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Chapitre 1

Introduction

Les travaux de recherche que nous présentons dans cette theése portent sur un domaine
de l'optique expérimentale appelé nanophotonique.

Dans ses processus fondamentaux de création et de détection de lumiere, 'optique
présente un chevauchement avec la physique atomique : c’est ’étude de l'interaction lu-
miere/matiere. Un des défis majeurs de ce domaine est le contrdle (quantique) d’atomes et
leurs interactions radiatives [II 2]. Or, dans l’espace libre, 'interaction entre deux atomes
n’est pas tres efficace.

La raison principale est qu’un atome possede une section efficace qui au mieux, c’est-
a~dire a la longueur d’onde de résonance A, vaut :

B 3\2

o0 = 27
et est donc tres petite par rapport aux dimensions d’un mode radiatif, qui sont elles de
l'ordre du carré de la distance entre la source de ce mode et 'atome (dans l'espace libre).
Afin de poursuivre cette discussion sur une base plus quantitative, considérons un cri-
tere, appelé coopérativité, qui joue un role central [I] dans l'interaction lumiére/matiere.
Dans son interprétation géométrique [I], 3], la coopérativité C est donnée comme le rap-
port entre la section efficace de ’atome o et la section du mode radiatif A, o4 multiplié

par un facteur d’amélioration 7 propre au systeme étudié :

c=_2

.
Amode

Afin de maximiser la coopérativité, trois principaux axes de recherche se dégagent :

@ On peut tout d’abord envisager de focaliser le mode de radiation a la limite de
diffraction sur l'atome a 'aide d’optiques de larges ouvertures numériques [4].

@ De maniere analogue, on peut utiliser les modes d’un guide d’onde dont on a progres-
sivement réduit les dimensions afin de confiner la lumiére dans une section toujours
plus restreinte.

@ Finalement, une autre approche consiste a utiliser une cavité optique de grande
finesse pour augmenter la probabilité d’interaction.

Dans les cas @ et @, le facteur d’amélioration est proche de 1 :

a0

CN

Amode

1



2 CHAPITRE 1. INTRODUCTION

La seule possibilité d’augmenter le couplage consiste donc a réduire la section du mode.
Dans le cas de la cavité @, le facteur d’amélioration est donné par le nombre moyen
"d’allers-retours d’un photon" dans la cavité [I] :

n=4£,
™

avec F la finesse de la cavité. Ainsi, la coopérativité est donnée par :

_ o 4F
C_Amode T

Finalement, si on considere un ensemble N d’atomes, la coopérativité est simplement

donnée par :
0o

C= N.

Amode

Dans ce cas de figure, un parameétre important [5] est I’épaisseur optique. Les guides
d’onde envisagés en @, de part leur géométrie quasi-unidimensionnelle et la divergence
nulle du faisceau guidé permettent des épaisseurs optiques par atome tres élevées.

Un point commun entre ces différentes approches est qu’elles sont toutes limitées
fondamentalement par un méme phénomene : la diffraction, qui est liée au caractere
ondulatoire de la lumiere.

La nature ondulatoire de la lumiere implique aussi que les phénomenes radiatifs sont
la manifestation combinée d’une source et de son environnement. Ainsi, les propriétés des
sources de lumiére comme la puissance, la fréquence et la directivité peuvent étre altérées
en confinant la source dans un environnement approprié. La nanophotonique a comme
objectif de controler ces propriétés en exploitant l'interaction avec des structures sub-
longueur d’onde comme des cavités [6], des antennes[7] et des guides d’onde. Ces structures
reposent sur la discrétisation des modes optiques quand le confinement est de 1’ordre
de la longueur d’onde, mais, jusqu’a récemment, elles n’exploitaient pas explicitement le
caracteére vectoriel de la lumiere. Au cours de la derniére décennie, exploiter le confinement
de champs vectoriels s’est révélé étre un aspect trés prometteur de la nanophotonique.

En effet, le confinement transverse d’un champ vectoriel brise la symétrie du profil
d’intensité et modifie la structure de la polarisation de la lumiere [g].

Quand le champ électrique transverse varie de maniere significative sur une distance
comparable & la longueur d’onde (ce qui est le cas pour les ondes évanescentes), une
composante longitudinale du champ émerge et oscille en quadrature de phase avec la
composante transverse du champ. La polarisation devient dépendante de la direction de
propagation de la lumieére. On parle alors de verrouillage polarisation-direction [9} [10].
Dans ce contexte, appelé "optique chirale" [I0], il est possible de briser la réciprocité des
processus optiques d’absorption[I1], d’émission [12] et de dispersion[I3].

Les guides de lumiere sub-longueur d’onde sont des plateformes permettant d’exploi-
ter simultanément les différents atouts mentionnés précédemment : ils disposent, tout
d’abord, d’une coopérativité élevée ainsi que de la possibilité d’épaisseur optique tres
grande. Finalement ils donnent acces a l’exotisme des champs fortement confinés.

Nos travaux de recherche portent plus précisément sur une des réalisations possibles
de guide de lumiere sub-longueur d’onde : les nanofibres optiques.



Une nanofibre optique désigne un guide d’onde cylindrique, généralement en verre
et transparent dans le visible, dont le diametre est typiquement inférieur a la longueur
d’onde. Dans le domaine visible —auquel se réfere ’adjectif "optique'— cela correspond a
des dimensions de quelques centaines de nanometres.

La méthode la plus simple pour produire une nanofibre consiste a effiler une fibre
optique standard (propre a la télécommunication par exemple) ce qui aboutit au systéme
présenté sur la figure [I.1] La nanofibre est reliée de part et d’autre & une portion de fibre
optique standard par une zone de transition & la pente tres douce. Il est heureux que
la méthode de fabrication la plus simple soit d’une part celle qui offre naturellement la
possibilité d’intégrer la nanofibre aux systemes de télécommunication et d’autre part celle
qui permet une transmission optique quasi-parfaite.

Zone de transition :
e Angle ~ 2 mrad

Fibre standard :
e & de la gaine ~ 125 pm
e & du coeur ~ 5 pm

Fibre standard

Nanofibre :
e g ~ 300 nm
e Longueur ~ 1 cm

FIGURE 1.1 — Nanofibre optique effilée (le schéma n’est pas a ’échelle).

Ma thése est organisée de la maniére suivante :

+ Nous consacrons le chapitre [2] aux nanofibres optiques. Nous commengons par étu-
dier théoriquement comment la lumiere interagit avec une nanofibre. Nous distin-
guons la lumiére guidée, dont 1’énergie suit la nanofibre, de la lumiére non-guidée,
dont I’énergie ne suit pas la nanofibre. Pour conclure ce chapitre nous présentons la
méthode de fabrication d’une nanofibre optique.

o Le chapitre [3suivant est consacré aux sources que nous avons eu 'occasion de mani-
puler durant nos travaux : des boites quantiques & base de semi-conducteurs et des
nanoparticules d’or. Nous les présentons, avec comme approche, la dichotomie entre
émetteurs "quantiques' et émetteurs "classiques'. Nous nous cantonnons a 1’étude
de ces deux cas limites sans entrer dans toute la complexité d’un comportement in-
termédiaire. Nous introduisons a cette fin une grandeur physique cruciale : le degré
de cohérence du second ordre.

o Dans le chapitre [d] nous assemblons les piéces élémentaires de notre systéme : les
sources et les nanofibres optiques pour former un systéme hybride, c’est-a-dire un
systeme qui bénéficie des avantages des deux éléments. Nous expliquons tout d’abord
comment déposer une nanoparticule sur une nanofibre et comment s’assurer que ce
dépot est unique. Afin d’illustrer notre systéeme, nous présentons finalement deux
expériences réalisées durant ces trois ans et visant a sonder le champ proche d’une
nanofibre.
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o Nous détaillons dans le chapitre [5| la technique que nous avons développée (basée
sur une méthode existante) pour avoir un contrdle complet de la polarisation dans
une nanofibre.

o L’expérience présentée dans le chapitre [6] a pour but d’exploiter le confinement de
la lumiere pour modifier la polarisation de la lumiére émise par un dipdle linéaire.
En analogie avec le systeme mécanique permettant de transformer une oscillation
linéaire en un mouvement de rotation continu, nous avons appelé ce phénomeéne :
"bielle-manivelle optique".

o Nous rendons compte dans le dernier chapitre [7] de tentatives de détection de la
force de radiation de la lumiere sur une nanofibre optique.



Die Faser will brechen, proverbe Viennois
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Chapitre 2

Nanofibres optiques

Ce chapitre est I'occasion d’aborder en détails les nanofibres optiques — non pas dans
un soucis d’exhaustivité, mais plutét en mettant ’accent sur les aspects nécessaires a la
compréhension de nos travaux expérimentaux.

Aprés un bref rappel, dans la section 2.1} de la notion de polarisation et des maniéres de
la représenter, nous consacrons les trois sections suivantes a 1’étude des propriétés optiques
des nanofibres. Les sections [2.2] et sont consacrées a la lumiere guidée. On décrit, dans
la section [2.2] comment obtenir les modes guidés par une fibre optique puis on étudie dans
la section les propriétés du mode fondamental qui nous intéresse particulierement. La
section est consacrée a la diffraction d’une onde plane par une nanofibre. Finalement,
nous décrivons dans la section les étapes permettant la fabrication de nanofibres
optiques effilées.

2.1 Représentation de la polarisation

Dans le cadre classique, la lumiére est décrite a I’aide d’un champ vectoriel, le champ
électromagnétique. La polarisation est une propriété de la lumiere qui décrit la direction
que prend le champ électrique en un point de I'espace au cours du temps. Celle-ci joue
un role essentiel dans 'interaction de la lumiere avec la matiere.

Dans le cas le plus commun de la lumiére naturelle (par exemple le rayonnement du
corps noir), la direction du champ électrique ne présente aucune tendance, elle semble
aléatoire. Précisons : le champ électrique possede évidemment une direction bien détermi-
née aux échelles de temps d’un cycle optique (de l'ordre de la femtoseconde), mais cette
cohérence se perd aux échelles de temps d'un processus radiatif (absorption, émission
de lumiére), de l'ordre de la nanoseconde. C’est en ce sens que l'on dit que la lumiére
naturelle est non polarisée.

Le physicien préfere ainsi travailler avec des faisceaux lumineux mieux controlés (idéa-
lement des ondes planes) dont la polarisation peut se définir sans connaitre la valeur du
champ électrique a chaque instant car l'oscillation du champ électrique présente un mo-
tif récurent (linéaire par exemple). Ainsi, un nombre trés limité de parameétres permet
souvent de décrire la polarisation d’un faisceau lumineux.

Quel est donc la facon la plus économique pour décrire un état de polarisation ?

La réponse differe selon que la lumiere est purement polarisée ou partiellement po-

7



8 CHAPITRE 2. NANOFIBRES OPTIQUES

larisée. Pour la lumiére purement polarisée, il faut trois données pour les trois degrés
de liberté du champ : les deux composantes transverses, auxquelles il faut ajouter leur
déphasage relatif. L’ellipse de polarisation (définie par son orientation, son ellipticité et le
sens de rotation du champ électrique) ainsi que le vecteur de Jones (toujours réductible a
une composante réelle et une composante complexe) sont des représentations adéquates
pour la lumiére purement polariséelﬂ

Pour représenter de la lumieére partiellement polarisée, il faut ajouter un parameétre
supplémentaire (les parametres sont alors au nombre de quatre). Les parametres de Stokes
(So, S1, S2, S3) sont adaptés a la représentation d’une polarisation partielle ; dans ce cas
les quatre parametres sont indépendants. Les parametres de Stokes sont, a fortiori, aptes
a représenter la lumiere purement polarisée; auquel cas, ils ne sont plus indépendants
mais reliés par la relation S} + S3 + 53 = S§.

Nous résumons sur la figure les différentes représentations de la polarisation et les
relations qu’elles tissent.

Représentation complexe et vecteur de Jones 1l est commode d’exprimer le champ
électrique [14] d’une onde monochromatique transverse comme la partie réelle d’'un champ
complexe : Re{E(r)e~"#*=w)} ot E(r) est l’enveloppe compleze, B = 2mn /) la constante
de propagation avec A la longueur d’onde dans le vide, n I'indice du milieu et w = 2mc¢/A.
Dans le contexte de la polarisationEl7 I’enveloppe complexe n’est autre chose que le vecteur
de Jones dont les composantes complexes sont E, et E,.

Parametres de Stokes Les parameétres de Stokes sont un ensemble de quatre nombres
réels (Sp, S1, S, S3), définis (dans le cas de la lumiére monochromatique, c’est-a-dire
purement polarisée) a partir des composantes complexeslﬂ E, et E, comme indiqué sur
la figure

Les parametres de Stokes ont une interprétation expérimentale relativement simpleﬁ :
Sy correspond & l'intensité de ’onde ; S7 correspond a la différence d’intensité transmise
par un polariseur horizontal par rapport a un polariseur vertical placé sur le chemin du
faisceau, en termes qualitatifs il s’agit d'un degré de polarisation horizontale/verticale etc.
Nous avons listé dans I'encadré consacré aux parameétres de Stokes sur la figure 2.1] leur
interprétation qualitative.

Expérimentalement, nous déterminons les parametres de Stokes a partir d’un montage
trés simple constitué d’une lame quart-d’onde suivi d’un polariseur et d’un détecteur
comme décrit par Berry et al. [17].

Boule de Poincaré La boule de Poincaré offre une représentation graphique de la
polarisation : (S1/S0,52/S0,S3/S0) sont les coordonnées cartésiennes d’un point dans

1. Notons qu’il est possible de combiner certains parametres décrivant la polarisation afin d’en réduire
le nombre. Par exemple, en prenant comme convention que le signe de x (décrivant l'ellipticité de I’ellipse
de polarisation) indique le sens de rotation du champ électrique, les deux parameétres ¢ et x suffisent a
décrire completement un état de polarisation pur

2. D’une onde monochromatique transverse.

3. Pour la lumiere partiellement polarisée, les parametres de Stokes sont définis a partir des valeurs
moyennes des produits des composantes de 1’enveloppe complexe : <|Ez|2>, <|Ey|2>, <E;Ey>

4. Pour une description exhaustive, nous renvoyons aux ouvrages de références : [15], chapitre 10 et
[16], chapitre 8.
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une boule de rayon unité. La spheére de Poincaré, qui délimite la boule, correspond aux
états purement polarisés pour lesquels Sz = S? + S2 + S2. Dans le cas général,

_ St S+ S8
s, =

D

ou D est le degré de polarisation.

Ellipse de polarisation Un point de la boule de Poincaré est aussi repéré par ses co-
ordonnées sphériques (2W, 2y) qui permettent aussi de construire ’ellipse de polarisation.

Au cours de cette theése, nous jonglerons principalement entre la représentation sous
forme d’ellipse (pour son aspect intuitif) et la représentation de Stokes (adapté a une
étude quantitative).

2.2 Propagation de la lumiere dans une fibre optique

Nous présentons dans cette section les étapes principales permettant de déterminer
les modes guidés d’une fibre optique a saut d’indice telle qu’une nanofibre. Pour une
démonstration exhaustive, nous renvoyons aux ouvrages de référence [I8| [19, 20} 21].

Nous introduisons dans un premier temps l’équation d’onde vectorielle a laquelle
doivent obéir les modes guidés, nous identifions puis analysons le terme essentiel au ca-
ractere vectoriel des solutions.

Nous présentons ensuite la méthode pour trouver les solutions de I’équation d’onde
vectorielle dans le cas d’une nanofibre. Nous verrons qu’il existe une solution non-triviale,
valable quels que soient les parametres du systeme : le mode fondamental.

2.2.1 L’équation d’onde vectorielle

Dans un milieu diélectrique inhomogéneﬂ tel qu'une fibre optique, ’équation d’onde
vectorielle dérivée des équations de Maxwell (voir chapitre 5 de [14]) est donnée par :

2 12
n(l;) d ]23 L 1 i

c* dt n(r)

ol ¢ est la vitesse de la lumiere dans le vide, n(r) 'indice de réfraction a la position r et
V2E est le laplacien vectoriel du champ électrique E. L’équation en milieu inhomogene
se distingue du cas homogene principalement par son troisieéme terme. C’est ce terme
auquel elle doit son caractere vectoriel. En effet, lorsque le troisiéme terme est absent,
chaque composante cartésienne transverse du champ électrique obéit & I’équation d’onde
scalaire (chapitre 13-3 de [20]) :

V’E — Vn(r)?-E) =0 (2.1)

9 n(r)? 6%u
_ - 2.2
Vau 2 o 0 (2.2)
ou lopérateur Laplacien scalaire V? est donné par
0? 0? 0?
Vi= —+ —+—
2 2 2
ox oy 0z (2.3)

e 10 10
S or2  ror r2o®2 0 922’

5. non-magnetique, lineaire, non dispersif, isotrope, sans courant ni charge.
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JONES

So = | Exl* + | Egl?
S1 =By = Byl
Sy = 2Re{EXE,}
S3 = 2Im{ B} E, }

POINCARE
(
S1 Sz S
STOKES (g, 52, ) sont les
C ~ coordonnées cartesiennes
0 : intensité d’un point de la boule
S1 : degré de polarisation de Poincaré.
horizontale/verticale \ :
Ss : degré de polarisation |
A 45° /
Ss : degré de polarisation ft
circulaire
- J N
(2x, 2¥) sont les
S1 = Sp cos 2x cos 2¥ ELLIPSE coordonées sphériques
Sy = Spcos2xsin2¥ y 1 7\ d’un point de la boule
S5 = Sy sin 20 A de Poincaré.
P / €T
N J

FiGURE 2.1 — Différentes représentations de la polarisation. Le champ électrique
est le vecteur réel donné par : Re{(E,, E,)e "**~“8} ot E,, E, sont les composantes
de 'enveloppe complexe. Mises sous forme de colonne, elles forment le vecteur de Jones.
Initialement, les parametres de Stokes sont définis phénoménologiquement (voir [16], cha-
pitre 8), mais dans le cas d’une polarisation pure, ils peuvent s’exprimer d’apres E, et E,,.
Une polarisation représentée dans la boule de Poincaré est un point dont les coordonnées
cartésiennes sont les parametres de Stokes normalisés et dont les coordonnées sphériques
sont les parametres de Dellipse (avec un facteur 2).
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et u désigne une composantelﬂtransverse du champ électrique, e, (r, ®,t) ou e, (r, ®,t). La
présence du troisiéme terme a pour effet de coupler les différentes composantes du champ
et implique un traitement vectoriel.

Analysons l'ordre de grandeur des différents termes de ’équation d’onde vectorielle
dans le cas particulier d’une fibre optique dont le cceur a un indice ny et la gaine
un indice ny. Les deux premiers termes ont une amplitude de I'ordre de Eg/A2, ou Ej
est amplitude du champ électrique. Le troisieme terme a une amplitude de 'ordre de

%(n% —n2)/n3. Deux cas se présentent alors :

e (n? —n3)/n% < 1, c’est le cas d'un guidage faible (cas des fibres monomodes stan-

dards), le terme est négligeable et le systéme est décrit par 1’équation d’onde sca-
laire . Les modes guidés sont donc approximativement transverses électrique-
magnétique (TEM). La résolution de pour une fibre standard & saut d’indice
conduit aux modes linéairement polarisés (LP) [22] 23], dont la polarisation est
linéaire et homogene.

e (n2—n3)/n3 ~ 1, ce qui est le cas pour une nanofibre en silice (n; ~ 1, 46) environnée

d’air ou de vide (n2 = 1,00) ; le troisieéme terme de (2.1f) joue un réle prépondérant.

2.2.2 Solutions de 1’équation d’onde vectorielle

Nous cherchons des solutions de ’équation pour une fibre & saut d’indice (voir
figure dans le cas général, sans autres restrictions que n; > no. La méthode de
résolution consiste tout d’abord a résoudre pour les composantes longitudinales du
champ E, et H, individuellement dans le cceur et dans la gaine de la fibre car I’équation
d’onde prend une forme connue :

(V2 + 12 ,k2) lfl E: (;;’, 21 — 0. (2.4)

Les solutions cherchées se propagent dans la direction z avec une constante de pro-
pagation 5 = 27mnegs/A olt nepy est Uindice effectif. Les solutions doivent présenter une

périodicité de 27 en azimut (ei“q)). La géométrie du systéme suggere donc des solutions
de la forme :

E.(r,®,2) +il® —iBz _

le(r, D, 2) ocu(r)e™e™, 1=0,1,2,... (2.5)

Précisons la notion d’indice effectif : elle généralise la notion d’indice dans le cas ou la
lumiere voit plusieurs indices différents, dans notre cas I'indice du coeur n; et 'indice de la
gaine ng = 1. La longueur d’onde de la lumiere guidée est donc comprise entre la longueur
d’onde qu’aurait la lumiére se propageant dans un milieu d’indice ng, c’est-a-dire A/ngy et
la longueur d’onde qu’aurait la lumiere se propageant dans un milieu d’indice ni, c’est-a
dire A/n;. On définit I'indice effectif [I8] comme le facteur par lequel il faut diviser la
longueur d’onde dans le vide A pour obtenir la longueur d’onde de la lumiere guidée :

)\/neff.

6. Notons qu’il est possible d’exprimer la dépendance spatiale des composantes cartésiennes avec les
coordonnées cylindriques.
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FIGURE 2.2 — Notations et repérage d’une nanofibre. Une nanofibre est caractérisée
par l'indice n; de son matériau, l'indice environnant no et son rayon a. On fixe l'origine
du systeme de coordonnées au centre de la fibre avec I’axe de la fibre confondu a z.

En introduisant ([2.5) dans (2.4)) on obtient des équations différentielles de Bessel pour
u(r) dans le cceur et la gaine respectivement :

02 10 l2
;gx+rggx+oﬂ_ﬂ>mﬂ=0,T§a (coeur), (2.6)
0? 19 r ‘
B <q2 * rz) u(r) =0, r>a (gaine), 2.7

ott h? = n?k? — B2 et ¢*> = 8% — n3k>%. Les solutions des équations (2.6) et (2.7) défi-
nissent les fonctions de Bessel. Si on exclut, dans la solution générale les contributions
non physiquement acceptables, on obtient les solutions suivantes :

Eﬁ%ﬁ:@%WMM&%r@ (2:8)
) - [l sanecn o Y

ou J; est la fonction de Bessel de premiere espece d’ordre [, et K est la fonction modifiée
de Bessel de seconde espece d’ordre .

Les équations de Maxwell V x E = —iwuoH et V x H = iwegn®E permettent de dé-
terminer a partir de F, et H, les quatre composantes restantes du champ F,, Eg, H, et
Hg. A ce stade, nous avons 5 inconnues (A, B,C, D, ) a déterminer afin de décrire com-
pletement les modes guidés dans la fibre. Il faut donc trouver 5 équations indépendantes
faisant intervenir les inconnues. Quatre équations homogenes découlent de la continuité
des composantes tangentes a l'interface de la fibre en r =a :

Eg, r<a(r = a) = Eg r>q(r = a),

EZ rsa
s (2.10)
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La cinquieme et derniere équation provient de la normalisation en puissance des modes a
I'aide du vecteur de Poynting [I§] :

1 21w roo
p= 5/ / (B, H — EoH?)r dr dd, (2.11)
0 0

oll P est la puissance du faisceau guidé['}
La résolution de ce systeme d’équations commence tout d’abord en isolant S dans une
équation, appelée équation caractéristique :

Jj(ha) | Kl(qa) 17 5 Jj(ha) = 5 Kj(qa) 1 B/ 1 1 \?
haJ;(ha) anl(qa)] {nthJl(hG) n2anz(qa)} k2 ((ha)2+(qa)2> (2:12)

ot comme précédemment, h? = n?k? — 32 et ¢> = B2 — n3k2. Les valeurs de 3 solution de
I’équation caractéristique sont déterminées numériquement en fixant la longueur
d’onde X et les parametres de la fibre : rayon a, indice du cceur n; et indice de la gaine
ny.

Nous représentons sur la figure les solutions de I’équation caractéristique sous la
forme de l'indice effectif n.yy = B/k pour un diametre de fibre croissant et avec nos
parametres expérimentaux A = 638 nm, n; = 1,46, ne = 1, 00.

L’équation caractéristique a une forme quadratique et fait émerger deux familles
de solutions (modes) : HEy,, et EHj,,, ou les indices | et m caractérisent la distribution
azimutale et radiale respectivement. Les modes HE et EH ont en général les deux com-
posantes E, et H, non nulles. Un cas particulier se produit cependant lorsque | = 0;
dans ce cas A et C' s’annulent ou B et D s’annulent ce qui implique (voir les équations
et (2.9)) un mode transverse électrique (T'Eyy,) ou transverse magnétique (7 Mo,)
respectivement.

La figure montre que a une longueur d’onde donnée et pour un diametre 2a <
0,72\, il n’existe qu’'un seul modelﬂ guidé par la nanofibre, le mode HE;; appelé mode
fondamental de la fibre.

Pour un diametre donné, les solutions correspondent a des constantes de propagation
prenant des valeurs discretes comprises entre nok < 8 < nik. Pour un diametre de fibre
croissant, la valeur de l'indice effectif associé a un mode augmente a partir de 'indice de
la gaine ng = 1 vers l'indice du coeur n; = 1,46 ce qui illustre un changement dans la
répartition spatiale des modes entre la gaine et le cceur. A la naissance d’un mode, son
profil présente peu de recouvrement avec le cceur, la lumiere, bien que guidée par la fibre,
voit essentiellement la gaine d’indice no = 1. Pour un diameétre de fibre supérieur, le méme
mode présente plus de recouvrement avec le coeur ce qui fait croitre lindice effectif. A la
limite d’une fibre trés large, les modes se propagent principalement dans la fibre avec un
indice effectif qui se rapproche de I'indice du cceur n;.

7. Pour la plupart des applications, il n’est pas indispensable de normaliser les modes en puissance ce
qui implique qu’'une des inconnues du systéme d’équation reste indéterminée (c’est généralement A).

8. Nous associons le mot mode a une solution 3 de I’équation caractéristique. Pour un mode donné,
dont la constante de propagation est (3, il existe une infinité de polarisations possibles combinées & deux
directions de propagation (+z). Aussi, une fibre n’est monomode que parce que nous nous restreignons a
notre longueur d’onde quasi-monochromatique de travail.
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Diametre de la nanofibre [nm]
100 200 300 400 500 600 700 800 900

01 02 03 04 05 06 07 08 09 1

Diameétre de la nanofibre [pm]

FIGURE 2.3 — Dispersion des modes d’une nanofibre. Indices de réfraction effectifs
(nefs = B/k) associés aux premiers modes d'une fibre optique en silice n; = 1,46 en-
vironnée d’air no = 1,00 pour notre longueur d’onde de travail A = 638 nm. L’indice
effectif est bornée par les indices des milieux : n1 < ners < no. Pour un diameétre de fibre
2a/\ < 0.72 indiqué par la ligne verticale pointillée bleue, la fibre est monomode. La ligne
verticale pointillée rouge indique le diametre choisi pour nos expériences.
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2.2.3 Champ électrique du mode HE;

Dans le contexte de la recherche d’une interface lumiere-matiere tres efficace, on consi-
deére généralement comme facteur de mérite le rapport entre la section efficace du systeme
matériel (atome, nanoparticule, boite quantique etc.) et la section du mode lumineux. L’ef-
ficacité est maximale quand la section du faisceau de lumiere équivaut a la section efficace
du systeme matériel. La section efficace d’une transition optique résonante est de 1’ordre
de A\?/2 ce qui nécessite de focaliser la lumiére a la limite de résolution optique.

Le mode fondamental est le mode de la nanofibre qui offre la meilleure concentration de
lumiére et donc le meilleur couplage entre la lumiere et la matiere. Dans cette thése, nous
nous intéressons donc essentiellement au mode fondamental, et en particulier au champ
électrique présent en dehors de la nanofibre, car c’est dans cette région que se situent les
émetteurs a coupler. Les composantes cylindriques du champ du mode fondamental pour
r > qa sont :

E.(r,®,z1t) = —z’AiIJ;l((};Z)) (1 —8)Ko(qr) + (1 + s)K2(qr)] ei(wtf,é’z)j
Ecb(?“, P, z,t) = iqu [‘]{11((12‘;)) [(1 — S)Ko(qr) —(1+ s)Kg(qr)] ei(wt—ﬁz)7 (2.13)
Ji(ha)

E,(r,®,z,t) = A
(rn® 20 =A% )

ou 3 est la constante de propagation associée au mode fondamental (voir figure [2.3)),

_ (ga) 2 + (ha)~2
Ji(ha)/(hay (ha)) + K} (qa)/ (qaK1(qa))’

h = \/n3k? — 32, ¢ = /B2 — n3k2. A est la constante qui intervient dans 1} et peut

étre déterminée a posteriori par normalisation. Le signe + de la composante azimutale Eg
provient de I’Ansatz et correspond a deux polarisations différentes du mode HE;.
En effet, les deux composantes transverses F, et FEg oscillent en quadrature de phase et le
champ électrique décrit une ellipse dont la circulation (horaire ou anti-horaire) est donnée
par le signe de Eg. Ces deux modes (associés & une méme valeur de [3), notés HE%TC’i ol
le signe + indique la circulation, sont dit quasi-circulaires en analogie avec la polarisation
circulaire des ondes transverses.

L’équation d’onde ([2.1)) étant linéaire, une superposition de modes quasi-circulaires
est aussi une solution valide. Ainsi {HE{'“" + HE{Y“ ™} constitue une autre paire de

modes orthogonaux. Exprimés via les composantes cartésiennes et pour r > a, on a :

K (qr)ei(wt—ﬁz)

)

S

E(r,®,z2,t) = _iAQﬂqI{}l((};Z)) [(1 = s)Ko(gqr)cos(Po) + (1 + s)Ka(qr) cos(2® — Dg)] elwt=5z)
By(r, ®,z,1) = —’514;;}](11((};2)) [(1 = 5)Ko(gr) sin(®o) + (1 4 5)Ka(gr) sin(2® — B)] <172,
Jl (ha)

E.(r,®,zt)=A K1 (qr) cos(® — &g)e!@i=F2)

Ki(qa)
(2.14)

ou la valeur de &g = {0,7/2} définit deux polarisations orthogonales. On a représenté
sur la figure la composante transverse et longitudinale du champ électrique pour le
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cas ®g = 0. La polarisation dans le plan transverse est localement linéaire bien que non
homogene et présente une composante dominante selon x ce qui justifie la notation HET; .
De maniére complémentaire, &y = 7/2 correspond a un mode de polarisation similaire
mais orienté selon l'axe y et noté HEY;. On parle de modes quasi-linéaires[§] avec une
polarisation principale selon = ou y.

Les deux représentations (quasi-circulaire et quasi-linéaire) constituent deux bases
équivalentes pour exprimer le champ électrique dans une fibre monomode. Selon la si-
tuation, une base peut étre plus commode qu'une autre. De maniére générale, le champ
électrique guidé dans une nanofibre monomode peut s’exprimer de la maniére suivante :

E(r®,zt) = cgHE], + coHEY,,

_ HECiTC,+ cire,— (215)
= csHE;; 7 +edHE(;; 7,

ou c1, ¢, c3 et ¢4 sont des constantes complexes.

2.3 Propriétés du mode fondamental HE,; d’une nanofibre

Nous présentons dans cette section les principales propriétés du mode fondamental
d’une nanofibre.

2.3.1 Dépendance entre le profil d’intensité et la polarisation

Nous avons vu précédemment que dans le cas d’une propagation dans un milieu quasi-
homogene, chaque composante transverse cartésienne obéissait indépendamment a 1’équa-
tion d’onde scalaire . A un profil spatial d’'un mode TEM correspondent donc deux
polarisations orthogonales.

Il en est autrement dans le cas du mode fondamental HE; car les composantes du
champ sont couplées : le profil spatial dépend de la polarisation du mode comme on peut
le voir sur la figure [2.5] qui représente le profil d’intensité du mode fondamental pour deux
polarisations différentes : quasi-linéaire selon I'axe z (figure 2.5 (a)) et quasi-circulaire
(figure (b)) La rupture de la symétrie cylindrique causée par la polarisation quasi-
linéaire peut se comprendre en considérant les conditions aux limites a I'interface de la
nanofibre :

¢ La composante tangente du champ électrique est continue en r = a. Dans
le cas d’une polarisation quasi-linéaire selon ’axe x, le champ électrique doit étre
continu en (x =0, y = *a).

« La composante normale de la densité de flux électrique ¢yn’E est continue
en r = a. Dans le cas d’une polarisation quasi-linéaire selon x, le saut d’indice a
Iinterface de la nanofibre engendre une discontinuité du champ. Cette discontinuité
est maximale en (x = +a, y = 0) ou elle est de l'ordre de E(z = a+,y = 0)/E(x =
a—,y = 0) =ni/nj

L’asymétrie du profil d’intensité du mode fondamental en polarisation quasi-linéaire
est essentielle dans le contexte du piégeage optique d’atomes a proximité d’une nanofibre
car elle permet le confinement azimutal [24, [25].
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FIGURE 2.4 — Champ électrique du mode HEY,. La composante transverse (a) du
mode HET, pointe principalement selon la direction x. On note cependant une légere
inflexion du champ transverse a l’extérieure de la fibre dii & une faible composante se-
lon y. Contrairement & cette composante selon y, la composante longitudinale (b) est
significative et vaut environ un tiers de la composante transverse au point le plus intense
(dans nos conditions expérimentales). D’un point de vu dynamique la composante lon-
gitudinale oscille en quadrature de phase avec le champ transverse ce qui implique une
polarisation elliptique dans le plan sagittal (Oyz). Les champs ont été calculés d’apres les
formules et leurs équivalentes pour r < a en utilisant les parameétres expérimen-
taux : A = 638 nm, 2a = 300 nm, n; = 1,46, ny = 1,00.
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FIGURE 2.5 — Profil d’intensité du mode HEj;. Le profil d’intensité dépend de la
polarisation. La symétrie cylindrique du profil est brisée dans le cas d’une polarisation
quasi-linéaire selon = (a) ce qui peut se comprendre comme la continuité de la compo-
sante tangente du champ électrique et de la densité de flux électrique a la surface de la
nanofibre. Pour une polarisation quasi-circulaire (b), la symétrie cylindrique est respec-
tée. Les simulations ont été réalisées avec nos parametres expérimentaux : A = 638 nm,
2a = 300 nm, n; = 1,46, no = 1,00.
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FIGURE 2.6 — Puissance et intensité du mode fondamental. Courbe bleue tiretée :
puissance extérieure normalisée a la puissance totale du mode fondamental. Courbe rouge :
intensité (normalisée a la valeur maximale) a la surface de la fibre en fonction de son
diametre pour une méme puissance du mode fondamental. L’intensité a la surface est
maximale pour un diameétre proche de la moitié de la longueur d’onde. La ligne verticale
pointillée indique le diametre choisi pour nos expériences, correspondant a un couplage
quasi-maximal pour un émetteur a la surface de la fibre avec nos conditions expérimen-
tales : A = 638 nm, n; = 1,46, no = 1,00.
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2.3.2 Extension du mode en dehors de la fibre

Les modes guidés d’une fibre optique, qu’elle soit standard, nanofibre ou multimode,
s’étendent dans la gaine. La particularité des nanofibres optiques réside dans le fait que
le role de la gaine est joué par lair ou le vide. La décroissance (I’évanescence) du mode
dans l’air ou le vide est généralement rapideﬂ de Vordre de A/27 lorsque A < a, ce
qui n’empéche pas une fraction importante de la puissance de se trouver en dehors de la
nanofibre. Nous avons représenté sur la figure la puissance a I’extérieur de la nanofibre
normalisée par la puissance totale du mode en fonction du diametre de la nanofibre pour
nos parametres expérimentaux (A = 638 nm, n; = 1,46, no = 1,00).

A la limite a — 0, la totalité de la puissance est externe & la nanofibre. Inversement,
quand la fibre devient suffisamment grande, la quasi totalité de la puissance se situe dans
la fibre, en accord avec 'optique géométrique et le guidage par réflexion totale interne.
Il est donc possible physiquement d’accéder a ce champ évanescent et d’interagir avec le
mode tout entier.

L’interaction entre un émetteur au voisinage de la nanofibre et le mode guidé peut de
plus étre controlée en jouant sur le diametre de la nanofibre. On souhaite généralement
maximiser le couplage entre un émetteur a la surface de la fibre et le mode guidé ce qui
revient approximativement a chercher le diameétre de la nanofibre pour lequel I'intensité
est maximale & sa surface [27]. Nous représentons sur la ﬁgurel’intensité a la surface de
la nanofibre en fonction du diametre de la nanofibre pour une méme puissance véhiculée.
Il apparait clairement un maximum d’intensité pour un diametre de fibre proche de A\/2.

2.3.3 Composante longitudinale

Le mode fondamental posseéde une composante longitudinale, E,(r, ®) # 0, qui oscille
en quadrature de phase avec le champ transverse (déphasage de 7/2 entre la composante
transverse et longitudinale). L’émergence de la composante longitudinale se comprend
comme le strict respect de I’équation de Maxwell-Gauss, V - E = 0, appliquée a un champ
électrique confiné selon la direction de polarisation. Pour s’en rendre compte, calculons la
divergence d’un mode quelconque se propageant selon z :

E,(r,®) ‘
E= |E,(r,®)| e % (2.16)
E.(r,®)
OE, OE
E= 24+ _48E, =0. 2.1
\Y o + 3y i 0 (2.17)

Si le champ varie transversalement dans les mémes proportions que celles dans lesquelles
le champ oscille longitudinalement, c’est-a-dire si une composante transverse varie signi-
ficativement sur une distance latérale de ’ordre de A, la composante E, devient du méme

9. Les nanofibres optiques pour lesquelles a/\ < 1 ont une évanescence qui diverge. A la limite d’une
fibre infiniment fine (a — 0) le mode guidé devient une onde plane. Cependant, plus une nanofibre est
fine, plus elle est sensible aux pertes causées par I'irrégularité du diameétre (par exemple due a la rugosité)
et aux courbures résiduelles, ce qui limite en pratique I'intérét de telles nanofibres [26].
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ordre de grandeur que la composante transverse :

Foy 2
20 niZ R,

A A (2.18)

) E
= i, = 0.t
27

ou Ejy; est 'amplitude du champ transverse et ou ¢ signifie la quadrature de phase. Appli-
quons ce raisonnement au champ transverse du mode fondamental représenté sur la figure
2.4(a). Selon 'axe de polarisation principal x, le champ transverse passe d’une amplitude
maximale a une amplitude quasi-nulle en I’espace d’une centaine de nanometre ce qui
constitue une variation tres rapide impliquant une composante longitudinale significative.
C’est d’ailleurs ce qu’on observe sur la figure (b) qui montre une composante longi-
tudinale maximale ou minimale 1& ou le champ transverse varie le plus. En revanche, au
centre de la fibre ou le champ transverse est stationnaire et sur I’axe y ou la polarisa-
tion est orthogonale a la direction dans laquelle se produit I’évanescence, la composante
longitudinale est nulle.

En général, la polarisation du mode fondamental quasi-linéaire est elliptique dans le
plan qui inclut ’axe de propagation (z) et ’axe de polarisation principal.

2.3.4 Dépendance entre la polarisation et le sens de propagation

Si on observe le champ électrique en un unique point d’un faisceau TEM au cours
du temps, loscillation du champ (c’est a dire la polarisation) dans le plan transverse est
indépendante du sens de propagation du faisceau. Pour remonter au sens de propagation
d’un faisceau monochromatique TEM, il faut observer le champ en deux points différents
de ’axe de propagation.

Qu’en est-il pour un faisceau dont la polarisation n’est pas transverse, comme dans le
cas du mode HE; 7

Nous avons montré précédemment que les faisceaux non-transverse électrique pos-
sédent une composante longitudinale dont le retard de phase est, en valeur absolue, /2,
conduisant a une polarisation elliptique. Comme on peut le voir sur I’équation , le
signe du déphasage dépend de deux parametres : premierement il dépend du signe de la
phase du terme de propagation e**%% et deuxiemement il dépend du sens de ’évanescence
du champ électrique a travers le terme 65% qui peut étre positif ou négatif. Le sens de
circulation du champ électrique dans le plan incluant la direction de propagation et ’axe
de polarisation principal dépend donc du sens propagation et du sens de 1’évanescence. Ce
phénomene porte le nom de spin-momentum locking [9][10], polarisation-direction locking
ou spin-orbit interaction of light [28].

Nous illustrons sur la figure (a) le phénomeéne de dépendance entre la polarisation,
le sens de propagation et ’évanescence pour le mode HE7;. La lumiere se propage vers
les z positifs. Dans la moitié supérieure de la fibre (z > 0), le champ circule dans le sens
antihoraire, autrement dit on peut définir une composante de spin transverse selon §. Dans
la moitié inférieure, la décroissance est de signe opposé ce qui inverse le sens de circulation
du champ électrique. La figure (b) présente une image mnémotechnique permettant de
se souvenir facilement du sens de circulation du champ : un nageur pratiquant la brasse
le long de la fibre et avancant dans le méme sens que la lumiere a les bras qui circulent



2.3. PROPRIETES DU MODE FONDAMENTAL HE,; D’'UNE NANOFIBRE 21

dans le méme sens que le champ électriquelﬂ La figure (c) est une représentation
plus formelle [9] et plus générale de l'interdépendance entre la direction de propagation
(caractérisée par le vecteur d’onde k), ’évanescence 1 et le spin S : le triplet (k, 7, S)
suit la regle de la main droite.

(a) (b) ~

Circulat|ion de E i

(c)

- Evanescence

Intensité

Spin

FIGURE 2.7 — Interdépendance entre la polarisation, la direction et 1’évanes-
cence. (a) Représentation du mode HEY; se propageant selon z > 0. Dans le plan Ozz,
la circulation du champ électrique est anti-horaire pour z > 0 et horaire pour z < 0. (b)
Astuce pour se souvenir du sens de rotation du champ électrique pour une polarisation
quasi-linéaire : on imagine un nageur pratiquant la brasse le long de la fibre et avangant
dans le méme sens que la lumiére. Ses bras tournent dans le méme sens que le champ élec-
trique. (c) le triplet (k, évanescence, Spin) suit la régle de la main droite. Un basculement
de la direction de propagation renverse le spin transverse.

Dans le contexte du verrouillage direction-polarisation, 1’émission directionnelle de
lumiére par des atomes [12], des antennes diélectriques [29], des émetteurs plasmoniques
[30] et de boites quantiques [31] a été observée. Dans ces expériences, les émetteurs sont
placés a proximité de structures nanophotoniques présentant des modes optiques avec un
verrouillage polarisation-direction ce qui permet une émission quasi-unidirectionnelle de
la lumiere.

L’inverse de I’émission directionnelle est I’absorption directionnelle qui peut étre mise
a profit sous la forme de diode ou d’isolateur [11] ainsi que de circulateur optique [32].
Une autre réalisation de processus non-réciproques est le déphasage directionnel [13]. Une
vue d’ensemble de ce domaine de recherche a été publiée sous le titre Chiral Quantum

Optics [10].

10. Je tiens cette image de Philipp Schneeweif3.
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2.3.5 Parameétres de Stokes associés au mode fondamental

Afin d’analyser quantitativement 1’état de polarisation du mode fondamental, nous
allons étendre la notion des parametres de Stokes (normalisés) — initialement introduite
pour décrire des faisceaux transverses — au mode HEj;. Pour cela nous appliquons sim-
plement la définition mathématique des parametres de Stokes au champ guidé décomposé
sur la base des modes quasi-linéaires {HE7,, HEY, } :

S = (Jeaf* = le2l*) /S0
Sy = 2Re{cic2}/So
S3 = 2Im{cjea}/So

(2.19)

ott So = |e1|? + |e2/?, c1 et cz sont donnés par (2.15)).

En analogie avec les faisceaux paraxiaux dont la polarisation peut s’exprimer a partir
des composantes horizontales et verticales du champ, on peut donc exprimer la pola-
risation du mode fondamental & partir des composantes quasi-linéaires horizontales et
verticales. Le parametre S; € [—1, 1] renseigne sur ’horizontalité ou la verticalité de la
polarisation transverse. Le parameétre So € [—1,1] indique si la polarisation transverse
est orientée & +45°. Le parametre Ss € [—1, 1] renseigne sur le degrés de circularité (d’el-
lipticité) de la polarisation transverse. Le signe de S3 indique la circulation horaire ou
antihoraire du champ électrique dans le plan transverse.

Nous avons représenté dans la table différentes polarisations transverses associées
a certaines valeurs des parametres de Stokes pour le mode fondamental d’une nanofibre
et pour un mode paraxial.

S =1 S1=-1 Sy =1 S3=1
(So=S5=0) | (Sy=S5=0) | (51 =85=0)| (S =5 =0)
O <y
HE;
. ° 000 .
> = = = e PO R S ’///’ OOOOO
[N tTITt ///// OOOOO
oI | ers |eo0Gooe
TEMOO o 0 G 0 o

TABLE 2.1 — Parameétres de Stokes du mode fondamental. Représentation du champ
transverse du mode fondamental et d’'un mode TEM pour différentes valeurs caractéris-
tiques des parametres de Stokes. Le cercle noir indique la surface de la nanofibre. Pour le
calcul du champ du mode fondamental, on s’est placé dans les conditions expérimentales :
A =638 nm, 2a = 300 nm, n; = 1,46, no = 1.
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2.4 Diffraction d’une onde plane par une nanofibre

Les expériences utilisant des nanofibres ne se limitent généralement pas aux modes
guidés de la fibre. A titre d’exemple, le piégeage magnéto-optique d’atomes autour d’une
nanofibre se fait a ’aide de faisceaux laser de ’espace libre [33]. Parmi les différents modes
de I’espace libre qui croisent une nanofibre, ’onde plane en incidence perpendiculaire sur la
nanofibre présente un grand intérét. C’est en effet a I'aide d’un faisceau perpendiculaire
a la fibre que l'on peut exciter un émetteur proche de la nanofibre en minimisant la
diffusion parasite du faisceau dans le mode guidé [34]. Réciproquement, 1'observation de
la nanofibre a ’aide d’un systéme optique s’appuie aussi sur des modes se propageant
perpendiculairement & I'axe de la nanofibre.

2.4.1 Résultats de la théorie de Mie en deux dimensions

Dans cette section, nous allons étudier la diffraction d’une onde plane par une na-
nofibre, avec une incidence perpendiculaire & la nanofibre, selon ’approche donnée par
[35, [36]. Une onde plane incidente E! de vecteur d’onde k selon x et d’intensité normalisée
a 1 est diffractée par une nanofibre d’indice n; et de rayon a comme schématisé sur la

figure

i
7
I k

FIGURE 2.8 — Notation et repérage pour 1’étude de la diffraction d’une onde
plane par une nanofibre. On considére deux polarisations incidentes : E' dont le
champ électrique est perpendiculaire a ’axe z de la fibre et Eﬁ dont le champ est parallele
az.

Nous considérons deux états de polarisation de I'onde incidente, E{ dont le champ
électrique est perpendiculaire & ’axe z de la nanofibre et Eﬂ dont le champ est parallele
a la nanofibre.

Pour chacune des polarisations, on peut exprimer le champ électrique total a ’aide du
champ incident E?, d’un champ diffusé E? et du champ & lintérieur de la fibre E* (voir
chapitre 14.5 de [15]) :

(2.20)

E— Ei + E¢ en dehors de la nanofibre,
] E™ a l'intérieur de la nanofibre,
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« o, pour la composante de polarisation E | , on a [35], [37] :

T ikr cos ®
B, =sin ®e ,

Eclb = cos (I)ezkrcosé’

El = - ;z aZH( )(kr) sin (P,
E¢ =i laoHé(l)(kr) +2 ZilalHlI(l)(k:r) cosl@] , (2.21)
=1
Bt — k (n1kr) sinl®

Eé’l’bt — _ni [COJé(nlkr) + 2 ZZlClJll(nlkr) COSZ¢]
1 =1

o et, pour la composante de polarisation E, on a :

i __ _ikrcos®
E,=e

)

:—bH -2 sz kr cos (P,
oHy' Z i (2.22)

Bt = doJo(nkr) + 2 Z itdyJy(nikr) cos 1®.
=1

Les coefficients a;, b;, ¢; et d; sont donnés par :
_J{(nika)Ji(ka) — n1Ji(n1ka)
 J(mka)HY (ka) — nyJi(nika) H™ (ka)
niJ](nika)Ji(ka) — Jy(n1ka)J] (ka)
VHM (ka) — Ji(n1ka) H™ (ka)
Y (ka)

)

b =

)

niJ](nika)H,
. Ji(ka) — a;H,
L= Jl(nlka)
Ji(ka) — b H™Y (ka)
Ji(nika) ’

(2.23)

dy =

ou H l(l) est la fonction de Hankel du premier type, H l/ D sa dérivée, J; est la fonction de
Bessel de premiére espeéce et J| sa dérivée.

2.4.2 Visualisation numérique

Comme on peut le voir dans les équations et , le champ électrique total
s’exprime comme une somme infinie de termes faisant intervenir des fonctions de Bessel.
Cette somme converge cependant rapidement.

Nous représentons sur la figure 2.9] des cartes d’intensité au voisinage d’une nanofibre
pour une onde plane incidente d’intensité normalisée a 1.
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Ficure 2.9 — Diffraction d’une onde plane par une nanofibre selon la théorie
de Mie. Carte d’intensité au voisinage de la nanofibre avec une onde incidente polarisée
selon y pour (a) et (b), et polarisée selon z pour (c) et (d). Les cartes (a) et (c)
couvrent une zone de 1,2 x 1,2 pm alors que les cartes (b) et (d), resserrées sur la
nanofibre montrent l'intensité & l'intérieur de celle-ci. Les cartes (e) et (f) montrent les
composantes d’intensité |E,|* et |E;|* pour une onde incidente polarisée selon y. Au
voisinage de la surface de la nanofibre, il existe une composante du champ selon x. Pour
ces simulations, nous considérons une onde incidente d’intensité unitaire ainsi que nos
parameétres expérimentaux : A = 638 nm, 2a = 300 nm, n; = 1,46, ny = 1,00. Le cercle
pointillé noir indique la surface de la fibre.
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La nanofibre introduit des perturbations importantes en champ proche sur ’onde
incidente. Lorsque la polarisation incidente est parallele & 1’axe de la fibre (cas (c) et (d)
de la figure , la continuité du champ tangent a ’interface de la nanofibre implique que
Iintensité est continue.

En revanche, dans le cas d’une onde plane incidente polarisée perpendiculairement a
laxe de la nanofibre (cas (a) et (b) de la figure , il existe des variations significatives
du champ électrique selon la direction de polarisation (y), en particulier a I'interface de la
nanofibre ou l'intensité est discontinue. Comme nous l’avons vu dans la section [2.3.3] cela
implique I’émergence d’une composante longitudinale du champ électrique : comme la
propagation se fait selon x, la composante longitudinale est selon x. Sur la figure (e,f),
nous avons séparé les contributions |E,|? et |E|? & l'intensité totale dans le cas d'une
polarisation incidente selon y.

On remarque qu’au voisinage de la surface de la nanofibre, le champ possede une
composante selon x non négligeable qui était absente dans ’onde incidente.

La polarisation complexe que prend le champ électrique au voisinage de la surface de
la fibre peut avoir une grande importance dans au moins deux cas de figure :

e Premieérement, lorsqu’on excite avec un faisceau laser polarisé un émetteur proche
de la surface de la nanofibre, la polarisation vue par I’émetteur n’est pas celle du
faisceau incident. Il faut alors soit corriger la polarisation du faisceau laser pour
anticiper la perturbation de la fibre soit corriger a posteriori les résultats.

¢ Réciproquement, le diagramme de rayonnement d’un émetteur polarisé a proximité
d’une nanofibre difféere du rayonnement de ce méme émetteur dans ’espace libre

(voir la section [5.2.4)).

2.5 Fabrication d’une nanofibre effilée

Les fibres optiques telles que celles utilisées pour les télécommunications sont fabri-
quées a partir d’épais barreaux de silice dont une extrémité, chauffée jusqu’a devenir
visqueuse, peut s’étirer en un fin filament de verre : la fibre optique [38]. L’observation
continue de la fibre combinée au controéle de la vitesse de tirage permet d’ajuster son dia-
metre final. Cette technique permet de transformer un barreau de quelques centimetres
de diameétre en une fibre optique d’une centaine de microns de diameétre.

C’est dans les mémes proportions, et avec une technique similaire que nous étirons des
nanofibres a partir de fibres standards. La principale différence est que nous chauffons la
fibre a étirer en son milieu et tirons de part et d’autre de la zone visqueuse.

Notre banc de tirage actuel est le fruit d’améliorations sur la base d’un systeme ini-
tialement construit par Baptiste Gouraud [5] et dont le design, présenté sur la figure
est adopté par la majorité de la communauté nanofibre [39, [40] [4T].

2.5.1 Procédure

La fibre a étirer est tendue entre deux translations motorisées. Une flamme alimentée
en oxygene et en hydrogene chauffe localement la fibre au dela de la transition vitreuse ce
qui la rend malléable. La flamme peut étre déplacée verticalement afin de s’approcher ou
de s’éloigner de la fibre selon que le tirage commence ou se termine. L’approvisionnement
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FicURE 2.10 — Banc de tirage pour la fabrication d’une nanofibre. La fibre a
étirer est fixée entre deux translations motorisées. Une flamme chauffe localement la fibre
pendant que les platines de translation étirent la fibre dans un mouvement simultané de
vas-et-viens et d’écartement. Pendant le tirage, on réalise un controle de la transmission
optique et un controéle visuel via un microscope pointé sur la zone de chauffage. Le tirage
est piloté par un ordinateur qui centralise 'interfacage avec les différents instruments.

en gaz est controlée par des débitmetres assurant une combustion compléte stable. Les
translations sont animées d’'un mouvement de va-et-vient combiné & un écartement pro-
gressif ce qui a pour but d’étirer de maniere controlée la fibre jusqu’au diametre désiré.
Pendant le tirage, de la lumiere est envoyée dans la fibre afin de pouvoir continuellement
controler la transmission et le bon déroulement du tirage.

Contrairement au tirage de fibres standards a partir de barreaux de silice, le diametre
n’est pas mesuré en continu et il n’y a pas de boucle de rétroaction sur la vitesse du tirage.
Les trajectoires des translations sont déterminées au préalable du tirage afin d’obtenir le
diametre désiré et un profil de transition donné.

2.5.2 Transmission optique d’une nanofibre effilée

Lors de la fabrication d’une nanofibre, il existe deux préoccupations principales : la
premiere est d’obtenir le diameétre final désiré; la seconde est d’obtenir la transmission
optique maximale (& la longueur d’onde de travail).

La lumiere guidée dans la fibre standard ne doit pas quitter le mode fondamental de
la fibre bien que les conditions du guidage sont différentes entre la fibre standard et la
nanofibre.

Analysons comment la lumiére guidée par la fibre standard se propage dans la zone de
transition, c¢’est-a-dire lorsque le diametre de la fibre se réduit vers celui de la nanofibre :

1. Initialement, la lumiere est guidée par guidage faible dans le mode fondamental de
la fibre standard (nefs = Neeur, 'indice du coeur).
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2. Lorsque la fibre s’amincit, le diamétre du coeur se réduit en proportion et le mode
fondamental s’élargit spatialement dans la gaine. L’indice effectif vu par la lumieére
se rapproche de celui de la gaine.

3. Lorsque le mode fondamental s’est tant élargi qu’il ressent le bord extérieur de la
gaine, I’hypotheése d’une fibre optique avec un seul saut d’indice (entre le cceur et
la gaine) n’est plus valide car il existe une deuxiéme interface entre la gaine et
le milieu extérieur. La fibre devient donc fortement multimode. De plus, la fibre
n’est plus strictement cylindrique (elle est en fait légérement conique), les modes
dérivés dans la section [2f (incluant le mode fondamental) ne constituent plus une
base orthogonale. Il se produit donc éventuellement des couplages entre le mode
fondamental et des modes d’ordre supérieur. Les indices effectifs sont proches de
celui de la gaine.

4. Finalement, lorsque la fibre atteint son diametre de nanofibre monomode, les modes
d’ordre supérieur sont filtrés (principalement par fuite dans I’espace libre) et I'indice
effectif se rapproche de celui du milieu extérieur.

Cependant, tant que la symétrie cylindrique est respectée, le mode fondamental est
orthogonal & tout autre mode de propagation donc la lumiére ne peut s’en échapper (voir
chapitre 25.4 de [20]). Cela suggere que, pour obtenir une transmission maximale & travers
une nanofibre effilée, il faudrait des zones de transition s’écartant le moins possible de la
symétrie cylindrique et donc des zones de transition tres longues.

Cette solution se heurte aux exigences pratiques de l'expérimentateur qui souhaite
un systeme le plus compact possible (principalement pour des raisons de stabilité). Le
meilleur compromis permettant de maximiser la transmission optique dans un encombre-
ment donné implique des zones de transitions non linéaires dont il s’agit de déterminer le
profil.

2.5.3 Profil optimal de la zone de transition

Les pertes optiques intrinséquele a travers une nanofibre effilée proviennent princi-
palement du couplage du mode fondamental vers les modes d’ordre supérieur qui eux ne
sont pas transmis par la nanoﬁbreH

Le role de la zone de transition est donc de minimiser le couplage du mode fondamental
vers les modes de la gaine.

Dans le cadre de la théorie de couplage de modes dans une fibre optique, le coeffi-
cient de couplage entre le mode fondamental et un mode d’ordre supérieur est donné par
(Chapitre 28 de [20]) :

2
C(2) &iﬁj /A el - ej%isz, (2.24)
ou l'indice 1 se réfere au mode fondamental, 'indice j se réfere & un mode d’ordre su-
périeur, e ; sont les champs électriques des deux modes considérés. L’intégrale sur la
section A contient le chevauchement des deux modes considérés. Cette intégrale s’annule

11. C’est-a-dire, les pertes propres a la géométrie de la fibre. Il ne s’agit pas des pertes liées a la diffusion
ni a d’éventuelles impuretés.

12. Réciproquement, quand la nanofibre s’élargit dans la seconde zone de transition, un couplage simi-
laire du mode fondamental vers des modes de la gaine se produit et implique les mémes pertes.
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donc si le mode d’ordre supérieur n’a pas la méme symétrie azimutale (1=1) que le mode
fondamental. Parmi les modes dont le chevauchement avec le mode fondamental n’est pas
nul (HE; ,,, EHy ;,,) le couplage est d’autant meilleur que la différence des constantes de
propagation est faibleEL Cela tend a favoriser le couplage avec les modes de faible ordre
radial m : HE{> par exemple.

Dans le cas d’une fibre a saut d’indice, I’équation prend la forme suivante
[20, 47] :

1 Q
Br—Bjr’
ou Q = Q(r) est la pente locale de la zone de transition et r est le rayon de la fibre.
Si on se fixe une limite supérieure tolérable pour la valeur du coefficient de couplage en
chaque point, |C(z)| = 7, on obtient la pente minimisant le couplage vers le mode d’ordre
supérieur :

C(z) x

(2.25)

Q=751 - By (2.26)

Dans la littérature [43], 44} 41], il est souvent considéré que le couplage avec le mode
HE; (dont la constante de propagation est notée (3) est prédominant.

Les constantes de propagation (31 (r) et B2(r) associées respectivement au mode fonda-
mental et au mode HE, de la gaine sont calculées numériquement a ’aide d’un code mis
a disposition par Kotya Karapetyan [45] considérant un modele de fibre & trois couches
incluant le coeur, la gaine et le milieu extérieur [46]. Nous représentons sur la figure a
I'indice effectif des deux modes considérés en fonction du diametre extérieur de la fibre,
pour nos conditions expérimentales (fibre monomode SM600, A = 638 nm). Les indices
effectifs du mode fondamental et de HEj5 sont le plus proches pour un rayon de fibre
compris entre 10 et 30 pm environ. Ainsi, le coefficient de couplage tend a étre plus
important dans cette zone ce qui peut étre compensé en adoucissant la pente locale Q(r)
du profil. La figure b montre la pente optimale donnée par 1’équation , ou l'on
a posé v = (2m)~! ce qui correspond au critére d’adiabaticité introduit par Love et al.
[20, 43, 42]. Muni de la pente optimale, on peut remonter au profil optimal, représenté

sur la figure 2:11}c.

2.5.4 Profil réalisable en pratique

Le profil optimal de la figure 2.11]c est difficilement réalisable en pratique et se
confronte & de nombreuses contraintes.

La contrainte principale vient du fait qu’il est plus facile de fabriquer des pentes
linéaires que des profils arbitraires. D’ailleurs, la routine Matlablﬂ que nous utilisons
actuellement pour calculer le mouvement des platines de translation du banc de tirage
requiert un profil constitué de portions linéaires.

De plus, si on considére une zone de transition de quelques centimétres de long, le
profil optimal implique des pentes tres abruptes a son début et a sa fin. En pratique, les
pentes abruptes ne sont pas réalisables et on se limite a des angles inférieurs a 10 mradEl

13. A titre d’exemple, le terme en ﬁ de I’équation rend le couplage avec les modes contra-
propageant ; < 0 négligeables.

14. Mise a disposition par Jonathan Hoffman [47] sur la base d’un travail de Florian Warken [40]

15. La fabrication de nanofibre par balayage de flamme se limite & la création de pentes relativement
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FIGURE 2.11 — Recherche du profil optimal pour la zone de transition. Le critére
utilisé pour définir le profil optimal est basé sur la minimisation du couplage entre le mode
fondamental et le mode HEq,. (a) Nous représentons les indices effectifs 31 associé au
mode fondamental et B2 associé au mode HE15 en fonction du rayon de la fibre. Pour cela
nous avons considéré un modele de fibre & trois couches [46], nceur = 1.46, ngaine = 1.45,
Next = 1, A = 638 nm. (b) Pente optimale (courbe bleue) minimisant le couplage entre
les deux modes d’apres le critére d’adiabaticité de I’équation . En pratique, le profil
adiabatique est approché par des portions de pentes linéaires correspondant a la courbe
échelonnée rouge. (c) Profil adiabatique pour un encombrement donné et normalisé a
1. (d) Réalisation pratique (issue d’un compromis) du profil optimal représentée dans
toute I’étendue de l'effilement, c’est-a-dire comprenant les deux zones de transition plus
la partie nanofibre.
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Afin d’obtenir un profil réalisable en pratique, on procede de la maniére suivante : on
approche la pente optimale de la figure 2.11]b par une fonction échelonnée strictement
inférieure. Le nombre de plateaux correspond au nombre de portions linéaires du profil
final. On fixe généralement 'angle de la pente la plus douce a une valeur de ~ 1,5 —
2 mrad et les angles des autres portions découlent de la fonction échelon que 'on vient
de construire.

Le profil final, représenté sur la figure 2.11]d, est généralement constitué de 3 portions
linéaires auxquelles on ajoute une décroissance exponentielle lors de la phase finale du
tirage@

Il faut aussi s’assurer que la longueur totale de la fibre effilée qui va étre fabriquée
n’excede pas la largeur de la monture prévue pour la supporter.

Une fois les caractéristiques de la nanofibre définies (diametre de la nanofibre, longueur
de la nanofibre, profil de la zone de transition), les trajectoires des translations motorisées
sont calculées a l'aide de la routine Matlab [47].

2.5.5 Préparation de la fibre a étirer

La réussite du tirage, en particulier I’obtention de fibres dont la transmission est proche
de 100 % se joue essentiellement lors du nettoyage de la fibre. En effet, toute impureté
résiduelle sur la fibre (généralement des restes de la jaquette plastique) briile violemment
au passage de la flamme et altere irréversiblement la forme de la fibre qui s’écarte ainsi
du profil adiabatique.

Outre les recommandations de propreté usuelles lorsqu’on travaille dans des environ-
nements propres comme sous la hotte du banc de tirage (port de gant et de charlotte,
nettoyage des instruments de travail etc.), nous recommandons le nettoyage successif de la
fibre au propan-2-ol, a ’acétone puis de nouveau au propan-2-ol. Lors du dernier passage
au propan-2-ol, nous prenons un soin particulier a ne pas trop imbiber le tissu optique (2
gouttes maximum).

2.5.6 Controle des nanofibres

La méthode la plus efficace pour le controle final du diametre d’une nanofibre est
malheureusement destructive : c’est I’observation au microscope électronique a balayage.
Nous présentons sur la figure des mesures de diametre de 4 nanofibres effilées fa-
briquées selon le méme protocole. Pour les fibres #1, #2 et #3, nous avons relevé les
transmissions optiques apres le tirage ; les transmissions sont respectivement de 98 =1 %,
1001 % et 98 £5 % a A = 638 nm. Les diametres mesurés au microscope électronique
a balayage sont compris dans un intervalle de [—4%, 4+6%)] du diamétre visé.

2.5.7 Evolutions du banc de tirage au cours de ma thése

Pour conclure cette section consacrée a la fabrication de nanofibres, nous listons ci-
dessous les améliorations dont a bénéficié le banc de tirage de notre laboratoire au cours

douce. Les pentes abruptes nécessitent des vitesses d’écartement des platines de translation importantes ;
or la vitesse d’écartement doit rester inférieure a la vitesse de balayage de la flamme.

16. La décroissance exponentielle, qui s’obtient en tirant avec une vitesse d’écartement constante [48],
permet d’éviter que la vitesse de tirage ne diverge lorsque le rayon de la fibre est tres petit.
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FIGURE 2.12 — Contrdle du diametre de quatre nanofibres. Nous avons controlé le
diametre de quatre fibres produites dans des conditions similaires (méme expérimenta-
teur, méme procédure). Le diametre visé est de 310 nm pour les fibres #1 et #2, 320 nm
pour la fibre #3 et 500 nm pour la fibre #4. Les diametres mesurés au microscope élec-
tronique & balayage sont compris dans un intervalle de [—4%, +6%] du diameétre visé.
Les barres d’erreur (£1 écart type) proviennent d’avantage de l'irrégularité du diametre
de la nanofibre (£7 nm pour la fibre # 2, par exemple) plutét que de la résolution du
microscope (environ 2 nm). Pour les fibres #1, #2 et #3, nous indiquons la transmission
optique mesurée (& A = 638 nm) juste apres le tirage.

des trois derniéres années, depuis le dernier compte-rendu fait par Baptiste Gouraud [5].

o La principale évolution sur le banc de tirage concerne le logiciel :

Les trajectoires des platines motorisées sont calculées & partir d’'un algorithme
[47] qui prend en compte la largeur effective de la flamme.

Nous avons aussi développé une nouvelle interface graphique (python + Qt de-
signer) permettant d’étirer les fibres et de mesurer la largeur effective de la flamme.

Nous avons changé la buse d’ou s’échappent les gaz alimentant la flamme. Nous
utilisons maintenant un design compact de 61 trous de 150 microns de diametre
chacun provenant du groupe de Arno Rauschenbeutel et mis & notre disposition
par Thomas Hoinkes. Avec le support du service mécanique du laboratoire Kaslter
Brossel (en particulier le travail de micro-percage de Arnaud Leclerc), différentes
buses en aluminium et en laiton ont été produites. Les buses en laitons subissent
une oxydation plus importante sous la flamme ce qui nous a incité a employer les
buses en aluminium.

L’alimentation en hydrogene se fait a I'aide d’'un générateur d’hydrogene.
L’alimentation en oxygéne se fait a ’aide d’une bouteille.

Nous avons installé un microscope pointé sur la zone d’étirage et remplissant de
nombreuses fonctions : aide a ’alignement, contréle de la propreté de la fibre avant le
tirage, contrdle lors du tirage, mesure du diametre de la fibre lors de la détermination
de la largeur effective de la flamme.
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Conclusion & informations clefs

e La lumiere guidée par une fibre optique est caractérisée par des constantes
de propagation [ prenant des valeurs discretes comprises dans 'intervalle
nok < B < nik.

¢ Une nanofibre optique dont le diametre est inférieur a 72% de la longueur
d’onde guide uniquement le mode fondamental HE;; dont nous avons discuté
les principales propriétés :

— La lumiere s’étend au-dela de la nanofibre sous la forme d’un champ
évanescent.

— Le confinement transversal du champ électrique implique une polarisa-
tion exotique : inhomogene et non contenue dans le plan transverse car
une composante longitudinale du champ électrique existe. Cette compo-
sante oscille en quadrature de phase avec le champ transverse.

e Au voisinage d’une nanofibre diffractant une onde plane, il existe des varia-
tions significatives de 'intensité et de la polarisation de la lumiére incidente.

o La complexité de la polarisation au voisinage d’une nanofibre peut étre ap-
préhendé a ’aide de deux outils :

— L’équation de Maxwell-Gauss V - E = 0 prédisant ’émergence d’un
champ longitudinal lorsque qu’il y a des variations de champ électrique
dans la direction de polarisation.

— Les conditions aux limites pour le champ électrique et la densité de flux
électrique.

o La fabrication des nanofibres optiques employées pour nos expériences satis-
fait a trois exigences : 'obtention du diametre final souhaité, une transmission
optique proche de 100 % et un encombrement minimal.




34

CHAPITRE 2. NANOFIBRES OPTIQUES



Chapitre 3

Sources de lumiere

Au cours de ces travaux de theése, nous avons étudié expérimentalement différents
types de nano-émetteurs, c’est-a-dire des émetteurs dont les dimensions sont comprises
entre quelques nanomeétres et une centaine de nanometres. La taille nanométrique est
un atout dans le contexte du couplage avec une structure nanophotonique comme une
nanofibre optique. En effet, elle permet d’étre sensible a la structure exotique du champ
électrique et a ses variations rapides au voisinage d’une nanofibre.

Au-dela de ces considérations "géométriques', il existe une distinction physique essen-
tielle entre les différentes sources de lumiere. Il s’agit de leur mode de fonctionnement,
quantique ou classique.

Nous commengons, dans la section par décrire le premier émetteur avec lequel
nous avons travaillé. Il s’agit d’un nanocristal a base de semi-conducteurs dont le fonc-
tionnement est quantique [49, [50, [51].

Dans la section nous traitons des nanoparticules d’or [52]. Nous introduisons tout
d’abord les nanoparticules d’or comme des résonateurs optiques classiques. Puis, nous
portons notre attention sur les nanoparticules allongées [53] et considérons pour finir les
nanobatonnets d’or[54] utilisés dans la majeure partie des expériences présentées dans
cette these.

Dans la derniere section nous présentons une grandeur physique, le degré de
corrélation du second ordre, trés importante dans ’étude des sources uniques de lumiere,
notamment dans la distinction entre leur nature quantique et classique.

3.1 Nanobatonnet de CdSe/CdS

Les nanobéatonnets sont des structures cristallines a base de semi-conducteurs compo-
sées d'un cceur sphérique de séléniure de cadmium (CdSe) entouré d’une coquille allongée
de sulfure de cadmium (CdS) comme schématisé sur la figure[3.1j(a). Nous présentons sur
la figure [3.1(b) une image au microscope électronique en transmission d’un échantillon
de nanobatonnets de CdSe/ CdSE

La structure électronique des nanocristaux de CdSe peut s’appréhender d’une maniere
descendante en considérant initialement les propriétés électroniques macroscopiques du

1. Image mise a disposition par Luigi Carbone
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séléniure de cadmium que ’on corrige en prenant en compte le confinement nanométrique
des charges.

(a)

~ 35 nm

FIGURE 3.1 — Nanobatonnet & base de CdSe/CdS. (a) Coupe schématique d’un
nanocristal semi-conducteur utilisé dans notre groupe : la boite quantique est constituée
d’un cceur sphérique de CdSe dont le diametre est inférieur au rayon de Bohr dans le ma-
tériau ce qui implique une discrétisation des bandes de valence et de conduction. Le coeur
est entouré d’une coquille cylindrique lui conférant une plus grande efficacité quantique et
une meilleure photostabilité. (b) Image au microscope électronique en transmission des
boites quantiques utilisées pour nos expériences.

On peut justifier de maniere qualitative les dimensions nanométriques permettant un
comportement quantique de 'émetteur. Un émetteur quantique, c’est a dire un émetteur
dont le fonctionnement repose sur la discrétisation des niveaux d’énergie, doit avoir des
dimensions de 'ordre du rayon de Bohr [55] :

h
a4 =€ —,
e

ot €, est la permittivité du milieu, p = (m_! +m,; 1)_1 la masse réduite du systéme,
h est la constante de Planck réduite, ¢ est la vitesse de la lumiere dans le vide et « la
constante de structure fine.

Dans le cas de 'atome d’hydrogene, €, = ¢y la permittivité du vide, u = m. la masse
de I’électron et cela donne ag = 0,053 nm. Dans le cas d’une paire électron-trou au sein
d’un semi-conducteur, €, ~ 10, u ~ 0,1m, [50] et le rayon de Bohr est deux ordres de
grandeur supérieur & ag soit environ 5 nm.

3.1.1 Structure de bandes d’un semi-conducteur : CdSe

L’énergie des électrons appartenant a la couche externe des atomes d’un semi-conducteur
peut prendre des valeurs quasi-continues au sein de deux bandes : la bande de valence
associée aux liaisons de valence et la bande de conduction associée a la conductivité élec-
trique. Pour le séléniure de cadmium, la bande de conduction est séparée de la bande de
valence par un écart Eg ~ 1,73 eV [56] (équivalent a une longueur d’onde de ~ 716 nm)
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appelé bande interdite. La promotion ou la recombinaison radiative d’un électron entre
les bandes de valence et de conduction correspond donc au spectre visible.

(a) E (
Bande de

b)
conduction EaA C cds ]

exciton de
E,=1,73 eV bord de bandes

Bande de valence

FIGURE 3.2 — Structure de bandes d’un semi-conducteur. (a) Structure de bandes
simplifiée du CdSe. La bande de conduction est séparée de la bande de valence par un écart
de 1,73 eV. La promotion d’un électron dans la bande de conduction ou la recombinaison
radiative d’une paire électron-trou correspond au spectre visible. (b) discrétisation des
bandes de conduction et de valence d’un nanocristal de CdSe. Un électron dans 1’état
fondamental de la bande de conduction lié & un trou dans le premier niveau de la bande
de valence forme un exciton de bord de bande.

3.1.2 Confinement

Le confinement des porteurs de charge dans des nanocristaux dont les dimensions sont
comparables au rayon de Bohr dans le matériau implique une discrétisation significative
des bandes de valence et de conduction et confere son nom de "boite quantique" a ces
structures.

Prenons comme exemple la discrétisation de I’énergie d’un électron dans la bande de
conduction d’un nanocristal de CdSe qui peut se calculer approximativement en considé-
rant le modele d’un puits de potentiel infini sphérique dont nous reproduisons le résultat
final [55] :
ha?w

Enp = 2m, - a?
(5

)

(3.1)

ol oy, est le n-ieme zéro de j; (fonction de Bessel sphérique d’ordre [) avec n,l €
{0,1,2,3...}, m.- la masse de ’électron, a le rayon du potentiel sphérique (c’est a dire le
rayon du cceur de CdSe).

3.1.3 Exciton de bord de bandes

Un électron promu dans la bande de conduction (voir figure [3.2(b)) forme, avec le
trou laissé dans la bande de valence, un état lié en raison de l'interaction coulombienne.
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Ce systeme, appelé exciton, est analogue a I’atome d’hydrogene.

En pratique, les nanocristaux de CdSe sont pompés avec des radiations (A = 400 nm)
bien plus énergétiques que la largeur de bande interdite [50]. Ceci conduit a la création
d’un ou plusieurs excitons dont 1’état est a priori inconnu. Parmi tous les états possibles
d’excitation, celui correspondant a un électron dans le niveau fondamental de la bande de
conduction discrétisée et un trou dans le premier niveau de la bande de valence présente un
intérét majeur. En effet, la fluorescence des boites quantiques a base de semi-conducteur
semble régie par cet état, appelé exciton de bord de bandes [50].

La prépondérance de I’exciton de bord de bandes provient de processus de relaxation
non radiatifs qui transforme un état excité quelconque (possiblement multi-excitonique)
vers l'exciton de bord de bandes. Ces processus (dont la recombinaison Auger et la re-
laxation par émission de phonon [50, [57]) sont bien plus rapides que les recombinaisons
radiatives des excitons.

Les nanocristaux semi-conducteurs utilisés dans notre groupe ont une fluorescence
(associée a 'exciton de bord de bandes) centrée autour d’une longueur d’onde de 600 nm
[50].

3.2 Nanoparticules d’or

Une nanoparticule a, par définition, des dimensions beaucoup plus petites que la lon-
gueur d’onde de la lumieére visible avec laquelle elle interagit ce qui pourrait naivement
laisser penser que sa forme ne joue pas un réle important dans les phénomenes tels que
I’absorption ou la diffusion. Il en est en fait autrement ; la réponse optique des nanopar-
ticules métalliques dépend grandement de leurs formes et se distingue significativement
des propriétés macroscopiques du métal qui les constitue [58].

Il serait aussi prématuré d’attribuer les particularités optiques des nanoparticules
métalliques au confinement quantique des charges comme nous 'avons fait pour les boites
quantiques semi-conductrices [59, [60]. En fait, une analyse électrodynamique classique
permet d’expliquer de maniére satisfaisante les observations faites sur les nanoparticules
métalliques.

Un traitement rigoureux de la diffraction d’'une onde plane monochromatique par
une nanoparticule métallique implique de résoudre les équations de Maxwell ainsi que
les conditions aux limites pour le systéeme étudié. Ce travail fastidieux ne présente de
solutions analytiques que pour quelques géométries simples comme par exemple le cylindre
(voir , la spheére et 'ellipsoide. De plus, ce traitement ne permet pas de développer
d’intuition pour les cas ou il n’existe pas de solutions analytiques mais qui cependant
nous intéressent.

Ainsi, nous introduisons un modele microscopique classique, le modele de Lorentz
[14, 15], pour décrire qualitativement 'interaction de la lumiére avec une nanoparticule
métallique. En plus de nourrir I'intuition, ce modele prévoit qualitativement les propriétés
optiques des nanoparticules d’or.

3.2.1 Nano-oscillateur - Modeéle de Lorentz

Nous allons modéliser une particule d’or comme une matrice homogene d’ions d’or qui
héberge un nuage d’électrons libres [14, [59]. Sous l'effet d’un champ électrique externe,
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les électrons sont entrainés d’'un coté de la particule et découvrent la matrice positive
a lopposé, ce qui a pour effet de polariser la particule (voir figure . L’interaction
coulombienne entre les charges accumulées aux extrémités de la particule crée une force
élastique de restaurationEl qui s’oppose au champ électrique externe. Le nuage électronique
constitue donc un oscillateur forcé par un champ externe.

On peut, de plus, affiner le modéle en considérant des dissipations d’énergie (rayonne-
ment des charges accélérées, collisions non-élastiques) sous la forme d’un terme d’amor-
tissement.

FEepe nuage
d’électrons

particule

FI1GURE 3.3 — Polarisation d’une nanoparticule sous ’effet d’un champ électrique
oscillant & modeéle de Lorentz. Sous 'effet d’un champ électrique, le nuage électro-
nique se déplace sur la matrice d’ions positifs. Les dimensions finies de la nanoparticule
impliquent une concentration de charges opposées de part et d’autre de la nanoparticule.
En premiere approximation, la force de restauration coulombienne entre le nuage électro-
nique et la matrice ionique dépend linéairement du déplacement du centre de masse du
nuage électronique ce qui motive le modéle de Lorentz d’un oscillateur harmonique forcé
par le champ électrique.

L’équation du mouvement pour le centre de masse du nuage électronique est donnée
par :

—ek,
i+ i+ wir = %, (3.2)

ou « est une constante d’amortissement, wy la fréquence angulaire de résonance, —e la
charge de I’électron, m la masse de ’électron et F.,. le champ d’excitation. Le temps de
relaxation 1/v est de I'ordre de 10~ s pour l'or [61]. En multipliant les deux membres de
I’équation par la charge effective du nuage électronique —(@, on obtient une équation
pour le moment dipolaire de la particule p = Qx :

. . eEese
D+ vp+ wop = Qm . (33)

En supposant une onde incidente monochromatique Fey.(t) o e~ ™ ot une solution

2. Il est & noter que ce sont les dimensions finies de la particule qui sont a 'origine de la force de
restauration. En effet, si comme dans le modele de Drude, le métal est supposé infini, un déplacement de
charge ne perturbe pas la neutralité locale du métal.
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“wt on obtient la solution suivante :

Qe wi

2,2 _ 2 _ 5
mwg Wy w 1yw

de la forme p x e~

p= Eope. (3.4)

Nous définissons la susceptibilité de la particule comme étant la grandeur sans dimension :

wi

XLorentz = 5 (35)

wi — w? —iyw’
que nous représentons sur la figure (a) en fonction de la longueur d’onde incidente
plutot que de la pulsation. Nous avons choisi, de maniére heuristique, une longueur d’onde
de résonance Ay = 622 nm et un temps de relaxation 0,9 - 10~ s permettant d’ajuster
au mieux le modele de Lorentz avec le modele quantitatif de Gans.

3.2.2 Sphéroide d’or - Modele de Gans

Le modele de Lorentz permet une description qualitative de la réponse optique d’une
nanoparticule a condition d’introduire de maniére heuristique les bonnes valeurs pour la
résonance et I’amortissement.

Une description quantitative de la polarisabilité d’une nanoparticule nécessite de
prendre précisément en compte sa taille et sa forme. Il n’existe cependant de solutions
analytiques que pour quelques géométries simples comme la sphere (c’est la théorie de Mie
[62, 15]) et les ellipsoides (généralisation que 1'on doit & Gans [63]). Malheureusement, il
n’existe pas de solution analytique pour la forme cylindrique des nanobatonnets que nous
utilisons pour nos expériences.

On peut cependant obtenir une bonne approximation d’un nanobatonnet en considé-
rant un sphéro'l'delﬂ oblong de méme rapport d’aspect, comme représenté sur la figure
Un sphéroide est délimité par la surface :

1'2 y2 22

St tE=1 (3.6)

ol a et b sont les longueurs des demi-axes et a > b.

Considérons la diffusion par le sphéroide d’une onde lumineuse se propageant selon z
et polarisée dans le plan (x,y). L’anisotropie du sphéroide implique de décrire sa polari-
sabilité a ’aide d’un tenseur :

p = a,Ex + o Ey (3.7)

ou p est le moment dipolaire induit, Ex, Ey sont les composantes du champ incident,
ag et oy sont les éléments diagonaux du tenseur de polarisabilité. Ils sont donnés par
58, 53] :

€Au — €m
€m + Lx,y(eAu - em)

(3.8)

Oy = E0EMV

ou g est la permittivité du vide, €,, et ea, sont les permittivités diélectriques relatives
(¢ = n?) du milieu environnant et de 'or respectivement, v = %wabQ est le volume du

3. Un sphéroide est en toute rigueur une surface. Par abus de langage, nous appelons aussi sphéroide
le volume délimité par cette surface.
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FIGURE 3.4 — Résonance d’une nanoparticule d’or. (a) Susceptibilité (équation
d’une nanoparticule modélisée comme un oscillateur amorti et forcé par le champ élec-
trique : modele de Lorentz. La longueur d’onde de résonance \g = 2mc/wy = 622 nm
ainsi que le temps de relaxation 1/y = 0,9 - 107'* s ont été choisis de maniére & ajuster
la susceptibilité avec le modele de Gans. (b) Susceptibilité (équation longitudinale
d’un ellipsoide d’or de rapport d’aspect 2,6 environné d’eau. (c) Fonction diélectrique de
Por d’apres [61] utilisée pour les applications numériques du modele de Gans. (d) Com-
paraison entre la susceptibilité longitudinale et transverse d’un sphéroide d’or allongé
de rapport d’aspect 2,6 environné d’eau. A la résonance longitudinale, la contribution
des oscillations transverses est négligeable et la diffusion est dominée par la contribution
longitudinale.
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FIGURE 3.5 — Sphéroide oblong. Nous modélisons un nanobatonnet a ’aide d’un sphé-
roide allongé de méme rapport d’aspect. L’axe longitudinal du sphéroide est confondu
avec 'axe x. On suppose une onde incidente se propageant selon z et polarisée dans le

plan (zy).

sphéroide. L, et L, sont des facteurs sans dimension donnés par :

1—12 /1. 1

2 \2 1
1-1L,
L, = 5 (3.9)
b2
2 _
F=l-a

De méme que pour le modele de Lorentz, nous identifions la susceptibilité xgans comme
étant la grandeur sans dimension dans les relations p, , = €0€mUXGansPuy :

€Au — €m
= 3.10
XGans € + Lx,y(EAu — Gm) ( )

Explicitons les susceptibilités pour des valeurs numériques des nanobatonnets utilisés
expérimentalement. Avec un rapport d’aspect a/b = 2,6 et ’eau comme milieu environ-
nant €,, = 1,77, on obtient :

_ €Au—€Em

T e 5.1
_ €Au— €m

XGans,y = 23+ eAu.

Un phénomeéne de résonance se produit pour une valeur minimale des dénominateurs.
Ceci requiert que la permittivité du matériau constituant la nanoparticule soit négative
ce qui est approximativement le cas pour l'or dans le spectre visible et infrarouge (voir
figure [3.4k). Il existe donc deux résonances distinctes :

e L’une correspondant a des oscillations longitudinales. Elle se produit & une longueur
d’onde d’excitation pour laquelle €4, ~ —11,9.

o L’autre correspondant & des oscillations transverses. Elle se produit a la longueur
d’onde d’excitation pour laquelle €4, s’approche le plus de —2, 3.
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Nous représentons sur la figure la partie réelle Re{xGans .« } €t la partie imaginaire
Im{XGans, } de la susceptibilité longitudinale (selon z) du sphéroide.

Le modele de Gans prévoit donc une résonance longitudinale du sphéroide a une
longueur d’onde d’excitation de 625 nm ce qui est a mettre en parallele avec la résonance
longitudinale observée sur des nanobatonnets d’or commerciaux de méme rapport d’aspect
pour une longueur d’onde de 670 nm (voir figure [3.6((b)). L’écart entre la résonance du
sphéroide et celle du nanobatonnet s’explique probablement par une force de restauration
différente (au sens du modele de Lorentz).

Nous représentons sur la figure (d) la valeur absolue de la susceptibilité longitudi-
nale |x,| et transverse |y,|. Autour de la résonance, la polarisabilité longitudinale est, en
valeur absolue, bien supérieure & la polarisabilité transverse : || > |ay|. Le moment di-
polaire est donc fortement induit selon I’axe longitudinal du sphéroide, et ce, méme
si la polarisation incidente n’est pas alignée selon 1’axe longitudinal du sphéroide. A réso-
nance, les sphéroides se comportent donc approximativement comme des dipodles linéaires
dont ’axe d’oscillation coincide avec 'axe longitudinal du sphéroide. On s’attend a un
comportement identique pour les nanobatonnets d’or.

3.2.3 Nanobatonnet d’or

Déplacement de la résonance d’un nanobatonnet en fonction de son rapport
d’aspect Une autre propriété remarquable des nanoparticules de forme allongée, comme
les sphéroides et les nanobatonnets, est que la longueur d’onde de la résonance longitudi-
nale est directement reliée au rapport d’aspect de la nanoparticule [53]. Plus précisément,
la longueur d’onde de résonance augmente linéairement (en premiére approximation) avec
le rapport d’aspect ce qui peut se comprendre au sein du modeéle de Lorentz.
Considérons 1'énergie potentielle de Coulomb du nuage électronique (voir chapitre 12
de [59]) :
_ &
T dmeg d’
ou q est l'excédent de charge qui se forme a chaque extrémité de la particule et d est
la longueur de la particule. L’excédent de charge est proportionnel au volume découvert
S x Az et a la densité d’électrons n ou S est la section de la particule et Az le déplacement
du nuage électronique. L’énergie potentielle prend une forme quadratique en fonction du
déplacement Ax :

(3.12)

1 (neS)?

 dmey  d
avec —e la charge de ’électron. La force de restauration F'(Ax) qui dérive de ce potentiel
s’écrit :

(Az)?, (3.13)

F=—— =—-KAzx, 3.14
O0Azx ( )

2
avec K = 27350 (”ef) la constante de rappel. La pulsation de résonance de cet oscillateur
harmonique est donnée par wy = mlt(o - ol Myt = nmSd est la masse totale du nuage

électronique. En supposant une particule cylindrique de section S = 7r?, la pulsation de

résonance devient : 5
wp 2r

wy = ———, 3.15

T ov2d (3.15)
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avec wp, = v/ne?/mep la fréquence de plasma et r le rayon de la particule cylindrique.
le modele de Lorentz prévoit donc que la longueur d’onde de résonance croit proportion-
nellement avec le rapport d’aspect d/2r d’une particule cylindrique. Nous illustrons cette
propriété sur la figure (b) ou la résonance longitudinale est décalée vers le rouge pour
un rapport d’aspect croissant.

Cette propriété permet de disposer d’émetteurs s’adaptant parfaitement a notre lon-
gueur d’onde de travail (A = 638 nm).

Ainsi, les nanobatonnets d’or de notre expérience ont principalement été choisis selon
deux criteres :

o Leur résonance longitudinale, déterminée par leur rapport d’aspect, doit approxi-
mativement coincider avec la longueur d’onde de notre laser a 638 nm afin d’assurer
un régime de diffusion dipolaire et de maximiser le signal de diffusion.

o La taille des nanobatonnets d’or doit étre raisonnablement petite en comparaison
avec la longueur d’onde de travail et les dimensions de la nanofibre afin que ’ap-
proximation dipolaire et ponctuelle soit valide.

Notons que la longueur d’onde de résonance des nanoparticules commerciales est généra-
lement spécifiée avec de 'eau comme milieu environnant. Or pour notre application, nous
souhaitons travailler dans l’airE] et un décalage de la résonance dans le bleu de quelques
dizaines de nanomeétres est a attendre par rapport aux spécifications dans 'eau [53].

Les nanobatonnets d’or choisis pour notre expérience[ﬂ ont une longueur moyenne de
454 6 nm et un diametre de 17 + 1 nm soit un rapport d’aspect a/b ~ 2,6. La résonance
longitudinale plasmon est spécifiée dans ’eau a 670 nm.

3.3 Degré de cohérence du second ordre

Expérimentalement, la différence fondamentale entre la lumiere émise par un émetteur
quantique et une source classique de lumiere se situe au niveau de 1’étude statistique de
I'intensité, ou plus précisément de ses fluctuations. Il est possible de caractériser ces fluc-
tuations a l’aide du degré de cohérence du second ordre [64], qui, dans le cas stationnaire
(intensité moyenne constante), est donné par :

(E*()E*(t + 7)E(t + 7)E(t))
(E*()E()

g (r) = (3.16)

ou 7 est un délai temporel et :

e Dans un contexte classique, F/, E* représentent le champ électrique complexe
et son conjugué respectivement. () représente une moyenne d’ensemble, ce qui dans
le cas stationnaire est équivalent & une moyenne temporelle.

¢ Dans le contexte quantique, F, E* représentent les composantes de fréquences
négative et positive de 'opérateur champ électrique respectivement [64) [65]. () re-
présente ’espérance au sens de la mécanique quantique.

4. Plus précisément, nous souhaitons travailler & I'interface entre une nanofibre de verre et l'air mais
Peffet du verre est minime.

5. Référence : nanoComposix, 660 nm ResonantGold Nanorods, solvant : eau, anti-coagulant : citrate,
densité optique : 1.
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FIGURE 3.6 — Nanobatonnets d’or. (a) Image au microscope électronique en transmis-
sion d’un échantillon de nanobatonnets d’or de rapport d’aspect moyen 2,7 proche des
nanobatonnets utilisés pour nos expériences (source : nanoComposix). A noter qu’au sein
de I’échantillon, on observe une dispersion significative du rapport d’aspect. (b) Spectres
d’absorption (source : nanoComposix) de nanobatonnets d’or en suspension dans l'eau
pour différents rapports d’aspect : 2,7, 3,6 et 6,1. La résonance longitudinale se décale
vers l'infrarouge pour un rapport d’aspect croissant alors que la résonance transverse, a
environ 500 nm est fixe.

3.3.1 Cas d’une description classique
Dans le cadre classique, on peut reformuler le degré de cohérence du second ordre en
faisant apparaitre I'intensité [ = E*FE :
g () = LOIE+ 1)
(I(2))?

ce qui représente une mesure d’auto-corrélation de I'intensité. Une valeur remarquable de
I’auto-corrélation de I'intensité est la valeur pour laquelle 7 — 0 :

(3.17)

2
2)(g) g &3 (3.18)

Le numérateur et le dénominateur sont donnés par :

(I(#)2) = % /T I(4)2dt

(I(#)2 = (; /T I(t)dt>2

ot T est une période d’intégration grande devant un cycle optique. (I(¢)?) et (I(t))? sont
contraints par l'inégalité de Cauchy-Schwarz [64] :

o (3 froa)

et le degré de cohérence du second ordre pour un délai nul vérifie :

g (0) > 1. (3.21)

(3.19)

De plus, dans le cas stationnaire, le degré de corrélation est une fonction décroissante de
7 [64] : g (0) > ¢ () > 1.
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3.3.2 Cas d’une description quantique

Dans le cadre quantique, le champ électrique est décrit par un opérateur dont les com-
posantes de fréquences positives ET et négatives £~ sont proportionnelles & I'opérateur
d’annihilation a et de création a' :

Et a,
B oat (3.22)

Le degré de cohérence d’ordre deux se simplifie alors :

g (r) =

atataa
s 52

(@l

ou les modalités propres a I’état particulier de la lumiere (état a n photons, état cohérent,
dépendance temporelle etc.) sont comprises dans les crochets (). Par exemple, pour un
état & n photons ol 7 |n) = n |n) avec 7 = afa :

4D (r) = <”(zln>—2 L) (3.24)

ou nous avons utilisé la non-commutativité des opérateurs de création et d’annihilation
[a,a*] —1.

3.3.3 Différence entre la description quantique et classique

Nous avons vu que dans le cadre classique, le degré de corrélation du second ordre
pour un délai nul (équation (3.21))) est supérieur ou égal & 1. En revanche, pour un état
A& n photons, la valeur du ¢(® est strictement inférieure & 1 :

(2>T:M:1_l. 3.95

§(r) = . (3.25)

Ainsi, le degré de corrélation du second ordre permet de distinguer des états de la lumiere

pour lesquels il n’existe pas de description classique. La lumiére classique (g(2) 0) > 1)
possede une description quantique mais la réciproque n’est pas toujours vraie.

3.3.4 Exemples de ¢

Afin d’illustrer la discussion précédente, nous présentons deux mesures de ¢ réalisée
dans notre groupe [50], sur la lumiere de fluorescence de nanobatonnets de CdSe/CdS
(figure [3.7)).

Sur la figure (a), I’excitation est continue et le ¢() présente une anticorrélation pour
un délai proche de zéro ce qui témoigne d’un état quantique de la lumiere, en I’occurrence,
I’émission de photons uniques par la boite quantique.

La figure (b) présente une mesure du ¢(? réalisée sur une boite quantique différente
et avec une excitation pulsée de période de répétition 400 ns. La mesure d’autocorrélation
en excitation pulsée présente des pics correspondant a la période de répétition du laser
d’excitation. Le léger pic central pour un délai nul sur la figure (b) correspond a des
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coincidences provenant de ’excitation par la méme impulsion du laser d’excitation. Les
autres pics correspondent a des coincidences de photons émanant d’impulsions différentes
du laser d’excitation.

Les valeurs du ¢(? (0) sont cependant identiques dans les deux régimes d’excitation
(& condition d’étudier le méme émetteur). Le comportement exponentiel des fonctions
d’autocorrelation reflete la dynamique de la transition radiative étudiée.

PP IR A AT A 0'....|....|....|..
-100 -50 0 50 100 -2 -1 0 1
Délai, 7 [ns] Délai, 7 [ps]

FIGURE 3.7 - Mesure du ¢®(7) de la lumiére de fluorescence d’une boite quan-
tique pour deux régime d’excitation. (a) Régime d’excitation continue. (b) régime
d’excitation pulsée. Données prises de [50].

Nous verrons dans la section comment effectivement mesurer le g(2).
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Conclusion & informations clefs

e« Nous avons introduit les différents nanoémetteurs utilisés au cours de nos
travaux de these :

— Les nanobatonnets de CdSe/CdS sont des structures cristallines dans
lesquelles les porteurs de charge, électrons et trous, sont confinés. Une
paire électron/trou liée par 'interaction coulombienne forme un exciton,
et son confinement entraine une discrétisation de ses énergies.

Des mécanismes de relaxation non radiatifs rendent prépondérant un
seul état excitonique : I’état d’exciton de bord de bandes dont la recom-
binaison radiative correspond a une longueur d’onde de ~ 600 nm.

Expérimentalement, I’excitation d’un nanocristal se fait & une longueur
d’onde A ~ 400 nm pour un signal de fluorescence autour de ~ 600 nm.

— La diffusion de la lumiere par des nanoparticules d’or peut se décrire
qualitativement a 1’aide du modele de Lorentz.

Nous avons ensuite considéré plus en détail le cas des nanoparticules
allongées, notamment les sphéroides décrits par le modele de Gans.

Nous avons identifié deux caractéristiques essentielles des nanoparticules
d’or allongées. Premierement, leur diffusion s’approche du rayonnement
d’un dipdle linéaire. Deuxiemement, la fréquence de résonance dépend
proportionnellement du rapport d’aspect de la particule. Ces considéra-
tions nous ont guidés au moment de faire notre choix de nanobéatonnets.

o Nous avons décrit une grandeur physique (mesurable), le degré de corrélation

du second ordre, noté ¢(?). Dans le cadre classique, il est équivalent & la
fonction de corrélation de 'intensité. C’est une fonction décroissante de 7 :
g (0) > g@(7) > 1. Dans le cadre quantique, il existe des états de la lumiére,
par exemple I'état & n photons, dont le ¢ est inférieur & 1.
La mesure expérimentale de valeurs de ¢(2) inférieures & 1 est une confirmation
du fait que le cadre quantique est plus complet que le cadre classique. De
plus, le ¢® peut constituer un critére de démarcation entre les émetteurs au
fonctionnement classique et les émetteurs quantiques.




Chapitre 4

Vers un systeme hybride :
émetteur couplé a une nanofibre

Dans les deux sections précédentes, nous avons traité individuellement et respective-
ment des nanofibres et des nano-émetteurs. Nous souhaitons maintenant coupler ces deux
éléments pour former un systeme hybride.

4.1 Dépot de nanoparticules sur une nanofibre

Les nanoparticules se présentent généralement sous la forme de colloides ce qui permet,
en ajoutant un anti-coagulant, d’obtenir des échantillons stables.

4.1.1 Technique de déposition

La technique de déposition consiste a toucher la fibre avec une goutte de la suspension
contenant les nanoparticules comme illustré sur la figure [4.1| (voir les suppléments de [30]).
Pour cela, on forme a 'extrémité d’une pipette une excroissance de la suspension sous
la forme d’un ménisque bombé ou d’une goutte. La pipette est montée sur des platines
de translation au dessus de la nanofibre ce qui permet de venir délicatement toucher la
nanofibre avec la goutte, puis de la décoller. Le dépot d’éventuelles particules est attesté
par leur diffusion de la lumieére envoyée dans la nanofibre.

Avec une telle technique, 'unicité du dépdt n’est pas garantie. En revanche, 1’étude
précise de 'image de la particule, notamment de sa fonction d’étalement de point, permet
de déterminer assez probablement si le dépo6t est unique ou non. La confirmation incontes-
table de I'unicité du dépot s’obtient soit par des mesures d’auto-corrélation de 'intensité
(voir section pour les émetteurs quantiques, soit par 'observation au microscope
électronique a balayage pour les nanoparticules d’or (voir section .

4.1.2 Déposition de nanoparticules uniques

Pour réaliser un dépét d’une nanoparticule unique sur une nanofibre, on se place dans
des conditions ou la probabilité de déposer une particule a chaque contact est faible. Ainsi,
le dépot est un événement rare mais quand il advient, il est plus probable de n’avoir déposé
qu’une seule particule.

49
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(a)

goutte X

Nanoparticule déposée

X

——» nanofibre

L goutte goutte

- % ,J .

nanofibre nanofibre

nanoparticule

FIGURE 4.1 — Technique de déposition. (a) Schéma de la technique de déposition. Une
goutte de la suspension colloidale est formée a la pointe d’une micropipette. On approche
la goutte de la nanofibre a travers laquelle se propage de la lumiere. Apres contact avec la
nanofibre, on retire la goutte. Le dépdét d’une nanoparticule est indiqué par sa diffusion.
(b) Image au microscope de la goutte approchant la nanofibre. (c) Image apres le dépot
d’une nanoparticule. Dans ce cas précis, il s’agissait d’une nanosphére d’or. Sur les images
(b) et (c), la nanofibre, peu reconnaissable a 'oeil nu, a été surlignée pour une meilleur
visibilité.
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FIGURE 4.2 - Montage de la nanofibre pour la réalisation d’un dépo6t. La nanofibre
effilée est tendue sur un support métallique. Pour rendre visible la zone nanofibre, nous
avons fait circuler de la lumiére de différentes couleurs dans la fibre. Une pipette, a la
pointe de laquelle se trouve une goutte de la suspension, est montée sur une platine 3-axes.
Nous controlons le déroulement du dép6t via un microscope.

La variable qui offre le plus grand degré de liberté sur la probabilité de dépdt est la
concentration de la suspension contenant les nanoparticules.

Nous résumons dans le tableau les parametres permettant de réaliser des dépots
uniques.

4.2 Unicité des particules déposées

On souhaite maintenant s’assurer de I'unicité d’'un dépot. Dans le cas d’un émetteur
quantique, nous verrons qu'une mesure de ¢(? livre précisément cette information. Dans
le cas d’un émetteur classique tel qu'un nanobatonnet d’or, I'unicité d’'un dépo6t ne peut
s’assurer que par une observation précise au microscope électronique.

4.2.1 Mesure du ¢

Le montage expérimental le plus simple que 'on peut concevoir pour réaliser une
mesure de ¢ consiste & placer un photodétecteur sur le faisceau de lumiére & analyser
[66] comme illustré sur la figure[4.3(a). Le photodétecteur convertit I'intensité du faisceau
en une succession discrete d’impulsions (électriques).

Dans une perspective classique, la probabilité qu’un photodétecteur délivre une im-
pulsion entre les instants ¢ et t 4+ dt est donné par [64] :

p(t)dt = nl(t)dt, (4.1)
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Nanosphere | Nanobatonnet | Nanobatonnet
d’or d’or semi-conducteur
Dimension d=100nm | 45 x 17nm | 35 x 7 nm
des particules
Solvant eau eau Toluene
Concentration
9.10712 3,9-10710 10712
[M/L]
Concentration 5 ¢ 100 |9 4 1011 6- 108
[particules/mL]
Nb de tentatives .
Temps de dépot ~ 30 min ~ 2 ~5-10

TABLE 4.1 — Conditions permettant un dépot unique pour différentes nanopar-
ticules.

(b)

~~

£
N2

©

FIGURE 4.3 — Mesure du g(z). (a) Un détecteur de photons délivre une impulsion apres
chaque photoémission (cas d’une photodiode), a la suite de quoi le détecteur est indispo-
nible pour une période de 'ordre de quelques centaines de nanosecondes, appelée temps
de récupération. Le temps de récupération est signifié par un rectangle gris accompagnant
chaque pulse du détecteur. (b) Montage de Hanbury Brown et Twiss permettant d’avoir
acces a des dynamiques temporelles bien inférieures au temps de récupération des dé-
tecteurs. Un faisceau de lumiere est divisé en deux a l'aide d’un séparateur de faisceau.
Chaque sortie est couplée avec un détecteur de photons. Dans le cas de 'arrivée quasi-
simultanée de deux photons dans le systéme, il est probable d’obtenir une photoémission
sur chaque détecteur. Ainsi il est possible de mesurer le délai entre l'arrivée des deux
photons méme si celui-ci est inférieur au temps de récupération.
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ou n représente l'efficacité du détecteur. Dans une perspective quantique, cette méme
probabilité est donnée par [67] :

p(t)dt = n(E~E)dt, (4.2)

avec E*, E* les composantes de fréquence positive et négative de I'opérateur champ
électrique. L’équation est analogue au cas classique dans la mesure ou on peut
définir un opérateur "intensité lumineuse' : I = E~E+. Pour mesurer des corrélations du
second ordre on s’intéresse a la probabilité p(t,t + 7) pour le détecteur de délivrer une
impulsion entre ¢ et ¢ + dt suivit d’une seconde impulsion entre ' =t +7 et t +7 +dt' :

p(t,t+7)dtdt’ = n>(E~ () E~(t + 7)ET (t + 7)E*(t))dedt’ (4.3)

ce qui correspond, & une normalisation pres [50], au degré de corrélation du second ordre
(3.16). La non-commutativité de £~ (¢) et ET(t) empéche d’exprimer le second membre
de sous la forme d’un produit d’intensité comme dans le cas classique .

En pratique, un détecteur de photons uniques (photodiode & avalanche) qui vient
de subir une photoémission est indisponible pour une durée (temps de récupération)
de lordre de la centaine de nanosecondes. Sur la figure [£.3] nous signifions le temps de
récupération par un rectangle gris qui accompagne chaque pulse. Ainsi, un photo-détecteur
ne peut distinguer deux pulses de lumiere dont la séparation temporelle est inférieure au
temps de récupération. Or la dynamique des corrélations optiques généralement étudiées,
de l'ordre de la nanoseconde (Les transitions radiatives dipolaires sont de cet ordre), est
bien plus courte que le temps de récupération du détecteur ce qui empéche de mesurer le
g@ avec le systéme rudimentaire de la figure (a).

Le montage de Hanbury Brown et Twiss [68], présenté sur la figure (b) permet
de pallier la limitation due au temps de récupération des photodétecteurs. Le systéme
consiste a séparer le faisceau a étudier en deux (& l'aide d’un cube séparateur 50/50 non
polarisant) et a placer un photodétecteur a chaque sortie du séparateur. Considérons
I’arrivée de deux impulsions de lumiére, contenant chacune un photon, dont la séparation
temporelle est inférieure au temps de récupération des photodétecteurs. Si les détecteurs
ont une efficacité parfaite et que le séparateur est équilibré (50/50), il existe une chance sur
deux que les photodétecteurs enregistrent une impulsion chacun. Une analyse électronique
des deux signaux générés par les détecteurs permet alors de déterminer le délai temporel
entre 'arrivée des deux photons. Il est ainsi possible d’accéder a des dynamiques bien
plus rapides (limitées par 1'électronique a lordre de la picoseconde) que le temps de
récupération des détecteurs.

Une mesure du g(2) consiste donc a enregistrer les délais entre paires de pulses suc-
cessifs et a les arranger sous la forme d’un histogramme.

4.2.2 Unicité des particules déposées

La désexcitation spontanée d’un systéme a deux niveaux (transition dipolaire) dans le
vide crée un état & un photon dont le ¢(® est, indépendamment du temps, égal & 0 [64].

Expérimentalement, un émetteur quantique est excité de maniere continue ou pulsée
et subit ainsi de multiples cycles d’excitation et de désexcitation générant une succes-
sion de photons. La dépendance temporelle des corrélations mesurées exprime ainsi les
dynamiques propres a la transition radiative (temps de vie).
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Si la dépendance temporelle des corrélations exprime les dynamiques de la transition,
la valeur du ¢(® pour un délai 7 = 0, (¥ (0), est caractéristique du nombre d’émetteurs
considérés dans la source. En effet, ’émission indépendante de N émetteurs quantiques
présente un degré de corrélation [69] :

1
@Aoy=1-— 4.4
00 =1 (4.4
identique au cas d’un état & N photons (3.24)). Pour un émetteur unique, N = 1 implique

g (0) = 0; pour deux émetteurs indépendants, ¢ (0) = 0,5 etc.

4.2.3 Mesure du ¢® d’un émetteur quantique sur une nanofibre

Le montage expérimental permettant de mesurer le g2 est présenté sur la figure (a).
Nous détaillons, dans annexe [9.1] les composants du montage.

On illumine un dépo6t de nanocristaux semi-conducteurs a 'aide d’un faisceau laser
(A = 405 nm) sortant d’une fibre optique monomode standard. Une partie du signal de
fluorescence (A ~ 600 nm) est collectée par la nanofibre et guidée vers un montage de
Hanbury Brown et Twiss permettant de mesurer ¢(®)(r).

(a) (b)

(Excitation Extrémité ) [
= 405 nm d’une fibre 1

/ optique 0.8 -

Fluorescence < 0,6 F

% ~600nm |4 t

‘ 02 |

0 ' ' ' '
— — _\AAAA’* ) -400 -200 0 200 400
' 7, [ns]

Compteur/corrélateur

Nanofibre Fibre monomode 50/50

FIGURE 4.4 — Mesure du ¢® sur une nanofibre. (a) Montage expérimental permet-
tant la mesure du g(2) sur une nanofibre optique. On excite un émetteur semi-conducteur
déposé a la surface d’une nanofibre a laide d’un laser continu (A = 405 nm). La fluo-
rescence est collectée par la nanofibre puis guidée vers un systéeme de Hanbury Brown et

Twiss. (b) Mesure de ¢(®)(7) présentant une anti-corrélation & 7 = 0 caractéristique d’un
émetteur quantique unique.

La mesure du degré de corrélation du second ordre présente une anticorrélation pour
les délais courts ce qui indique un comportement clairement quantique de la source de



4.2. UNICITE DES PARTICULES DEPOSEES 55

lumiére. La valeur de ¢(®(0) = 0,21 indique que la contribution principale & la source est
due a un émetteur quantique unique.

4.2.4 Observations au microscope électronique a balayage

L’observation des nanofibres au microscope électronique a balayageEl est une étape
de nos expériences, qui est indispensable. Comme elle est destructive, il s’agit de ’étape
finale.

Elle permet tout d’abord le controle du diameétre de la nanofibre qui est un parameétre
essentiel des expériences. Dans le cadre des expériences nécessitant de connaitre ’orien-
tation de nanobatonnets d’or a la surface d’une nanofibre (section et chapitre @, les
observations au microscope nous ont permis de précisément visualiser les particules (voir
figure , de déterminer leurs positions et leurs orientations sur la nanoﬁbreﬂ

FIGURE 4.5 — Image d’une nanofibre et de deux nanobitonnets d’or au micro-
scope électronique a balayage

Préparation de 1’échantillon La nanofibre que 'on souhaite observer est déposée a
plat sur une galette de silicium puis collée. Idéalement, le substrat de silicium contient des
graduations permettant le repérage grossier de la nanofibre. L’échantillon ne subit aucun
dépot métallique et est installé tel quel dans la chambre & vide du microscope.

Nous listons sur le tableau les parametres typiques d’observation.

Positionnement des nanobatonnets d’or sur une nanofibre Aux cours de nos
expériences avec les nanobatonnets d’or, nous avons analysé une vingtaine de particules

1. Nous avons bénéficié de la plateforme MEB-FIB de 'IMPMC et de 'accompagnement de sa ges-
tionnaire : Iméne Esteve.

2. Des tentatives, infructueuses, pour observer des nanobatonnets de CdSe ont été faites. Les dimen-
sions réduites des particules ainsi que la masse volumique proche de celle de la silice rendent 1’observation
compliquée.
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Plateforme
Détecteur
Tension
Distance
de travail
Résolution
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Zeiss ULTRASB5
InLens
2kV

~2-3 mm

2,5nm a 1 kV

TABLE 4.2 — Parameétres MEB

uniques dont les positions et les orientations sont représentées sous forme d’histogramme

sur la figure 4.6

(a)
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-100
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FIGURE 4.6 — Positionnement des nanobatonnets sur une nanofibre. (a) Histo-
gramme des positions azimutales de nanobatonnets apres dépot sur une nanofibre de
diametre 2a = 305 £ 7 nm. (b) Histogramme des orientations de nanobatonnets apres
dépdt sur une nanofibre de diametre 2a = 305 + 7 nm.

Bien que I’échantillon soit restreint, il est permis de dégager prudemment quelques

tendances :

o les particules semblent préférentiellement se déposer au sommet de la fibre plutot
qu’au bord, ce qui correspond a l'orientation de la goutte de dépétﬁ

¢ Les nanobatonnets d’or ne semblent pas s’orienter perpendiculairement a la nano-
fibre ce qui peut se comprendre comme la tendance & maximiser la surface de contact

avec la nanofibre.

4.3 Sonder le champ proche d’une nanofibre

Sonder le champ électrique au voisinage d’une nanofibre

3. Des dépdts de nanospheéres d’or sur des nanofibres font apparaitre la méme tendance (voir les

suppléments de [30]).
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4.3.1 Collaboration avec le groupe de V. Krachmalnicoff de I’'Institut
Langevin : Du champ lointain au champ proche d’une nanofibre

Des mesures de la diffraction d’une onde plane par une nanofibre suspendue dans ’air
ont été réalisées par Vivien Loo et Guillaume Blanquer sous la direction de Valentina
Krachmalnicoff [70] de I'Institut Langevin. Le montage expérimental est présenté sur la
figure Un faisceau laser polarisé linéairement (A = 568 nm) et se propageant dans
la direction z est focalisé dans le plan focal image d’un objectif de microscope ce qui
produit un faisceau collimaté au profil gaussien d’une largeur a mi-hauteur de 35 pm. Le
faisceau croise une nanofibre de diametre 400 nm alignée selon l'axe x et maintenue sur
une monture munie de translations piézoélectriques.

m miroir émetteur
I dichroique fluorescent
D T
—> = / pointe
excitation nanofibre AFM
A = 568 nm
X
z
detection y
A > 600 nm

FIGURE 4.7 — Diffraction d’une onde plane par une nanofibre : montage ex-
périmental. Un faisceau collimaté (A = 568 nm) illumine une nanofibre mobile et un
émetteur fluorescent fixe, situé sur une pointe de microscope a force atomique [71]. Le
signal de fluorescence est proportionnel a 'intensité locale de la figure de diffraction. Ce
signal est collecté par le méme objectif permettant la collimation du faisceau d’excitation
et est guidé vers une photodiode & avalanche. La nanofibre est montée sur des translations
piezoélectriques permettant de scanner le plan (zy).

Comme le faisceau incident est beaucoup plus large que le diametre de la nanofibre,
nous sommes, en premiere approximation, dans le cas de la diffraction d’une onde plane
par une nanofibre comme décrit dans la section

Pour sonder la figure d’interférence, nous utilisons un émetteur fluorescent (bille de
polystyréne dopée de fluorophore) situé a lextrémité d’une pointe de microscope a force
atomique. La bille absorbe la lumiere du laser d’excitation a 568 nm et émet un signal de
fluorescence au dessus de 600 nm. Ce signal, proportionnel a 'intensité locale du champ,
est collecté par I'objectif et conduit vers un détecteur de photons uniques.

Dans cette expérience, la sonde est fixe afin de pouvoir conjuguer I’émetteur avec la
photodiode & avalanche. Pour parcourir la figure d’interférence, on déplace la nanofibre
transversalement de 48 pm selon 'axe y par pas de 8 nm et dans la profondeur selon
I’axe z par pas de 10 nm a 'aide de la monture piézoélectrique supportant la fibre. Une
acquisition commence avec I’émetteur situé a z = 2, 3 pm et se termine lorsque la nanofibre
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rentre en contact avec I’émetteur ce qui prend environ 1 heure.

Les cartes d’intensité obtenues sont présentées sur la figure ainsi que des simula-
tions basées sur la théorie de Mie. Deux polarisations différentes du faisceau incident ont
été étudiées : lorsque la polarisation incidente est alignée selon 'axe x de la fibre (voir
figure (a,b)) et lorsque la polarisation incidente est perpendiculaire & la fibre (voir

figure (c,d)).

Polarisation paralléle a la fibre

35
x103
coups/s

5

2,5
unité
arb

. i 0,5
-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8
y [nm]
Polarisation perpendiculaire a la fibre

35
x103
coups/s

-8 -6 4 2 0 2 4 6 8
y [pm]

FI1GURE 4.8 — Diffraction d’une onde plane par une nanofibre : cartes d’intensité.
(a) et (c) présentent I'intensité mesurée dans le plan (zy) pour une polarisation incidente
parallele et perpendiculaire a la fibre respectivement. (b) et (d) sont les cartes théoriques.
L’origine des cartes théoriques (z = y = 0) correspond a l'extrémité arriere de la fibre.
L’origine des cartes expérimentales correspond & la position ol la nanofibre touche et se
colle & la pointe du microscope a force atomique (2’ = z + 150 nm).

Les cartes expérimentales et les simulations théoriques se distinguent de deux maniéres
principales :
e Premiérement, les cartes expérimentales souffrent d’une dérive spatiale progressive.
La dérive selon 'axe y se manifeste par des franges non parfaitement symétriques
et s’explique par la relative longue durée de ’acquisition.

¢ Deuxiémement, 'origine en z des cartes n’est pas la méme. Pour les simulations,
z = 0 correspond a la surface de la fibre. Dans le cas expérimental, z/ = 0 correspond
au contact entre la nanofibre et la pointe du microscope, ce qui ne signifie pas
que émetteur se trouve lui-méme en contact avec la fibre car il peut ne pas étre
rigoureusement situé sur I'apex de la pointe.
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Une étude quantitative précise, que nous ne détaillons pas ici, des figures d’interférence
expérimentales et des simulations théoriques permet d’apporter les précisions suivantes :
o Les dérives spatiales sont quantifiables et sont de ’ordre de 400 nm sur la durée de
I’acquisition des mesures de la figure
o Il est possible d’évaluer la distance réelle entre ’émetteur et la nanofibre au moment
du contact : environ 150 nm. Ceci indique que ’émetteur n’est probablement pas
situé exactement sur 'apex de la pointe.
e On peut évaluer I'écart latéral entre la pointe et ’émetteur a environ 125 nm.
Ainsi, une configuration microscopique probable du systéme est montré sur la figure
: émetteur fluorescent n’est pas situé sur 'apex de la pointe qui est elle-méme lége-
rement inclinée par rapport a l’axe z. La pointe rentre en contact avec la nanofibre alors
que I'émetteur se situe a environ 150 nm de la nanofibre.

X

‘e

FI1GURE 4.9 — Configuration de la sonde. L’analyse quantitative des cartes d’intensité
indique que I’émetteur n’est probablement pas situé sur ’apex de la pointe du microscope
a force atomique.

~ 125 nm
—
pointe ! émetteur
AFM ' / fluorescent
z " _____
y ~ 150 nm

Une limitation de ce systeme expérimental est la difficulté d’accéder au voisinage
immédiat de la surface de la nanofibre (entre 0 et 100 nm de la surface), et cela pour
principalement deux raisons :

e Premieérement, I’émetteur fluorescent n’est pas exactement situé sur l'apex de la
pointe du microscope a force atomique mais légérement sur son bord. Ainsi, lorsque
I'on balaye latéralement (selon y) la pointe trés proche de la fibre jusqu’a la toucher,
la pointe sera en contact avec la fibre sans que ’émetteur fluorescent ne le soit. De
plus, comme la pointe est 1égérement inclinée par rapport a ’axe z, le contact ne se
produit pas quand I’émetteur est dans 'alignement de la fibre ce qui a pu étre mis
en évidence expérimentalement (voir figure .

o Finalement, de puissantes forces attractives (Van der Waals [7(2]) aidées par les
vibrations du systeme tendent & coller la nanofibre & tout objet de son voisinage ce
qui empéche d’approcher une sonde de maniere arbitrairement proche et controlée
d’une nanofibre.

4.3.2 Dans le champ proche d’une nanofibre

Tout objet (une sonde par exemple) qui s’approche de trop pres de la nanofibre subit
une force d’attraction de van der Waals qui le plaque subitement contre la surface de la
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nanofibre. Les vibrations du systéme tendent, de plus, a élargir le rayon d’action de ces
forces.

Il est donc difficile de sonder le champ électrique au voisinage immédiat d’une nano-
fibre, c’est-a-dire dans le rayon d’action effectif des forces de van der Waals, entre 0 et
100 nm de la surface.

Nous rendons compte dans cette section de résultats expérimentaux partiels, concer-
nant le champ proche d’une nanofibre optique illuminée par un faisceau de l’espace libre.
Pour cela, nous avons étudié comment des sondes fixes, déposées sur la surface d’'une
nanofibre, diffusent la lumiere incidente en fonction de leur position et orientation sur la
fibre.

Le principe expérimental, présenté sur la figure [£.10] est similaire & ’expérience de Loo
et al. présentée ci-dessus : Un faisceau laser (A = 638 nm) dont la polarisation linéaire est
repérée par l'angle ¢ illumine une nanofibre sur laquelle nous avons au préalable déposé
un nanobatonnet d’or. La position azimutale « ainsi que l'orientation 6 du nanobatonnet
d’or sont, a priori, inconnues mais une inspection ultérieure au microscope électronique a
balayage nous les révélera.

Le nanobatonnet d’or joue le rdle de sonde locale du champ électrique de ’onde inci-
dente. Plus précisément, la puissance lumineuse diffusée par le nanobatonnet est propor-
tionelle & la composante |Eg|? de I'intensité, ot Fy est la projection du champ local sur
I’axe du nanobatonnet :

Eg=E(r)-0 (4.5)

ou r est la position du nanobatonnet et 6 est un vecteur unitaire orienté selon 'axe du
nanobatonnet (voir figure . L’anisotropie de la diffusion d’un nanobatonnet permet
donc d’étre sensible a la polarisation du champ.

La détection de la diffusion se fait via la fibre qui collecte et guide une partie de
la puissance diffusée vers une photodiode a avalanche. Idéalement, une cartographie du
champ proche de la nanofibre nécessiterait de pouvoir déplacer et orienter librement le
nanobatonnet tout en acquérant le signal diffusé ce qui est malheureusement hors de
portée expérimentalement.

Plus modestement, il est possible d’étudier le champ proche de la nanofibre a ’aide
d’un nanobatonnet d’or dont la position et 'orientation sont fixées mais en faisant tourner
la polarisation du faisceau incident.

Considérons dans un premier temps le cas ou le nanobatonnet est situé au sommet
de la nanofibre (o ~ 0 °) comme présenté sur la figure (a). Dans ce cas, le faisceau
incident illumine directement le nanobatonnet sans étre significativement perturbé par la
nanofibre qui se trouve derriére. Ainsi, la polarisation locale du champ E(r) vu par la
particule est identique a la polarisation du champ d’excitation Eexc et la puissance P
diffusée par le nanobatonnet en fonction de la polarisation ¢ du faisceau incident suit une
loi de Malus :

P(i) o cos?(¢ — 0) (4.6)

ou ¢ indique P'orientation de la polarisation et # 'orientation du nanobatonnet (voir figure
4.10)).

Nous présentons sur la figure (c) deux mesures de réponse optique correspondant
& deux batonnets (voir figure [1.11] (a,b)) situés sur le sommet de la nanofibre mais dont
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FIGURE 4.10 — Montage expérimental pour sonder le champ proche d’une nano-
fibre. Un faisceau laser (A = 638 nm) dont la polarisation linéaire est repérée par 'angle
@ illumine un nanobatonnet déposé sur la surface de la nanofibre. Le nanobatonnet est
repéré par sa position azimutale « ainsi que par son orientation #. Une partie de la lu-
miere diffusée est collectée par la nanofibre puis guidée vers une photodiode a avalanche.
L’étude du signal diffusé en fonction de la polarisation incidente renseigne sur le champ
proche de la nanofibre.

les orientations sont différentes. Le batonnet (a) est approximativement aligné a ’axe de
la fibre : # =5 °. Le batonnet (b) est incliné par rapport a 'axe de la fibre : § = —40 °.

Dans les deux cas, on observe une diffusion en accord avec la loi de Malus . La
diffusion maximale est observée lorsque la polarisation incidente coincide avec ’orientation
du nanobatonnet. Pour le batonnet (a) d’orientation 5 £ 3°, on mesure une diffusion
maximale pour ¢ = 1 £ 3°. Pour le batonnet (b) d’orientation —40 + 4°, la diffusion est
maximale pour ¢ = —43 £ 2°.

Lorsque la particule n’est pas située au sommet de la nanofibre mais plutét sur son
bord, on ne peut plus négliger l'effet du champ diffracté par la fibre E; sur le champ
total vu par la particule E(r) = F; + E,4. La fibre perturbe donc le champ incident et la
polarisation vue par la particule est différente de la polarisation incidente.

Une mesure de la réponse optique d’un nanobatonnet aligné selon 'axe de la fibre
mais situé sur un bord de la fibre est présenté sur la figure

La diffusion en fonction de la polarisation se distingue de deux manieres par rapport
au cas ou le batonnet est située sur le sommet de la fibre.

¢ La diffusion maximale, obtenue pour ¢ = —19+3°, ne coincide pas avec ’orientation
du batonnet 0 = 3 £+ 2°.

e Le contraste du signal de diffusion n’est pas total. En effet, la diffusion minimale ne
s’annule pas contrairement aux signaux de la figure {11}

Ces deux observations peuvent s’expliquer en considérant la perturbation de la nanofibre
sur le champ incident. Au voisinage de la fibre, ’axe principal de polarisation est tourné
par rapport a la polarisation incidente ¢ et la polarisation devient elliptique.
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Fi1GURE 4.11 — Diffusion de nanobatonnets d’or sur une nanofibre. Nous considé-
rons deux nanobatonnets d’or situés sur le dessus de la nanofibre. (a) Image au micro-
scope électronique a balayage d’un nanobatonnet orienté approximativement de long de
la nanofibre §" = 5°. (b) Image d’un nanobatonnet dont l'orientation vu au microscope
électronique a balayage vaut §’ = —38 +-4°. (c¢) Diffusion des nanobatonnets (a) et (b) en
fonction de 'angle ¢ de la polarisation incidente. La diffusion suit une loi de Malus avec
un maximum de signal diffusé correspondant a I’orientation du batonnet, ¢ = 1° pour le
batonnet (a), ¢ = —43° pour le batonnet (b). Le contraste quasi maximal des signaux de
diffusion indique que la polarisation vue par les nanobatonnets est linéaire. Ceci suggere
que le champ proche au dessus de la nanofibre n’est pas perturbé par celle-ci.
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FIGURE 4.12 — Diffusion d’un nanobatonnet situé sur le bord de la nanofibre.
(a) Image d’un nanobatonnet situé sur le bord de la nanofibre (o = —70°) et dont
Porientation vue au MEB vaut ¢ = 3 4+ 2°. (b) Diffusion en fonction de I’angle de la
polarisation incidente. Le signal maximum est obtenu pour une polarisation incidente
Ymaz = —19° qui ne correspond pas a 'orientation du nanobatonnet. De plus, le contraste
du signal diffusé n’est pas maximum ce qui indique que la polarisation locale vue par le

nanobatonnet est elliptique. Ceci confirme que le champ proche sur le bord de la nanofibre
differe notablement du champ incident.
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Nous comparons sur la figure [£.13]’orientation observée du nanobatonnet par rapport
a la polarisation incidente d’une part et par rapport a la polarisation locale d’autre part.
La polarisation locale est le résultat de simulations basées sur la méthode de calcul de
différences finies dans le domaine temporel (FDTD), réalisées par Guillaume Blanquer.
Ces simulations permettent d’expliquer I'orientation des nanobatonnets par rapport a la
polarisation incidente.

60
B orientation du batonnet, ¢’
B polarisation incidente, Ymaz
40 1 o
B polarisation locale
5}
s 20 ) a = —36°
< | a=-—T70
ot | | . — .
a = 48°

-20

FIGURE 4.13 — Effet du champ proche d’une nanofibre. Nous considérons trois
nanobatonnets dont la position azimutale excentrée (o = [—70°, —36°,48°]) permet de
mettre en évidence les perturbations du champ proche de la nanofibre par rapport au
champ incident. Si la nanofibre n’impliquait aucune perturbation du champ incident,
Porientation du batonnet ' coinciderait avec la polarisation incidente ¢,,q.. Ce n’est pas
le cas pour les trois batonnets considérés. En revanche, la polarisation locale simulée a
partir de la polarisation incidente expérimentale maximisant la diffusion @4, correspond
bien a l'orientation observée du batonnet.
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Conclusion & informations clefs

e Nous avons montré dans ce chapitre comment combiner les deux pieces de
notre systéme hybride (émetteur + nanofibre) en utilisant la méthode du
dépdt d’une suspension d’émetteurs sur une nanofibre.

e Dans le cas d’'un émetteur de photons uniques, nous avons montré comment
s’assurer de son unicité en réalisant une mesure du g().

e Pour les nanoparticules d’or, seul un contréle au microscope électronique a
balayage permet de s’assurer entierement de I'unicité d’un dépot. Nous avons
rassemblé nos données concernant le dépot de nanobatonnets d’or uniques
sur une nanofibre et observé la tendance de ceux-ci a se déposer plutét sur le
dessus de la nanofibre et plutét dans son alignement.

¢ Finalement, nous avons montré comment utiliser les nanoparticules pour son-
der le champ proche d’une nanofibre et ainsi confirmé la validité du modele
de Mie au voisinage d’une nanofibre optique.
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Chapitre 5

Controle de la polarisation dans
une nanofibre

Le contréle de la polarisation dans une nanofibre est un enjeu majeur de la plupart
des expériences de couplage d’émetteurs avec des nanofibres.

L’exemple le plus important est le confinement azimutal dans un piege dipolaire au-
tour d’une nanofibre [25] 24]. Le confinement azimutal nécessite un faisceau de piégeage
(désaccordé vers le rouge) polarisé linéairement dans la nanofibre afin de briser la symétrie
cylindrique du profil d’intensité. Dans ce contexte, il est suffisant d’aligner la polarisation
du mode fondamental selon un axe fixe, qui définit ainsi le plan de piégeage atomique.
Cette capacité d’aligner la polarisation de la lumiere guidée selon un unique axe ne repré-
sente qu’un controle partiel de la polarisation car il n’est pas possible ainsi de fixer une
polarisation arbitraire dans une nanofibre.

Pourtant, un contrdle complet de la polarisation dans une nanofibre élargirait les pos-
sibilités expérimentales. Par exemple, cela autoriserait de nouvelles géométries exotiques
de piégeage [73] ou permettrait d’adresser une plus grande variété de transitions optiques.

En ce qui concerne nos travaux de these, le controle complet de la polarisation dans
une nanofibre est un élément indispensable des expériences dont nous discuterons plus
tard, dans la section [6]

Apres une description rapide de la biréfringence dans les fibres optiques (section 5.1]),
nous présentons une amélioration de la méthode existante pour obtenir un contréle com-
plet de la polarisation dans une nanofibre (section . Finalement, nous validons la
méthode et évaluons la fidélité du transfert de la polarisation vers une nanofibre (section

53).

5.1 Biréfringence dans les fibres monomodes

Bien que dotées en principe d’une symétrie cylindrique, les fibres optiques monomodes
sont en pratique biréfringentes [74]. Cette biréfringence provient de légeéres anisotropies
du systéme, qui peuvent étre propres a la fibre et a sa fabrication — on parle alors de
biréfringence intrinseque — ou causées par la manipulation de la fibre — on parle alors
de biréfringence extrinseque. Parmi les causes de biréfringence intrinseque, on peut citer
Pellipticité résiduelle du coeur de la fibre ou des tensions mécaniques internes [75] faisant

67



68 CHAPITRE 5. CONTROLE DE LA POLARISATION DANS UNE NANOFIBRE

Biréfringence Intrinseque Extrinseque
o e Pression latérale
Linéaire Ellipticité du coeur .
Courbure planaire
Circulaire Torsion
(pouvoir rotatoire) Courbure non planaire

TABLE 5.1 — Causes de biréfringence dans une fibre monomode

suite au processus de fabrication. Les causes extrinseques de biréfringence sont diverses :
pressions, torsions [76], courbures de la fibre [75] [77], variation de la température, etc.

La biréfringence extrinséque n’est pas tant un inconvénient pour ’expérimentateur,
mais plutét un avantage car il est ainsi possible, de maniére intégrée, de controler la
polarisation en sortie de fibre en appliquant les contraintes adéquates sur la fibre. De
nombreuses solutions commerciales existent pour le contréle intégré de la polarisation
dans les fibres monomodes.

Selon la nature de I’anisotropie introduite, la biréfringence peut étre linéaire, c’est-a-
dire que les deux composantes transverses E, et E, du champ électrique se déphasent I'une
par rapport a l’autreﬂ ou circulaire, c’est-a-dire que ’axe principal de polarisation tourne
— on parle alors de pouvoir rotatoire. Il résulte en général que la polarisation de la lumiere
se propageant dans une fibre monomode standard n’est pas maintenue. Nous résumons
dans le tableau[5.1]les différentes causes de biréfringence dans une fibre monomode classées
selon leur type (intrinseque/extrinséque) et selon leur nature (linéaire/circulaire).

5.2 Compensation de la biréfringence

Considérons le cas présenté par la figure (a) ou ’on souhaite contréler la polarisa-
tion dans la nanofibre apres que la lumiére a traversé la fibre monomode dont nous avons
souligné précédemment la biréfringence et le pouvoir rotatoire.

Si il est possible de compenser la biréfringence de la fibre, la polarisation dans la
nanofibre est, a une rotation pres, identique a celle a ’entrée de la fibre. Si de plus,
nous connaissons son pouvoir rotatoire (si nous ’avons mesuré), nous pouvons, a ’entrée
de la fibre, aisément préparer la polarisation qui permet d’obtenir, aprés rotation, la
polarisation désirée dans la nanofibre. Réciproquement, lorsque la lumieére se propage
en sens inverse, il est possible de déduire la polarisation dans la nanofibre en mesurant
la polarisation en sortie de fibre. C’est d’ailleurs dans ce sens que nous utiliserons la
compensation de la biréfringence dans les expériences suivantes.

Nous suivons donc Vetsch et al. [78], dont la stratégie pour controler la polarisation
dans la nanofibre est de compenser exactement la biréfringence de la fibre monomode en
y positionnant devant un composant biréfringent additionnel comme illustré sur la figure
(b). Ce composant agit sur la lumiére comme une lame & retard variable qui introduit
un retard de phase exactement opposé a celui que la lumiere accumule ensuite dans la fibre
afin qu’au final la polarisation dans la nanofibre soit identique, & une rotation pres, a la
polarisation préparée. Plus précisément, nous utilisons un compensateur de Berek [15] [79)

1. Quand nous ne précisons pas la nature de la biréfringence (linéaire ou circulaire), nous supposons
toujours la biréfringence linéaire.
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(a)
y

A2 A4

fibre monomode

==

nanofibre

(b)

A/2  A\/4 Berek

nanofibre

FIGURE 5.1 — Montage expérimental pour le contréle de la polarisation dans la
nanofibre. (a) En partant d’une polarisation linéaire, une combinaison de lame demi-
onde et quart-d’onde permet de générer une polarisation désirée quelconque mais celle-ci
n’est pas maintenue jusqu’a la nanofibre. (b) En ajoutant apres la lame quart-d’onde un
compensateur de Berek qui compense exactement la biréfringence de la fibre, la polarisa-
tion préparée avec les lames d’onde est reproduite dans la nanofibre.

qui est une lame de cristal uniaxial (généralement de la calcite ou du vanadate d’yttrium)
dont les faces sont taillées perpendiculairement & I'axe extraordinaire. L’inclinaison de la
lame définit le retard de phase et la rotation définit ’orientation des axes optiques.

5.2.1 Traitement formel de la compensation

On considere le systeme expérimental de la figure dans lequel un faisceau se
propageant dans ’espace libre et dont on peut controler la polarisation est transformé
par un systeme optique M en mode fondamental HE;; de la nanofibre. Le systeme
inclut le compensateur de Berek, la fibre monomode et éventuellement divers éléments
optiques non représentés sur la figure (lentilles, miroirs etc.). Si le systéme est linéaire, la
transformation de la polarisation de la lumiere peut étre décrite par :

Snanofibre = MSzn (51)

ol S;n, Snanofibre sont respectivement les vecteurs de Stokes du faisceau d’entrée et du
mode fondamental de la nanofibre et M est la matrice de MiillerP] associé au systeme
optique.

Par exemple, une lame a retard ¢ dont ’axe optique rapide est vertical est représenté
par la matrice de Miiller suivante :

10 0 0
cw=|y g coso(a) si?1(5) (5.2)
0 0 sin(d) cos(d)

2. Les matrices de Miiller sont des matrices 4 x 4 représentant les transformations linéaires des para-
metres de Stokes sous l'effet d’un systéme optique.
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Une rotation d’un angle § du systeme de coordonnées est représentée par la matrice
de rotation suivante :

1 0 0 0
| 0 cos(20) —sin(20) 0

S(0) = 0 sin(20) cos(20) 0 (5:3)
0 0 0 1

Ainsi, si une lame de retard G(0) est tourné autour de son axe optique d’un angle 6,
la matrice de Miiller devient :

G(3,0) = S(0)G(5)S(—0)

1 0 0 0 10 0 0 1 0 0
| 0 cos(20) —sin(20) 0O 01 0 0 0 cos(20) sin(20)
| 0 sin(20) cos(20) 0 0 0 cos(d) —sin(9) 0 —sin(20) cos(26)
0 0 0 1 0 0 sin(6) cos(9) 0 0 0

Jones [80, [81] montre qu'un systéme comme le nétre, comprenant un nombre quel-
conque d’éléments biréfringents et rotateurs peut toujours étre représenté par un rotateur
de polarisation suivi d’une lame a retard :

M = G(5,¢)S(0) (5.4)

Pour étendre a la nanofibre le controle de la polarisation de l’espace libre, il suffit
d’annuler le retard effectif du systéme. Le but est donc de réduire G(4,¢) a 'identité,
c’est-a-dire réduire la transformation a une simple rotation :

M = 1S(6). (5.5)

D’un point de vu formel, la compensation consiste a ajuster l'inclinaison et ’orientation
du compensateur de Berek pour que G(6,¢) = 1.

5.2.2 Compensation a ’aide du compensateur de Berek

Pour trouver la position du compensateur de Berek qui annule la biréfringence du
systéme, il faut pouvoir comparer la polarisation en entrée du systéme avec celle dans la
nanofibre. Or il n’est possible d’avoir qu'une information partielle sur la polarisation dans
la nanofibre. Pour obtenir cette information, nous étudions la diffusion par la nanofibre
de la lumiére guidée. Une observation au microscope optique suggere que la diffusion
provient de défauts (impuretés ou inhomogénéités localisées de l'indice de réfraction)
dont I’étendue est bien inférieure a la longueur d’onde d’observation. Cette observation
est consistante avec ’hypothése généralement admise dans la littérature [78] selon laquelle
la diffusion est de type Rayleigh, et donc conserve la polarisation du faisceau incident.
On peut donc considérer chaque diffuseur ponctuel comme une sonde locale dipolaire du
mode fondamental de la nanofibre.

Le montage expérimental pour le réglage du compensateur de Berek est présenté sur
la figure [5.2}(a). Deux caméras observent la méme zone diffusante de la nanofibre avec
une différence d’angle de prise de vue de 45°.

_ o O O



5.2. COMPENSATION DE LA BIREFRINGENCE 71

y A/2

1 /7
Polarlseur/ Camera 2

Polariseur Camera 1

(b)

FIGURE 5.2 — Compensation de la biréfringence. (a) Montage expérimental pour le
réglage du compensateur de Berek. Deux caméras observent la diffusion de la nanofibre
avec deux points de vue différents : la caméra 1 est a I’horizontale, la caméra 2 observe la
méme scene avec un angle de vue de 45°. Les caméras sont équipées de filtres polariseurs
ne laissant passer que la composante sagittale de la diffusion. (b) Coupe de la nanofibre
illustrant le rayonnement dipolaire (Rayleigh) des défauts de la silice, en supposant une
polarisation verticale dans la nanofibre.
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Les caméras sont équipées de filtres polariseurs ne laissant passer que la composante
sagittale de la diffusion. Ceci permet d’éliminer la diffusion issue de la composante longi-
tudinale du champ et donc d’obtenir un signal strictement proportionnel a la composante
principale de la polarisation, composante selon x pour la caméra 1 et composante a 45°
pour la caméra 2.

Illustrons comment le signal collecté par les deux caméras nous renseigne sur 1’état de
polarisation dans la nanofibre.

Si la lumieére dans la nanofibre est polarisée quasi-linéairement selon l'axe y comme
présenté sur la figure (b), les diffuseurs dipolaires rayonnent un maximum de lumiere
selon I’axe x et un minimum selon ’axe y. Le signal collecté par la caméra 1 est donc maxi-
mal si la polarisation de la lumiére guidée est quasi-linéaire selon ’axe y. Réciproquement,
il est minimum si la lumiére est polarisée selon z.

Le méme raisonnement s’applique pour le signal collecté par la caméra 2 lorsque la
lumiere guidée est polarisée quasi-linéairement a +45° par rapport a I'horizontal. Dans
le cas général d’une polarisation elliptique dans la nanofibre, les caméras collectent un
signal compris entre les niveaux extremum mentionnés précédemment.

5.2.3 Procédure de compensation

On prépare a 'aide d’un cube polarisant une polarisation linéaire que 1’on fait tourner
a I’aide d’une lame demi-onde. Nous mesurons ensuite le signal I; de la caméra 1 et I3 de
la caméra 2 en fonction de l'orientation de la polarisation linéaire en entrée (voir figure
5.3)). Les signaux I et I3 oscillent avec une période de 180° d’ott nous pouvons calculer
la visibilité : ,
19" —I7%"
Vieg=—"2——2—.
1,2 IZLQMC + IZLQZ’VZ
A T’aide de ces critéres quantitatifs, il est possible d’évaluer ellipticité de la polarisa-
tion dans la nanofibre et donc la biréfringence du systéme :

1. Si les visibilités mesurées par les caméras ne sont pas maximales, le compensateur
de Berek n’est pas proprement orienté (voir figure [5.3}(a)).

2. Si sur une des deux caméras on mesure une visibilité maximale (idéalement une
visibilité de 1), cela signifie qu’il existe une polarisation linéaire en entrée du systéme
pour laquelle la polarisation dans la nanofibre s’aligne selon I’axe de la caméra en
question. Le systéme agit donc dans ce cas comme une lame & retard variable dont
l’axe optique est orienté selon l'axe de la caméra en question (voir figure b).

3. Si on mesure une visibilité maximale simultanément sur les deux caméras, cela
signifie qu’il existe deux polarisations linéaires et différentes en entrée du systéme
qui se transforment en deux polarisations quasi-linéaires dans la nanofibre, I'une
selon I'axe x, autre a 45° par-rapport & ’horizontal. Seuls deux systémes optiques
peuvent réaliser une telle transformation : le systéme identité (qui transforme la
polarisation a 'identique) et une lame demi-onde. Pour identifier les deux cas de
figure, il suffit d’observer le sens de rotation de la polarisation dans la nanofibre et
de le comparer au sens de rotation a ’entrée du systeme. Si le sens est inversé, nous
sommes en présence d’une lame demi-onde; si le sens est le méme, nous sommes
en présence d'un systéme identité (voir figure [5.3}(c,d)). Le sens de rotation de la
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FIGURE 5.3 — Procédure de compensation. Signaux collectés sur les caméra 1 et 2
en fonction de l'orientation de la polarisation a 'entrée du systéme (apres la lame demi-
onde et avant le Berek).(a) le compensateur de Berek n’est pas correctement ajusté, les
visibilités ne sont pas maximales. (b) la polarisation s’aligne correctement selon les axes
x et y mais pas & £45°. (c,d) Les visibilités sont maximales simultanément sur les deux
caméras. Comme la polarisation en entrée tourne dans le sens horaire, ’ajustement du
Berek en (c) correspond a l'effet d’une lame demi-onde. L’ajustement du Berek en (d)
est correcte car la polarisation dans la nanofibre tourne dans le méme sens qu’en entrée
de systéme.
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polarisation dans la nanofibre s’identifie aisément a ’aide du déphasage entre les
signaux I et Is : si I; est en avance sur Is, la polarisation dans la nanofibre tourne
dans le sens antihoraire. Inversement, si I est en retard sur I, la polarisation dans
la nanofibre tourne dans le sens horaire. De plus, le déphasage est quantitativement
déterminé par la différence d’angle de prise de vue entre les deux caméras, c’est-a-
dire environ 45°.

La position optimale du compensateur de Berek correspond donc a avoir une visibilité
maximale sur les deux caméras et le signal I; en avance de 45° par rapport a Is.

La procédure de compensation consiste & chercher a maximiser les visibilités des si-
gnaux ainsi qu’a obtenir le bon sens de rotation de la polarisation par ajustement successif
de l'inclinaison et de 'orientation du compensateur de Berek. En pratique, on privilégie
tout d’abord le sens de rotation, puis par itérations successives, on cherche a maximiser
les visibilités tout en maintenant le bon déphasage entre les signaux I; et Is.

5.2.4 Etude de la visibilité

Comme on peut le voir sur la figure (c,d), la visibilité maximale calculée sur les
signaux I; et Io est en pratique sensiblement inférieure a la valeur idéale de 1. En effet,
lorsque la polarisation principale dans la nanofibre est paralléle a I’axe optique d’une ca-
méra, cette derniere collecte un signal non négligeable. Ceci a déja été observé par [78] qui
suggere comme explication que la diffusion ne reproduit pas parfaitement la polarisation
incidente (la diffusion ne serait pas purement de type Rayleigh). En s’appuyant sur la
théorie de Mie introduite a la section [2.4] nous proposons une autre explication de ce
phénomene en maintenant ’hypothese d’une diffusion de type Rayleigh. Selon nous, la
nanofibre altére le diagramme de rayonnement en champ lointain des dipoles (défauts)
dans la fibre de telle maniére que ceux-ci rayonnent aussi dans la direction parallele a leur
axe ce qui explique la non extinction totale du signal sur les caméras.

La figure (a) présente des diagrammes de rayonnement en champ lointain de dipoles
verticaux disposés a différents endroits dans la nanofibre et calculé selon la théorie de Mie
(voir section . A Dexception de ceux placés sur l'axe 1y, tous les dipoles rayonnent de
la lumiere dans la direction verticale. Cet effet devient notable pour les dipdles situés
sur les bords droit et gauche de la fibre. En supposant une distribution homogeéne des
dipdles dans la nanofibre et en pondérant le rayonnement de chaque dipéle par I'intensité
du mode guidé a la position du dipole, on peut calculer le diagramme de rayonnement
moyen de la nanofibre comme présenté sur la figure [5.4b. ainsi que le contraste attendu.

La figure 5.5 rassemble différentes mesures de visibilité obtenues avec des nanofibres de
diametres différents et pour des longueurs d’onde différentes, classées selon le parametre
2a/ ). Le nouveau modeéle que nous proposons s’accorde avec les observations. On retrouve
notamment que plus la nanofibre est fine par rapport a la longueur d’onde, plus la visibilité
est élevée.

Les visibilités observées sont en fait supérieures (meilleures) a ce que prédit notre
modele basé sur la théorie de Mie et semblent étre d’autant supérieures que le rapport
2a/\ est petit. Nous sommes conscients d’une limite de notre modeéle : pour modéliser
le diagramme de rayonnement moyen de la nanofibre, nous avons sommé de maniere
incohérente les contributions des différents dipdles. Ceci constitue une approximation
valable seulement si les diffuseurs sont résolus optiquement ce qui n’est pas toujours le
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(b) 90°

180°

270°

FIGURE 5.4 — Rayonnement d’un dipéle dans la nanofibre. (a) Diagrammes de
rayonnement pour différentes positions d’un dipole vertical. Les dipoles situés sur l'axe y
ne rayonnent pas dans la direction de leur axe. En revanche, un dipole excentré sur l'axe
x rayonne de maniere significative selon la direction y. En considérant la contribution
(incohérente) de tous les dipdles, on obtient le diagramme de rayonnement (b).

B Mesure |

Visibilité

041 047 047 049 051
2a/\

FIGURE 5.5 — Visibilité mesurée et attendue pour cinq fibres différentes. La
visibilité mesurée et modélisée avec la théorie de Mie diminue pour un rapport 2a/\

croissant.
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cas.

5.3 Test de la compensation

Nous démontrons maintenant que la procédure de compensation permet de correcte-
ment transférer des états de polarisation vers la nanofibre. Nous évaluons aussi la fidélité
de ce transfert.

Le test consiste & compenser les deux branches de fibre monomode qui meénent a la
nanofibre et de transférer différentes polarisations a travers la fibre entiere. Le montage
expérimental pour le test de la compensation est présenté sur la figure Nous utilisons
un premier compensateur de Berek (Berek 1) pour compenser la biréfringence de la fibre
de gauche en suivant la procédure mentionnée plus haut. Indépendamment de ¢a, nous
utilisons un second compensateur de Berek (Berek 2) pour aussi compenser la biréfrin-
gence de la fibre de droite. Pour cela, on utilise la procédure habituelle a la différence pres
que l'on fait se propager la lumiére dans la direction opposée.

A/2  Berek 1 nanofibre Berek 2

FIGURE 5.6 — Test de la compensation. (a) Montage expérimental pour le test de
la compensation : la lumiére se propage de gauche a droite a travers la fibre dont nous
avons compensé les deux branches menant & la nanofibre. On prépare a 'aide d’une
lame d’onde une polarisation donnée connue et on vérifie a la sortie du systéme que la
polarisation est conservée (a une rotation pres). (b) Polarisations linéaires préparées (en
noir) a l’aide d’une lame demi-onde et polarisations mesurées a la sortie du systéme (en
rouge). (c) Polarisations elliptiques préparées (en noir) a ’aide d’une lame quart-onde et
polarisations mesurées a la sortie du systéme (en rouge).

Le systeme entier, qui est la somme de deux systémes compensés est lui aussi com-
pensé; il n’introduit, idéalement, qu'une rotation de la polarisation. Celle ci est donnée
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par la somme des rotations introduites par les branches gauche et droite.

Nous vérifions cela en envoyant différentes polarisations connues dans la fibre et en
mesurant a la sortie de la fibre la polarisation & ’aide d’un polarimetre. Nous avons testé
un ensemble représentatif de polarisation incluant de la lumiére polarisée linéairement,
elliptiquement et circulairement, préparée a ’aide de lames quart- et demi-onde.

Nous montrons sur la figure [5.6] (b,c) les polarisations préparées en entrée (noir) com-
parées aux polarisations mesurées en sortie (rouge). Pour les polarisations linéaires en
entrée, les polarisations correspondantes en sorties sont presque parfaitement linéaires et
se distinguent principalement par une légére rotation de 11° + 0.8°. Cette rotation s’ex-
plique comme la somme des rotations introduites par les portions gauche et droite de la
fibre :

e —64.0° pour la partie gauche,
e +72.9° pour la partie droite,

ce qui donne une rotation totale attendue de 8.9°, proche de la rotation totale mesurée.
Les polarisations elliptiques et circulaires sont aussi bien transmises, comme le montre la
figure (c), ol ’on note aussi une légere rotation résiduelle.

Il est commode de quantifier la fidélité du transfert de la polarisation en terme de
parametres de Stokes. Si I’on compare les parametres normalisés de Stokes en entrée et en
sortie de la fibre, la déviation standard vaut 0,09 soit une précision de 5% sur le transfert
de la polarisation. Notons que cette précision est obtenue pour deux systemes en série et
que la précision espérée pour un seul systéme compensé est donc encore meilleure.

Discussion La méthode que nous avons développée est cruciale pour I’expérience prin-
cipale de cette theése, décrite au chapitre[6] De plus, cette méthode pourrait aussi ouvrir la
voie a des géométries de piégeage exotique [73], permettre d’employer le mode guidé pour
le piégeage magnéto-optique ou d’adresser de nouvelles transitions optiques des émetteurs
couplés a la nanofibre. Cependant notre méthode est plus encombrante que la méthode
traditionnelle et nécessite un acces optique supplémentaire.
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Conclusion & informations clefs

e Nous avons identifié le double effet d’une fibre optique sur la polarisation
de la lumiere guidée : la biréfringence linéaire qui déphase les composantes
orthogonales du champ et le pouvoir rotatoire qui tourne ’axe principal de
polarisation.

e Nous avons décrit et testé une méthode permettant de compenser la biréfrin-
gence du systéme optique menant a la nanofibre. Cette méthode permet d’une
part de controler la polarisation dans la nanofibre et d’autre part d’avoir acces
a une polarisation inconnue au niveau de la nanofibre. C’est a cette seconde
fin que nous mettrons en ceuvre notre méthode dans ’expérience décrite au
chapitre [6]




Chapitre 6

Bielle-manivelle optique

Les travaux présentés dans ce chapitre ont fait I’objet de la publication suivante [82] :

¢ Maxime Joos, Chengjie Ding, Vivien Loo, Guillaume Blanquer, Elisabeth Giacobino,
Alberto Bramati, Valentina Krachmalnicoff, and Quentin Glorieux,
"Polarization Control of Linear Dipole Radiation Using an Optical Nanofiber",
Phys. Rev. Applied 9, 064035 — publié le 21 Juin 2018.

Nous avons vu dans les chapitres précédents que les nanofibres sont des interfaces privilé-
giées pour étudier l'interaction lumiere/matiere. Ceci est di au champ évanescent intense
et accessible qui s’étend au-dela de la nanofibre. Mais jusque la, nous n’avons pas expli-
citement mis & profit la polarisation exotique du mode fondamental vue dans la section
2.3

Dans ce chapitre, nous exploitons le confinement de la lumiere et la composante longi-
tudinale du champ pour démontrer qu'un dipoéle linéaire a la surface d’une nanofibre peut
émettre de la lumiére guidée dont la polarisation dans le plan transverse est elliptique. En
analogie avec le systéme mécanique permettant de transformer une oscillation linéaire en
un mouvement de rotation continu, nous avons appelé ce phénomene : "bielle-manivelle
optique".

Nous étudions dans la section [6.1] comment la polarisation de la lumiére guidée dépend
de la position et de I'orientation du dipdle sur la nanofibre. Puis, dans la section [6.2] nous
présentons le montage expérimental dans lequel le role du dipole linéaire est joué par un
nanobatonnet d’or. Finalement, nous montrons que toute la sphére de Poincaré peut étre
parcourue a l'aide de ce systeme photonique hybride.

6.1 Relation entre les degrés de liberté d’un dipdéle et la
polarisation de la lumiere guidée

6.1.1 Cas général

On souhaite étudier la polarisation de la lumiere émise dans le mode fondamental
d’une nanofibre par un dipdle a plat a sa surface comme illustré sur la figure On
suppose que le dipdle est inclus dans un plan tangent a la surface de la fibre ce qui limite
ses degrés de liberté a deux : I'angle o définit sa position azimutale autour de la fibre et
I’angle 6 définit son orientation par rapport a ’axe de la fibre.
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/ Z
FIGURE 6.1 — Systémes de coordonnées et repérage du dipdle sur une fibre
optique. Le dipdle est inclus dans un plan tangent a la surface de la nanofibre. La

normale de ce plan (y') forme un angle a avec 'axe vertical (y). Dans ce plan, le dipdle
forme un angle 6 avec 'axe de la fibre (z).

Il est commode de développer le champ électrique guidé E, sur une base de modes
quasi-linéaires {HEﬁ,HE@I’;} avec 'axe de polarisation principale 3’ orienté selon la
position du dipéle. On introduit alors un nouveau systeme de coordonnées cartésiennes
(2'y'z) (ou cylindriques (1, ®’)) par rotation d’un angle o autour de 'axe z du systéme
(zyz) ((r,®) pour le cas cylindrique).

Dans la base de modes {HE’fll, HE%}, le champ guidé par la fibre est donné, d’apres

(2.15), par :

E, = ¢; HEY, + ¢; HEY}, (6.1)

ou les constantes c; et ¢z, généralement complexes, sont déterminées en projetant le dipdle
sur les modes respectifs de la base (voir [20], chap. 21) évalués a la position du dipole.
Comme le dipole se situe a la surface de la nanofibre, 1’ = a et ® = /2 par définition
du systéeme de coordonnés. les amplitudes ¢; et co sont données par :

¢ = d* - HE, (a,7/2),

, (6.2)
¢y = d* - HEY, (0, 7/2),

ou le dipole d, dans le systéme de coordonnée (z'y’z), s’exprime de la maniére suivante :

sin 0 '
d=d| 0 |e ™ (6.3)
cosf

avec d I'amplitude du dipole et 6 ’angle que forme le dipole avec ’axe de la fibre. La
composante selon 3’ du dipole est nulle car le dipdle est tangent a la fibre. HET, (a, 7/2),
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et HEY, (a, 7/2) sont donnés par m

e
HE? (a,7/2) = | 0
0
| fo (6.4)
HEY, (a,7/2) = |iey
_63_
" 8 Alha)
1= Ay 2O (1= 9)Kolga) — (14 9)Ka(qa)].
B A(ha)
€ = _A?qu(qa) [(1 = s)Ko(ga) + (1 + s)K2(qa)] ,
e3 = AJi(ha)

sont réels.
On obtient les amplitudes modales ¢; = ide; sinf qui est un imaginaire pur et co =
de3 cos 0 qui est réel. Le champ guidé E, donné par (6.1)) :

E, = ide, sin 0 HE?, + des cos HEY,, (6.5)

est donc la somme de deux composantes oscillant en quadrature de phase ce qui implique
que dans le plan transverse, la polarisation est en général elliptique.

6.1.2 Trois cas particuliers de couplage

Etudions trois cas particuliers de couplage correspondant a trois orientations caracté-
ristiques du dipdle :

1. lorsque le dipole est aligné avec la nanofibre (0 = 0°),
2. lorsque le dipdle est perpendiculaire & la nanofibre (6 = 90°),

3. lorsque le dipole a une orientation intermédiaire tel que €1 sin @ = +€3 cos 6.

Dipole aligné a la nanofibre

Lorsque le dipdle est aligné avec la nanofibre, il ne peut présenter un chevauchement
qu’avec un mode possédant une composante longitudinale a cette position. Le HE’fll en
est dépourvu. En revanche, le mode H Eﬁ’ll possede bien une composante longitudinale en
ce point et est donc excité par le dipole.

Ainsi, un dipéle orienté le long de la nanofibre va générer un champ guidé dont la
polarisation est quasi-linéaire selon 1’. Nous avons illustré ce cas sur la figure a.

De plus, comme l'excitation se fait via la composante longitudinale, la composante
transverse du champ guidé (a la position du dipdle) est en quadrature de phase avec
loscillation du dipdle.
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Dipoéle perpendiculaire a la nanofibre

Lorsque le dipole est perpendiculaire a la nanofibre, il ne présente aucun chevauche-
ment avec le mode HEZI/1 mais bien avec le mode HEY|. Le champ guidé aura donc une
polarisation quasi-linéaire selon z. Le cas est illustré sur la figure [6.2]b.

Deplus, la composante transverse du champ sera en phase avec 1’oscillation du dipoéle.

Dipdle dont I’orientation est intermédiaire

Lorsque le dipole posséde une orientation intermédiaire, il excite les deux modes si-
multanément, avec cependant une différence essentielle : HE"f/1 est excité en phase avec
le dipole alors que HE?{; est excité en quadrature de phase ce qui, en général, implique
une polarisation elliptique dans le plan transverse.

Un dernier cas particulier apparait lorsque les amplitudes des modes de I’équation
sont égales, c’est-a-dire quand €7 sin @ = te3cosf, ce qui en pratique se produit pour une
orientation de 45° environ. Dans ce cas, la polarisation obtenue est quasi-circulaire et
l'orientation notée 6. Ce cas est illustré a son tour sur la figure [6.2]c.

6.1.3 Relation entre 'orientation du dipdle et la polarisation de la lu-
miere guidée

La situation présentée précédemment évoque un dispositif optique analogue : une
lame quart d’onde agissant sur un faisceau polarisé linéairement. Dans ce dernier cas,
Pamplitude des composantes en quadrature de phase est déterminée par I'angle entre la
polarisation incidente et I’axe optique de la lame. Dans le cas de notre systeme, I’amplitude
des composantes en quadrature de phase est donnée par l'angle entre le dipdle et la
nanofibre.

Ainsi, de la méme maniere qu'une lame quart d’onde permet de contréler Iellipticité
d’un faisceau, 'orientation du dipole définit I'ellipticité de la polarisation transverse de la
lumiere guidée. Si la position azimutale du dipdle est connue, il existe une bijection entre
I’angle 0 et I’état de la polarisation de la lumiere guidée. Il est possible de représenter cette
relation de différentes manieres : Sur la figure [6.3h, nous avons calculé le parameétre de
Stokes S5 caractérisant ellipticité en fonction de I'orientation du dipole. On voit que pour
une orientation du dipole 6 € [—90°,90°], Dellipticité est unique. De maniére équivalente,
sur la sphere de Poincaré l'orientation du dipdle définit la latitude que nous avons noté
f(0) et qui vaut approximativement :

f(0) = 90/0.irc0 ~ 26.

6.1.4 Relation entre la position azimutale du dipole et la polarisation
de la lumiére guidée

Considérons maintenant le deuxiéme degré de liberté du dipdle définit par la position
azimutale autour de la fibre.

Pour des raisons de symétrie, la position du dipole n’a pas d’influence sur ellipticité
de la polarisation. L’unique effet de la position du dipdle est la rotation du systeme de
coordonnés ce qui implique une rotation identique de la polarisation.
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FIGURE 6.2 — Dépendance entre ’orientation du dipdle et la polarisation de la
lumiére guidée. Nous considérons trois orientations caractéristiques du dipéle. (a) Le
dipdle est aligné avec ’axe de la nanofibre ce qui entraine une polarisation quasi-linéaire
selon ¢ de la lumiére guidée. (b) Le dipdle est perpendiculaire & I’axe de la nanofibre ce
qui entraine une polarisation quasi-linéaire selon 2’ de la lumiére guidée. (a) Le dipole est
orientée selon I'angle ... ce qui entraine une polarisation quasi-circulaire de la lumiere
guidée.
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La position azimutale o du dip6le définit donc l'inclinaison ¥ de ’ellipse de polarisa-
tion comme illustré sur la figure [6.3

De maniere équivalente, sur la sphére de Poincaré, la position azimutale définit la
longitude comme indiqué sur la figure (c)
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FIGURE 6.3 — Controéle de la polarisation de la lumiére émise par la géométrie
du dipdle. (a) Représentation du parametre de Stokes normalisé S3, caractéristique de
Iellipticité, en fonction de l'orientation # du dipole. L’orientation du dipdle permet de
controler l'ellipticité de la polarisation. (b) Représentation d’une coupe transverse de la
nanofibre illustrant comment la position azimutale du dip6le détermine ’axe principal de
Dellipse de polarisation de la lumiére guidée. (c) Sur la spheére de Poincaré, la position «
définit la longitude de la polarisation et I'orientation # détermine la latitude.

Ainsi, les deux degrés de liberté du dipole 6 et « agissent indépendamment sur 1'el-
lipticité et I'inclinaison de la polarisation et permettent en théorie de générer de maniere
déterministe toutes les polarisations possibles.

6.2 Montage expérimental

Le montage expérimental visant & démontrer la relation entre les degrés de liberté du
dipdle et la polarisation de la lumiere guidée est présenté sur la figure Le role du
dipole est joué par un nanobatonnet d’or préalablement déposé sur la nanofibre. A laide
d’un laser polarisé linéairement, on excite la particule d’or qui diffuse de la lumiere, en
partie dans ’espace libre mais aussi dans le mode fondamental de la nanofibre ot en sortie
du systeme la polarisation de la lumiere est analysée a ’aide d’un polarimetre.
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FIGURE 6.4 — Montage expérimental pour la démonstration du phénomeéne de
bielle-manivelle optique. Un faisceau laser (A = 638 nm) dont la polarisation linéaire
est repérée par I'angle ¢ illumine un nanobatonnet déposé sur la surface de la nanofibre.
Le nanobatonnet est repéré par sa position azimutale « ainsi que par son orientation 6.
Une partie de la lumiere diffusée est collectée par la nanofibre puis guidée vers un systeme
de détection mesurant 1’état de polarisation. Ce systéme comprend un compensateur de

Berek et un polarimetre.
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6.3 Nanorod d’or comme dipodle optique

La démonstration expérimentale repose sur la capacité de simuler expérimentalement
un dipodle linéaire a ’aide de nanobatonnets d’or. Nous avons vu dans la section
qu’une nanoparticule (sphéroide) allongée doit présenter un rayonnement dipolaire ce que
nous avons en partie confirmé expérimentalement dans la section

Nous complétons ici cette analyse en étudiant non seulement la puissance diffusée mais
aussi la polarisation émise par le nanobatonnet.

A Daide d’un faisceau laser polarisé linéairement, nous illuminons un nanobéatonnet
déposé au sommet de la nanofibre et aligné avec celle-ci (voir I'image MEB de la figure
. Nous étudions la puissance diffusée ainsi que la polarisation de la lumiere guidée en
fonction de I'angle ¢ de la polarisation du faisceau d’excitation (voir figure .

Comme nous 'avons vu dans la section la puissance diffusée varie sensiblement
selon une loi de Malus avec un signal maximal lorsque la polarisation incidente coincide
avec 'orientation du nanobatonnet, pour ¢ = ppaz-

Pour un nanobatonnet orienté selon 1’axe de la nanofibre et situé a son sommet on
s’attend & une polarisation verticale de la lumiere guidée. C’est précisément ce que 'on
observe expérimentalement. Nous présentons sur la figure I’état de la polarisation de
la lumiere guidée sous la forme d’ellipse de polarisation en fonction de la polarisation
incidente.

On remarque que la polarisation de la lumiere diffusée varie peu en fonction de la pola-
risation d’excitation (seule la puissance varie) ce qui est une confirmation supplémentaire
du comportement dipolaire de la diffusion.

I
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risation--

Signal diffusé
normalisé
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FIGURE 6.5 — Réponse optique d’un nanobatonnet d’or. Nous étudions la puissance
diffusée par le nanobatonnet d’or en fonction de ’angle de la polarisation du laser d’exci-
tation. Nous accompagnons ces observations de la mesure de la polarisation de la lumieére
guidée. La puissance diffusée dépend fortement (selon une loi de Malus) de la polarisation
d’excitation. En revanche la polarisation émise dans la nanofibre est relativement indé-
pendante de la polarisation d’excitation () ce qui confirme le caractére de dipole linéaire
du nanobatonnet d’or.
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6.4 Procédure expérimentale

La démonstration s’appuie sur I’étude de la polarisation de la lumiere émise dans la
nanofibre pour différentes orientations et positions de I’émetteur. Or, les forces qui fixent
un nanobatonnet sur la nanofibre nous empéchent de modifier aisément la position et
lorientation de la particule (par exemple a I’aide d’une pince optique). Nous sommes
donc contraints d’étudier un ensemble d’émetteurs dont la position et 'orientation sont
fixes.

La procédure expérimentale consiste dans un premier temps a déposer sur une méme
nanofibre différents nanobatonnets uniques, suffisamment espacés les uns des autres pour
que le faisceau d’excitation n’illumine qu’un seul émetteur a la fois et d’étudier pour
chacun d’eux la polarisation de la lumiere guidée. L’étude de la polarisation de la lumieére
émise par un nanobatonnet se fait avec un faisceau d’excitation maximisant le signal de
diffusion ¢ = Ymqe. Cette situation procure un signal maximum et assure le caractere
dipolaire de I’émetteur.

Dans un second temps, nous observons la fibre au microscope électronique a balayage
et identifions individuellement les nanobatonnets déposés. Ceci est possible si, lors des
dépositions, nous notons précisément la distance entre chaque dépot et retrouvons au
microscope électronique les écarts attendus. Nous pouvons ainsi associer a chaque mesure
de polarisation réalisée une image d’un nanobatonnet. De I'image, nous pouvons extraire
la position azimutale et I'orientation du nanobatonnet.

6.5 Reésultats

Nous sommes maintenant en mesure de comparer notre modele du couplage d’un
dipole (avec le mode fondamental d’une nanofibre) avec nos mesures. Nous représentons
sur la figure a Pellipticité (caractérisée par le parameétre de Stokes S3) de la polarisation
émise dans la nanofibre en fonction de I'orientation du nanobatonnet. Nous illustrons aussi
avec des ellipses de polarisation I'état de polarisation associé a cinq nanobatonnets dont
I'orientation est comprise entre —40° et 46°.

Nos mesures d’ellipticité de la polarisation s’accordent bien au modele :

— Les nanobatonnets dont I'orientation est approximativement le long de la fibre en-
gendre une faible ellipticité de la polarisation.

— Inversement, les batonnets dont 'orientation est intermédiaire présentent une el-
lipticité importante. Notre Modele prédit une polarisation quasi-circulaire pour
Ocirc = £43° et nous avons observé une polarisation circulaire presque parfaite pour
un batonnet orienté a 6 = 46° £ 3°. Nous illustrons de maniere artistique ce cas
précis sur la figure [6.7}

— La circulation observée du champ électrique, caractérisée par le signe de S3 coincide
aussi parfaitement avec notre modele.

Considérons maintenant 'inclinaison de 'ellipse de polarisation en fonction de la po-
sition azimutale du batonnet. L’inclinaison de ’axe principal d’une ellipse est d’autant
mieux défini que ellipse est étroite (degré de polarisation linéaire proche de 1) ce qui
justifie, pour une plus grande clarté, de nous intéresser aux batonnets dont ’orientation
est proche de celle de la fibre. Nous avons représenté sur la figure [6.6(b) I'inclinaison de
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(a) Ellipse de f\\ \\ + /ﬁ/\ ] )
polaérisationé z@U : \) B + L/‘\/ 5
LT T T T T R T
Fobo AT
Foe \\ """ """ """"""""" 9+ Mesures i
X \@ : - -+ Modele dipolaire
O e et FEe R e i HELLES (ELLRY EELLS SETLLS CATIt) EEEE EALIEY ECTE EASSEE SRtt) HE S
-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
Orientation du nanobatonnet , 6 [°]
(b) : ‘ f f (c) B Mesures
2 || W Jeses {c B Modéle
= 07
3
Q‘ i i
= 220 7 B R
'\G_) :
° :
e} i ]
260 Fo
= e
-80
-80  -60  -40

Azimut, « [°]

FIGURE 6.6 — Démonstration expérimentale du phénomeéne de bielle-manivelle
optique. (a) Mesures du parameétre de Stokes normalisé S3, caractéristique de Dellipticité
de la polarisation émise dans la nanofibre par le nanobatonnet, en fonction de l'orienta-
tion #. L’orientation du nanobatonnet détermine bien 'ellipticité de la polarisation de la
lumiére guidée comme prévu par le modele du dipéle linéaire. (b) Mesures de I'inclinaison
U de Dellipse de polarisation de la lumiere guidée. Ces mesures correspondent bien a la
position azimutale du nanobatonnet tel qu’observé au microscope électronique a balayage.
(c) Représentation sur la sphere de Poincaré des états de polarisation mesurés (rouge)
pour quatre nanobatonnets du graphique (b). Nous comparons ces mesures avec les pré-
dictions de notre modele (noir) basé sur les observations des positions et orientations des
nanobatonnet tel qu’observé au microscope électronique a balayage.
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Iellipse de polarisation pour les 5 batonnets dont 'orientation est comprise entre —20°
et 20°. L’inclinaison de la polarisation suit bien la position du batonnet sur la nanofibre,
comme prédit par notre modeéle.

FIGURE 6.7 — Bielle-manivelle optique. Des oscillations linéaires du dipole entrainent
la circulation du champ électrique de la lumiere guidée dans le plan transverse.
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Conclusion & informations clefs

e Nous avons démontré expérimentalement le phénomene de bielle-manivelle
optique, c’est a dire la capacité pour un dipdle linéaire situé dans un champ
évanescent d’émettre une polarisation elliptique.

e La démonstration s’appuie sur la diffusion de lumiere par des nanobatonnets
d’or déposés a la surface d’une nanofibre optique.

o Nous avons ainsi montré qu’il existe une relation déterministe entre la géo-
métrie du dipole/nanobatonnet et la polarisation émise :

— L’orientation du dipdle/nanobatonnet définit I'ellipticité de la polarisa-
tion de la lumiere guidée.

— La position azimutale controle ’axe principal de polarisation.

e A titre d’exemple, nous avons observé I’émission de lumiere polarisée quasi-
circulairement pour un nanobéatonnet orienté a 46° par rapport a la nanofibre.




Chapitre 7

Force de radiation sur une
nanofibre

Les nanofibres optiques en silice sont, & ma connaissance, les guides d’onde dont la
masse linéique est la plus faible (typiquement de l'ordre de 0,1 pg/m). A titre de compa-
raison, un cheveux est environ 30 000 fois plus lourd. A ce titre, les nanofibres optiques
sont des systeémes optomécaniques tres sensibles, ce qui nous a motivé a étudier la force
de radiation sur une nanofibre.

Dans la section nous estimons théoriquement la force de radiation qu’exerce un
faisceau de lumiere sur une nanofibre optique en considérant tout d’abord un modele
grossier basé sur 'optique géométrique. Puis nous considérons un modele exact basé sur
la théorie de Mie. Suivant une idée originale de Arno Rauschenbeutel, nous présentons
dans la section un systeme permettant de mesurer des déplacements nanométriques
d’une nanofibre optique. Finalement nous mettons en ceuvre cette technique pour tenter
de détecter la force de radiation de la lumiere sur une nanofibre optique.

7.1 Estimation de la force de radiation

Estimation théorique de la force de radiation sur une nanofibre

7.1.1 Estimation d’apres 'optique géométrique

Afin d’estimer 'ordre de grandeur de la pression de radiation sur une nanofibre en
silice dans 'air ou le vide, nous modélisons la nanofibre comme une poutre de section
carrée (2a)?. La poutre est illuminée en incidence normale par un faisceau uniforme de
diamétre d, de puissance P et d’intensité I = P/(nd?/4). En supposant le diameétre du
faisceau supérieur a la largeur de la poutre : d > 2a, la section illuminée vaut 2a X d.
En ignorant les phénomenes d’interférences, on peut estimer la force de radiation [y,
([Newton]) en considérant la réflexion de Fresnel sur les deux faces de la poutre :

21
Fog = ~2R2ad, (7.1)

avec c¢ la vitesse de la lumieére dans le vide, R le coefficient de réflexion en incidence normale
et 'indice og rappelle le contexte de la dérivation : "optique géométrique". Exprimée en
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fonction de la puissance du faisceau P, la force de radiation est donnée par :

P
F,, =8—2R2a. 2
g Scml R2a (7.2)

La force de radiation est proportionnelle a la puissance du faisceau et inversement pro-
portionnelle a son diameétre.

Considérons un faisceau homogene, de puissance P = 100 mW et de diametre d =
10 pm, une poutre de largeur 2a = 500 nm dont l'indice optique de 1,5 entraine un
coefficient de réflexion de Fresnel R = 0,04 :

Fyo ~ 3 pN.

7.1.2 Force de radiation d’apres la théorie de Mie

L’estimation précédente, basée sur 'optique géométrique, néglige trois aspects : les
phénomenes d’interférences (propre au caractére ondulatoire de la lumiere), la polarisation
(caractere vectoriel) et la véritable géométrie de la fibre qui est cylindrique.

La théorie de Mie (voir section permet de prendre en considération ces trois as-
pects.

Considérons donc un cylindre diélectrique de rayon a et d’indice np illuminé en inci-
dence normale par une onde plane se propageant selon x comme illustré sur la figure
On consideére une onde polarisée linéairement : soit parallelement a I’axe de la fibre z, soit
perpendiculairement & l'axe de la fibre.

(a) y (b)

FIGURE 7.1 — Notation et repérage pour ’étude de la force de radiation sur une
nanofibre. (a) On considére deux polarisations incidentes selon que le champ électrique
est parallele (||) ou perpendiculaire (L) & I’axe de la fibre. La nanofibre, de rayon a et
d’indice n1 = 1,5 est plongé dans I'air ou le vide. (b) La force de radiation du faisceau de
lumiere de diametre d pousse une nanofibre de longueur Ly, modélisée comme une corde
élastique. On note 6 le fléchissement de la nanofibre.

La force de radiation Fjy;e selon x est donnée par [83] :

21
FMie = ?adY (73)

ot Y =Y | (n1,k,a) est une grandeur sans dimension, qui dans le cas d'une polarisation
parallele a la nanofibre est donnée par :

1 = % *
Y(n1,k,a) = —ERG{ > bl + by —2)}, (7.4)

l=—00
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ou les coefficients b; = bj(n1, k,a) sont donnés par (2.23)). Dans le cas d’une polarisation
perpendiculaire a la nanofibre :

1 —+o00 . .
Yi(ni,k,a) = —%Re{ > alafyy +aiy —2)}, (7.5)
l=—00

ou les coefficients a; = a;(n1, k,a) sont donnés par .

Nous représentons sur la figure (a) les grandeurs Fjpre = %aY et Foy = %Ra
correspondant a la force de radiation par unité d’intensité et par unité de longueur de
fibre illuminée en fonction du rayon a. La force de radiation calculée d’apres la théorie
de Mie présente des oscillations caractéristiques des interférences au sein de la nanofibre.
Comme attendu pour une structure anisotrope, la force de radiation dépend fortement
de la polarisation de I'onde incidente. On note aussi que la force de radiation dérivée
selon "l'optique géométrique" pour une poutre a base carrée est nettement inférieure aux
prévisions de la théorie de Mie alors que la largeur 2a de la structure est identique.

7.1.3 Estimation du déplacement de la nanofibre

Pour estimer le déplacement de la nanofibre sous l'effet de la force de radiation, nous
modélisons la fibre comme une corde élastique de section circulaire tenue en deux points
correspondant aux extrémités de la zone nanofibre. Nous supposons que le faisceau laser
exerce sa force au centre de la zone nanofibre. De plus, on suppose qu’aucune autre
tension que celle provoquée par la pression de radiationlﬂ n’est exercée sur la fibre. Dans
ces conditions, le déplacement § du milieu de la fibre est donné par [84] 8] :

1/3
Frad
0= |—s—— L 7.6

[SWGQEyoung‘| 0 ( )

ou Fj.qq est la force de radiation exercée, Ey oung est le module de Young de la silice et Ly
la longueur de la nanofibre.
Si on introduit la force de radiation (7.3)) calculée d’apres la théorie de Mie dans la

relation ([7.6)), on obtient :
1/3
1dY
5= [] Lo. (7.7)
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Nous représentons sur la figure (b), le déplacement de la nanofibre sous l'effet de
la force de radiation en fonction du rayon de la nanofibre et pour les deux polarisations
étudiées. Nous avons considéré un faisceau (A = 780 nm) d’intensité homogene, de puis-
sance P = 100 mW et de diametre d = 10 pm, le module de Young Eyyung = 70 GPa de
la silice en masse et une longueur de nanofibre Ly = 10 mm.

Le déplacement présente un maximum pour un rayon de la nanofibre proche de 200 nm
(un peu plus pour la polarisation perpendiculaire, un peu moins pour la polarisation
parallele). Le déplacement de la fibre est donc de I’ordre du micrometre dans des conditions
expérimentales typiques.

1. Pour prendre en compte une tension supplémentaire de la fibre, il faut ajouter le terme 4756/L a
I’équation (7.6)), avec To la tension initiale [84].
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FIGURE 7.2 — Estimation de la force de radiation sur une nanofibre en silice. (a)
Force de radiation F,,q exercée sur une nanofibre par unité d’intensité et par unité de
longueur de fibre illuminée, en fonction du rayon de la nanofibre. Par rapport au modeéle
de 'optique géométrique, le modele de Mie prévoit des fluctuations de la force de radia-
tion en fonction du rayon croissant de la nanofibre ce qui correspond a des phénomenes
d’interférence. De plus, la force de radiation dépend de la polarisation incidente ce qui
est caractéristique de I’anisotropie du systéme. (b) fléchissement § de la nanofibre sous
Peffet de la force de radiation, en fonction du rayon de la nanofibre. Pour un rayon d’en-
viron 200 nm, la nanofibre présente un fléchissement maximum. Nous avons considéré un
faisceau (A = 780 nm) homogene, de puissance P = 100 mW et de diamétre d = 10 pm,
le module de Young de la silice en masse Eyoyng = 70 GPa et une longueur de nanofibre
Lo =10 mm.
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La principale source d’incertitude de notre dérivation est que nous avons omis la
tension initiale de la nanofibre. Les nanofibres sont en effet 1égerement tendues sur leur
support afin d’améliorer leur stabilité, de réduire 'effet des courants d’air et de minimiser
les vibrations.

7.2 Mesure du déplacement d’une nanofibre optique

Pour mesurer le déplacement de la nanofibre optique, nous suivons une idée originale
de Arno Rauschenbeutel consistant a utiliser une onde stationnaire comme régle graduée
optique.

7.2.1 Regle optique

Le fonctionnement de la regle optique est présenté sur la figure On crée une onde
stationnaire en faisant rétro-réfléchir un faisceau laser de longueur d’onde A,s sur un
miroir. Des maxima d’intensité se produisent & intervalles réguliers de A\,s/2 et jouent
le role de graduation. Pour lire ces graduations, on utilise la fibre elle-méme sur-laquelle
nous avons déposé une nanosphere d’or dont le diametre est inférieur a la graduation
Aos/2. La particule diffuse la lumiére proportionnellement & l'intensité locale de l'onde
stationnaire. Une partie de la lumiere diffusée est collectée directement par la nanofibre
et guidée vers une photodiode. Le signal relevé par la photodiode nous renseigne sur le
mouvement de la nanofibre dans la direction de ’onde stationnaire. Un exemple de signal
de diffusion mesuré par la photodiode au cours du temps est présenté sur la figure (b)
Les oscillations observées correspondent au mouvement de la nanofibre dans le réseau
optique constitué par 'onde stationnaire. En pratique, pour mettre en mouvement la
fibre, il suffit de faire circuler de I’air dans la boite ou se situe I'expérience.

7.2.2 Balayage de 'onde stationnaire

Afin d’illustrer le fonctionnement de la regle optique, nous présentons une mesure ou
nous avons déplacé progressivement ’onde stationnaire sur la nanoparticule supposée fixe.
La longueur d’onde du faisceau laser a l'origine de ’onde stationnaire est A\,s = 532 nm.
Nous avons monté le miroir sur une translation piézo-électrique permettant de le déplacer
précisément dans la direction de I’onde stationnaire. Le signal de diffusion mesuré a 'aide
d’une photodiodeﬂ est représenté sur la figure (a) en fonction de la tension appliquée
sur le piézo-électrique. La figure [7.4[(b) représente une portion élargie de la mesure (a)
pour une tension comprise entre 30 V et 40 V. Pendant que ’onde stationnaire balaye
la nanoparticule, le signal oscille avec une période correspondant a A\,s/2 = 266 nm.
On peut ainsi associer un déplacement du miroir & une tension appliquée sur le piézo-
électrique et calibrer ce dernier. Nous représentons sur la figure [7.4)(c) une telle courbe
de calibration indiquant le déplacement du miroir en fonction de la tension appliquée sur
le piézo-électrique.

On remarque que la visibilité de 'onde stationnaire n’est pas maximale (elle vaut
environ 0,45 sur le signal des figures [7.4(a) et (b)), comme on peut l'espérer avec un
laser monochromatique. Selon la configuration du systéme (position de la particule sur

2. Référence Thorlabs : PDF10A.
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FIGURE 7.3 — Régle optique.(a) Schéma de la régle optique. La nanofibre, sur laquelle a
été déposée une nanosphere d’or, est illuminée par une onde stationnaire jouant le role de
regle graduée. Le signal de diffusion de la nanosphere d’or est mesuré par une photodiode
en sortie de fibre. (b) Diffusion de la nanospheére au cours du temps lorsque la nanofibre
se déplace dans 'onde stationnaire. Les mouvements de la nanofibre ont comme origine

les courants d’air dans la boite d’expérience.
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FI1GURE 7.4 — Calibration d’une translation piézoélectrique. a Balayage de 'onde
stationnaire (la nanofibre est supposée fixe) sur toute 'amplitude de déplacement de la
translation piézoélectrique soutenant le miroir. Le signal mesuré par la photodiode en
fonction de la tension appliquée a la translation reproduit le profil d’intensité de 'onde
stationnaire. (b) Agrandissement du signal (a) entre les tensions 30 et 40 V. (c) Courbe
de calibration de la translation piézoélectrique obtenue a partir de la trace (a).
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la fibre, centrage de l'onde stationnaire sur la particule, stabilité du laser a l'origine
de l'onde stationnaire etc.), nous avons relevé des visibilités allant jusqu’a 0,75. Une
baisse de visibilité d’environ 5 % est attendue en raison du diamétre non négligeable
de la nanospheére d’or (environ 100 nm) par rapport a la période de I'onde stationnaire
de 266 nm. L’écart que nous observons entre la visibilité expérimentale et la visibilité
théorique peut aussi provenir de la cohérence non parfaite du laser et de la perturbation
de 'onde stationnaire par la nanofibre.

7.2.3 Sensibilité du systéme

Nous souhaitons maintenant évaluer la sensibilité du systeme, c’est-a-dire déterminer
le déplacement minimal détectable de la nanofibre. On se place dans la configuration
présentée sur la figure La nanoparticule se situe a mi chemin entre un maximum et
un minimum d’intensité, dans un régime ou le signal diffusé et mesuré par la photodiode
dépend linéairement du déplacement de la nanofibre. Un petit déplacement Az de la
nanofibre dans la direction de l'onde stationnaire entraine une variation AS du signal
délivré par la photodiode :

2
AS = Ai(sm — Spin) Az, (7.8)

ou Ays est la longueur d’onde du laser a l'origine de 'onde stationnaire, Sy, est la
valeur du signal sur la photodiode correspondant & un maximum d’intensité de ’onde
stationnaire, Sy, est la valeur du signal sur la photodiode correspondant & un minimum
d’intensité de ’onde stationnaire.

Nous nous intéressons ici au probléme inverse : compte tenu du rapport signal sur
bruit SNR intrinseque & notre systéme (bruit du détecteur, instabilité du laser etc.), quel
est le déplacement minimal détectable ? En inversant , on obtient :

)\08

¥ T 9ASNR’ (7.9)

ot nous avons posé SNR = (Spazr — Smin)/AS. Dans nos conditions expérimentales, le
rapport signal sur bruit SNR est de 'ordre de 20, avec A,s = 532 nm, on obtient une
sensibilité :

Az ~ 5 nm. (7.10)

Nous représentons sur la figure (b) le signal mesuré par la photodiode sur une
période de 9 secondes alors que la fibre est au repos. A l'instant ¢ = 0 s, la particule se
trouve dans la disposition décrite sur la figure (a), c’est-a-dire & mi-chemin entre un
minimum et un maximum d’intensité. Au voisinage de cette position, la relation
permet de convertir linéairement le signal mesuré sur la photodiode en position de la
particule au cours du temps ce qui correspond a I’échelle de gauche sur le graphique de la
figure (b) Au cours des neufs secondes d’acquisition, le signal s’écarte légerement de
son niveau initial ce que nous attribuons a un léger déplacement de la nanofibre. L’écart
type associé aux fluctuations du signal du graphique (b) est de 5 nm.
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FIGURE 7.5 — Sensibilité de la régle optique.(a) Configuration de la regle optique
offrant une sensibilité maximale. La nanospheére se situe dans le régime linéaire du profil
d’intensité périodique de 'onde stationnaire. (b) Signal de diffusion mesuré sur la pho-
todiode en fonction du temps avec la nanofibre au repos (pas de flux d’air dans la boite
d’expérience). Dans le régime de sensibilité linéaire, la position de la nanofibre (échelle
de gauche sur le graphique) est reliée a la tension sur la photodiode par la relation .
L’origine de I’échelle de position correspond a la position initiale (¢ = 0 s) de la nanofibre.
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7.3 Détection de la force de radiation

Tentative de détection de la force de radiation sur une nanofibre

Dans les sections précédentes, nous avons montré qu'un faisceau laser typique (P =
100 mW, d = 10 pm) illuminant une nanofibre, exerce une force qui est théoriquement
suffisante pour faire fléchir la nanofibre de quelques microns. Puis nous avons montré qu’il
était possible de détecter des déplacements nanométriques de la nanofibre a ’aide d’une
regle optique constituée d’une onde stationnaire.

Nous rendons compte maintenant de tentatives de détection expérimentale de la force
de radiation d’un faisceau laser sur une nanofibre & l’aide de la technique développée.
Nous souhaitons d’ores et déja prévenir le lecteur que ces tentatives ont échoué. Nous
discuterons a la fin de cette section les raisons probables de cette non-observation.

Le montage expérimental pour la détection de la force de radiation sur une nano-
fibre est présenté sur la figure Comme précédemment, la nanofibre sur laquelle a été
déposée une nanosphere d’or (100 nm de diameétre environ) est croisée par une onde sta-
tionnaire (A,s = 532 nm) jouant le role de régle optique graduée. La polarisation de 1’onde
stationnaire est ajustée a ’aide d’une lame quart d’onde afin de maximiser le couplage de
la lumiere diffusée vers la branche de la nanofibre au bout de laquelle se trouve la pho-
todiode. Un faisceau laser, dit de pression, de longueur d’onde )\, = 820 nm est modulé
en intensité a l'aide d’'un modulateur électro-optique (noté MEO sur la figure puis
focalisé sur la nanofibre a ’aide d’un objectif de microscope d’ouverture numérique égale
a 0,42. L’objectif est monté sur une translation axiale permettant de déplacer le point
focal de part et d’autre de la nanofibre afin de pouvoir faire varier la taille du faisceau au
niveau de la nanofibre.

La photodiode mesure le signal de diffusion de la nanoparticule, caractéristique du
mouvement de la nanofibre. Le signal de la photodiode est analysé, notamment dans
le domaine fréquentiel afin de détecter une oscillation de la nanofibre a la fréquence de
modulation du laser de pression.

A titre d’exemple, nous présentons sur la figure un spectre par transformation
de Fourier d’un signal acquis par la photodiode pendant une durée de 5 secondes alors
que la fréquence de modulation du laser de pression est de 12 Hz. On observe deux pics
notables a 20 Hz et 30 Hz. Ces fréquences sont les composantes majeures du bruit de notre
systéme mais sont d’origine inconnue. Le spectre ne présente aucun pic a la fréquence
de modulation du laser de pression (12 Hz). De nombreuses autres tentatives avec des
fréquences de modulation différentes n’ont pu révéler un effet de la force de radiation du
laser de pression sur les mouvements de la nanofibre.

Discussion Comme nous I’avons mentionné dans la section Iestimation du flé-
chissement de la nanofibre sous I’effet de la force de radiation d’un faisceau laser a été faite
dans un cas tres optimiste. Nous avons en effet considéré qu’aucune tension n’est exercée
sur la nanofibre autre que celle causée par le faisceau de pression. Or les nanofibres sont
toujours tendues sur leur support afin d’augmenter leur stabilité. On pourrait envisager
de relacher cette contrainte mais on prendrait le risque de subir fortement les courants
d’air. La force de radiation que nous souhaitons mettre en évidence est en fait en concur-
rence avec les courants d’air. Une solution évidente a ce probléme serait de travailler dans
le vide.
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FIGURE 7.6 — Montage expérimental pour la détection de la force de radiation.
Un faisceau laser "de pression”, de longueur d’onde 820 nm est modulé en intensité a ’aide
d’un modulateur électro-optique (MEOQ). La puissance du laser de pression oscille entre
un niveau bas d’environ quelques mW & un niveau haut de quelques dizaines de mW a
une fréquence comprise entre quelques Hz et 20 Hz. Le laser est ensuite focalisé sur la
nanofibre a I’aide d’un objectif de microscope (NA = 0,42). Le faisceau laser a l'origine de
la régle optique traverse un polariseur et une lame quart d’onde afin de fixer précisément la
polarisation de I’onde stationnaire. Ceci permet d’optimiser la directionnalité du couplage
tel que décrit par Petersen et al. [30].
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FIGURE 7.7 — Spectre d’un signal de diffusion. Spectre correspondant a un signal
mesuré avec le faisceau de pression modulé a une fréquence de 12 Hz. Le spectre met en
évidence le bruit caractéristique a 20 Hz de notre systéme mais ne permet pas d’observer
Ieffet de la radiation sur la nanofibre sous la forme d’un pic a fréquence de modulation
de 12 Hz.
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Conclusion & informations clefs

e Nous avons estimé la force de radiation d’un faisceau laser sur une nanofibre.
Pour des valeurs typiques de la puissance (100 mW )et du diametre (10 pm)
du faisceau, la force de radiation est de ’ordre du pico Newton.

¢ En modélisant la nanofibre comme une corde élastique sans tension initiale,
nous avons estimé le fléchissement causé par le faisceau laser et montré qu’il
était maximum pour un rayon de la nanofibre d’environ 200 nm dans des
conditions typiques de fonctionnement.

e Suivant une idée originale de Arno Rauschenbeutel, nous avons développé
un systeme permettant de détecter des mouvements nanométriques d’une
nanofibre.

¢ Nous avons finalement présenté une tentative de mise en évidence de la force
de radiation sur une nanofibre. A I’heure actuelle, nous n’avons pas pu ob-
server une telle force de radiation.




Chapitre 8

Conclusion

Au cours de cette these, nous avons présenté les nanofibres optiques en mettant ’accent
sur leurs propriétés optiques, c’est-a-dire sur la maniere avec laquelle elles guident la
lumiere et la diffractent.

Si 'expression précise des modes guidés et radiatifs est, de maniere générale, assez
complexe, deux principes permettent d’appréhender la polarisation du champ électrique
au voisinage d’une nanofibre :

1. Les conditions aux limites pour le champ électrique et la densité de flux électrique.

2. L’émergence d’une composante longitudinale du champ électrique lorsque le mode
est confiné latéralement dans la direction de polarisation.

Nous avons aussi présenté la méthode de fabrication d’une nanofibre optique effilée
ainsi que les évolutions sur le banc de tirage lors des trois dernieres années.

Nous avons présenté les sources de lumiere utilisées durant mes travaux et la technique
de dépot permettant de former un systeme hybride combinant un émetteur a la nanofibre.
Nous avons ensuite mis en ceuvre ce systeme dans différentes expériences dont nous listons
les plus importantes :

¢ Nanofibre + émetteur quantique. Nous avons réalisé un dépot d’une boite quantique
a base de semi-conducteur sur une nanofibre et montré par une mesure de g(2) que
la fluorescence était caractéristique d’'un émetteur quantique unique.

e Nanofibre + émetteur fluorescent. Nous avons présenté une expérience réalisée a
I'Institut Langevin visant a sonder le champ diffracté par une nanofibre.

¢ Nanofibre + nanobatonnet d’or. Nous avons exploité le confinement du champ dans
une nanofibre pour montrer que la lumiére émise par un dipdle linéaire dans le mode
fondamental de la nanofibre posséde une polarisation elliptique. De plus, nous avons
montré que les parametres de la polarisation sont déterminés par la géométrie du
systeme : I'inclinaison de I’ellipse est défini par la position de I’émetteur et ellipticité
est déterminée par l'orientation du nanobatonnet. En analogie avec le dispositif
mécanique, nous avons appelé ce phénomene la "bielle-manivelle optique'.

e Nanofibre + nanosphere d’or. Sur la base d’'une idée originale de Arno Rauschen-
beutel, nous avons développé une regle optique permettant de mesurer avec une
précision nanométrique les déplacements d’une nanofibre optique. Nous avons aussi
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rendu compte de tentatives pour mesurer la force de radiation sur une nanofibre
optique.
La démonstration du phénomene de bielle-manivelle optique a nécessité de développer
une technique permettant de controler complétement la polarisation dans une nanofibre.
Dans l'introduction de notre these, nous avons décrit les guides de lumiére sub-
longueur d’onde —et les nanofibres en particulier— comme des plateformes offrant prin-
cipalement trois avantages :

— une coopérativité et
— une épaisseur optique par atome élevée.
— De plus, elles permettent d’exploiter le confinement vectoriel du champ électrique.

Mon quotidien avec les nanofibres durant les trois derniéres années m’a convaincu
d’un autre aspect avantageux des nanofibres optiques : Elles sont des supports stables et
peu intrusifs. Nous avons en effet montré lors de I’expérience sur la regle optique qu’une
nanofibre dans 'air pouvait étre stabilisée a quelques nanometres pres pendant une durée
allant jusqu’a une dizaine de secondes. Cette stabilité est expérimentalement limitée par
I’environnement acoustique et les vibrations sur-lesquelles d’amples progres peuvent étre
réalisés (par exemple en travaillant sous vide).

On peut ainsi envisager un systéme hybride nanofibre 4+ émetteur permettant de
sonder des structures nanophotoniques. Illustrons cette idée avec le cas élémentaire d’un
émetteur dipolaire sur une nanofibre sondant le champ proche (distance < A) d’un miroir
comme représenté sur la figure (a,b). Le taux d’émission spontanée d’un émetteur dont
le dipéle est parallele & la surface du miroir est inhibé (cas (a)). Ceci peut se comprendre
comme l'interférence destructive entre le dipdle et son "image électrique" [86} [87] donnée
par le miroir. Inversement, le taux d’émission spontanée d’un émetteur dont le dipole est
perpendiculaire a la surface du miroir est augmenté (cas (b)). Ceci résulte cette fois-ci
d’interférences constructives entre le dipole et son image électrique.

(a) (b) (c) E—
— f
—
4_ T | —

FIGURE 8.1 - Etude de I’émission spontanée avec des conditions au limites diffé-
rentes.(a) Dipole parallele a la surface du miroir, 'image électrique oscille en opposition
de phase avec le dipdle résultant en une extinction de 1’émission. (b) Dipole perpendicu-
laire a la surface du miroir, I'image électrique oscille en phase avec le dipdle résultant en
une augmentation du taux de désexcitation. (¢) Un systéme hybride peut aussi sonder le
champ d’une cavité sans trop dévaluer sa finesse.

De méme, il serait possible de sonder le champ d’une cavité sans trop dévaluer la
finesse en utilisant 'aspect peu intrusif de la nanofibre.

Des travaux actuels dans notre groupe sur le couplage de nanodiamants & une nanofibre
optique vont dans le sens des propositions faites ci-dessus.
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Annexes

9.1 Détails sur la mesure de g(2)(7) pour une boite quantique
sur une nanofibre optique

9.1.1 Liste des composants

Nous listons les composants notables du montage présenté sur la figure permettant
de mesurer le g (7) de la fluorescence d’un nanocristal déposé sur une nanofibre optique.

Vs
(Excitation Extrémité )
= 405 nm d’une fibre Laser
tique
o ® ©)
Fluorescence
% ~ 600 nm

‘ @ Compteur/corrélateur

Emetteur Y, @ @

ISP XS A

Nanofibre Fibre monomode @ @

FIGURE 9.1 — Mesure du ¢ sur une nanofibre.

Nous listons les composants en suivant le chemin de la lumiere, du laser d’excitation
jusqu’au systeme de détection :

@ Source d’excitation : diode laser (Thorlabs : CPS405) continue & 405 nm, puissance
~ 1 mW.
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@ Fibre optique monomode (Thorlabs : P3-405B-FC) opérant entre 405 et 532 nm.
@ Nanofibre. Diameétre ciblé : 220 nm, longueur de la zone nanofibre : 10 mm.
@ Fibre monomode (Thorlabs : SM600) opérant entre 633 et 780 nm.

@ Filtre passe haut (Thorlabs : FELH0550) permettant de bloquer la diffusion rési-
duelle du laser d’excitation mais laissant passer le signal de fluorescence du nano-
cristal autour de 600 nm.

@ Cube séparateur non polarisant.

@ Fibres multimodes a saut d’indice (Thorlabs : M42L) opérant entre 400 et 2400 nm
avec un diametre de coeur de 50 pm.

Cables coaxiaux d’impédance 50 €2 et de longueur 1 m.

@ Photodiode & avalanche (Excelitas : SPCM-AQRH-14-FC) avec connecteur pour
fibre. Surface du détecteur : 180 pm, efficacité quantique : 65% a 650 nm, temps de
récupération : ~ 30 ns, dark count < 100 coups/s.

@ Compteur d’impulsion et corrélateur (Aurea Technology : SPD-TDC).

Nous présentons dans le tableau [9.1 un bilan de 'efficacité de la détection du signal de
fluorescence. Nous considérons les sources d’atténuation du signal a partir de I’émetteur
jusqu’au corrélateur. L’efficacité totale du systéme correspond au nombre de coups relevé
par le compteur sur les deux photodiodes divisé par le nombre total de photons émis par
I’émetteur. La principale source d’atténuation est le couplage dans la fibre, qui permet de
collecter environ 20 % de la lumiére [88] —mais dont seulement la moitié est dirigée vers le
systeme de détection— soit un couplage de 10 %. Cette valeur est & comparer avec les taux
de collection d’un objectif de microscope [50] : 78 % avec un objectif a huile d’ouverture
numérique 1,4; 17 % avec un objectif a air d’ouverture numérique 0,95; 9,5 % avec un
objectif & air d’ouverture numérique 0,7.
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Source d’atténuation Transmission/efficacité
Couplage dans la nanofibre  ~ 10 %

transmission de la nanofibre 95 %

Réflexion a ’extrémité

de la fibre monomode 9 %
Coupleur de fibre 98,5 %
Filtre 98 %
Cube séparateur 98 %
Coupleur de fibre 98,5 %
Réflexion a 'entrée

de la fibre multimode 9 %
Réflexion a la sortie

de la fibre multimode 9 %
Efficacité quantique

du détecteur 60 %
Total 47 %

TABLE 9.1 — Bilan de l’efficacité de la détection.
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Sujet : Dispositifs hybrides:
nanoparticules couplées a une nanofibre optique

Résumé : Les travaux présentés dans cette thése portent sur I’étude expérimentale de systémes
hybrides dans lesquels des nanoémetteurs sont couplés a des nanofibres optiques. Un systéme
hybride vise & combiner les atouts des éléments qui le constituent. Une nanofibre offre une in-
terface lumiere/matiére unique: directement intégrable au réseau de fibres optiques, elle confine
la lumiere "a la limite de diffraction" sur toute sa longueur. De plus, le confinement transverse
de la lumiére dans une fibre sub-longueur d’onde implique un champ électrique « exotique »,
en particulier la présence d’'une composante longitudinale du champ électrique. Dans cette these
nous tirons parti de ces propriétés et nous présentons une expérience mettant en jeu un pheno-
meéne de bielle-manivelle optique afin de modifier la polarisation du rayonnement d’un émetteur
a la surface de la nanofibre. Sur la base du systéme nanoparticule + nanofibre optique, nous
présentons également une “regle optique” permettant de localiser la nanofibre a 5 nanometres
pres. Ceci ouvre une voie dans I’étude optomécanique des nanofibres optiques.

Mots clés : nanofibres, nanoparticules, polarisation

Subject : Hybrid apparatus:
nanoparticles coupled to an optical nanofiber

Abstract: In this thesis, we present an experimental study of hybrid systems where nano-emitters
are coupled to optical nanofibers. The strong transverse confinement of light in sub-wavelength
fibres implies an “exotic” electric field (longitudinal electric field component, inhomogeneous
polarisation etc.) that we use in order to alter the radiation properties of nano-emitter placed at
the surface of the nanofiber. Based on the same system : nano-particle 4+ nanofibre, we developped
an “optical ruler” to localise the nanofiber with nanometer precision. This open the way to the
study of nanofibre optomechanics.

Keywords : nanofibres, nanoparticles, polarisation
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