du tube indiquent
une probable augmentation de 1’émission pour ces fréquences. Mais les modifi-
cations des propriétés radiatives de la pointe du tube par rapport a celles de sa
base compliquent 'interprétation de ces résultats. C’est pourquoi nous avons
simulé la section efficace d’absorption de la pointe du tube grace au logiciel
DDSCAT qui s’appuie sur 'approximation dipolaire discréte. Ces résultats ont
confirmé 'augmentation de ’émission de la pointe autour de la fréquence de
résonance du PPS.

L’étude de I’émission d’une pointe de tube est trés complexe pour plusieurs
raisons : modifications de ses propriétés radiatives, température difficile & esti-
mer, détection parasite de I’émission du reste du tube, étalonnage du montage
difficile. Néanmoins, malgré ces limitations, les premiers résultats de détection
du PPS sont encourageants.

Cette thése ouvre de nouvelles pistes de recherche au sujet du phonon-polariton
de surface. Concernant la métrologie, le calibrage du montage est tout d’abord
indispensable avec un corps gris et un atténuateur placé entre le microscope et
le spectrométre. Cet atténuateur doit en plus étre uniforme (& l'inverse d’une
grille) sous peine d’introduire des non-linéarités d’éclairement du détecteur.
Les rayonnements parasites lors de la mesure d’émission du tube doivent étre
diminués au mazimum en réduisant la taille du diaphragme d’observation. Cette
solution est délicate a mettre en oeuvre, la pointe devant toujours se trouver
dans la zone d’observation, et une taille du diaphragme trop faible (de l'ordre
de 10 — 20 pum de co6té) introduit des effets de diffraction supplémentaires sur
le signal mesuré.

Les simulations numériques DDSCAT nécessitent aussi quelques améliorations.
Elles peuvent fournir les propriétés d’émission angulaire du tube au lieu d’ex-
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pressions intégrées sur tout ’espace. Ces critéres sont en effet déterminants car,
expérimentalement, nous n’avons accés qu’au rayonnement entre 25° et 50° par
rapport & la normale. Ces informations nous permettraient de savoir la perti-
nence de mesures d’émission de la pointe dans plusieurs directions (horizontale,
verticale et inclinée a 35°) pour montrer une émission directionnelle du PPS.
En effet les premiéres expériences réalisées n’ont pas été convaincantes, vrai-
semblablement & cause d’une forte anisotropie de ’émission de la pointe qu’il
est nécessaire de simuler numériquement.

Enfin notre étude théorique a mis en évidence un résultat trés important :
I’élargissement spectral du PPS dans des nanostructures de verre, permettant
I’augmentation de la conductivité thermique de couches minces ou de nanotubes
de verre et la quantification de la conductance thermique pour des nanofils de
verre. Cet élargissement spectral nécessite aussi d’étre prouvé expérimentale-
ment, ce qui est possible grace a notre montage. En effet des mesures de diffrac-
tion de PPS par des réseaux sur une couche mince de verre sont actuellement a
I’étude au laboratoire EM2C. Des réseaux de périodes différentes permettront
aux PPS de fréquences diverses, plus ou moins éloignées de la fréquence de
résonance, d’étre diffractés en champ lointain. Le microscope permettra de me-
surer des émissions différentes sur une méme couche mince suivant le réseau ou
il sera focalisé, ceci prouvera pleinement ’élargissement spectral du PPS.
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