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Introduction

Cette thèse, co-financée par l’Agence Innovation Défense (AID) et l’ONERA, s’est déroulée dans l’équipe

Composants et Instruments Optroniques (CIO) du Département d’Optique et Techniques Associées (DOTA)

de l’ONERA. Les recherches menées au sein de l’équipe CIO concernent principalement l’étude et le dé-

veloppement de capteurs et d’émetteurs infrarouge, notamment basés sur des ensembles de résonateurs

métalliques de dimensions sub-longueur d’onde. Ces résonateurs permettent le contrôle local des pro-

priétés du champ électromagnétique pour l’ingénierie des phénomènes optiques, tels que l’exaltation de

l’absorption optique par de faibles concentrations de molécules ou d’effets optiques non-linéaires pour

la génération de longueurs d’onde. Pour la conception de ces ensembles de résonateurs, l’équipe possède

de nombreux moyens de caractérisation expérimentale (ellipsométrie, interférométrie, mesures de champ

proche optique, etc.) et de simulations numériques permettant d’étudier leur comportement optique. Pen-

dant ma thèse, une convention d’accueil a été établie entre le DOTA et le Centre de Nanosciences et Tech-

nologies (C2N) voisin, pour l’utilisation des salles blanches et la fabrication des échantillons conçus au sein

de l’équipe. Cette thèse aborde, tant du point de vue expérimental que numérique, l’étude de l’interaction

entre le champ électromagnétique et des ensembles désordonnés de nano-résonateurs métalliques.

Objectifs et enjeux de ce travail

Avec la maturation et l’optimisation des processus de fabrication de structures micro- et nanométriques,

notamment les résonateurs métalliques étudiés à CIO, les possibilités pour contrôler la propagation et l’ab-

sorption du champ électromagnétique infrarouge se sont décuplées. Parmi les travaux sur ces résonateurs,

une grande majorité s’intéresse à des structurations périodiques, à la fois parce qu’elles ont des propriétés

optiques très intéressantes et parce que cela simplifie grandement la modélisation du problème physique.

Toutefois, les ensembles de résonateurs désordonnés suscitent un intérêt croissant parce qu’ils ouvrent de

nouvelles perspectives grâce à l’ajout de degrés de liberté. Au sein de l’équipe CIO, deux thèses ont déjà

abordé le sujet des ensembles désordonnés de résonateurs métalliques. D’abord celle de Paul Chevalier,1

dont ce n’était pas le sujet principal, qui s’est servi de structures désordonnées pour annuler les effets de pé-

riodicité (la diffraction). La seconde est celle d’Eslam El Shamy,2 dédiée à l’étude de l’influence du désordre

sur la réponse optique d’ensembles de résonateurs, et qui a montré notamment comment la perturbation

1CHEVALIER, « Hyperfocalisation de la lumière par structuration sub-longueur d’onde ».
2EL SHAMY, « Ingénierie de métasurfaces désordonnées pour le contrôle de propriétés optiques ».
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Introduction

progressive d’une structure périodique convertissait l’énergie diffractée en énergie diffusée de manière ré-

sonante.

À la suite de ces travaux, l’objectif de ma thèse a été de modéliser et caractériser expérimentalement la

modification des comportements optiques lors de l’ajout de désordre dans ces ensembles de résonateurs

métalliques. La motivation à cela est avant tout de pouvoir exploiter les effets spécifiques aux structures

désordonnées, rendus possibles par l’augmentation du nombre de degrés de liberté d’optimisation lors

de la levée de la contrainte de périodicité. Par ailleurs, il peut être plus facile de fabriquer des structures

désordonnées à l’aide de méthodes de fabrication rapides et peu onéreuses, comme l’auto-assemblage de

nanoparticules, et il est donc important de savoir quels sont les comportements physiques, connus dans

les structures périodiques, qui sont résistants au désordre et permettront l’utilisation de ces méthodes de

fabrication.

Les deux thèses qui m’ont précédé ont montré le besoin de développer des méthodes, à la fois numé-

riques et expérimentales, permettant d’étudier les particularités des structures désordonnées. Ma thèse a

donc eu pour ambition de répondre à ces deux besoins, et d’exploiter les nouvelles méthodes développées.

Ainsi, il m’a fallu implémenter une nouvelle méthode de simulation pour pouvoir étudier des grands en-

sembles non périodiques de résonateurs. De même, la caractérisation expérimentale complète des struc-

tures désordonnées est limitée par le besoin de détecter la lumière que la surface diffuse, dans toutes les

directions possibles, ce qui nécessite des méthodes de détection à la fois sensibles (il y a peu de lumière

dans une direction donnée) et "agiles" (il faut pouvoir placer un détecteur n’importe où par rapport à la

surface). J’ai donc proposé un protocole expérimental, commençant dès la conception de l’échantillon,

permettant de contourner ce problème et d’accéder à l’ensemble des propriétés de la structure, notam-

ment la contribution de chaque résonateur unique.

Organisation du manuscrit

Ce manuscrit est organisé en trois parties. La première est une présentation des propriétés générales des

résonateurs métalliques d’une part, et des structures désordonnées d’autre part. Les deux parties suivantes

s’intéressent chacune à un des deux axes de développement présentés précédemment. La deuxième partie

présente ainsi la méthode de simulation numérique développée pour l’étude de structures désordonnées

et quelques cas d’applications, tandis que la troisième partie présente le protocole expérimental développé

et les résultats obtenus.

Première partie

La première partie de ce manuscrit introduit succinctement les domaines de la plasmonique et des mé-

tasurfaces désordonnées, afin de replacer mon travail de thèse dans son contexte scientifique et de donner

les clés de compréhension nécessaires. Elle présente ainsi les caractéristiques des structures métalliques

de dimensions sub-longueur d’onde permettant le contrôle et l’exaltation locale du champ électromagné-

tique, notamment par le biais des plasmons, modes d’oscillation des électrons à la surface des métaux. Les

propriétés importantes des structures désordonnées y sont ensuite exposées, notamment leur capacité à

contrôler la répartition spatiale de l’énergie lumineuse, et plus particulièrement l’importance des désordres

corrélés pour l’ingénierie de réponses optiques. À l’intersection de ces deux domaines se trouvent les struc-

tures métalliques désordonnées, qui font l’objet d’étude très prometteuses par le contrôle à la fois spectral

et spatial de la lumière qu’elles permettent. Les travaux sur ce sujet sont présentés, notamment ceux réalisés

par mes prédécesseurs au sein de l’équipe où j’ai effectué cette thèse.
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Introduction

Deuxième partie

La deuxième partie de ce manuscrit se concentre sur l’étude numérique de l’effet du désordre sur la

réponse optique de réseaux de résonateurs métalliques monomodes. Je montre tout d’abord dans le Cha-

pitre 3 le besoin de méthodes de simulation rapides, optimisées pour les caractéristiques des structures

désordonnées. Je détaille alors le modèle analytique que j’ai développé, ainsi que les vérifications et limites

de sa validité. Pour cette méthode de simulation, des hypothèses fortes sont faites sur le type de résona-

teur qu’elle peut modéliser, nécessitant de trouver un compromis entre rapidité et polyvalence. Ce sont

des sillons métalliques qui sont choisis, car leur comportement optique est à la fois simple tout en restant

proche de celui de résonateurs plus complexes.

Je présente ensuite, dans le Chapitre 4, l’exploitation de cette méthode de simulation pour la caractéri-

sation précise de l’effet du désordre sur la réponse spectrale et spatiale d’ensembles de sillons et de fentes

métalliques, donc à la fois en réflexion et en transmission. La conversion de l’énergie diffractée par une

structure périodique en énergie diffusée lors de l’ajout du désordre est ainsi retrouvée pour des ensembles

de sillons métalliques. L’étude des ensembles de fentes métalliques de largeur sub-longueur d’onde per-

met d’analyser l’effet du désordre sur le phénomène de transmission extraordinaire. Enfin, une structure

très diffusante, optimisée grâce à cette nouvelle méthode de calcul et la compréhension qu’elle apporte, est

proposée et décrite en exemple.

Troisième partie

La troisième partie de ce manuscrit se concentre sur l’étude expérimentale d’échantillons 2D désor-

donnés. Le but est notamment d’accéder aux propriétés des résonateurs uniques à partir de mesures de la

réponse optique de grands ensembles de résonateurs. Cela constitue une simplification considérable pour

la caractérisation de résonateurs uniques. Pour ce faire, le Chapitre 5 présente le protocole de conception

et de caractérisation des échantillons. La conception est importante puisqu’il s’agit de fabriquer des échan-

tillons ne présentant aucune diffraction. La caractérisation nécessite alors une mesure de réflectivité et une

mesure d’émissivité thermique pour connaître complètement la répartition de l’énergie lumineuse dans la

structure, selon les deux canaux possibles (absorption et diffusion).

Le Chapitre 6 donne alors les résultats de ces mesures, et montre que l’on peut ainsi obtenir une valeur

des sections efficaces des résonateurs uniques, à partir de la mesure des sections efficaces d’ensembles

de résonateurs de densités différentes. Des ordres de grandeur des sections efficaces d’absorption et de

diffusion sont ainsi mis en avant, puis l’influence des différents paramètres géométriques (dimensions des

résonateurs, densités) est étudiée.

Enfin, le Chapitre 7 s’intéresse à la combinaison de plusieurs résonateurs de tailles différentes. J’y prouve

d’abord la possibilité d’utiliser le même protocole de caractérisation pour mesurer les sections efficaces

de chaque type de résonateur indépendamment. La comparaison à des simulation d’ensembles de sillons

de plusieurs dimensions différentes montre la sélectivité spectrale des effets du désordre, outil puissant

pour l’optimisation de la réponse optique d’ensembles de résonateurs. Enfin, je propose une modélisation

simplifiée du couplage aux différents canaux de pertes radiatifs et non-radiatifs pour des ensembles de ré-

sonateurs différents, nécessitant seulement la connaissance de la réponse optique de chaque résonateur

indépendant.
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Métasurfaces métalliques désordonnées





Chapitre

1
Métasurfaces métalliques pour
le contrôle de comportements
optiques
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E n électromagnétisme, le terme de "métasurface" désigne des objets d’une épaisseur petite par rapport

à la longueur d’onde avec laquelle ils sont illuminés, et qui comportent des structures géométriques

sub-longueur d’onde à leur surface. Ces structures permettent à ces objets d’épaisseur très faible de se

comporter comme des interfaces à la réponse optique complexe, modifiant la propagation du champ élec-

tromagnétique. Les progrès récents en nano-fabrication ont rendu possible et fiable la production de ces

objets, motivant ainsi de nombreux travaux pour leur compréhension et leur optimisation.

1.1 Optique aux interfaces

L’étude de la propagation des rayons lumineux est un sujet remontant à l’antiquité, avec la concep-

tion des premiers miroirs et lentilles convergentes. De manière plus moderne, on peut considérer que la

première étape dans la compréhension physique de ces phénomènes a été la formulation de la loi de Snell-

Descartes sur la réfraction d’un faisceau lumineux à l’interface entre deux milieux transparents. Du côté ex-

périmental, on peut noter la décomposition du spectre de la lumière blanche avec un prisme par Newton,

exploitant la dépendance en longueur d’onde des indices optiques. Cela fondait une discipline fondamen-

tale dans la science moderne, la spectroscopie.

Cet étalement spatial des longueurs d’onde composant la lumière est également une caractéristique des

réseaux de diffraction, structures périodiques en transmission ou en réflexion étudiées par Rittenhaus dès

1786,1 et notamment utilisés par Fraunhofer pour l’étude du spectre du soleil.2 En plus de cette décomposi-

tion spectrale, la diffraction est une séparation de la lumière transmise ou réfléchie en plusieurs faisceaux de

directions différentes. L’étalement spectral est un effet secondaire, lié à la dépendance en longueur d’onde

de l’angle de diffraction. Ce phénomène est dû à l’interférence constructive entre les ondes sphériques ré-

émises à chaque période du réseau. Il peut, de manière équivalente, être représenté schématiquement par

une vision purement vectorielle, où le vecteur d’onde de la périodicité du réseau vient s’ajouter au vecteur

d’onde de la lumière, comme sur la Fig. 1.1.

Pour une direction d’incidence k⃗ et un réseau de période Lx , les directions de diffraction sont ainsi

contrôlées par kx +nkxr , où kxr = 2π/Lx et n est un entier tel que kx +nkxr < |⃗k|. Le demi-cercle en pointillé

sur la Fig. 1.1 correspond à la norme |⃗k|. En suivant ces règles de construction, sont représentés k⃗0 le vecteur

d’onde de la réflexion spéculaire, et k⃗1 et k⃗2 ceux de deux ordres diffractés.

1HOPKINSON et al., « An optical problem, proposed by Mr. Hopkinson, and solved by Mr. Rittenhouse ».
2FRAUNHOFER, Neue Modifikation des Lichtes durch gegenseitige Einwirkung und Beugung der Strahlen, und Gesetze derselben.
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kz
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k
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FIGURE 1.1 – Représentation schématique des ordres de diffraction accessibles grâce à la périodicité du
réseau. k⃗ représente le vecteur d’onde incident, se décomposant en kx et kz . kxr = 2π/Lx est le vecteur
d’onde du réseau.

La notion de diffraction désigne aussi l’élargissement d’un faisceau lumineux quand il passe à travers

une fente de taille comparable à la longueur d’onde, parce que le phénomène physique sous-jacent est

fondamentalement le même (interférences d’ondes sphériques). Cependant, dans toute la suite de ce ma-

nuscrit, "diffraction" désignera bien la déviation de rayons lumineux à des angles différents de la réflexion

simple, dite spéculaire, par un effet de périodicité.

Le réseau de diffraction a été beaucoup étudié et perfectionné depuis sa découverte, d’une part parce

qu’il permet de contrôler la direction de la lumière, et d’autre part parce que cet effet est dû à la géométrie

de la surface plutôt qu’à des propriétés intrinsèques des matériaux. C’est d’ailleurs un des premiers objets

aux dimensions nanométriques à avoir été compris et fabriqué, et il est maintenant partout autour de nous.

En effet, en plus des applications en spectroscopie qui restent fondamentales, les réseaux de diffraction ont

permis des avancées spectaculaires dans le domaine des LASER, avec notamment la technique de Chir-

ped Pulse Amplification, récompensée par le prix Nobel en 2018,3 ou la réalisation de cavités accordables

en longueur d’onde.4 Par ailleurs, les réseaux de diffraction sont très utilisés dans les technologie des té-

lécommunications, mais aussi d’autres domaines plus fondamentaux comme l’holographie ou les cristaux

photoniques.5

1.2 Structures métalliques

Le développement des métasurfaces métalliques doit beaucoup aux réseaux de diffraction présentés

ci-dessus. D’une part, parce que le réseau de diffraction est, comme mentionné précédemment, le premier

type d’objet dont la structure géométrique a été conçue pour ses propriétés optiques. D’autre part, parce

qu’il est un moyen très efficace de générer des plasmons, qui sont très importants dans les métasurfaces

métalliques.

3OUTREACH, The Nobel Prize in Physics 2018.
4BONOD et al., « Diffraction gratings: from principles to applications in high-intensity lasers ».
5PALMER et al., « Diffraction grating handbook » ; POPOV, Introduction to diffraction gratings: summary of applications.
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1.2.1 Plasmonique

Les plasmons sont des oscillations collectives des électrons présents dans un métal.6 Ils doivent leur

nom au fait que les métaux comportent beaucoup d’électrons libres dans leur bande de conduction, qui

peuvent être modélisés comme un gaz d’électrons, c’est-à-dire un plasma. Ces modes d’oscillation parti-

culiers, propres aux métaux, ont justement été découverts lors de l’étude de réseaux de diffractions métal-

liques. En effet, Wood constate en 1902 que les spectres qu’il obtient par ses réseaux de diffraction métal-

liques comportent des anomalies, certaines longueurs d’onde étant absentes des ordres diffractés.7 Ray-

leigh remarque en 1907 que ces anomalies correspondent aux cas où un des ordres de diffraction est paral-

lèle à la surface.8 Ces anomalies, qui porteront donc les noms de leurs deux découvreurs, correspondent à

la situation où, une partie de la lumière étant diffractée parallèlement à la surface, celle-ci vient faire oscil-

ler les électrons du métal, c’est-à-dire exciter un plasmon.9 La Fig. 1.2 vient représenter schématiquement

cette situation de diffraction tangente à la surface. Elle met également en évidence le fait qu’un plasmon est

une onde propagative dans le plan de la surface (ici l’axe x) et évanescente dans l’axe normal à la surface

(ici l’axe z).

kz

kx
kxr

x

z

k0

k1

k

Lx

plasmon

FIGURE 1.2 – Représentation schématique de l’excitation d’un plasmon par la diffraction de la lumière in-
cidente. La flèche en pointillés représente la direction de propagation du plasmon, et la zone rouge
représente le volume dans lequel les électrons proches de la surface sont excités.

La structuration d’objets métalliques pour exploiter les plasmons est une discipline très active ces der-

nières années, la plasmonique, rendue possible par le développement de méthodes de fabrication toujours

plus précises. Ces plasmons ont en effet comme propriété de confiner le champ électromagnétique dans

des volumes beaucoup plus petits que ce que permet l’optique classique et de modifier l’indice optique

que la lumière perçoit. En contrepartie, parce que l’excitation des électrons est dissipée en partie par effet

Joule dans le métal, les plasmons entraînent une absorption de l’énergie lumineuse.10

1.2.2 Applications des structures plasmoniques

La plasmonique correspond donc à l’ensemble des phénomènes physiques dans lesquels des plasmons

interviennent, ce qui regroupe de nombreux types de structures différents. Je présente dans ce qui suit un

bref panorama de structures utilisant ces plasmons, avec leurs propriétés et leurs intérêts.

6PINES et al., « A collective description of electron interactions: II. Collective vs individual particle aspects of the interactions » ;
RITCHIE, « Plasma losses by fast electrons in thin films » ; RITCHIE, « Surface plasmons in solids ».

7WOOD, « XLII. On a remarkable case of uneven distribution of light in a diffraction grating spectrum ».
8RAYLEIGH, « III. Note on the remarkable case of diffraction spectra described by Prof. Wood ».
9WOOD, « Anomalous diffraction gratings ».

10ZHONG et al., « Review of mid-infrared plasmonic materials ».
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Il y a d’abord des structures non-périodiques pouvant présenter des plasmons, utilisant les conditions

de réflexion totale à l’interface entre deux milieux séparés par une fine épaisseur de métal, une configura-

tion dite de Kretschmann telle que présentée sur la Fig. 1.3a).

FIGURE 1.3 – Exemple de l’utilisation de l’excitation de plasmons de surface pour mesurer l’indice d’un
milieu, en configuration dite de Kretschmann.11

Dans cette configuration, la possibilité pour le champ incident d’exciter un plasmon dépend de trois

paramètres principaux, à savoir la longueur d’onde, l’angle d’incidence, et l’indice du milieu supérieur.

Ainsi, pour un indice et une longueur d’onde données, il existe un unique angle pour lequel la lumière

incidente peut exciter des plasmons, détectable par une diminution de la réflectivité, comme présenté dans

l’encart en bas de la Fig. 1.3. En connaissant précisément la longueur d’onde de la lumière incidente, la

mesure de cet angle d’excitation du plasmon permet donc la mesure précise de l’indice du milieu supérieur.

Ce principe de mesure est notamment utilisé, avec un milieu supérieur liquide, pour la détection de mo-

lécules pouvant se placer à la surface supérieure du métal et modifier localement l’indice, comme présenté

sur la Fig. 1.3b). De manière plus générale, l’utilisation du décalage spectral des résonances de plasmons

de surface (Surface Plasmon Resonance, SPR) est une technique courante pour la mesure d’indice et la dé-

tection de molécules, que ces plasmons soient liés à une réflexion totale interne comme ici,12 ou présents

dans des guides d’ondes13 ou des structurations métalliques.14

Ensuite, les métasurfaces métalliques sont beaucoup utilisées pour le déphasage qu’une structure plas-

monique induit localement sur le champ électromagnétique. Cela permet, en plaçant des structures de

formes différentes sur une surface, comme présenté sur la Fig. 1.4a), de contrôler la direction du faisceau

réfléchi par la surface, par exemple. En effet, chaque structuration correspond localement à une phase dif-

férente, induisant un déphasage entre les faisceaux réfléchis, exactement comme si on avait placé un objet

d’indice n d’épaisseur variable. Ce profil de phase contrôlé par les formes des structurations peut agir de

nombreuses manières différentes, par exemple comme une lentille16 ou, comme montré sur la Fig. 1.4b),

11LEE et al., « Quantum plasmonic sensors »
12PANDEY et al., « Recent advances in two-dimensional materials-based Kretschmann configuration for SPR sensors: A review ».
13PRABOWO et al., « Surface plasmon resonance optical sensor: A review on light source technology ».
14ROH et al., « Overview of the characteristics of micro-and nano-structured surface plasmon resonance sensors ».
15CHEN et al., « A review of metasurfaces: physics and applications »
16HSIAO et al., « Fundamentals and applications of metasurfaces ».
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a)
b)

FIGURE 1.4 – Exemple de l’utilisation de métasurfaces pour le contrôle de la réflexion avec la phase de
Pancharatnam-Berry. a) Structure périodique utilisée. b) Dépendance spectrale et angulaire de la ré-
flexion.15

comme un prisme venant dévier la lumière réfléchie.17

De même que les structures plasmoniques peuvent permettre le contrôle de la phase, certaines per-

mettent le contrôle de la polarisation, comme présenté sur la Fig. 1.5. La Fig. 1.5a) présente une structure

qui réfléchit la lumière dans une polarisation différente de celle avec laquelle elle est éclairée. Pour ce faire,

elle est orientée à 45° par rapport aux axes de polarisation linéaires entre lesquels on souhaite effectuer la

conversion. Ce type de structure permet de ne pas dépendre des propriétés chirales intrinsèques de ma-

tériaux, et donc de pouvoir plus facilement ajuster la longueur d’onde et les polarisations souhaitées, par

exemple. La Fig. 1.5b) montre l’évolution des polarisations en fonction de la longueur d’onde, montrant

une modification de la polarisation du champ sortant pour certaines longueurs d’onde.18

FIGURE 1.5 – Exemple de l’utilisation de métasurfaces pour le contrôle de la polarisation. a) Structure pé-
riodique utilisée. b) Spectre de polarisation.19

Enfin, en dehors des structures périodiques, on trouve les résonateurs métalliques seuls, appelés sou-

vent nano-particules, utilisés pour l’exaltation locale du champ qu’ils permettent.20 Cette exaltation est

permise par le confinement du champ électromagnétique proche de la particule par la résonance plasmo-

nique, et peut être utilisée dans de nombreuses applications présentées plus loin. Un exemple est d’exalter

la fluorescence d’un émetteur en lui donnant localement accès à plus de modes électromagnétiques vers

17TYMCHENKO et al., « Gradient nonlinear pancharatnam-berry metasurfaces ».
18DING et al., « Metasurface-based polarimeters ».
19CHEN et al., « A review of metasurfaces: physics and applications »
20GONÇALVES et al., « Plasmonic resonators: fundamental properties and applications » ; KELLY et al., The optical properties of me-

tal nanoparticles: the influence of size, shape, and dielectric environment ; KOENDERINK, « On the use of Purcell factors for plasmon
antennas ».
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lesquels se désexciter. La Fig. 1.6 présente ce cas, avec en Fig. 1.6a) la structure plasmonique utilisée, à savoir

un nano-disque d’or à proximité duquel on vient placer un émetteur, et séparé d’un miroir d’or par une fine

couche de silice. La Fig. 1.6b) présente une mesure de fluorescence des émetteurs. En noir on trouve l’évo-

lution en fonction du temps de la fluorescence des émetteurs seuls, utilisés comme référence, et les courbes

numérotées 1 à 3 montrent l’évolution en présence des nano-disques. On voit clairement l’augmentation

forte du taux de fluorescence permise par les nano-disques.

a)
b)

FIGURE 1.6 – Exemple de l’utilisation de structures métalliques pour l’exaltation de la fluorescence. a) Struc-
ture en nano-disque utilisée. b) Évolution temporelle de la fluorescence d’un émetteur seul (noir) ou
couplé à un nano-résonateur (courbes 1-3).21

Les structures présentant des plasmons sont donc utilisées dans de nombreuses applications pour leurs

propriétés électromagnétiques uniques (exaltation locale du champ, dépendance forte en l’indice, contrôle

local de la phase et de la polarisation du champ).22 Parmi ces structures plasmoniques, j’ai travaillé sur un

type précis, utilisé pour ses propriétés de résonances très facilement accordables, les résonateurs Métal-

Isolant-Métal.

1.3 Résonateurs Métal-Isolant-Métal

Une propriété importante des métaux, en plus de leur capacité à héberger des plasmons, est leur haute

réflectivité, permettant d’en faire des miroirs efficaces. Or, avec deux miroirs mis face à face on obtient

une cavité pouvant piéger la lumière, dite cavité Fabry-Perot. La propriété principale d’une cavité Fabry-

Perot est de piéger la lumière à condition que celle-ci soit à une longueur d’onde lui permettant d’interférer

constructivement avec elle-même à chaque aller-retour entre les deux miroirs. Ce sont ces cavités et leur

sélectivité spectrale qui permettent l’existence des LASER, notamment.

Une des briques de base des métasurfaces métalliques que je vais étudier dans ma thèse est donc une

cavité Fabry-Perot miniaturisée, réalisée par deux interfaces métalliques parallèles. Ces structures élémen-

taires sont également souvent appelées résonateurs Métal-Isolant-Métal, ou MIM, puisqu’il s’agit de juxta-

poser ces trois types de matériaux, dans cet ordre. La Fig. 1.7 présente deux formes simples de résonateurs

MIM, structurés dans le plan du schéma et invariants dans la direction perpendiculaire au plan du schéma.

Les structures présentées sont les mailles élémentaires, répétées périodiquement pour obtenir la structure

complète. On remarquera que les résonateurs MIM présentés sont constitués de deux cavités confinant

le champ dans les deux directions de structuration (la dernière étant invariante) : une cavité Fabry-Perot

"parfaite", constituée par deux interfaces métalliques parallèles, venant sélectionner les modes de réso-

nance possibles ; un confinement perpendiculairement à cette cavité, due à sa petite taille par rapport à la

21BELACEL et al., « Controlling spontaneous emission with plasmonic optical patch antennas »
22MEINZER et al., « Plasmonic meta-atoms and metasurfaces ».

12
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FIGURE 1.7 – Présentation des résonateurs Métal/Isolant/Métal (MIM). a) Schéma de principe d’un MIM
horizontal, ou ruban. b) Spectre en réflectivité d’un MIM horizontal avec h = 280 nm et w = 3 µm, d =
8 µm, et diélectrique d’indice 2.2. c) Schéma de principe d’un MIM vertical, ou sillon. d) Spectre en
réflectivité d’un MIM vertical avec h = 3 µm, w = 250 nm et d = 6 µm.

longueur d’onde, entraînant une différence d’impédance entre la cavité et l’extérieur. Sur la Fig. 1.7, le pre-

mier confinement est représenté par la forme du champ en rouge, tandis que le deuxième est représenté

par les flèches montrant la réflexion aux bords de la cavité.

La Fig. 1.7a) représente schématiquement un MIM horizontal, dit MIM "ruban", où la cavité est consti-

tuée d’un miroir métallique continu et d’un ruban métallique de taille finie entourant un diélectrique

d’épaisseur sub-longueur d’onde. La Fig. 1.7b) présente le spectre en réflexion d’un MIM ruban de dimen-

sions h = 280 nm et w = 3 µm, et où le diélectrique est du ZnS d’indice n = 2.2. On y voit le mode fonda-

mental de la résonance à λ = 11 µm ∼ 2nw , ainsi que des résonances d’ordres supérieurs à des longueurs

d’onde plus faibles. Le pic à 8 µm correspond à une anomalie de Rayleigh, c’est-à-dire l’apparition du pre-

mier ordre de diffraction. La Fig. 1.7c) représente schématiquement un MIM vertical, dit "sillon", constitué

d’une cavité gravée dans une couche métallique uniforme. La Fig. 1.7d) présente le spectre en réflexion d’un

sillon métallique de dimensions h = 3 µm et w = 250 nm. La partie creuse du sillon est présentée ici vide,

mais se comportera pour le champ comme s’il était rempli d’un matériau d’indice neff > 1 à cause du dé-

bordement du champ dans le métal. On y voit le mode fondamental de la résonance à λ= 14.2 µm ∼ 4neffh,

et le premier harmonique impair à λ= 4.65 µm. Le fait que la cavité soit asymétrique (miroir métallique en

bas, ouverture en haut), empêche l’existence des harmoniques paires.

Ces résonateurs MIM sont très utilisés pour leur sélectivité spectrale23 , leur confinement du champ

électromagnétique,24 leur stabilité angulaire25 ou leur absorption.26 Leur forte concentration du champ

23FIX et al., « High Q-factor coupled Fabry-Perot plasmonic nanoresonator ».
24CHEVALIER, « Hyperfocalisation de la lumière par structuration sub-longueur d’onde ».
25BOUCHON, « Ingénierie d’indice optique à base de nanostuctures métalliques ».
26KOECHLIN et al., « Total routing and absorption of photons in dual color plasmonic antennas ».
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permet en plus d’assister les processus non-linéaires,27 ou l’absorption exaltée de surface.28 Leur sélecti-

vité spectrale permet de contrôler leur émission thermique et de faire des émetteurs thermiques à haut

facteur de qualité.29 Leur faible encombrement spatial permet par ailleurs de leur donner des formes très

diverses, par exemple des "coudes" qui modifient la polarisation du champ réfléchi.30 Leur caractéristique

résonante induit enfin un saut de phase dans le champ réfléchi, ce qui ouvre la porte à la conception de

masques de phase accordables à souhait, permettant notamment l’ingénierie d’optiques planes aux fonc-

tions complexes.31

FIGURE 1.8 – Cartographie du champ électrique dans un MIM ruban de dimensions w = 1.1 µm, h = 50 nm,
d = 2.5 µm et d’indice de diélectrique n = 2.2, à sa résonance λ= 5 µm.32

La Fig. 1.8 met en évidence l’effet de confinement du champ dans un MIM ruban à sa résonance. On

voit ainsi que le champ électrique du mode de résonance du MIM ruban est 500 fois plus intense que

le champ incident. C’est ce phénomène qui permet d’exalter tous les effets dépendant de l’intensité du

champ, comme les processus non-linéaires ou l’absorption de surface. On observe également que dans la

zone sous le ruban métallique, le champ varie peu selon z (mode fondamental du Fabry-Perot vertical),

tandis qu’il présente deux maxima et un minimum selon x (mode fondamental du Fabry-Perot horizontal).

Ce profil entraîne une exaltation du champ particulièrement forte au niveau des bords de la structure.

Ainsi, une structure métallique périodique composée de résonateurs MIM possède une réponse spec-

tralement complexe, combinaison de résonances plasmoniques et Fabry-Perot. Ces propriétés ont motivé

leur optimisation pour en faire des composants optiques très divers.

27SOUN et al., « Experimental demonstration of second-harmonic generation in high χ 2 metasurfaces ».
28FABAS, « Résonateurs de Helmholtz optiques simplifiés pour la détection de molécules ».
29COSTANTINI et al., « Plasmonic metasurface for directional and frequency-selective thermal emission » ; MAKHSIYAN, « Nano-

émetteurs thermiques multi-spectraux » ; MAKHSIYAN et al., « Shaping the spatial and spectral emissivity at the diffraction limit ».
30LÉVESQUE et al., « Plasmonic planar antenna for wideband and efficient linear polarization conversion ».
31BOHER et al., « Spectrally exclusive phase masks for wavefront coding ».
32CHEVALIER, « Hyperfocalisation de la lumière par structuration sub-longueur d’onde »
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2 Ingénierie de désordre corrélé
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L a notion de "désordre", fondamentale dans cette thèse, peut être entendue comme le relâchement de

contraintes sur des degrés de liberté structurels. Par exemple, un ensemble d’objets placés de manière

périodique a une contrainte de position (la périodicité), qui peut être relâchée en désordonnant les posi-

tions. Le "désordre" est donc avant tout défini négativement, ce qui nécessite quelques précautions. Dans la

majorité de cette thèse, le terme de structure ou de réseau désordonné sera utilisé pour signifier que les ob-

jets dont il est question ne sont pas périodiques, c’est-à-dire un désordre de position. Mais dans d’autres pu-

blications, on trouvera par exemple des désordres d’orientation (objets potentiellement périodiques, mais

tournés les uns par rapport aux autres),1 des désordres de géométrie (objets de tailles variables),2 ou des

combinaisons de tous ces types de désordre.

L’étude de structures optiques désordonnées est un sujet plus complexe que l’étude de structures pério-

diques. En effet, l’optique s’associe facilement avec les structures périodiques, puisque la lumière est très

souvent représentée par une somme d’ondes périodiques. La périodicité d’une structure permet donc de

simplifier fortement sa modélisation. Mais les objets désordonnés ont de nombreuses propriétés uniques

qu’il est intéressant d’étudier. Par ailleurs, dans le monde naturel, les structures périodiques sont plutôt

l’exception, les objets biologiques (tissus par exemple), ou physiques (états fluides de la matière et solides

amorphes) étant majoritairement désordonnés.

2.1 Diffusion de la lumière par des particules

Quand une surface est éclairée par de la lumière, cette dernière peut être soit transmise, soit réfléchie,

soit absorbée, comme illustré sur la Fig. 2.1. Plus précisément, la transmission correspond au cas où la lu-

mière passe de l’autre côté de la surface (en pointillé Fig. 2.1), la réflexion au cas où la lumière retourne dans

le milieu d’où elle vient (en trait plein Fig. 2.1), et l’absorption au cas où la lumière est transformée en une

autre forme d’énergie au sein du matériau (non représentée Fig. 2.1). Ensuite, la transmission et la réflexion

1FASOLD et al., « Disorder-enabled pure chirality in bilayer plasmonic metasurfaces ».
2F. ZHANG et al., « Influence of order-to-disorder transitions on the optical properties of the aluminum plasmonic metasurface ».
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peuvent être également séparées entre le spéculaire, la diffraction, et la diffusion. La transmission et la ré-

flexion spéculaires correspondent aux directions données par la loi de Snell-Descartes déjà mentionnée au

chapitre précédent, donc une réflexion symétrique de l’incidence par rapport à la normale à la surface, et

une transmission réfractée (en bleu Fig. 2.1). La transmission et la réflexion diffractées correspondent aux

directions accessibles grâce à une périodicité présente à la surface, tel qu’expliqué au chapitre précédent

(en vert Fig. 2.1). Enfin, la transmission et la réflexion diffuses correspondent à l’ensemble des autres direc-

tions de propagation pour la lumière (en rouge Fig. 2.1). La diffusion et la diffraction sont des phénomènes

analogues, d’abord parce que les deux correspondent à une modification de la direction de propagation, et

ensuite parce que la diffraction est l’équivalent cohérent de la diffusion.

Réflexion

Spéculaire

Réflexion

Diffuse

Réflexion

Diffractée

Transmission

Spéculaire

Transmission

Diffuse

Transmission

Diffractée

Lumière

incidente θ

FIGURE 2.1 – Définition des différentes directions de propagation de l’énergie à une interface.

Une majeure partie de ce que nous percevons tous les jours est due à la réflexion diffuse de la lumière par

les objets autour de nous, mais il a fallu attendre plus longtemps que les autres phénomènes pour qu’elle

soit modélisée physiquement. Ainsi, la diffusion par des sphères de taille quelconque a été modélisée dans

les travaux de Mie.3 Le formalisme de Mie calcule le champ diffusé en fonction du champ incident sous

forme de séries infinies d’harmoniques sphériques, qui sont certes calculables analytiquement mais tout

de même loin d’être agréables à manipuler. C’est pourquoi il existe plusieurs simplifications courantes :4

• Plus la sphère est petite, plus les modes d’ordres supérieurs sont négligeables. Il est donc possible de

modéliser une sphère de petite taille (comparée à la longueur d’onde) par un nombre fini d’harmo-

niques sphériques.

• Si la sphère est assez petite pour négliger la variation du champ incident en son sein, i.e.,r n/λ≪ 1

avec r le rayon de la sphère, λ la longueur d’onde dans le vide et n l’indice de la sphère, il est possible

d’appliquer une approximation électrostatique. On peut alors modéliser la sphère par un dipôle de

polarisabilité α= 4πr 3 n2−1
n2+2

. C’est un cas particulier de la diffusion dite de Rayleigh.

• Un objet de forme arbitraire mais assez petit pour que l’approximation électrostatique soit valable

peut également être modélisé par un dipôle dont la polarisabilité peut être obtenue par un calcul

électrostatique. C’est le cas général de la diffusion de Rayleigh.

3MIE, « Beiträge zur Optik trüber Medien, speziell kolloidaler Metallösungen ».
4BOHREN et al., Absorption and scattering of light by small particles.
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2.1 Diffusion de la lumière par des particules

• Un objet de forme et de taille arbitraires dont l’indice est très proche de celui du milieu extérieur

(r |n−1|/λ≪ 1 pour un objet placé dans le vide) peut être représenté par la somme de dipôles unitaires

indépendants, approximation dite de Rayleigh-Gans.

• Enfin, des objets très grands devant la longueur d’onde peuvent être modélisés par les lois de l’optique

géométrique, tant que l’on ne s’intéresse qu’à ce qu’il se passe en champ lointain.

La diffusion par des objets de formes et indices arbitraires n’a pas d’expression analytique en général,

et il est alors nécessaire de passer par des méthodes de calcul numérique approchées.5 Dans notre cas, les

indices impliqués seront souvent significativement différents de 1, donc la diffusion de Rayleigh-Gans ne

pourra pas être utilisée. Cependant, étant donné les petites tailles des résonateurs, nous utiliserons parfois

l’approximation de Rayleigh pour donner une modélisation simplifiée de nos objets étudiés.

2.1.1 Diffusion de Rayleigh

Le formalisme de la diffusion de Rayleigh pour une sphère est une approximation au premier ordre

de la diffusion d’une lumière incidente de longueur d’onde λ = 2π/k et d’intensité I0 éclairant une sphère

d’indice optique n et de rayon r ≪ λ. L’intensité diffusée par la sphère à une distance R et dans la direction

θ par rapport à la direction d’incidence s’écrit alors :6

I(R,θ) = I0k4r 6
(

n2 −1

n2 +2

)2 (
1+cos2θ

2R2

)
. (2.1)
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FIGURE 2.2 – a) Schéma d’un événement de diffusion de la lumière par une particule définissant les gran-
deurs associées. b) Évolution de l’intensité diffusée en fonction de l’angle θ par rapport à la direction de
propagation. c) Évolution de l’intensité diffusée en fonction de l’indice de la particule. Les indices n < 1
ne sont accessibles qu’avec des matériaux structurés.

Beaucoup d’informations se trouvent dans cette formule. D’abord, on a une évolution en r 6k4 ∼ r 6/λ4,

justifiant que des particules plus grosses (mais toujours très petites devant la longueur d’onde) diffuseront

beaucoup plus. Cette croissance de la diffusion est d’ailleurs beaucoup plus rapide que celle du volume

des particules. De plus, les grandes longueurs d’onde sont beaucoup moins diffusées que les petites. C’est

notamment la raison pour laquelle la diffusion de la lumière du soleil par les particules en suspension dans

5YURKIN et al., « The discrete dipole approximation: an overview and recent developments ».
6BOHREN et al., Absorption and scattering of light by small particles.
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l’atmosphère donne une couleur bleu au ciel, les longueurs d’ondes plus grandes étant beaucoup moins

diffusées et gardant donc leur direction de propagation. Cette variation en 1/λ4 n’est toutefois valable que

si l’indice varie peu avec la longueur d’onde, ce qui n’est pas du tout le cas des métaux que nous utiliserons

par la suite, par exemple.7

Ensuite, la formule montre clairement l’anisotropie de la diffusion, puisque la lumière réémise dans la

direction de propagation de la lumière, et dans la direction directement opposée est deux fois plus élevée

que la diffusion orthogonale à la direction de propagation, comme visible sur la Fig. 2.2b). Il est à noter que

la symétrie entre la diffusion vers l’avant et vers l’arrière (i.e.,symétrie autour de θ= 90°) est une caractéris-

tique spécifique des petites sphères. Des sphères plus grandes, dans lesquelles des moments électriques et

magnétiques d’ordre plus élevés peuvent être excités, pourront avoir un profil très asymétrique.

L’intégration sur l’ensemble des directions de diffusion donne également la section efficace totale de

diffusion de la particule :

σdiff =
8π

3
r 6k4

(
n2 −1

n2 +2

)2

. (2.2)

Cette section efficace totale permet de connaître l’ordre de grandeur de la lumière diffusée par un en-

semble de particules de densité connue, typiquement un gaz. Elle ne doit pas être confondue avec la section

efficace différentielle, dσ
d cos(θ) , qui dépend de l’angle de diffusion et peut être calculée avec des méthodes

semblables dans le cadre de la diffusion de Rayleigh.8

Par ailleurs, on peut voir que l’intensité de diffusion est croissante avec l’indice de la particule, justi-

fiant l’utilisation de matériaux diélectriques à fort indice quand on souhaite optimiser la diffusion. Cette

évolution est représentée sur la Fig2.2c), mettant en évidence la croissance rapide de la diffusion pour des

indices plus grands que 1. Certains matériaux structurés pouvant présenter des indices proches de 0, les

valeurs du terme n2−1
n2+2

correspondantes sont également représentées, bien qu’il ne s’agisse alors pas d’une

sphère homogène à proprement parler.

Enfin, comme mentionné précédemment, l’indice et la taille de la particule pouvant être reliées à sa

polarisabilité α= 4πr 3 n−1
n+2 , il est possible d’écrire l’intensité diffusée en fonction de cette dernière :

I = I0|α|2 k4

16π2

1+cos2θ

2R2 , (2.3)

et la section efficace :

σdiff =
|α|2
6π

k4. (2.4)

2.1.2 Approximation dipolaire

Cette modélisation de la diffusion de Rayleigh pour les petites sphères peut être étendue à une particule

diffusante de forme arbitraire, modélisée par un unique dipôle électrique. Cela revient à négliger tous les

moments électriques d’ordres supérieurs intervenant dans le formalisme complet de la diffusion de Mie,

ainsi que l’ensemble des moments magnétiques.

La grandeur importante est alors la polarisabilité de ce dipôle, α = E/p, dépendant de l’indice et de la

forme de l’objet diffusant.9 Celle-ci est complexe dans le cas général, et la calculer permet d’écrire la section

efficace de diffusion totale comme précédemment :

σdiff =
|α|2
6π

k4. (2.5)

7PALIK, Handbook of optical constants of solids.
8HAHN, « Light scattering theory ».
9RAMM, Wave scattering by small bodies of arbitrary shapes.
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2.1 Diffusion de la lumière par des particules

On y retrouve notamment bien l’évolution en 1/λ4 et la dépendance en |α|2 mentionnée précédem-

ment.

L’intérêt de l’approximation dipolaire est qu’elle permet également de calculer l’extinction totale, donc

d’avoir une formule pour la section efficace d’extinction :

σext = kIm(α). (2.6)

L’extinction évolue donc très différemment de la diffusion. En effet, la dépendance en longueur d’onde

est ici en 1/λ, et seule la partie imaginaire de la polarisabilité intervient.

On a alors, pour la section efficace d’absorption, une formule que l’on peut calculer par différence :10

σabs = kIm(α)− |α|2
6π

k4 (2.7)

Ainsi, une particule plus polarisable (soit parce qu’elle est plus grande, soit parce que sa forme est mieux

orientée dans le sens du champ électromagnétique), mais du même matériau (pour que Im(α)/|α| soit le

même) va voir sa part d’absorption diminuer, et sa part de diffusion augmenter. De même, pour des lon-

gueurs d’onde plus grandes, une même particule va avoir une plus faible extinction totale, mais surtout une

part de diffusion plus faible au sein de cette extinction. Toutes ces tendances seront importantes à prendre

en compte pour la conception de structures diffusantes, que ce soit pour maximiser ou minimiser la diffu-

sion.

2.1.3 Applications de la diffusion de particules

La modélisation précise de la diffusion par des particules a permis le développement de plusieurs ap-

plications, en plus de la compréhension de phénomènes physiques utiles.

Ainsi, en plus de nous expliquer pourquoi le ciel est bleu en journée, mais rouge aux lever et coucher du

soleil, la variation de l’efficacité de la diffusion en fonction de la longueur d’onde et de la taille des particules

permet d’estimer les tailles de particules constituant des nuages de poussière cosmiques à partir de la mo-

dification par la diffusion du spectre de la lumière les traversant, par exemple.11 De plus, la compréhension

de la dépendance angulaire de la diffusion d’un dipôle a été nécessaire au développement des antennes

dites Yagi-Uda (ou antennes râteau), omniprésentes dans les radiocommunications notamment.12

Un pas important supplémentaire a été la réalisation en optique des effets de localisation, découverts

par Anderson pour le cas de la propagation d’électrons.13 La localisation désigne la situation où des diffu-

sions successives dans un milieu désordonné permettent la formation de cavités piégeant la lumière (ou

les électrons), dont les premières réalisations ont donné un grand entrain à l’étude de la propagation lumi-

neuse dans des structures désordonnées.14 Cette localisation est toutefois un effet de diffusions multiples,

qui n’a pas été recherché pour les structures de résonateurs indépendants étudiés dans cette thèse.

En somme, la diffusion est un phénomène de redirection de la lumière par des obstacles se trouvant sur

son chemin. Si le traitement rapide qui en a été fait ici se place d’un point de vue particulaire, l’interaction

entre la lumière et une interface est un problème encore plus complexe à traiter exactement. Des modé-

lisations simplifiées, utilisées pour la génération d’images par ordinateur, impliquent notamment l’utili-

sation de la BRDF (Bidirectional Reflectance Distribution Function), fonction qui représente la répartition

angulaire de l’énergie réfléchie par une surface en fonction de l’angle d’incidence.15 Dans cette thèse, nous

10BOHREN et al., Absorption and scattering of light by small particles.
11NEY et al., « Comet West and the scattering function of cometary dust ».
12MAKSYMOV et al., « Optical yagi-uda nanoantennas ».
13ANDERSON, « Absence of diffusion in certain random lattices ».
14GREDESKUL et al., « Anderson localization in metamaterials and other complex media » ; SEGEV et al., « Anderson localization of

light ».
15MONTES et al., « An overview of BRDF models ».
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n’utiliserons pas cette notion, puisque tout calcul de la diffusion par une surface se fera par une résolu-

tion du champ électromagnétique. Nous étudierons toutefois la diffusion de la lumière par un ensemble de

résonateurs, qui nécessite des précautions particulières.

2.2 Diffusion de la lumière par un ensemble de particules

La combinaison de plusieurs particules diffusantes entraîne des phénomènes plus complexes. En effet,

les positions relatives des particules sont importantes, ce qui nécessite de connaître le facteur de structure

S(q⃗) de la distribution de particules, qui peut se définir comme suit :

S(q⃗) =
∣∣∣∣∣ 1

N

∑
j

e−i r⃗ j q⃗

∣∣∣∣∣
2

, (2.8)

où r⃗ j est la position de chaque particule dans la structure. Ce facteur de structure représente les fréquences

spatiales présentes dans les positions de l’échantillon. En ce sens, c’est aussi l’amplitude de la transformée

de Fourier discrète des positions de la structure.

Dans le cadre de l’étude de la diffusion, les structures étudiées sont généralement des assemblages 3D

que la lumière traverse,16 tandis que nous étudierons majoritairement des structures en réflexion, où tous

les résonateurs sont dans le même plan. Cela simplifie la situation, notamment en rendant négligeable

tout phénomène de diffusions multiples, pour lesquels le lien entre facteur de structure et diffusion est

complexe. Dans un régime de diffusion simple, l’intensité diffusée dans la direction k⃗d est donnée par :

Idiff(k⃗d) ∼ S(k⃗d − k⃗i), (2.9)

où k⃗i est le vecteur d’onde de la lumière incidente.17 C’est pourquoi le facteur de structure de la distribution

est une grandeur fondamentale pour le contrôle de la diffusion.

Le contrôle de la diffusion d’ensembles de résonateurs passe donc non seulement par le contrôle de la

diffusion des résonateurs individuels, mais également par l’ingénierie et l’optimisation de leurs positions.

Pour cela, les notions d’ordre partiel et de corrélations entre les positions sont fondamentales.

2.2.1 Désordre corrélé

Comme il a déjà été annoncé, dans cette thèse, toutes les structures considérées seront désordonnées

en position, les résonateurs étant identiques les uns aux autres. Par ailleurs, la diffusion étudiée sera la

somme en champ lointain d’événements de diffusions uniques, sans diffusion multiple. On n’aura donc

notamment aucun effet de localisation, comme dit précédemment. Enfin, tous les désordres de position

étudiés sont des désordres corrélés, c’est-à-dire pour lesquelles les positions des résonateurs ne sont pas

complètement indépendantes. En effet, les résonateurs ne peuvent pas se chevaucher spatialement ni être

trop proches, induisant de fait une corrélation négative à courte-distance entre leurs positions. De plus, il

sera question de perturbations de mailles périodiques, pour lesquelles les corrélations entre les positions

des résonateurs restent élevées.

La Fig. 2.3 présente un exemple de distributions de positions plus ou moins corrélées. Ainsi, la rangée

du haut correspond à la perturbation d’une maille périodique, chaque point étant décalé d’une longueur

contrôlée par la grandeur sd . La corrélation entre les positions diminue à mesure que la perturbation ap-

pliquée augmente. La rangée du haut correspond à une perturbation semblable, à laquelle on rajoute de

16VYNCK et al., « Light in correlated disordered media ».
17WARREN, X-ray Diffraction.
18STERL et al., « Shaping the color and angular appearance of plasmonic metasurfaces with tailored disorder »

20



2.2 Diffusion de la lumière par un ensemble de particules

FIGURE 2.3 – Exemple de structures désordonnées par une perturbation de maille périodique simple (haut)
ou à laquelle on rajoute des corrélations (bas). sd représente la distance de décalage par rapport aux
positions périodiques.18

la corrélation entre les positions par l’introduction d’une force de rappel entre les points. Cela permet de

produire une distribution beaucoup plus corrélée, ayant des propriétés optiques différentes.19

Ces positions corrélées mais désordonnées ont des effets très importants sur la diffusion par le biais

d’une forte modification du facteur de structure, car elles présentent des caractéristiques mélangeant des

propriétés de structures désordonnées et d’autres de structures ordonnées, comme il sera détaillé dans la

section suivante. Ces ensembles sont donc dans un régime d’ordre partiel, où il est possible de calculer

un degré de corrélation χ entre les positions, défini comme le ratio entre le nombre de degrés de liberté

contraints sur le nombre de degré de liberté totaux.20 χ= 0 correspond à une indépendance totale entre les

positions, χ = 1 à un ensemble où toutes les positions sont choisies complètement, ce qui est notamment

le cas des ensemble périodiques. Entre les deux se trouve le régime d’ordre partiel, dont le coefficient χ est

facile à calculer dans le cas où la structure est conçue à l’aide de contraintes structurelles précises.21 Pour les

autres types de structures, on utilisera le facteur de structure S(k) complet pour caractériser la distribution

des positions.

Un grand type de structures désordonnées corrélées, dont le comportement optique permet de nom-

breuses applications, sont les structures dites hyperuniformes.22 Celles-ci peuvent être définies comme

l’ensemble des distributions dont le facteur de structure S(⃗k) → 0 pour les petites valeurs de |k|. Ces struc-

tures, appelées hyperuniformes parce que la densité de résonateurs est uniforme à toutes les échelles,

comme pour une structure périodique, ont des propriétés assez inattendues, exaltant par exemple l’ab-

sorption23 ou la transmission.24 C’est notamment le cas des structures pour lesquelles chaque résonateur

est entouré d’une zone d’exclusion dans laquelle il ne peut y avoir aucun autre résonateur, dont il sera

question dans ma thèse.

La Fig. 2.4 présente une classification des structures désordonnées en position, allant de la périodicité

totale d’un cristal parfait au désordre complet des structures sans aucune corrélation. Le facteur de struc-

19Ibid.
20BATTEN et al., « Classical disordered ground states: Super-ideal gases and stealth and equi-luminous materials ».
21UCHE et al., « Collective coordinate control of density distributions ».
22TORQUATO et al., « Ensemble theory for stealthy hyperuniform disordered ground states ».
23BIGOURDAN et al., « Enhanced absorption of waves in stealth hyperuniform disordered media ».
24LESEUR et al., « High-density hyperuniform materials can be transparent ».
25YU et al., « Engineered disorder in photonics »
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Ingénierie de désordre corrélé

FIGURE 2.4 – Classification de différents types de désordres. Pour chaque type, à gauche en jaune, distribu-
tion des positions, et à droite en rouge, facteur de structure S(⃗k) des positions.25

ture S(k) des positions est présenté car il permet de voir la présence ou non de pics de diffraction, signes

d’une forte corrélation entre les positions dans la structure.

Ainsi, la Fig. 2.4a) présente le cas d’un cristal parfait, où les positions sont parfaitement périodiques. Le

facteur de structure correspondant est un ensemble de pics de Bragg périodiques eux aussi, correspondant

aux ordres de diffraction. La Fig. 2.4b) présente le cas d’un quasi-cristal, structure sans périodicité mais ici

symétrique par rotation, et dont le facteur de structure présente également de nombreux pics de diffraction

bien définis, dans des directions plus diverses que pour le cristal. La Fig. 2.4c) présente une dernière struc-

ture diffractante, qui est un cristal avec des défauts, visibles par un décalage des positions par rapport aux

positions périodiques. Le facteur de structure montre alors des pics de diffraction encore bien définis, mais

auxquels s’ajoutent un fond bruité, signe de l’émergence de diffusion.

La Fig. 2.4e) présente une forme de structure très particulière, dite hyperuniforme furtive, dont les posi-

tions apparaissent très ordonnées mais qui n’ont pas de corrélation à longue distance, visible dans l’absence

de pics de diffraction dans le facteur de structure. Le critère d’hyperuniformité, qui sépare en deux familles

distinctes toutes ces structures, est clairement visible sur les représentations de S(⃗k) par les cercles de va-

leurs nulles centrés sur le terme de fréquence nulle. Sur les distributions des positions, on voit que cela

correspond également à une distance minimale d’exclusion à respecter entre les positions, plus générale-

ment une force de répulsion entre les positions voisines.26

La Fig. 2.4f) présente le cas limite de l’hyperuniformité, où la taille du cercle de facteur de structure nul

est réduite à zéro.

Pour les structures non-hyperuniformes, on a la Fig. 2.4d), un cristal suffisamment perturbé pour que

les positions puissent se chevaucher. Son facteur de structure présente encore quelques pics plus brillants,

mais ils sont noyés dans un fond de diffusion élevée. La Fig. 2.4g) est un cas particulier où les positions sont

26TORQUATO, « Hyperuniform states of matter ».

22



2.2 Diffusion de la lumière par un ensemble de particules

toujours éloignées selon une certaine direction mais pas selon l’autre, transformant le cercle de facteur de

structure nul en une sorte d’ellipse. Enfin, la Fig. 2.4h) présente le cas d’un désordre où toutes les positions

sont mutuellement indépendantes, dont le facteur de structure ne présente que le pic de réflexion et un

fond de diffusion non uniforme.

2.2.2 Ingénierie de désordre

Le désordre corrélé a été très étudié récemment, non seulement parce qu’il donne plus de contrôle sur

les degrés de liberté qu’un désordre complet, mais aussi parce qu’il permet des réponses spectrales et angu-

laires originales.27 La classification et la compréhension des propriétés du désordre permet ainsi l’ingénie-

rie de surfaces désordonnées ayant des propriétés choisies. Notamment, les désordres corrélés permettent

de concevoir des structures combinant des propriétés de structures ordonnées et d’autres de structures

désordonnées.28

- Sensible à la polarisation

- Diffraction

- Sensible à la polarisation

- Diffusion
- Insensible à la polarisation

- Diffusion

- Insensible à la polarisation

- Diffraction

Désordre d'orientation

Désordre d'orientation

Désordre

de position

Désordre

de position

Désordre "total"

FIGURE 2.5 – Schéma de principe de la modification des propriétés d’une structure en fonction du désordre
corrélé appliqué.

La Fig. 2.5 donne un exemple simple de ce concept d’ingénierie du désordre : on part ici d’une structure

totalement ordonnée de MIM orientés parallèlement, donc sensibles à la polarisation. Si on désordonne les

positions, la diffraction va devenir de la diffusion. Si on désordonne les orientations, la structure va devenir

insensible à la polarisation. Il est possible de désordonner chacun de ces paramètres indépendamment ou

ensemble, tirant ainsi parti des propriétés qui nous intéressent dans chaque cas d’application. Une autre

possibilité très importante est de désordonner de manière contrôlée des positions périodiques, pour avoir

une structure hyperuniforme, typiquement.29 Ces possibilités de structuration sont notamment rendues

possibles par les très bonnes capacités de nano-fabrication développées depuis l’essor de la microélectro-

nique.

27VYNCK et al., « Light in correlated disordered media » ; VYNCK et al., « Stunning visual appearances of disordered optical metasur-
faces ».

28YU et al., « Engineered disorder in photonics ».
29STERL et al., « Shaping the color and angular appearance of plasmonic metasurfaces with tailored disorder ».
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Un enjeu majeur de l’étude des structures désordonnées est le contrôle de la diffusion, et plus généra-

lement de la répartition spatiale de l’énergie.30 Ce contrôle spatial de la diffusion est rendu possible par la

relation I(⃗k) ∼ S(⃗k − k⃗i ) présentée précédemment. En effet, pour revenir à l’exemple d’une structure hyper-

uniforme, S(⃗k) → 0 implique une diffusion très faible pour k⃗ − k⃗i proche de 0. Des structures optimisées

pour contrôler les directions de propagation de la lumière sont ainsi développées, avec par exemple des

structures diffusantes en réflexion et non en transmission.31 Des structures diffusant assez peu pour garder

une partie de l’information sur la directivité de la lumière incidente sont également étudiées pour servir de

focaliseurs accordables32 ou de calculateurs optiques.33

FIGURE 2.6 – Présentation du concept d’optiques diffusantes, et comparaison avec les optiques réfractives
classiques. a) Schéma d’une lentille ou méta-lentille, focalisant la lumière en un seul point. b) Schéma
d’une optique désordonnée diffusante, formant un motif de speckle.34

La Fig. 2.6 présente un concept de base de l’ingénierie d’optiques désordonnées. Le motif de speckle

produit par une structure légèrement diffusante correspond à la focalisation de la lumière incidente dans

de nombreuses directions et selon une géométrie complexe. La présence d’un speckle signifie que la lu-

mière transmise reste cohérente, puisque c’est un motif d’interférences. Il est donc possible d’optimiser les

différents chemins de diffusion, ou au moins de les caractériser complètement, et ainsi connaître la "ma-

trice de transmission" du système.35 Cela permet alors, en contrôlant la lumière incidente, par exemple

grâce à un modulateur spatial de la lumière (Spatial Light Modulator, SLM), de choisir complètement la

forme du speckle, pour avoir plusieurs points de focalisation par exemple.36

Cependant, toutes ces études se sont massivement concentrées sur les structures diélectriques, ne com-

portant pas de résonances spectrales ni de confinement du champ électromagnétique. Les structures mé-

talliques désordonnées combinent une réponse spectrale complexe à la diversité des réponses spatiales

permises par le désordre et nécessitent donc des études spécifiques.

30J.-H. PARK et al., « Disordered optics: Exploiting multiple light scattering and wavefront shaping for nonconventional optical ele-
ments » ; YU et al., « Engineered disorder in photonics ».

31CHU et al., « Diffuse reflection and reciprocity-protected transmission via a random-flip metasurface ».
32JANG et al., « Wavefront shaping with disorder-engineered metasurfaces » ; VELLEKOOP et al., « Focusing coherent light through

opaque strongly scattering media ».
33PIERANGELI et al., « Scalable spin-glass optical simulator ».
34J.-H. PARK et al., « Disordered optics: Exploiting multiple light scattering and wavefront shaping for nonconventional optical ele-

ments »
35Ibid.
36J. PARK et al., « Ultrathin wide-angle large-area digital 3D holographic display using a non-periodic photon sieve ».
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2.3 Désordre de structures métalliques

L’idée d’étudier des structures métalliques désordonnées pour l’optique commence à prendre de l’am-

pleur. Une des premières études sur le sujet a été la réponse d’un ensemble de cubes d’argent répandus aléa-

toirement au dessus d’une couche de diélectrique, elle-même au dessus d’une couche métallique, consti-

tuant un ensemble de résonateurs MIM désordonné. Cette étude a montré que l’ensemble désordonné

gardait les mêmes propriétés spectrales qu’un réseau périodique des mêmes résonateurs, à l’exception de

l’apparition de la diffusion.37 Cela a prouvé que les structures plasmoniques pouvaient avoir des réponses

spectrales ne dépendant pas de la disposition des résonateurs, donc qu’il était possible de s’affranchir de la

périodicité.

Les différences majeures avec les métasurfaces diélectriques désordonnées sont les suivantes. D’une

part, comme mentionné précédemment, le caractère résonant des structures métalliques influence gran-

dement le comportement spectral de la structure, là où les métasurfaces diélectriques dépendent princi-

palement des indices des matériaux. D’autre part, le champ diffusé par une métasurface diélectrique peut

avoir subi plusieurs événements de diffusion avant d’être réémis, alors que les résonateurs d’une métasur-

face métallique sont des diffuseurs indépendants. Cela signifie entre autres qu’on ne peut pas y observer

d’effets de localisation. Cela est à distinguer du cas des nano-particules métalliques, pouvant être le siège

de diffusions multiples.38

2.3.1 Applications des métasurfaces métalliques désordonnées

' '

FIGURE 2.7 – a) Schéma de principe de la structure de MIM (Au/AlN/Au) désordonnée. b) Image MEB de
la structure périodique. c) Image MEB d’une structure désordonnée hyperuniforme. a’-b’) Spectres de
réflectivité pour des structures périodiques (bleu), aléatoires (noir), et désordonnées hyperuniformes
(autres couleurs).39

Les études sur les métasurfaces métalliques ont par exemple mis en évidence la possibilité d’optimi-

ser les positions et dimensions des résonateurs pour s’affranchir de toute diffraction tout en gardant un

37MOREAU et al., « Controlled-reflectance surfaces with film-coupled colloidal nanoantennas ».
38YANNOPAPAS et al., « Layer-multiple-scattering theory for metamaterials made from clusters of nanoparticles ».
39W. KIM et al., « Hyperuniform disordered metal-insulator-metal gap plasmon metasurface near perfect light absorber »
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contrôle sur la dépendance spectrale de la transmission.40 Des techniques de fabrication optimisées pour

des structures métalliques désordonnées ont été développées pour gagner précision et efficacité.41 Il a

été montré que des réseaux hyperuniformes de résonateurs MIM peuvent être des absorbeurs très large

bande.42

La Fig. 2.7 présente ainsi un exemple de spectres de réflexion pour des structures MIM (Or/AlN/Or),

allant de périodiques à complètement désordonnées en passant par un désordre uniforme correspondant

à une perturbation du réseau périodique. On y voit que des structures hyperuniformes peuvent présen-

ter un spectre très proches des structures sans corrélation, tout en conservant une réponse spatialement

uniforme.

D’autres études s’intéressent à la démonstration du contrôle spatial de la lumière réfléchie ou trans-

mise avec des structures métalliques, comme pour les structures diélectriques. Par exemple, des métasur-

faces hyperuniformes ont été utilisées pour diminuer la diffusion,43 d’autres pour optimiser la transmission

de lumière à des longueurs d’ondes précises.44 Enfin, l’utilisation de structures métalliques désordonnées

pour le contrôle de front d’onde, intérêt majeur des structures désordonnées présentées Fig. 2.5, est aussi

étudiée.45

2.3.2 Diffusion dans les métasurfaces métalliques désordonnées

FIGURE 2.8 – Présentation d’une structure métallique désordonnée. a) Schéma de principe du réseau per-
turbé de MIM bâtonnets. La flèche sur chaque résonateur représente son décalage par rapport à la posi-
tion périodique. b) Image MEB d’un réseau de MIM bâtonnets désordonné. c-d) Spectres de réflectivité
des réseaux périodiques et perturbés de MIM bâtonnets de dimensions latérales w = 100nm et l = 1 µm,
et d’épaisseur de diélectrique h=220nm, pour un angle d’incidence de c) 15° et d) 23°.46

Dans l’équipe où j’ai effectué ma thèse, l’étude de structures métalliques désordonnées a déjà fait l’ob-

jet de travaux, réparties sur deux thèses principalement. Des ensembles désordonnés de MIM batonnets

40BERTIN et al., « Correlated disordered plasmonic nanostructures arrays for augmented reality ».
41S. LI et al., « Regulating disordered plasmonic nanoparticles into polarization sensitive metasurfaces ».
42W. KIM et al., « Hyperuniform disordered metal-insulator-metal gap plasmon metasurface near perfect light absorber ».
43H. ZHANG et al., « Hyperuniform disordered distribution metasurface for scattering reduction ».
44MAO et al., « Single-step-fabricated disordered metasurfaces for enhanced light extraction from LEDs ».
45ROUBAUD et al., « Far-field wavefront control of nonlinear luminescence in disordered gold metasurfaces » ; ROUBAUD et al., « Sta-

tistical nonlinear optical mapping of localized and delocalized plasmonic modes in disordered gold metasurfaces ».
46CHEVALIER, « Hyperfocalisation de la lumière par structuration sub-longueur d’onde »
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ont d’abord été étudiées pour se débarrasser de la diffraction, afin d’avoir une meilleure extinction.47 La

Fig 2.8 présente ainsi les échantillons conçus et fabriqués, et les spectres de réflectivité obtenus pour des

réseaux périodiques et désordonnés. On peut voir que le spectre de réflectivité varie très peu entre les deux

types de réseau, permettant donc une surface désordonnée résonante. Le cas avec angle d’incidence de 23°

montre également la disparition pour le cas désordonné de l’anomalie de Rayleigh qui venait perturber la

résonance dans le cas périodique, signe de l’absence de diffraction.

a) b)

L

δXmax

FIGURE 2.9 – a) Définition et exemple de δXmax, la quantification de la perturbation de la position de MIM
rubans. b) Évolution de la répartition de l’énergie en fonction de δXmax pour un réseau de MIM rubans
de largeur w = 1.35 µm et d’épaisseur de diélectrique h = 0.3 µm, à la longueur d’onde de résonance
λ= 5.15 µm.48

Ensuite, une étude de la répartition de l’énergie dans les résonances, permettant de quantifier expé-

rimentalement la part d’absorption et de diffusion, a été menée sur des réseaux de MIM rubans 1D.49 La

Fig. 2.9 présente cette étude, dont le résultat majeur est l’échange entre diffraction et diffusion lors de la

perturbation de la structure, mis en évidence sur la Fig. 2.9c). Cela signifie notamment que l’absorption est

la même pour une structure périodique et pour une structure désordonnée, ce qui n’est pas évident a priori.

En effet, la diffusion étant plus difficile à détecter que la diffraction, on peut avoir l’idée que la diminution

de la diffraction va de paire avec l’augmentation de l’absorption. Toutefois, ceci revient à confondre l’ab-

sorption (lumière piégée par la surface) et l’extinction (absorption + diffusion), ce que ces résultats viennent

clairement réfuter.

Ma thèse prend donc la suite de ces travaux, notamment en proposant des méthodes de simulation

compatibles avec des structures désordonnées, mais aussi en étendant les études expérimentales quantita-

tives de la diffusion à des résonateurs 2D.

Conclusion

J’ai présenté dans cette partie le contexte scientifique dans lequel s’inscrit ma thèse. Pour cela, les pro-

priétés particulières des structures métalliques de dimensions sub-longueur d’onde ont été introduites,

avec notamment le domaine de la plasmonique et des résonateurs Métal-Isolant-Métal dont il sera ques-

tion tout au long de ce manuscrit. De même, un panorama des comportements optiques des structures

désordonnées a été donné, avec les particularités des désordres corrélés et notamment les structures hy-

peruniformes. Enfin, les travaux à l’intersection de ces deux domaines, portant donc sur les structures mé-

talliques désordonnées, ont été détaillé afin de replacer ma thèse dans l’état de l’art.

Dans la suite de ce manuscrit, je présenterai comment j’ai étudié ces structures, à la fois numérique-

ment et expérimentalement, pour caractériser complètement leur comportement optique en fonction de

47CHEVALIER et al., « Absorbing metasurface created by diffractionless disordered arrays of nanoantennas ».
48EL SHAMY et al., « Light scattering by correlated disordered assemblies of nanoantennas »
49Ibid.
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nombreux paramètres géométriques et physiques. Une thématique qui traverse toute ma thèse est celle de

la répartition de l’énergie électromagnétique incidente entre les différents canaux de pertes radiatifs et non-

radiatifs, car la bonne compréhension de cette répartition et des paramètres qui la contrôlent est nécessaire

à l’optimisation de structures devant répondre à des besoin précis.
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Chapitre

3
Méthode analytique pour la
simulation de réseaux de
résonateurs monomodes
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L a compréhension des phénomènes physiques complexes intervenant lors de l’interaction entre une

surface et des ondes électromagnétiques nécessite d’étudier finement l’évolution temporelle et la ré-

partition spatiale du champ électromagnétique. Pour ce faire, de nombreuses techniques expérimentales

sont développées et sans cesse perfectionnées pour venir sonder le comportement des composants phy-

siques, permettant des résolutions spectrales, temporelles, et spatiales toujours meilleures. Toutefois, une

limite commune à toutes ces méthodes expérimentales est le temps (et le coût) qu’elles nécessitent, et l’ex-

pertise qu’elles requièrent pour être mises en place.

Les méthodes de simulation numérique sont un autre chemin vers une meilleure compréhension des

phénomènes physiques, avec des atouts et limites très différentes. Elles sont en effet souvent plus rapides

et faciles à mettre en œuvre, tout en donnant accès plus directement aux effets physiques importants. En

contrepartie, elles requièrent une grande précaution lors de l’exploitation de leurs résultats, puisque ceux-ci

ne sont pas extraits d’un système physique réel.

La simulation de structures désordonnées est malgré tout très gourmande en capacités de calcul, parce

qu’il n’est pas possible d’utiliser la périodicité de la structure pour simplifier le problème. De plus, la concep-

tion de structures désordonnées passe généralement par le tirage aléatoire de certaines caractéristiques

géométriques, qu’il est souhaitable de répéter plusieurs fois pour connaître le comportement en moyenne.

Je présente donc dans ce chapitre la méthode de simulation numérique optimisée pour le calcul de struc-

tures désordonnées que j’ai développée pendant ma thèse.1

1LANGEVIN et al., « Study of disordered metallic groove arrays with a one-mode analytical model ».
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3.1 Simulation de réseaux de résonateurs monomodes

Les méthodes de simulations les plus utilisées actuellement se décomposent principalement entre :

les méthodes modales,2 les méthodes de différences finies (FDTD)3 ou d’éléments finis (FEM),4 et les mé-

thodes analytiques.5 Les méthodes modales utilisent des techniques d’interpolation pour calculer les modes

propres du champ électromagnétique, tandis que les méthodes FDTD/FEM résolvent localement les équa-

tions de Maxwell pour déterminer la réponse globale de la structure. Ces méthodes sont dites exactes, au

sens où l’augmentation de la précision demandée sur les calculs fait converger les résultats vers la physique

réelle de l’objet étudié.

Les méthodes analytiques, elles, se basent sur une simplification du problème physique permettant de

le ramener à un nombre réduit d’équations. Elles sont moins polyvalentes, car spécifiques à l’étude des

systèmes physiques simplifiés pour lesquels elles sont construites, mais sont en contrepartie plus rapides.

Nous avons accès à plusieurs méthodes de simulation exactes dans l’équipe où j’ai effectué ma thèse, mais

la complexité des structures désordonnées que je devais étudier justifiait le développement d’un code spé-

cifique plus rapide. La méthode de simulation que je présente ici est donc une méthode analytique.

3.1.1 Définition du modèle analytique

Les systèmes physiques auxquels s’applique la méthode analytique que j’ai développée sont des en-

sembles de résonateurs monomodes. Cette contrainte d’étudier des résonateurs hébergeant un seul mode

électromagnétique a une double motivation. D’une part, numériquement, cela permet de simplifier les

calculs effectués, donc de gagner du temps de calcul, précieux dans l’étude des structures désordonnées.

D’autre part, physiquement, cela garantit que les phénomènes physiques sous-jacents seront simples, afin

de pouvoir plus facilement développer le modèle puis interpréter les comportements observés.

Le système d’étude choisi est le réseau de sillons gravés dans une surface métallique, comme présenté

Fig. 3.1. Ce sont des résonateurs Métal-Isolant-Métal comme introduits dans le Chapitre 1. Ce type de struc-

ture a été choisi car, sous certaines conditions présentées ci-après, ces sillons ne peuvent effectivement hé-

berger qu’un seul mode du champ électromagnétique. Nous verrons que ces conditions ne sont pas trop

restrictives, justifiant l’intérêt de ce modèle analytique. De plus, ces sillons sont considérés invariants (infi-

nis) dans une direction, ou 1D, simplifiant encore plus le problème.

L’idée d’étudier des réseaux métalliques 1D par une approche monomode n’est pas nouvelle,6 et une

généralisation à des structures combinant des sillons de différentes positions et géométries avait été pro-

posée dans l’équipe où j’ai mené ma thèse.7 J’ai donc implémenté une méthode de simulation de réseaux

de sillons métalliques monomodes 1D. Un schéma du type de structure étudié est montré sur la Fig. 3.1. Elle

est constituée d’une maille périodique de nS sillons gravés dans une couche de métal, chaque sillon étant

défini par sa position x( j )
c , largeur w ( j ) et hauteur h( j ). L’ensemble des nS structurations est répété avec une

période Lx .

Le champ électromagnétique incident a un angle θ par rapport à la normale et un vecteur d’onde k⃗.

Il est également polarisé transverse magnétique (TM) pour pouvoir exciter les résonances plasmoniques

du métal, c’est-à-dire ici H = Hy . Par ailleurs, les dimensions des sillons, détaillées plus loin, sont telles

qu’aucun mode transverse électrique ne peut s’y coupler. Pour toute la suite, on se ramènera à des champs

monochromatiques de pulsation ω pour lesquels le terme d’évolution temporelle e−iωt est implicite.

2Jean Paul HUGONIN et al., « Reticolo software for grating analysis » ; LALANNE et al., « Fourier-modal methods applied to waveguide
computational problems » ; L. LI, « Multilayer modal method for diffraction gratings of arbitrary profile, depth, and permittivity ».

3SHIBAYAMA et al., « Performance evaluation of several implicit FDTD methods for optical waveguide analyses ».
4LALANNE et al., « Numerical analysis of a slit-groove diffraction problem ».
5LALANNE et al., « One-mode model and Airy-like formulae for one-dimensional metallic gratings ».
6Ibid.
7BOUCHON, « Ingénierie d’indice optique à base de nanostuctures métalliques ».
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3.1 Simulation de réseaux de résonateurs monomodes

A
B

FIGURE 3.1 – Schéma d’une structure périodique multi-sillon (période Lx ). Chaque sillon est défini par sa

position x( j )
c , sa largeur w ( j ) et sa profondeur h( j ). Les sillons sont gravés dans une couche métallique.

ϵd et ϵm sont les permittivités des milieux dans les sillons et du métal. Les k⃗(i ) représentent les différents
ordres de diffractions dus à la périodicité de la structure.

Le cœur de cette méthode est l’expression du champ magnétique dans chaque sillon (zone B de la

Fig. 3.1) par une combinaison d’un unique mode propagatif horizontal et de modes propagatifs verticaux8 :

H( j )
y,B(x, z) = X( j )

0 (x)

(
A( j )

0 e i k
( j )
z,d(z+h( j )) +B( j )

0 e−i k
( j )
z,dz

)
, (3.1)

où X( j )
0 (x) = cos

(
k( j )

x,d(x −x( j )
c )

)
est l’enveloppe du seul mode horizontal, et A( j )

0 (resp. B( j )
0 ) est l’amplitude du

mode vertical se propageant vers le haut (resp. vers le bas). Ces modes sont associés aux vecteurs d’ondes

k( j )
z,d et k( j )

x,d, dont les définitions dépendent uniquement des dimensions du sillon et du vecteur d’onde d’in-

cidence, et seront données ultérieurement.

Cette description monomode peut être considérée comme valide sous les hypothèses suivantes :

• Hyp. 1) Les largeurs des sillons sont suffisamment petites par rapport à la longueur d’onde pour que

seul un mode propagatif horizontal y existe :

∀ j ∈ [1,ns ], w ( j ) ≪ λ

2
p
ϵd

, (3.2)

• Hyp. 2) Les sillons sont assez profonds par rapport à l’épaisseur de peau du métal dm pour négliger la

contribution des modes évanescents (plasmons de surface) :

∀ j ∈ [1,ns ], h( j ) ≫ dm , (3.3)

• Hyp. 3) Les sillons sont suffisamment éloignés les uns des autres par rapport à l’épaisseur de peau du

métal pour éviter tout couplage direct :

∀ j ∈ [2,ns ], x( j )
c −x( j−1)

c − w ( j ) +w ( j−1)

2
≫ dm . (3.4)

Par la suite, les hypothèses 2) et 3) seront toujours respectées. En effet, comme la profondeur des sillons

détermine leurs longueurs d’onde de résonance, choisir des sillons résonants dans l’infrarouge moyen ou

lointain, les gammes de fréquence d’intérêt pour ma thèse, nécessite h( j ) ≥ 1 µm ≫ dm , assurant l’Hyp. 2).

8LALANNE et al., « One-mode model and Airy-like formulae for one-dimensional metallic gratings ».
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D’autre part, le but n’étant pas d’étudier le couplage direct entre des sillons, les structures étudiées seront

toujours conçues pour vérifier l’Hyp. 3). La stabilité du modèle en fonction de la validité de l’Hyp. 1) sera

étudiée ultérieurement.

Il reste à prendre en compte le champ magnétique dans le milieu supérieur (zone A de Fig. 3.1) pour

décrire pleinement la physique de la structure, puisque le champ dans la couche métallique n’est jamais

calculé explicitement. Ce champ incident est décrit par la décomposition de Rayleigh due à la périodicité

de la structure :

Hy,A(x, z) = e i (k(0)
x x−k(0)

z z) + ∑
n∈Z

Rne i (k(n)
x x+k(n)

z z), (3.5)

où les Rn sont les amplitudes de chaque mode réfléchi n, et les vecteurs d’ondes sont :

k(n)
x = k(0)

x +n
2π

Lx
, (3.6)

k(n)
z =

√
k2

0 −
(
k(n)

x

)2
. (3.7)

Parmi ces modes réfléchis, un certain nombre sont propagatifs, d’autres sont évanescents. Les modes

propagatifs sont ceux pour lesquels k(n)
z est réel, i.e. pour lesquels |k(n)

x | < k0.

Afin de calculer la réponse optique du réseau de sillons, les amplitudes réfléchies Rn sont liées aux

amplitudes des sillons A( j )
0 et B( j )

0 grâce aux conditions de continuité du champ électromagnétique aux

interfaces. Par ailleurs, les vecteurs d’onde k( j )
z,d et k( j )

x,d sont calculés à partir des dimensions du sillon, des

permittivités du milieu dans le sillon ϵd et du métal ϵm , et du vecteur d’onde incident.9

3.1.2 Vecteurs d’onde du mode des sillons

Un sillon peut être étudié comme un empilement Métal-Isolant-Métal (MIM) qui se comporte comme

un résonateur de Fabry-Perot. Afin que l’expression 3.1 corresponde bien à un mode hébergé par le sillon,

le vecteur d’onde horizontal k( j )
x,d doit correspondre à une longueur d’onde permettant des interférences

constructives pour chaque aller-retour dans le sillon, soit :

(rd,m)2e2i k
( j )
x,dw ( j ) = 1, (3.8)

où rd,m est le coefficient de réflexion TM entre le diélectrique dans le sillon et les murs métalliques s’écri-

vant :

rd,m = kx,d/ϵd −kx,m/ϵm

kx,d/ϵd +kx,m/ϵm
. (3.9)

La Fig. 3.2 représente schématiquement les variables mises en jeu dans le calcul des vecteurs d’onde du

mode unique d’un sillon ( j ). Elle met aussi en avant le fait que la profondeur du sillon n’intervient pas dans

l’expression du mode horizontal. Ainsi, la largeur w ( j ) du sillon détermine entièrement le mode unique

horizontal, en fonction de la longueur d’onde d’incidence (à travers k0). La profondeur du sillon vient, en-

suite seulement, déterminer si le sillon peut se coupler à la lumière incidente, en fonction notamment de la

phase accumulée pour un aller-retour vertical.

L’Hyp. 1) des largeurs petites devant la longueur d’onde (Eq.(3.2)) entraîne k( j )
x,dw ( j ) ≪ 1, permettant

de réécrire la condition d’interférence constructive avec un développement limité de l’exponentielle. Une

9BOUCHON, « Ingénierie d’indice optique à base de nanostuctures métalliques ».

34



3.1 Simulation de réseaux de résonateurs monomodes

FIGURE 3.2 – Schéma de principe du modèle de sillon monomode, pour le sillon ( j ). Les permittivités ϵm

et ϵd des matériaux, les vecteurs d’onde kx et kz dans chaque matériau, ainsi que les coefficients de
réflexion r (l )

dm sont représentés.

condition suffisante pour assurer l’équation (3.8) est alors :

kx,d/ϵd −kx,m/ϵm

kx,d/ϵd +kx,m/ϵm

(
1+ i k( j )

x,dw ( j )
)
= 1

⇒ (kx,d/ϵd −kx,m/ϵm)
(
1+ i k( j )

x,dw ( j )
)
= kx,d/ϵd +kx,m/ϵm

⇒ (kx,d/ϵd −kx,m/ϵm)i k( j )
x,dw ( j ) = 2kx,m/ϵm .

En réutilisant k( j )
x,dw ( j ) ≪ 1, on obtient l’équation non-linéaire suivante :

k( j )
x,m

ϵm
=

k( j )
x,d

ϵd

i
k( j )

x,dw ( j )

2

 . (3.10)

En utilisant la continuité de la composante tangentielle des vecteurs d’ondes, k( j )
z,d = k( j )

z,m, l’équation (3.10)

devient :

(k( j )
x,d)2

[
1+ (k( j )

x,d)2
(
ϵm

ϵd

)2 w ( j )2

4

]
= (ϵd −ϵm)k2

0 . (3.11)

Comme on a |ϵm |≫ |ϵd |, l’équation donne les expressions approchées suivantes pour les vecteurs d’ondes10 :

k( j )
x,d =p

ϵd k0

√ −2i
w ( j )k0

p
ϵm

,

k( j )
z,d =p

ϵd k0

√
1+ 2i

w ( j )k0
p
ϵm

.
(3.12)

3.1.3 Méthode de résolution

À partir de maintenant, toutes les variables nécessaires à la résolution ont été présentées. Les inconnues

sont les amplitudes des champs réfléchis Rn , et celles des modes des sillons A( j )
0 et B( j )

0 . Grâce aux condi-

tions de continuité entre le champ incident, le champ réfléchi, et les modes dans les sillons, il est possible

d’exprimer les Rn en fonction des A( j )
0 et B( j )

0 , ou vice-versa.

10COLLIN et al., « Waveguiding in nanoscale metallic apertures ».
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Au niveau de l’ouverture des sillons, les composantes tangentielles du champ électromagnétique (Hy et

Ex ) sont continues. La continuité de Ex entraîne celle de la dérivée
∂z Hy

ϵ , car l’équation de Maxwell-Ampère

pour notre système s’écrit Ex = ∂z Hy

ωϵ .

Ensuite, à l’interface entre un diélectrique et un métal, une condition d’impédance de surface est utili-

sée pour éviter de calculer le champ dans les zones métalliques. Cette condition s’écrit11 :

∂z Hy,A(x, z = 0) = ηAHy,A(x, z = 0), (3.13)

avec ηA = ϵAk0
i
p
ϵm

.

La première étape de la résolution est donc d’exprimer chaque amplitude de la décomposition de Ray-

leigh Rn dans l’équation 3.5 en fonction des amplitudes des modes dans les sillons A( j )
0 et B( j )

0 . Pour ce faire,

on projette le champ Hy,A sur un unique mode n0 :

∫ Lx

0
Hy,A(x, z)e−i k

(n0)
x x d x = δn0

0 Lx e−i k
(n0)
z z +Rn0 e i k

(n0)
z z , (3.14)

où δ est le symbole de Kronecker.

Pour écrire la contribution des sillons à la même intégrale, les notations suivantes sont utiles :

β(n)
± = 1± i k(n)

z

ηA
, (3.15)

α
( j )
± = 1±

i k( j )
z,dϵA

ηAϵd
, (3.16)

γ( j ) =
i k( j )

z,d −ηB

i k( j )
z,d +ηB

. (3.17)

Les intégrales suivantes sont également définies sur la largeur w ( j ) de chaque sillon ( j ) :

I(n, j ) =
∫

j
e i k(n)

x x d x, (3.18)

Int (n, j ) =
∫

j
cos

(
k( j )

x,d(x −x( j )
c )

)
e−i k(n)

x x d x, (3.19)

K( j ) =
∫

j
cos

(
k( j )

x,d(x −x( j )
c )

)
d x. (3.20)

La condition d’impédance de surface au fond du sillon ( j ) relie les amplitudes des modes se propageant

vers le haut et le bas et permet d’exprimer B( j )
0 en fonction de A( j )

0 :

B( j )
0 = A( j )

0 γ( j )e−i k
( j )
z,dh( j )

. (3.21)

Ainsi, projeter le champ Hy,A sur le mode e−i k
(n0)
x x et utiliser les conditions aux interfaces en z = 0 donne

une expression de chaque Rn0 en fonction des modes des sillons :

Rn0 =−β
(0)
+
β(0)−

δ
n0
0 + 1

Lxβ
(n0)−

ns∑
j=1

A( j )
0

(
α( j )
− e i k

( j )
z,dh( j ) +α( j )

+ γ( j )e−i k
( j )
z,dh( j )

)
Int (n0, j ). (3.22)

11DEPINE et al., « Surface impedance boundary condition for metallic diffraction gratings in the optical and infrared range ».
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La deuxième étape de la résolution est d’intégrer les mêmes conditions de continuité aux interfaces sur

l’ouverture d’un unique sillon ( j0), afin d’exprimer l’amplitude du mode de ce sillon A( j0)
0 en fonction des

amplitudes de la décomposition de Rayleigh Rn :

K( j0)A( j0)
0

(
e i k

( j0)
z,d h( j0) +γ( j0)e−i k

( j0)
z,d h( j0)

)
= I(0, j0) + ∑

n∈Z
RnI(n, j0). (3.23)

En injectant l’équation (3.22) dans l’équation (3.23), on obtient un système linéaire sur les amplitudes

A( j )
0 qui peut être formulé comme une équation matricielle :

MAA0 = IA. (3.24)

MA et IA ont les coefficients suivants :

(MA)j1,j2 =δ j1
j2

K( j1)
(
e i k

( j1)
z,d h( j1) +γ( j1)e−i k

( j1)
z,d h( j1)

)
(3.25)

− ∑
n∈Z

I(n, j1)Int (n, j2)

Lxβ(n)−

(
α( j2)
− e i k

( j2)
z,d h( j2) +α( j2)

+ γ( j2)e−i k
( j2)
z,d h( j2)

)
, (3.26)

(IA)j1 =I(0, j1)

(
1− β(0)

+
β(0)−

)
. (3.27)

où j1 est l’indice de ligne et j2 l’indice de colonne. L’équation étant sur les A( j )
0 , le système est de dimension

ns le nombre de sillons.

Pour résoudre ce système, la somme sur tous les modes de la décomposition de Rayleigh est tronquée

aux modes ±N. La valeur des amplitudes des modes de sillon A( j )
0 et des modes réfléchis Rn sont alors

obtenus, et la réflectivité totale de la surface peut être calculée comme la somme de l’énergie dans chaque

mode propagatif :

Rtot =
N∑

n=−N
|Rn |2 Re(k(n)

z )

k(0)
z

(3.28)

La résolution de ce système peut être confiée à n’importe quel langage de programmation. Dans mon

cas, je me suis servi du langage Python, parce que sa facilité d’accès et ses outils de calcul numérique déjà

disponibles minimisent l’effort nécessaire à l’implémentation, laissant plus de temps pour la validation,

l’optimisation et l’exploitation.

3.2 Extensions possibles du modèle

3.2.1 Extension à des structures en transmission

Le modèle que j’ai développé ici peut facilement être adapté à des structures présentant une combinai-

son de sillons en réflexion et de fentes en transmission, comme représentée Fig. 3.3. Cela permet d’étudier

des structures combinant à la fois réflexion et transmission. Les fentes peuvent être traitées comme des

sillons à quelques exceptions près :
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FIGURE 3.3 – Schéma de principe d’une structure combinant des sillons et des fentes.

• la présence d’au moins une fente implique la prise en compte du champ transmis Hy,C :

Hy,C = ∑
m∈Z

Tme i (k(m)
x x−k(m)

z z), (3.29)

• l’ouverture inférieure des fentes retire la condition d’impédance de surface reliant A( j )
0 et B( j )

0 comme

au fond des sillons,

• les conditions de continuité sur toute la face arrière permettent de relier les composantes de Hy,C aux

A( j )
0 et B( j )

0 des fentes,

• les conditions de continuité à la sortie de chaque fente permettent de relier chaque A( j )
0 au B( j )

0 de la

même fente, caractérisant ainsi complètement le système.

Le système d’équations décrivant la physique du réseau de fentes et de sillons devient alors un système

sur les A0 des sillons, et les A0 et B0 des fentes. Sa résolution peut s’écrire de manière similaire au cas en

réflexion12 :

M′
A


Asi l lon

0

A f ente
0

B f ente
0

=

Isi l lon
A

I f ente
A

0

 . (3.30)

3.2.2 Difficultés d’extension à des structures 2D

Une autre extension de ce modèle qui pourrait paraître immédiate est le calcul de la réponse de sillons

croisés, c’est-à-dire des réseaux de sillons gravés selon deux axes perpendiculaires x et y . Cela implique un

champ dans la zone supérieure de la structure s’écrivant :

HA(x, y, z) = Hx,A(x, y, z)+Hy,A(x, y, z), (3.31)
Hx,A = e

i
(
k(0)

x x+k(0)
y y−k(0)

z z
)
H(0)

x,A + ∑
n,m∈Z2

Rx
nme

i
(
k(n)

x x+k(m)
y y+k(n,m)

z z
)
,

Hx,A = e
i
(
k(0)

x x+k(0)
y y−k(0)

z z
)
H(0)

y,A + ∑
n,m∈Z2

Ry
nme

i
(
k(n)

x x+k(m)
y y+k(n,m)

z z
)
.

(3.32)

où les k(n)
x (resp. k(m)

y ) sont donnés par le vecteur d’onde incident et la périodicité en x (resp. y).

12BOUCHON, « Ingénierie d’indice optique à base de nanostuctures métalliques ».
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3.3 Validation du modèle

Cependant, pour rester dans un cadre proche de celui du modèle présenté jusqu’ici, il faut conserver

l’idée de sillons monomodes. Une hypothèse raisonnable permettant d’assurer ceci est que les sillons gra-

vés dans une direction ne peuvent se coupler qu’avec le champ magnétique oscillant dans cette même

direction. Dit autrement, le mode des sillons infinis selon y (resp. x) ne contient que du Hy (resp. Hx ) et

garde donc la même expression que Eq. 3.1.
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FIGURE 3.4 – Intensité des ordres de diffraction pour une structure composée de sillons croisés, calculée
par une méthode de simulation exacte.13 Le spéculaire (0,0) est retiré pour pouvoir mettre les autres
intensités à l’échelle.

Une conséquence potentiellement problématique de cette hypothèse est qu’alors la structure découple

complètement le comportement selon Hx et selon Hy , puisqu’ils n’interagissent pas avec les mêmes sillons.

Par ailleurs, quelques étapes de calcul permettent de montrer que cette hypothèse de sillons indépendants

entraîne Rαnm ̸= 0 ⇒ n = 0 ou m = 0 pour α ∈ {x, y}, correspondant à une diffraction seulement en croix

autour du spéculaire.

Pour vérifier si cette diffraction en croix est physiquement valide ou non, une étude avec une méthode

exacte est présentée Fig. 3.4. Elle montre qu’une structure avec des sillons croisés diffracte le champ in-

cident dans toutes les directions. La simulation de réseaux de sillons 2D ne peut donc pas se faire avec

une extension aussi simple du modèle présenté jusqu’à présent. Il n’est probablement pas impossible de

trouver une expression valide pour des sillons monomodes 2D, dont le mode serait une combinaison de

Hx et de Hy . Cependant, je n’ai pas poursuivi les investigations dans cette direction, me concentrant sur

l’exploitation du modèle 1D.

3.3 Validation du modèle

Comme dit au début de ce chapitre, les résultats de méthodes de simulation comportant des approxi-

mations doivent être pris avec du recul pour deux raisons. D’une part, en tant que méthode de simulation,

elles peuvent comporter des erreurs numériques entraînant des résultats non-physiques. D’autre part, en

tant que méthode comprenant des approximations, il est nécessaire de vérifier que la structure respecte

suffisamment les hypothèses pour que les approximations faites soient valables.

Il est donc nécessaire de valider les résultats obtenus par cette méthode analytique avant de s’en servir,

afin de quantifier les potentielles erreurs numériques. Il faut également s’assurer, pour chaque nouvelle

structure étudiée, qu’elle reste dans le domaine des approximations faites.

39



Méthode analytique pour la simulation de réseaux de résonateurs monomodes

3.3.1 Structures tests
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FIGURE 3.5 – Étude de la réflexion spéculaire de deux structures périodiques différentes, i.e., un réseau
dont la maille élémentaire est constituée d’un seul sillon, et un autre de cinq sillons différents, comme
présenté en a). b) Comparaison entre la réflexion spéculaire donnée par le modèle analytique et l’ou-
til de simulation BMM utilisé comme référence : la maille élémentaire est répétée tous les 6 µm et est
constituée d’un seul sillon de largeur w = 0.25 µm et profondeur h = 3 µm c) Même comparaison pour
un réseau de maille élémentaire répétée tous les 10 µm et constituée de cinq sillons de largeurs et pro-
fondeurs différentes, telles que w ( j+1) > w ( j ) et h( j+1) > h( j ), variant linéairement de w (1) = 100 nm à
w (5) = 500 nm, et de h(1) = 1 µm, à h(5) = 2.6 µm.

Ainsi, à titre de validation, j’ai comparé ce modèle à une méthode modale exacte résolvant les équations

de Maxwell, la B-spline Modal Method (BMM).14 Un système simple, un réseau composé d’un seul type de

sillon présenté à gauche de la Fig. 3.5(a), est d’abord utilisé. Le sillon est de dimension sub-longueur d’onde

avec une largeur w (1) = 0.25 µm, profondeur h(1) = 3 µm et est répété avec une période de Lx = 6 µm.

Les parties métalliques sont en or (Au) et sa permittivité est modélisée selon un modèle de Drude validé

expérimentalement pour l’infrarouge15 : ϵAu(λ) = 1− 1/(λp /λ(λp /λ+ iγ)) où λp = 159 nm et γ = 0.0075.

Ainsi, l’épaisseur de peau dm est de l’ordre de 20 nm dans le moyen infrarouge.

La Figure 3.5(b) montre le spectre de réflexion spéculaire calculé par le modèle analytique détaillé ci-

dessus (pointillés bleus) et la méthode BMM (traits pleins rouges) pour la structure présentée dans la partie

gauche de Fig. 3.5(a). La lumière est en incidence normale par rapport à la surface et en polarisation TM.

Comme attendu, la structure présente une résonance Fabry-Perot à la longueur d’onde fondamentale du

sillonλ1 = 14.2 µm ∼ 4neffh, et à la première harmonique impaireλ3 = 4.65 µm = λ1/3. La position et l’inten-

sité des résonances sont calculées avec une précision satisfaisante, ce qui confirme que la réponse optique

de la structure est majoritairement déterminée par le mode fondamental du sillon, et que notre méthode

ne comporte pas d’erreur.

La Figure 3.5(c) montre le spectre de réflexion spéculaire en incidence normale calculé par le modèle

analytique détaillé ci-dessus (pointillés bleus) et la méthode BMM (traits pleins rouges) pour la structure

14BOUCHON et al., « Fast modal method for subwavelength gratings based on B-spline formulation ».
15LYNCH et al., « Comments on the optical constants of metals and an introduction to the data for several metals ».
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présentée dans la partie droite de la Fig. 3.5(a). La structure est bien plus complexe que celle utilisée pour la

Fig. 3.5(b), puisqu’elle consiste en une combinaison de cinq sillons différents, et sa réponse optique est

ainsi beaucoup moins évidente à interpréter. Toutefois, des résonances Fabry-Perot correspondant aux

modes fondamentaux des trois sillons les plus profonds sont identifiables à λ = 10.1 µm, λ = 11.8 µm et

λ= 13.3 µm. Pour cette structure également, malgré sa complexité, la méthode BMM est en très bon accord

avec le modèle analytique, confirmant qu’ici aussi la réponse de la structure est majoritairement contrôlée

par les modes fondamentaux des sillons.

Cette première validation qualitative effectuée, nous allons quantifier précisément l’écart entre les deux

méthodes, notamment en fonction du nombre de modes réfléchis Rn calculés par la méthode analytique,

seule variable jouant sur la précision des résultats, et en fonction de la validité de l’Hyp. 1) sur la largeur des

sillons.

3.3.2 Étude de la précision du modèle

La Fig. 3.6a) présente d’abord l’écart absolu entre les réflectivités calculées. L’écart absolu est utilisé plu-

tôt que l’erreur relative, car la réflectivité pouvant être nulle, l’erreur relative deviendrait infinie. La Fig. 3.6b)

montre que l’erreur est de l’ordre du pourcent, et maximale au niveau des résonances. Cela est attendu

puisque c’est non seulement là où les variations sont les plus fortes, mais aussi là où la physique est la plus

complexe. Par ailleurs, une erreur maximale de 2% est tout à fait acceptable à mon sens, puisque les im-

précisions dans les processus technologiques de nano-fabrication, associées aux incertitudes de mesures,

entraînent une erreur expérimentale généralement comparable.
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FIGURE 3.6 – Erreur absolue en réflectivité entre le modèle analytique et la méthode BMM, pour la structure
simple. a) Spectres calculés par les deux méthodes. b) Écart, pour un calcul de N = 50 modes réfléchis.
c) Moyenne de l’erreur sur un spectre de 4 à 16 µm, pour différents angles d’incidence.

La Fig. 3.6c) représente ensuite l’évolution de l’écart entre le modèle analytique et la méthode BMM en

fonction du nombre N de modes diffractés Rn calculés. L’erreur représentée est la moyenne sur le spectre de

4 à 16 µm de la valeur absolue de l’écart entre les simulations, représentée pour différentes valeurs d’angles

d’incidences. Une échelle logarithmique est utilisée, pour rendre plus facile la lecture de l’ordre de grandeur

de l’erreur. On voit que l’erreur moyenne devient de l’ordre de 10−2 à partir de N ∼ 10 modes, et est stable

au-delà de N = 20 modes diffractés calculés. On note également que l’erreur finale augmente avec l’angle

d’incidence, mais reste inférieure à 10−2 en moyenne.

Tout cela permet de s’assurer que dans un cas très clairement monomode, i.e., vérifiant l’Hypothèse 1)

(w ( j ) ≪ λ), le modèle développé donne des résultats physiquement corrects. La question maintenant est de

savoir comment cette précision est conservée dans le cas où on s’éloigne de cette hypothèse.
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FIGURE 3.7 – a) Erreur absolue moyenne en réflectivité entre le modèle analytique et la méthode BMM, pour
la structure simple, en fonction de la largeur du sillon. b) Spectre présentant une erreur significative,
pour un sillon de largeur w = 1.75 µm et un angle d’incidence de 25°. c) Erreur associée à ce spectre.

Pour ce faire, la Fig. 3.7a) représente l’évolution de l’erreur moyenne entre les deux méthodes pour dif-

férentes valeurs d’incidences, en fonction de la largeur du sillon étudié. D’abord, dans le cas de l’incidence

normale, l’erreur moyenne reste inférieure au pourcent. Néanmoins, pour une incidence oblique, l’erreur

moyenne augmente drastiquement avec la largeur des sillons. Il est donc probable que les autres modes

du sillon deviennent plus importants dans la réponse de la structure. La Fig. 3.7b) montre un exemple de

spectre correspondant à une erreur importante dans la Fig. 3.7a). On peut y voir que c’est l’erreur à la réso-

nance, plus précisément la sur-estimation de l’extinction par le modèle analytique, qui entraîne l’erreur. La

position de la résonance, elle, est bien calculée.

Les calculs pour le reste de ma thèse seront donc effectués pour des sillons de largeur w ( j ) ≤ 1 µm, et

pour un nombre de modes diffractés N > 20. Cela permet de s’assurer d’être dans la situation où l’erreur

moyenne reste inférieure au pourcent, et peu sensible à l’angle d’incidence.

La Fig. 3.8a) représente l’évolution du temps nécessaire au modèle analytique pour calculer la réponse

optique de la structure pour unique jeu de paramètres (λ,θ), en fonction du nombre N de modes diffractés

calculés. La droite de la méthode BMM représente le temps nécessaire pour un calcul avec une précision

assurant la convergence. On constate que le modèle analytique est plus que trente fois plus rapide pour

N = 20, à partir duquel on a montré que l’augmentation du nombre de modes calculés n’améliore pas la

précision.

Par la suite, je vais vouloir modéliser des structures comportant plusieurs sillons, afin d’avoir des en-

sembles désordonnés. La Fig. 3.8b) présente l’évolution du temps de calcul en fonction du nombre de

sillons modélisés, pour le modèle analytique et la méthode BMM. Ces résultats montrent très clairement

le gain en rapidité que permet le modèle analytique. En effet, pour modéliser 20 sillons (qui sera démontré

comme un minimum dans le chapitre suivant), le modèle développé est plus rapide d’un facteur 500.
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FIGURE 3.8 – Comparaison du temps de calcul entre le modèle analytique et la méthode BMM. a) Temps de
calcul pour différents nombres de modes utilisés dans le modèle analytique, pour une structure compo-
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pour le modèle analytique. (Matériel utilisé : processeur 4 cœurs Intel® Core™ i3-7100U CPU 2.40GHz,
RAM 3.6GB)

Conclusion

Une méthode de simulation de la réponse optique de réseaux de sillons métalliques a été détaillée. Elle

se base sur l’hypothèse que les sillons ne peuvent héberger qu’un seul mode électromagnétique, qui permet

de simplifier grandement les calculs. La possibilité d’étendre cette méthode à des combinaisons de sillons

et de fentes a été brièvement évoquée, et les difficultés de la simulation de réseaux de sillons croisées ont

été mentionnées.

La méthode analytique présentée a été testée et validée par la comparaison à la méthode BMM prise

comme référence. Il a été montré que dans le cadre des hypothèses justifiant l’utilisation du modèle mono-

mode, la méthode développée est suffisamment précise, tout en étant beaucoup plus rapide.

La principale précaution à prendre est la largeur des sillons, puisqu’elle influe directement sur la validité

de l’hypothèse monomode. Il a également été mis en évidence que le cas d’une incidence normale était plus

stable qu’une incidence oblique, cette dernière se couplant plus facilement aux autres modes du sillon. Il

est nécessaire de s’assurer de la validité des calculs effectués par la suite, pour l’ensemble des paramètres

d’intérêt (λ,θ). Pour ce faire, toutes les structures utilisées comporteront des sillons ou des fentes de largeur

w ( j ) < 1 µm, et les simulations seront effectuées pour un nombre de modes diffractés N > 20.

Cette méthode va donc pouvoir être utilisée pour l’étude détaillée de réseaux désordonnés de sillons

monomodes, pour lesquels la méthode BMM est trop lente.
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Chapitre

4
Étude numérique de l’effet du
désordre sur le comportement
des réseaux de sillons
métalliques

Sommaire
4.1 Définitions préalables . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45

4.1.1 Quantification du désordre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45

4.1.2 Super-période des structures désordonnées . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 46

4.2 Étude de la répartition de l’énergie pour un réseau de sillons désordonnés . . . . . . . . . . . 47

4.2.1 Répartition spectrale de l’énergie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47

4.2.2 Répartition angulaire de l’énergie réfléchie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 50

4.3 Étude d’un réseau de fentes désordonné . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.3.1 Transmission Optique Extraordinaire . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.3.2 Répartition spectrale de l’énergie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53

4.4 Proposition de structure très diffusante . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55

4.4.1 Structure proposée . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55

4.4.2 Comportement désordonné . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 56

Q uand la lumière interagit avec une métasurface métallique, de nombreux effets se combinent. D’une

part, parce qu’elle interagit avec une surface structurée, des effets de diffraction et de diffusion ont

lieu en plus de la réfraction et réflexion présentes à toute interface. D’autre part, parce que cette structure

est résonante, des effets de confinement du champ et d’absorption viennent s’ajouter.

La répartition spatiale de l’énergie en fonction de la géométrie d’une surface non-absorbante (typique-

ment, diélectrique) commence à être bien connue, y compris pour des structures non périodiques, comme

présenté Chapitre 2. De même, l’influence d’une structure métallique périodique sur le spectre de réflexion

ou d’absorption d’une surface a beaucoup été étudié dans le domaine de la plasmonique, comme présenté

Chapitre 1.

Grâce à l’outil de simulation rapide présenté au chapitre précédent, il est possible de calculer la réponse

optique de structures métalliques désordonnées. Cela permet d’étudier l’interaction entre les effets des

résonances et ceux du désordre, ce qui a encore assez peu été réalisé.

4.1 Définitions préalables

4.1.1 Quantification du désordre

La structure étudiée est un réseau de sillons métalliques, modélisé par la méthode analytique présentée

au chapitre précédent. Afin de mieux étudier les effets du désordre, il est intéressant de définir une métrique

permettant de quantifier le désordre ajouté à la structure.1 C’est pourquoi le type de désordre étudié est une

perturbation d’une maille périodique, i.e., le décalage aléatoire des positions des sillons par rapport à une

1YU et al., « Engineered disorder in photonics ».
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position initiale périodique. En effet, ce type de désordre est facile à quantifier, notamment par rapport aux

autres désordres présentés Chapitre 2.

x

z

Diffraction (D)

Diffusion (S)

Rayon

Incident

Réflexion

spéculaire (R)

0

F.D.

FIGURE 4.1 – Définition géométrique du Facteur de Désordre (FD), et représentation schématique des dif-
férents modes propagatifs dans le champ sortant.

J’introduis donc un Facteur de Désordre (FD), défini comme le décalage maximal des sillons par rapport

à leurs positions périodiques, le décalage pour chaque sillon étant tiré uniformément entre -FD/2 et +FD/2,

tel que montré sur la Fig. 4.1. Ce type de désordre ne modifie pas la densité locale de sillons, et fait ainsi

parti des désordres corrélés hyperuniformes.2 Le cas FD = 0 correspond à la distribution périodique, et

FD = Lx −dm à la distribution la plus désordonnée assurant la validité de l’Hyp. 3) de non-couplage donnée

par Eq. 3.4.

4.1.2 Super-période des structures désordonnées

Le modèle analytique utilisé requiert des conditions aux bords périodiques. Pour l’appliquer à des ré-

seaux désordonnés, il est donc nécessaire de choisir un nombre m de sillons dont les positions seront désor-

données, puis de répéter périodiquement l’ensemble avec une super-période mLx . Le choix de m doit se

faire tel qu’il n’affecte pas la réponse optique calculée, i.e., le fait de répéter périodiquement les m sillons

désordonnés donne le même résultat qu’un réseau complètement désordonné.

La Fig. 4.2a) présente le spectre de réflexion et diffraction du réseau de sillon simple étudié dans le cha-

pitre précédent, c’est-à-dire h = 3 µm, w = 0.25 µm et Lx = 6 µm. Sur ce spectre, on identifie trois longueurs

d’onde intéressantes : λ3 = 4.65 µm pour avoir une résonance diffractante, λ1 = 14.2 µm pour avoir une ré-

sonance plus grande que la période, et entre les deux, λ= 13.5 µm pour être au bord d’une résonance, où la

réponse optique varie rapidement avec la longueur d’onde.

Les Fig. 4.2b-d) présentent les valeurs calculées en réflexion, diffraction et diffusion à ces trois longueurs

d’onde, pour un ensemble de m sillons désordonnés en fonction du m choisi. Cette étude montre une

convergence à partir de m = 20. Dans la suite, la valeur de m est donc choisie entre 20 et 30, comme bon

compromis entre désordre et temps de calcul.

Par ailleurs, la super-période donne accès à plus d’angles réfléchis θ dans la décomposition de Rayleigh

écrite en Eq. 3.5. Ainsi, les Rn représentent toutes les directions possibles pour le champ réfléchi, à savoir

la réflexion spéculaire (n = 0), les ordres diffractés par le réseau périodique (n = mk,k ∈ Z∗) et la diffusion

(n ∈ [mk +1;m(k +1)−1],k ∈Z). Le tout est résumé dans les variables suivantes :

2TORQUATO et al., « Ensemble theory for stealthy hyperuniform disordered ground states ».
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b) λ = 4.65 μm c) λ = 13.5 μm d) λ = 14.2 μm
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FIGURE 4.2 – Évolution de la réponse calculée en fonction de la super-période m, pour la structure présen-
tée Fig. 3.5a), avec FD= 6 µm. Moyenne sur 20 tirages, FD = 6 µm. a) Rappel du spectre de la structure.
b) Cas diffractant à λ = 4.65 µm. c) Cas sub-longueur d’onde à λ = 13.5 µm. d) Cas absorption totale à
λ= 14.2 µm.
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k(0)
z

, (4.1)

R = |R0|2 Re(k(0)
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k(0)
z

, (4.2)

D =
N∑

p=−N
p ̸=0

|Rpm |2 Re(k(pm)
z )

k(0)
z

−R, (4.3)

S = Rtot −R−D, (4.4)

A = 1− (R+S +D). (4.5)

où R, la réflexion spéculaire, est tout simplement l’ordre zéro de diffraction; D, la somme sur les ordres

diffractés, est l’ensemble des modes accessibles au réseau périodique; S, la diffusion (scattering en anglais),

est le reste de l’énergie réfléchie ; A, l’absorption, est l’énergie perdue sous forme d’échauffement de la

couche métallique. L’augmentation de m permet donc de calculer plus finement la répartition spatiale de

l’énergie diffusée.

4.2 Étude de la répartition de l’énergie pour un réseau de sillons
désordonnés

Maintenant que le Facteur de Désordre (FD) et la super-période (m) ont été définies, il est possible

d’étudier l’influence du désordre sur la réponse optique d’un réseau de sillons.
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4.2.1 Répartition spectrale de l’énergie
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FIGURE 4.3 – Spectres de réflexion spéculaire, diffractée et diffuse calculés pour le réseau de sillons simples
(h = 3 µm, w = 0.25 µm et Lx = 6 µm). La droite verticale pointillée note la longueur d’onde qui est égale à
la période. Calculs effectués par le modèle analytique pour m = 20. a) Spectre de la structure périodique,
FD = 0 µm. b) Spectre de la structure désordonnée avec FD = 6 µm.

La Fig. 4.3 montre le spectre complet de la structure étudiée, à savoir un réseau de sillons de largeur

w = 0.25 µm et profondeur h = 3 µm, dont la période est Lx = 6 µm, déjà étudié pour la Fig. 3.5b). La

Fig. 4.3a) présente le spectre dans le cas périodique (FD = 0 µm). La structure présente deux résonances,

une à λ1 = 14.2 µm correspondant au mode fondamental du sillon, et une à λ3 = 4.65 µm correspondant à

la première harmonique impaire. Dans le cas de la résonance de longueur d’onde λ3 = 4.65 µm, inférieure

à la période, une partie de l’énergie est diffractée. À l’inverse, l’autre résonance est à une longueur d’onde

plus grande que la période, donc aucun ordre diffracté ne peut exister. Comme la réflexion est également

nulle, toute l’énergie est absorbée dans les sillons. En dehors des résonances, le sillon n’interagit pas avec la

lumière incidente, et la surface se comporte comme un miroir presque parfait.

La Fig. 4.3b) présente le spectre de la structure pour FD = Lx = 6 µm, donc très désordonnée. On ob-

serve que de la diffusion apparaît, mais seulement aux gammes de longueurs d’onde correspondant à des

résonances de la structure. La diffraction, elle, a fortement diminué, ce qui est attendu d’une structure non-

périodique. Cette sélectivité spectrale fine de la diffusion est une caractéristique peu commune, due ici à la

combinaison de la réponse angulaire d’une structure désordonnée avec la réponse spectrale d’une struc-

ture métallique résonante.

Ces effets généraux étant identifiés, nous pouvons utiliser la quantification du désordre à son plein po-

tentiel, afin d’étudier l’évolution du spectre en fonction du niveau de désordre.

La Figure 4.4 montre l’effet du désordre sur le réseau de sillons étudié précédemment pour deux cas de

figures différents : le premier est pour la résonance diffractante à λ3 = 4.65 µm < Lx (Fig. 4.4a)) et le second

pour une résonance à λ1 = 14.2 µm > Lx (Fig. 4.4b)).

Pour cette étude, le Facteur de Désordre (FD) est augmenté progressivement, en partant d’un réseau

périodique (FD = 0 µm). Pour chaque valeur de FD, 20 tirages aléatoires des positions sont effectués. Les

traits pleins représentent les valeurs moyennes, et les barres d’erreur correspondent aux minima et maxima

obtenus sur les 20 structures.

Alors que le désordre augmente, les deux cas (diffractant et non-diffractant) voient une augmentation de

la diffusion (S), comme identifié sur Fig. 4.3. Dans le cas diffractant, on observe un échange entre l’énergie

diffractée et l’énergie diffusée, tandis que l’absorption et la réflectivité restent constantes. À l’inverse, dans

le cas non-diffractant, comme la structure était parfaitement absorbante, l’augmentation de la diffusion va

nécessairement de pair avec une diminution de l’absorption. L’ajout de désordre vient donc faire perdre le
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FIGURE 4.4 – Évolution de la répartition de l’énergie absorbée, réfléchie, diffractée et diffusée en fonction
du Facteur de Désordre. Les traits pleins sont les moyennes sur 20 tirages, et les barres d’erreur corres-
pondent aux valeurs maximales et minimales obtenues pour chaque FD. a) Cas d’une résonance diffrac-
tante, λ3. b) Cas d’une résonance sub-longueur d’onde, λ1.

couplage critique à la structure, sans pour autant augmenter significativement sa réflectivité.

Le cas diffractant est particulièrement intéressant, puisqu’il montre que pour ce type de désordre (per-

turbation d’une maille périodique, résonateurs monomodes découplés), la proportion d’énergie diffusée

par le réseau désordonné est celle qui est diffractée par le réseau ordonné. Cela est une bonne règle de

conception pour des structures très diffusantes, puisqu’il suffit de trouver une structure périodique (donc

plus facile à modéliser et optimiser) très diffractante.

0 1 2 3

a) Lx = 3μm < λ3 b) Lx = 15μm > λ1
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FIGURE 4.5 – Évolution de la répartition de l’énergie absorbée, réfléchie, diffractée et diffusée en fonction du
Facteur de Désordre, pour la structure avec un seul sillon utilisée précédemment, mais dont la période
est modifiée. a) Cas d’une résonance sub-longueur d’onde avec λ3 > Lx = 3 µm en incidence normale.
b) Cas d’une résonance diffractante avec λ1 < Lx = 15 µm et une incidence de 10°. Les traits pleins sont
les moyennes sur 20 tirages, et les barres d’erreur correspondent aux valeurs maximales et minimales
obtenues pour chaque FD.

On veut confirmer la généralité des observations faites, et notamment vérifier que le caractère diffrac-

tant ou non de la structure est le point clé, plutôt qu’une différence entre le mode fondamental et la pre-

mière harmonique du sillon. Pour ce faire, la Fig. 4.5 présente l’évolution de la réponse spectrale en fonction

du FD pour deux réseaux constitués du même sillon (w = 0.25 µm, h = 3 µm) mais de périodes différentes.

D’une part, Fig. 4.5a) correspond à Lx = 3 µm < λ3, donc un cas non diffractant pour la première harmo-

nique, où on retrouve bien la diminution de l’absorption, même si la situation initiale n’est pas parfaitement

absorbante. D’autre part, Fig. 4.5b) présente le cas Lx = 15 µm > λ1, donc un cas diffractant pour le mode

fondamental, où on observe bien l’échange entre diffraction et diffusion. Il est à noter que ce dernier cas
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est présenté pour une incidence de 10° et non normale, simplement pour éviter d’avoir une anomalie de

Rayleigh au niveau de la résonance.

Pour résumer, on a montré que pour les résonances diffractantes, le désordre convertit complètement

l’énergie diffractée en énergie diffusée, en modifiant peu la réflexion et l’absorption. Cela permet, comme

déjà signalé, d’estimer facilement la proportion d’énergie diffusée par un réseau désordonné, puisqu’il

s’agit de la proportion d’énergie diffractée par le réseau périodique, rapide à calculer. De plus, au niveau

des résonances aux longueurs d’onde plus grandes que la période, le désordre convertit une partie de l’ab-

sorption en diffusion. Cela peut-être un effet délétère pour les applications où l’absorption maximale est

recherchée, par exemple en détection. Enfin, en dehors des résonances, la couche métallique se comporte

comme un miroir, qu’elle soit périodique ou désordonnée.

4.2.2 Répartition angulaire de l’énergie réfléchie

L’étude spectrale de la diffusion et de la diffraction apporte déjà beaucoup d’informations sur le com-

portement de la structure. Toutefois, aussi bien la diffraction que la diffusion correspondent à plusieurs

directions de ré-émission de l’énergie, et il est donc intéressant d’étudier la répartition spatiale (c’est-à-dire

ici angulaire) de l’énergie diffractée et diffusée.
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FIGURE 4.6 – Répartition angulaire de l’énergie réfléchie par le réseau de sillons, sans la réflexion spéculaire.
a) Cas de la structure périodique. b) Cas pour FD = 6 µm. Le trait plein noir indique la position du
spéculaire pour chaque angle d’incidence.

La Fig. 4.6 présente la répartition de l’énergie diffractée et diffusée, en fonction de l’angle d’incidence.

La structure utilisée est toujours le même réseau de sillons, et ces calculs ont été faits pour λ= 4.65 µm, la

longueur d’onde de résonance diffractante de la structure. Le pic de réflexion spéculaire a été retiré pour

une meilleure lisibilité.

La Fig. 4.6a) présente le cas périodique, où on peut voir les différents ordres de diffraction se décaler

avec l’angle d’incidence. Par ailleurs, en dehors de l’incidence normale, une quantité d’énergie différente

est envoyée dans chaque ordre de diffraction. Cette différence entre les ordres de diffraction est une carac-

téristique courante, qui peut donner lieu à une optimisation pour renvoyer un maximum d’énergie dans un

ou plusieurs ordres de diffraction choisis.3

3DENG et al., « A facile grating approach towards broadband, wide-angle and high-efficiency holographic metasurfaces » ; RA’DI et
al., « Metagratings: Beyond the limits of graded metasurfaces for wave front control ».
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La Fig. 4.6b) présente le cas de la structure désordonnée avec un FD de 6 µm, pour lequel on a vu que

toute la diffraction avait été convertie en diffusion. On observe d’abord l’absence de pics de diffraction,

comme attendu, et une répartition de la diffusion dans presque toutes les directions. On peut également

voir une gamme d’angles, centrée pour chaque incidence sur le spéculaire correspondant et allant de -20°

à +20°, où la diffusion est significativement plus faible que dans le reste des directions.
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FIGURE 4.7 – Transformées de Fourier des positions d’ensembles 1D de points. a) Cas pour un structure
périodique. b) Cas pour une maille périodique perturbée. c) Cas pour une structure désordonnée non
corrélée.

Il se trouve que cette zone angulaire d’exclusion de la diffusion est caractéristique des structures hyper-

uniformes,4 comme présenté Chapitre 2. Le type de désordre que j’ai utilisé dans ce chapitre, une pertur-

bation d’une maille périodique où les résonateurs ne peuvent pas être plus proches que l’épaisseur de peau

du métal, est un désordre corrélé hyperuniforme.

Une façon de mieux comprendre le lien entre les positions des résonateurs et cette anisotropie de la

diffusion est de s’intéresser à la transformée de Fourier des positions de la structure. En effet, il y a un lien

direct entre les fréquences spatiales présentes au sein de l’échantillon et celles qu’un détecteur, placé dans

le plan de Fourier, pourrait mesurer.

La Fig. 4.7 présente ainsi la transformée de Fourier des positions d’ensemble de résonateurs dans trois

cas différents. À chaque fois, le spéculaire est retiré pour améliorer la lisibilité. D’une part, la Fig. 4.7a)

montre la transformée de Fourier d’une structure périodique. Ensuite, la Fig. 4.7b) montre la transformée

de Fourier d’une structure comme celle étudiée dans ce chapitre, c’est-à-dire pour laquelle les positions

sont des perturbations d’une maille périodique. Enfin, la Fig. 4.7c) montre la transformée de Fourier d’une

structure où toutes les positions sont tirées aléatoirement et indépendamment, n’importe où sur la surface.

La comparaison de la Fig. 4.7b) et de la Fig. 4.7c) montre clairement l’apparition de cette gamme de

fréquences spatiales où la transformée de Fourier est très faible autour du spéculaire, absente dans le cas

aléatoire pur. Ceci se traduit par la gamme d’angles sans diffusion de la Fig. 4.6b). À strictement parler, dans

le cas périodique présenté sur la Fig. 4.7a), on a aussi une zone où l’énergie émise est négligeable, puisque

les seuls directions disponibles sont les ordres diffractés. C’est pourquoi les structures périodiques font

partie des structures corrélées hyperuniformes, bien que cette terminologie soit peu utilisée, étant donné

que la périodicité est une contrainte beaucoup plus forte sur la géométrie de la structure.

Cette étude montre la richesse du comportement spectral et angulaire d’un ensemble désordonné de

sillons métalliques. Cela a notamment permis de montrer la généralité des résultats trouvés sur des MIM

rubans par mon prédécesseur dans l’équipe,5 à savoir la conversion entre diffraction et diffusion. J’ai aussi

pu mettre en avant la perte avec le désordre de l’absorption totale dans le cas de résonances plus grandes

que la période.

4VYNCK et al., « Light in correlated disordered media ».
5elshamy2019light.
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Pour aller plus loin, le modèle de simulation de sillons utilisé peut facilement être adapté pour la si-

mulation de réseaux de fentes métalliques. J’ai donc décidé de compléter cette étude en réflexion avec des

sillons par une étude en transmission avec des fentes.

4.3 Étude d’un réseau de fentes désordonné

4.3.1 Transmission Optique Extraordinaire

Dans une situation classique, la lumière ne peut pas traverser une ouverture métallique plus petite que

la longueur d’onde. Néanmoins, il a été découvert il y a un peu plus de 20 ans que la lumière pouvait tra-

verser une surface ayant un réseau périodique d’ouvertures de dimension sub-longueur d’onde, ce qui a

été nommé effet de transmission optique extraordinaire.6 Cet effet peut être expliqué par la combinaison

cohérente d’ondes de surface, que ce soit des plasmons de surface propagatifs causés par la diffraction ou

des plasmons de surface localisés émis par chaque ouverture.7
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FIGURE 4.8 – Spectres de transmission extraordinaire à travers un réseau de fentes métalliques périodiques,
en fonction des paramètres de la structure. a) Structure w = 150 nm, h = 200 nm, cas non résonant,
variation de la période. Calcul effectué avec une méthode exacte. b) Structure w = 0.8 µm, h = 3.6 µm,
cas résonant, variation de la période. c) Structure résonante w = 0.8 µm, Lx = 3 µm, variation de la
profondeur.

Ainsi, dans un cas où les ouvertures sont trop peu profondes pour héberger un mode propagatif, donc

pour exalter localement le champ, ce sont plutôt les plasmons propagatifs qui interviennent, et la position

du pic de transmission est contrôlée par la période du réseau. Ce cas est présenté dans la Fig. 4.8a), où le

réseau de fente est plutôt un réseau de trou, puisque la profondeur h = 200 nm est à peine plus grande

que la largeur w = 150 nm. Le résultat est une structure non-résonante, simulée donc avec une méthode

exacte plutôt que le modèle analytique, et où on observe bien la variation de la résonance avec la période.

À l’inverse, si les ouvertures dans la couche métallique deviennent plus profondes, i.e. des fentes, c’est la

résonance du mode qu’elles hébergent qui déterminera la position de la résonance.8 Ce cas est présenté

dans la Fig. 4.8b-c), où on observe bien que la résonance est peu dépendante de la période (Fig. 4.8b)), mais

varie linéairement avec la profondeur de la fente (Fig. 4.8c))

Ce lien avec les plasmons de surface a permis la conception de structures toujours plus variées reposant

sur cet effet. Par exemple, une structure avec une fente unique mais encadrée par un réseau de sillons pro-

pageant des plasmons de surface a été conçue pour optimiser la transmission de la fente.9 Des applications

6EBBESEN et al., « Extraordinary optical transmission through sub-wavelength hole arrays ».
7MARTIN-MORENO et al., « Theory of extraordinary optical transmission through subwavelength hole arrays ».
8LIU et al., « Microscopic theory of the extraordinary optical transmission ».
9DUNBAR et al., « Enhanced transmission from a single subwavelength slit aperture surrounded by grooves on a standard detector ».
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au guidage d’onde et à la filtration ont également été développées.10 Les formes des ouvertures n’étant pas

déterminantes dans la possibilité d’avoir cet effet, des structures avec des ouvertures aux formes optimi-

sées pour diverses fonctions ont été proposées.11 Enfin, une des caractéristiques importantes est la stabi-

lité angulaire du spectre de transmission obtenu, quand des plasmons localisés, indépendants de l’angle

d’incidence, sont utilisés.12

Toutes ces applications font des réseaux de fente métalliques des objets d’étude très pertinents à la fois

théoriquement et dans la pratique.

4.3.2 Répartition spectrale de l’énergie

Comme le modèle analytique présenté au chapitre précédent peut être appliqué à des réseaux de fentes,

il est intéressant d’étudier l’effet d’un désordre corrélé sur l’effet de transmission extraordinaire présenté

par une structure périodique. En effet, cela permet notamment de distinguer la contribution de plasmons

de surface propagatifs, nécessitant une structure périodique, de la contribution d’ondes de surface locales,

qui devrait encore contribuer dans une structure désordonnée.
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FIGURE 4.9 – Spectres de transmission spéculaire, diffractée et diffuse, pour un réseau de fentes de largeur
w = 0.8 µm, profondeur h = 3.6 µm et dont la période est Lx = 6 µm. a) FD = 0 µm. b) FD = 6 µm.

La Fig. 4.9a) présente les spectres en transmission spéculaire, diffractée et diffuse d’une structure avec

un réseau périodique de fentes de largeur w = 0.8 µm, profondeur h = 3.6 µm et de période Lx = 6 µm.

Le phénomène de transmission extraordinaire est très clairement visible dans la transmission supérieure à

90% à λ= 9.5 µm ≫ w = 0.8 µm. Puisque la structure est un réseau de fentes assez profondes pour héberger

un mode propagatif vertical, ce pic de transmission correspond à la longueur d’onde de résonance de la

fente, et non à une longueur d’onde de couplage avec des plasmons de surface propagatifs.

La Fig. 4.9b) présente les spectres de la même structure, une fois désordonnée avec un FD de 6 µm. On

y observe, comme pour le cas des sillons en réflexion, l’apparition de diffusion aux niveaux des résonances.

La différence principale avec le cas en réflexion réside dans la diminution radicale de la transmission spé-

culaire avec le désordre. Cela montre que même si la transmission extraordinaire est contrôlée par la réso-

nance de la fente, il y a une contribution de la périodicité par le biais de plasmons de surfaces, perdue à

l’ajout de désordre.

10LU et al., « Tunable band-pass plasmonic waveguide filters with nanodisk resonators ».
11JANKOVIĆ et al., « High-resolution plasmonic filter and refractive index sensor based on perturbed square cavity with slits and

orthogonal feeding scheme ».
12AVRUTSKY et al., « Angle-and polarization-independent mid-infrared narrowband optical filters using dense arrays of resonant

cavities » ; LIN et al., « Angle-robust resonances in cross-shaped aperture arrays » ; WANG et al., « Angle-independent infrared filter
assisted by localized surface plasmon polariton ».
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Cette modification de l’effet de transmission optique extraordinaire est mieux mise en évidence dans la

Fig. 4.10. Celle-ci présente l’évolution de la réponse spectrale avec l’augmentation du FD. On y voit claire-

ment la diminution de la transmission dans le cas sub-longueur d’onde en Fig. 4.10b), mais on y observe

également plusieurs autres effets intéressants.

Dans le cas diffractant présenté Fig. 4.10a), on retrouve l’échange diffraction-diffusion déjà identifié

précédemment, avec une absorption constante, et une réflexion et une transmission spéculaires peu mo-

difiées. La situation est donc tout à fait analogue à un réseau de sillons.

À la longueur d’onde plus grande que la période, présenté Fig. 4.10b), on observe la diminution de la

transmission soulignée précédemment, et une absorption constante, ce qui est très différent de ce qui a

été identifié pour les sillons en réflexion. La réflexion spéculaire reste d’ailleurs assez faible, quoiqu’elle

augmente plus que dans le cas des sillons.

Le cas des fentes rajoute un aspect important, à savoir la répartition entre la transmission et la réflexion.

On constate ici que l’énergie diffusée en réflexion et en transmission sont du même ordre de grandeur, aussi

bien dans le cas diffractant que dans le cas sub-longueur d’onde.

C’est là qu’il est intéressant de distinguer les effets des plasmons de surface propagatifs, nécessitant la

périodicité, des effets des ondes de surface localisées. En effet, le cas désordonné correspond à un cas sans

plasmons de surface propagatifs, et on constate qu’on a alors autant de diffusion en réflexion qu’en trans-

mission. Par ailleurs, la structure présente environ 40% de transmission au niveau d’une fente optimisée.

Ensuite, le cas périodique montre la réponse de la structure quand on a à la fois des ondes de surface lo-

calisées et propagatives. On observe ainsi que la diffusion des fentes devient une diffraction aux directions

bien quantifiées par les conditions d’interférence constructives du réseau, et que la transmission spéculaire

dépasse 80% dans le cas sub-longueur d’onde. De plus, dans tous les cas, l’énergie diffractée et diffusée est

équivalente en réflexion et en diffusion, alors que la réflexion et la transmission spéculaires peuvent être

très différentes.

Ces effets originaux méritent une analyse plus complète, pour vérifier que la structure présentée n’est

pas une exception et ainsi pouvoir généraliser les observations effectuées. Cela ouvrirait alors la porte à la

conception de surfaces aux propriétés de transmission contrôlées aussi bien spectralement que spatiale-

ment, grâce à des structures résonantes optimisées.

54



4.4 Proposition de structure très diffusante

4.4 Proposition de structure très diffusante

Une des applications de cette nouvelle compréhension des phénomènes de diffraction et de diffusion

est l’ingénierie de structures très diffusantes, un sujet très actif pour des applications en furtivité,13 et en re-

froidissement radiatif.14 En effet, l’échange d’énergie entre diffraction et diffusion mis en évidence signifie

qu’une structure périodique très diffractante est une très bonne piste pour faire une structure très diffu-

sante. Le calcul de la réponse optique d’une structure périodique étant beaucoup plus rapide que pour une

structure désordonnée, le gain de temps est significatif.

4.4.1 Structure proposée

Je propose donc ici un exemple de structure très diffusante que la rapidité de la méthode présentée pré-

cédemment a permis d’optimiser. Le haut de la Fig. 4.11 présente les dimensions géométriques du réseau

de sillons proposé, à savoir w = 0.5 µm, h = 2 µm et Lx = 15 µm. Ces dimensions ont été optimisées pour

avoir une résonance diffractante en bande III (8-12 µm), et vérifient tout à fait les hypothèses du modèle

analytique.
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FIGURE 4.11 – Comparaison des spectres calculés par la méthode BMM et le modèle analytique pour la
structure définie en a). b) Incidence normale. c) Incidence 60°.

La Figure 4.11 montre ainsi la réponse optique de la structure optimisée pour une incidence normale

et une incidence de 60°. On observe bien une résonance de faible facteur de qualité (Q ≃ 1/10) centrée sur

10 µm, perturbée par des anomalies de Rayleigh pour l’incidence oblique. Pour s’assurer de la validité des

13H.-X. XU et al., « Deterministic approach to achieve broadband polarization-independent diffusive scatterings based on metasur-
faces ».

14H. KIM et al., « Selectively enhancing solar scattering for direct radiative cooling through control of polymer nanofiber morpho-
logy ».
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résultats obtenus, les spectres de réflexion et de diffraction calculés par la méthode exacte BMM sont aussi

représentés Fig. 4.11. Ces derniers sont en bon accord avec ceux obtenus par le modèle analytique.

Cette vérification a été étendue à toute la gamme d’angles d’incidence entre 0 et 60° par rapport à la

normale. L’erreur moyenne étant toujours en deçà du pourcent, les résultats confirment que le compor-

tement optique de la structure est bien décrit par l’approximation monomode, et ce quel que soit l’angle

d’incidence. On constate, par ailleurs, que la résonance est mieux couplée pour l’angle d’incidence oblique,

et plus diffractante. Nous y reviendrons juste après avec la structure désordonnée.

4.4.2 Comportement désordonné

La Fig. 4.12 présente l’évolution de la réponse optique avec le désordre. La Fig. 4.12a) présente le spectre

de la structure périodique et la Fig. 4.12b) le spectre de la structure désordonnée avec FD= 14 µm. La struc-

ture devient ainsi largement diffusante, ce qui était attendue.

Sur la Fig. 4.12c) est représentée l’évolution des spectres pour la longueur d’onde au centre de la réso-

nance. On observe le même échange diffraction - diffusion que dans la structure test. Étant donné le taux

de diffraction supérieur à 60% de l’énergie incidente dans le cas périodique, on obtient des taux de diffu-

sion du même ordre de grandeur pour les structures très désordonnées, en gardant une réflexion et une

absorption équivalentes au cas périodique.
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FIGURE 4.12 – a-b) Étude de la résonance décrite sur la Figure 4.11, calculée par le modèle analytique.
Comme dans les figures précédentes, la super-période est de 20 sillons et les résultats sont moyennés
sur 20 tirages. a) FD = 0 µm b) FD = 14 µm. c) Évolution de la réponse spectrale avec l’augmentation du
FD.

Ces résultats montrent que la diffusion a bien un comportement résonant, tel que sa largeur spectrale

soit la même que la résonance en réflexion spéculaire. La largeur à mi-hauteur est presque de 2 µm, et donne

donc une structure diffusant une grande partie (>40%) de l’énergie incidente, sur une bande de longueur

d’onde choisie.

La Fig. 4.13 présente l’évolution de la réflexion spéculaire et diffusée àλ= 10 µm en fonction du désordre

et de l’angle d’incidence. On y retrouve l’augmentation de la diffusion avec le FD, et ainsi que l’apparition

d’une perturbation du spectre due à une anomalie de Rayleigh. Celle-ci découple le sillon du champ inci-

dent quand l’incidence est de 20°, et donne donc un pic local de réflexion. Ce pic disparaît quand le désordre

augmente, puisque l’anomalie est due au couplage entre les sillons et un ordre diffracté qui disparaît quand

le désordre est augmenté. C’est le seul cas où le rajout de désordre vient modifier fortement la réflexion

spéculaire d’une structure.

J’ai donc étudié le comportement spectral et angulaire d’un réseau de sillons et d’un réseau de fentes

désordonnés. Des études expérimentales présentées plus loin consolideront les conclusions pour le com-
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portement spectral. L’ingénierie de structures pour le contrôle de la répartition de l’énergie entre les diffé-

rents ordres de diffraction a fait l’objet de travaux récents15 mais demeure, à ma connaissance, basé sur des

structures périodiques. Comme mentionné au Chapitre 2, la directionnalité de la diffusion des structures

désordonnées diélectriques est également un sujet important. Par ailleurs, le modèle du dipôle résonant

et son profil de diffusion, pour des objets métalliques isolés, est connu depuis les travaux fondateurs de

Mie.16 Il serait donc intéressant d’étudier quantitativement la répartition de la diffusion pour les struc-

tures désordonnées métalliques, afin de savoir comment toutes ces contributions (désordre, dipôle, multi-

résonateurs) s’additionnent.

Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai utilisé le modèle analytique présenté au chapitre précédent pour étudier l’effet du

désordre sur le comportement optique de réseaux de structures métalliques. Des effets fondamentaux, no-

tamment l’échange équivalent entre la diffraction et la diffusion, ont été montrés pour toutes les structures

utilisées. Des caractéristiques connues pour les surfaces diélectriques désordonnées ont été retrouvées,

dont notamment l’anisotropie de la diffusion des structures hyperuniformes.

Le cas d’un réseau de fentes a permis d’étudier l’effet de transmission optique extraordinaire, et d’es-

timer les contributions locales et périodiques à cet effet. Il a ainsi été mis en évidence que pour une fente

résonante, même si la longueur d’onde du pic de transmission est contrôlée presque exclusivement par la

dimension de la fente, la périodicité contribue à augmenter la transmission, ici par un facteur 2. Des ana-

lyses plus poussées de ce phénomène, faisant notamment varier tous les paramètres de ces réseaux de fente,

combinant plusieurs fentes de dimensions différentes, et incluant des cartographies du champ, permettrait

de consolider ces premiers résultats.

Enfin, fort de cette compréhension nouvelle, une structure métallique très diffusante a été proposée.

Pour ce faire, un réseau de sillons périodique a été optimisé pour être très diffractant à une longueur d’onde

donnée. La structure très diffusante est simplement un ensemble désordonné des mêmes sillons. Sa gamme

de longueur d’onde de diffusion peut être contrôlée par les dimensions des sillons utilisés, et probablement

15DENG et al., « A facile grating approach towards broadband, wide-angle and high-efficiency holographic metasurfaces » ; RA’DI et
al., « Metagratings: Beyond the limits of graded metasurfaces for wave front control ».

16MIE, « Beiträge zur Optik trüber Medien, speziell kolloidaler Metallösungen ».
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agrandie en utilisant des sillons de plusieurs dimensions. Cette structure montre qu’il est possible d’utiliser

des structures résonantes métalliques, connues pour leurs pertes non-radiatives dans l’infrarouge, pour

optimiser leurs pertes radiatives.
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Chapitre

5 Mesure de la diffusion
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L ’étude de la diffusion de manière expérimentale est un exercice complexe, car détecter la réflexion de

la lumière incidente dans toutes les directions nécessite des appareils très sensibles. Pour des surfaces

structurées sur une seule dimension (1D), la diffusion reste encore relativement concentrée, car localisée

dans le plan orthogonal à ces structurations. Des mesures de diffusion sur des échantillons 1D ont d’ailleurs

déjà été réalisées par le doctorant me précédant dans l’équipe.1 Cependant, pour des surfaces structurées

selon les deux directions (2D), la diffusion devient trop peu intense pour être mesurée, en particulier dans

l’infrarouge et avec une source incohérente.

Néanmoins, la simulation efficace de structures 2D désordonnées est plus complexe que leur caractéri-

sation expérimentale, puisque le temps de calcul est beaucoup plus grand que pour des structures 1D. En

parallèle de tentatives infructueuses de développement d’outils de simulation 2D, j’ai donc développé un

protocole expérimental permettant des mesures de diffusion pour des échantillons 2D.

Pour ce faire, l’idée principale a été de l’identification précise des canaux de pertes d’une surface struc-

turée : réflexion (spéculaire, diffractive et diffusive), et absorption. Pour des structures apériodiques, la dif-

fraction est absente, ne laissant que trois composantes, dont on sait que la somme doit être égale à l’énergie

incidente. J’ai donc combiné des mesures en émission thermique et des mesures en réflectivité afin de ca-

ractériser complètement les structures que j’étudiais.

5.1 Système physique étudié

5.1.1 Résonateur étudié

Le type de résonateur avec lequel j’ai travaillé est l’empilement Métal-Isolant-Métal (MIM), tel que pré-

senté sur la Fig. 5.1. Ces résonateurs sont assez simples et fonctionnent sur un principe de résonances

1EL SHAMY et al., « Light scattering by correlated disordered assemblies of nanoantennas ».
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FIGURE 5.1 – Schéma du résonateur étudié et cartographies des champs Ex et Hy à 8.5 µm. a) Vue 3D avec
définition des matériaux (Au et ZnS) constituant le MIM. b) Vue du dessus, avec les dimensions latérales
w = 1.6 µm du MIM et cartographie à mi-hauteur du diélectrique. c) Vue en coupe, et cartographie au
centre de la structure

Fabry-Perot dont la longueur d’onde de résonance dépend des dimensions géométriques de l’antenne mé-

tallique. Leur comportement est très similaire aux sillons présentés dans la partie précédente, car les phé-

nomènes de résonance sont directement analogues. Il se trouve que là où le sillon est facile à modéliser avec

une méthode monomode mais difficile à fabriquer, surtout dans une couche métallique, il est au contraire

difficile de trouver une modélisation simplifiée d’un MIM, tandis que leur fabrication est bien maîtrisée.

J’ai donc d’abord choisi les dimensions de mes résonateurs en fonction de la longueur d’onde de réso-

nance souhaitée. Pour ce faire, j’ai utilisé une méthode de simulation exacte 2D pour des MIM périodiques,

en faisant l’hypothèse que la longueur d’onde de résonance de MIM périodiques serait très proche de celle

de MIM identiques mais désordonnés.2 L’équipe disposait de couches de ZnS de 280 nm déjà déposées sur

un miroir d’or, j’ai donc uniquement dimensionné les antennes composant la dernière partie du MIM. Une

résonance dans le lointain infrarouge (8-12 µm) a été choisie, à la fois pour avoir des résonateurs plus larges

et potentiellement plus émissifs, et pour montrer que notre principe de mesure de l’émission thermique

marche également dans cette gamme de longueur d’onde. Les dimensions des antennes, w = 1.6 µm, sont

identiques dans les deux directions de la surface, afin de s’affranchir de toute dépendance en polarisation,

et leur épaisseur hOr,antenne = 40 nm a été choisie pour être supérieure à l’épaisseur de peau du métal dans

cette gamme de longueur d’onde.

La Fig. 5.1 présente le schéma des résonateurs étudiés, ainsi que la répartition des champs Hy et Ex à la

longueur d’onde de résonance, dans le cas d’un champ incident tel que H = Hy . On y voit que le champ Ex

est confiné juste en dessous des bords parallèles à l’axe y de l’antenne, tandis que le champ Hy est réparti

de manière quasi uniforme sur toute l’épaisseur de diélectrique et toute la largeur de l’antenne.

Les dimensions ont également été optimisées pour avoir une extinction aussi bonne que possible à

la résonance, afin de maximiser l’absorption et la diffusion. La Fig. 5.2a) présente le spectre d’un réseau

périodique (de période 5 µm) de ces résonateurs MIM. On y voit une résonance entre 8 et 9 µm, presque

2Jean Paul HUGONIN et al., « Reticolo software for grating analysis ».
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dimensions obtenues.

totalement absorbante puisque la réflectivité spéculaire mesurée est presque nulle, à une longueur d’onde

plus grande que la période (pas de diffraction) et que la structure simulée est périodique (pas de diffusion).

Ce couplage optimal permettant l’absorption totale est probablement dépendant de la nature périodique

de la surface, ce que notre étude permettra de vérifier.

La Fig. 5.2a) présente également une mesure du spectre de réflectivité de l’échantillon périodique fabri-

qué, montrant un très bon accord avec les simulations numériques effectuées. Les dimensions des échan-

tillons fabriqués sont donc conformes aux dimensions choisies, ce que confirme également l’image MEB

présentée Fig. 5.2b).

5.1.2 Distribution désordonnée des résonateurs

Le type de désordre utilisé pour l’étude de ces ensembles de résonateurs est une distribution de Poisson-

disque hiérarchique.3 C’est une désordre hyperuniforme, comme la perturbation d’une maille périodique

1D présentée Partie II, mais qui ne se base pas sur une structure périodique. En effet, les positions sont tirées

au hasard successivement, en assurant simplement une zone d’exclusion entre les résonateurs, comme

pour un Remplissage Aléatoire Séquentiel (ou Random Sequential Adsorption4).

Le choix de cette distribution a une double motivation. D’une part, comme dit en introduction de ce

chapitre, nous voulons avoir une structure dont nous connaissons parfaitement les canaux de pertes. No-

tamment, nous voulons que la diffraction soit nulle, pour que les seuls canaux radiatifs soient la réflexion

spéculaire (mesurable) et diffusive, afin que la mesure de l’absorption et de la réflexion spéculaire carac-

térise complètement l’échantillon. Or nous avons vu dans la Partie I que la perturbation d’une maille pé-

riodique diminuait la diffraction mais ne l’annulait pas complètement. Nous avons donc besoin d’une dis-

tribution apériodique, où les positions sont choisies sans l’influence d’une maille périodique. D’autre part,

le caractère hiérarchique de la distribution, détaillé ci-dessous, permet de concevoir des échantillons de

densités de résonateurs différentes, ce qui sera utile ultérieurement.

La différence entre l’algorithme de RSA et celui de Poisson-disque hiérarchique est que dans le second

cas, la zone d’exclusion varie au cours du temps. Ainsi, l’algorithme commence avec une très large zone

d’exclusion, répartissant les points au mieux sur toute la surface, puis diminue progressivement la zone

d’exclusion pour combler la place laissée entre les premières positions. L’avantage principal de cette mé-

3MCCOOL et al., « Hierarchical Poisson disk sampling distributions ».
4FEDER, « Random sequential adsorption ».
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FIGURE 5.3 – a) Représentation schématique de la distribution de Poisson-disque hiérarchique de réso-
nateurs métalliques utilisée pour les échantillons, correspondant à l’étape N=5 présentée en dessous.
b) Représentation de l’évolution de la répartition des résonateurs à plusieurs étapes de l’algorithme de
Poisson-disque hiérarchique. Les carrés verts représentent les résonateurs qui viennent d’êtres ajoutés
à la distribution.

thode est le fait que la distribution ainsi produite est hyperuniforme à n’importe quelle étape. C’est ce qui

lui donne son nom de hiérarchique, et qui va nous permettre de faire varier la densité de résonateurs de

nos échantillons en changeant le minimum de paramètres. En effet, nous allons sélectionner l’étape de

construction de la distribution comprenant le bon nombre de résonateurs pour la densité voulue. Les dis-

tributions moins denses sont donc des sous-ensembles des distributions plus denses.
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FIGURE 5.4 – Transformée de Fourier des positions des distributions utilisées. a) Pour la distribution de
Poisson-disque. b) Pour une distribution aléatoire non corrélée de même densité.

La Fig. 5.3 montre un exemple de la construction de ces distributions, avec trois étapes différentes.

Les cercles pointillés représentent les zones d’exclusion se réduisant entre chaque étape, et la couleur des

résonateurs est là pour distinguer ceux qui faisaient déjà partie de la distribution aux étapes précédentes

(bleus) de ceux qui ont été rajoutés (verts).

La Fig. 5.4 met en évidence le caractère hyperuniforme des distributions obtenues par la méthode

Poisson-disque hiérarchique, en montrant la transformée de Fourier de la structure (sans le terme de fré-
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quence nulle), et celle d’une distribution complètement aléatoire. Le cercle sombre centré autour de l’ori-

gine, visible Fig. 5.4a) et non Fig. 5.4b), est la marque de cette hyperuniformité.

Les différents échantillons conçus et fabriqués sont donc des réseaux en réflexion de MIM (Or/ZnS/Or,

hZnS = 280 nm, hOr,antenne = 40 nm), de largeurs variables (w ∈ [1.6,2.6] µm), périodiques ou désordonnés

hyperuniformes, et de densités de résonateurs variables (D ∼ 0.01 µm−2).

5.1.3 Définition d’une période équivalente

La notion de densité de résonateurs présente un problème important, qui est qu’il est peu aisé de se re-

présenter des distributions en termes de densité pour des personnes habituées à travailler sur des systèmes

périodiques. Il a donc paru assez vite nécessaire de trouver une grandeur permettant de faire une analogie

avec les systèmes périodiques.

Périodisation

16 résonateurs

Leq

FIGURE 5.5 – Exemple de la notion de période équivalente avec une distribution de 16 résonateurs. Les
cercles pointillés à gauche montrent la zone d’exclusion finale de l’algorithme de Poisson-disque hié-
rarchique.

Pour ce faire, j’utiliserai la notion de période équivalente, notée Leq = 1/
p

D. Celle-ci correspond, pour

une distribution de densité D, à la période qu’aurait une distribution périodique de même densité. La

Fig. 5.5 donne un exemple concret de cette notion. Elle souligne également la différence avec la distance

d’exclusion utilisée par l’algorithme de Poisson-disque hiérarchique. En effet, cette dernière est toujours

plus petite que Leq, puisque la distribution périodique est le cas optimal, correspondant à l’égalité entre Leq

et la distance d’exclusion pour la densité D.

J’utiliserai par la suite, de manière abusive, la notion de Leq comme si c’était une densité, la densité cor-

respondante étant D = 1/L2
eq. Les densités utilisées varient donc entre Leq = 5 µm et Leq = 30 µm, balayant

un facteur 6 sur les périodes équivalentes, donc un facteur 36 sur les densités des distributions.

5.2 Mesure de la réflectivité

5.2.1 Montage et variation avec l’ange d’incidence

Il existe de très nombreuses méthodes pour mesurer la réflectivité d’une structure. Au cours de ma thèse,

j’ai pu me servir d’un spectromètre à transformée de Fourier infrarouge (FTIR), dont le schéma de principe

est présenté Fig. 5.6. Celui-ci envoie un interférogramme connu sur la surface à étudier, et récupère le si-

gnal déformé par la réflectivité de l’échantillon. La différence entre la transformée de Fourier de ce signal

et l’interférogramme de référence donne le spectre de réflexion de l’échantillon. Dans mon cas, cet inter-

féromètre disposait également d’un module avec une paire supplémentaire de miroirs mobiles autour de

l’échantillon, permettant de mesurer la réflectivité en fonction de l’angle d’incidence.
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FIGURE 5.6 – Schéma de principe d’un interféromètre à transformée de Fourier. Adapté de la version de
Petergans sur Wikimedia Commons.
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La Fig. 5.7a) présente les spectres de réflexion spéculaire d’une structure périodique mesurés pour dif-

férents angles d’incidence. On constate d’abord que la variation de l’angle d’incidence n’influence pas la

longueur d’onde de résonance, et diminue seulement le couplage avec la surface. De plus, au-delà d’un

certain angle, ici entre 30° et 45°, la résonance est perturbée par l’apparition d’ordres de diffraction. Cela

s’ajoute à la perte de couplage due à l’angle d’incidence, et induit des maxima locaux au longueurs d’onde

d’apparition de ces ordres diffractés, pouvant décaler la longueur d’onde apparente du minimum de réflec-

tivité.

La Fig. 5.7b) montre les spectres de réflexion spéculaire mesurés pour différents angles d’incidence,

cette fois-ci sur une structure désordonnée. On note ici que le seul effet de l’angle est de diminuer l’extinc-

tion, en diminuant le couplage entre la lumière incidente et les résonateurs. Cela est déjà un intérêt d’une

structure désordonnée sur une périodique : l’angle d’incidence n’a pas d’influence sur la forme des réso-

nances. Pour pouvoir comparer des situations physiques équivalentes, toutes les mesures de réflectivité se
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feront par la suite au même angle d’incidence, à savoir le plus proche de la normale permis par le montage,

c’est-à-dire 13°.

5.2.2 Influence de la taille des résonateurs
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FIGURE 5.8 – Spectres de réflectivité pour des résonateurs de largeur w = 1.7 µm, w = 2 µm et w = 2.6 µm
(hZnS = 280 nm et Leq = 8 µm)

La Fig. 5.8 présente le spectre de réflectivité de résonateurs MIM désordonnés de différentes dimensions

latérales w . La longueur d’onde de résonance observée varie avec la dimension du résonateur, comme at-

tendu de la part d’un résonateur Fabry-Perot. Plus précisément, le résonateur de taille w = 1.7 µm résonne à

λ= 9.1 µm, celui de w = 2 µm à λ= 10.4 µm et celui de w = 2.6 µm à λ= 13 µm. Cela permet de confirmer un

ordre de grandeur de la longueur d’onde de résonance d’un MIM dont on connaît la dimension w , à savoir

λ∼ 5w ∼ 2∗nZnSw . L’existence d’un tel coefficient de proportionnalité est quelque chose d’assez générale,

mais sa valeur dépend bien sûr des indices des matériaux matériaux, mais aussi de l’épaisseur du milieu

diélectrique. En effet, il va dépendre de l’indice effectif du résonateur, qui dépend de l’indice réel du milieu

diélectrique et du niveau de confinement du champ.

On constate également que la qualité du couplage n’est pas la même pour les différents résonateurs,

puisque le minimum de réflectivité n’est pas le même à chaque fois. Le résonateur le plus grand est ainsi

significativement mieux couplé, i.e. sa résonance est plus intense, que les résonateurs plus petits. Cela pour-

rait être compensé par un ajustement de l’épaisseur de diélectrique, qui est ici la même pour les trois. Ce-

pendant, nous verrons plus loin que ce n’est pas le seul phénomène mis en jeu. Par ailleurs, les distributions

des résonateurs à la surface des échantillons sont identiques pour les différentes densités. Cela permet de

s’assurer qu’il n’y a pas de variations de couplage due à des positions différentes, qui pourraient créer des

effets locaux dans certaines surfaces et non les autres.

5.3 Mesure de l’absorption

Au premier abord, la mesure de l’absorption dans une structure peut paraître encore plus complexe

que la mesure de la diffusion. Pour la mesurer directement, en effet, il faudrait connaître les capacités ther-

miques de tous les matériaux, ainsi que l’échauffement en tout point de la structure. Et même si c’est ainsi
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que l’absorptivité d’une structure peut être calculée numériquement, cela n’est pas possible expérimen-

talement. La meilleure alliée dans ce contexte est la loi de Kirchhoff sur l’équivalence entre émissivité et

absorptivité. En effet, cette loi, valable pour toutes les surfaces, aussi complexes soient elles, nous dit que

l’absorptivité α(λ,θ) est égale à l’émissivité ϵ(λ,θ). Ainsi, il est possible de connaître le spectre d’absorption

d’une structure par la mesure de son spectre d’émission.

Malgré tout, la mesure de l’émissivité thermique d’une structure soulève plusieurs difficultés. D’abord,

les flux lumineux émis peuvent être assez faibles dans l’infrarouge, et le sont d’autant plus pour des grandes

longueurs d’onde. Ensuite, chauffer l’échantillon pour compenser ce faible flux requiert non seulement

un contrôle de température, mais aussi un échantillon qui puisse supporter les températures souhaitées.

Les matériaux utilisés (Or, ZnS) sont assez résistants pour être chauffés à des températures de l’ordre de

100 ∼ 200°C, car ils ne s’oxydent pas. Enfin, l’émissivité d’un objet se définit comme le rapport entre son

émission thermique et celle d’un corps noir. Il faut donc pouvoir étalonner la mesure à l’aide d’un corps

noir, ou au moins d’un objet dont l’émissivité est connue.

J’ai donc utilisé et adapté à mes besoins un montage d’émission thermique développé par une autre

doctorant de l’équipe,5 et l’ai exploité pour la mesure d’émissivité d’échantillons 2D désordonnés, dans le

lointain infrarouge.

5.3.1 Principe de mesure

Plateforme
Chauffante

Plateforme 
xyz

Plateforme 
de rotation

Inclinomètre

Diaphragme
1

Capot

Échantillon

Miroir
Parabolique

Diaphragme 2Polariseur
(a) (b)

FTIR

FIGURE 5.9 – (a) Photo du montage utilisé pour mesurer l’émission thermique. (b) Schéma de principe du
montage avec toutes les différentes pièces. Pour mes mesures, la plateforme de rotation, l’inclinomètre
et le polariseur n’ont pas été utilisés.

Le principe de mesure, présenté Fig. 5.9, est le suivant : l’échantillon est placé sur une plaque chauf-

fante dont on contrôle la température, puis le signal d’émission thermique de l’échantillon chauffé Sech est

collectée autour de l’incidence normale par un miroir parabolique, qui redirige ce signal dans un interfé-

romètre à transformée de Fourier. Ensuite, le bruit de fond thermique Sbruit est quantifié en remplaçant

l’échantillon par un miroir (substrat d’or) sur la plaque chauffante, afin d’obtenir le vrai spectre d’émission

thermique. Enfin, le signal d’émission thermique d’un matériau de référence Sref est mesuré de la même

manière, afin de calculer le spectre d’émissivité de l’échantillon. L’émissivité ϵ(λ,θ= 0ř) s’écrit donc :

ϵ= Sech −Sbruit

Sref −Sbruit
. (5.1)

L’émetteur thermique utilisé en référence est un dépôt de particules de suies, nommé Black Carbon

5 VERLHAC, « Étude multi physique de nanoobjets et métamatériaux ».
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pour ses propriété d’absorption très large spectre.6 Son émissivité est autour de 0.85 dans les gammes de

longueur d’onde étudiées ici.
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FIGURE 5.10 – Mesure d’émission thermique pour des résonateurs de largeur w = 1.6 µm et de densité
Leq = 6 µm, à 250°C. a) Signal collecté lors de la mesure de l’émission thermique. b) Émission thermique
mesurée à partir de la différence entre le signal de l’échantillon et le signal du bruit de fond.

Le bruit de fond peut être plus élevé que le signal que nous voulons détecter, comme le montre la

Fig. 5.10a). Cela est dû à la fois à l’émission à température ambiante, notamment dans l’interféromètre,

et à l’émission de la plaque chauffante et du diaphragme placé à proximité. Ce n’est néanmoins pas un

problème puisque ce bruit de fond est stable à l’échelle de la mesure et peut donc être soustrait une fois

étalonné. La Fig. 5.10b) montre qu’en chauffant à 250°C, on arrive à avoir un signal d’émission thermique

Sech −Sbruit avec un bon rapport signal/bruit.
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FIGURE 5.11 – a) Signaux d’émission thermique mesurés pour un échantillon Leq = 6 µm, w = 1.6 µm, ainsi
que pour le matériau utilisé comme référence. Le spectre du corps noir théorique, déduit à partir de
celui du Black Carbon, est également représenté. b) Spectre d’émissivité déduit à partir des spectres
mesurés en a).

La Fig. 5.11a) présente l’émission thermique mesurée pour le Black Carbon Sref − Sbruit et l’émission

simulée d’un corps noir parfait, et les compare au signal d’un échantillon de densité Leq = 6 µm. Le spectre

d’émissivité ϵ(λ) calculé à partir de ces mesures est présenté Fig. 5.11b). L’énergie diffusée peut alors être

calculée en soustrayant l’absorptivité à l’extinction totale.
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w = 1.7 μm
w = 2 μm
w = 2.3 μm
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FIGURE 5.12 – Spectres d’émissivité pour des ensembles désordonnés de résonateurs de densité Leq = 8 µm,
de résonateurs de largeur w = 1.7 µm, w = 2 µm et w = 2.3 µm.

5.3.2 Preuve de concept et premiers résultats

La Fig. 5.12 présente les spectres d’émissivité thermique mesurés pour différentes dimensions latérales

des résonateurs. On y voit que la longueur d’onde de résonance augmente avec la dimension du résonateur,

en accord avec ce qui avait été observé Fig. 5.8. Toutefois, là où les résonances en extinction présentaient

une augmentation significative de l’intensité de la résonance avec l’augmentation de la taille du résonateur,

ce phénomène est moins visible dans le cas de l’émissivité. Il est probable que cela soit principalement dû

aux une plus grandes incertitudes entachant la mesure en émission thermique.
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FIGURE 5.13 – Spectres de réflectivité spéculaire, diffuse, et d’absorption pour un ensemble de résonateurs
de largeur w = 2 µm et densité Leq = 8 µm.

La Fig. 5.13 présente le spectre de diffusion que l’on peut obtenir à partir de cette méthode expérimen-

tale, ainsi que les spectres de réflexion et d’absorption utilisés pour le calculer. On peut y voir que l’ab-

sorption représente une part de l’extinction environ deux fois plus grande que la diffusion. On y observe

également que les maxima d’absorption et d’extinction ne sont pas mesurés à la même longueur d’onde.

Cela peut être un effet de l’échantillonnage spectral de la mesure, mais celui-ci est assez précis, et nous

montrerons plus loin que ce décalage entre extinction et absorption n’est pas une exception. Par ailleurs,

on peut voir une diffusion calculée négative à un endroit du spectre. Ceci doit être dû à une erreur dans la

mesure, probablement une surestimation de l’absorption puisque c’est celle dont la mesure est la moins

fiable.

Nous avons donc fourni une preuve de principe de la mesure des spectres d’émissivité et de diffusion

d’échantillons désordonnés apériodiques. La précision spectrale de la mesure est assez bonne, permettant

notamment de voir l’évolution de la longueur d’onde de résonance en fonction de la taille des résonateurs.

Cependant, les incertitudes sur les mesures sont visiblement assez élevées, et requièrent certaines correc-

tions.

6MIZUNO et al., « A black body absorber from vertically aligned single-walled carbon nanotubes ».
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5.3.3 Sources de bruit et optimisation

La première correction facile à effectuer est une normalisation du signal reçu, basée sur la connaissance

a priori des longueurs d’ondes où notre échantillon est susceptible d’émettre de la lumière. En effet, comme

on peut voir Fig. 5.10b) et Fig. 5.2, au-delà de la résonance, donc après 10 µm pour l’échantillon de référence,

les échantillons utilisés n’émettent plus de signal thermique détectable. Nous savons donc que tout le signal

collecté doit correspondre à du bruit de fond, quantifié par la mesure avec un miroir d’or et censé être

constant entre les différentes mesures, ce qui nous donne une échelle de normalisation pour le spectre.

Cette étape est importante car beaucoup de paramètres peuvent modifier la mesure par un simple fac-

teur multiplicatif. C’est notamment le cas de la position du diaphragme, dont l’optimisation se fait encore à

la main, ou de l’ouverture du diaphragme, qu’on garde théoriquement constante mais qui peut être légère-

ment modifiée par des vibrations. De même, l’écart entre la température de consigne, appliquée à la plaque

chauffante, et la température réelle des résonateurs en surface de l’échantillon, de l’ordre de quelques de-

grés, peut changer l’émissivité de plusieurs pourcents. Cet écart en température est toutefois normalement

assez faible pour négliger la modification de la dépendance spectrale du flux du corps noir théorique.

L’étude de résonateurs de différentes tailles complexifie cette étape de normalisation, puisqu’il faut

trouver une gamme de fréquence qui permette de normaliser les spectres qui soit valide pour toutes les

résonances considérées. Cela a tendance à repousser les plages de normalisation aux grandes longueurs

d’onde (puisqu’il y a des résonances d’ordre supérieur aux petites longueurs d’onde), où les détecteurs sont

moins précis. Par ailleurs, le détecteur utilisé a une précision qui se dégrade très rapidement au delà de

13.5 µm. Cela peut permettre de compenser des décalages en sachant que cette zone doit être nulle, mais

entraîne surtout une limite sur la longueur d’onde de résonance des résonateurs étudiés (donc leur taille).
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FIGURE 5.14 – Spectres de réflexion et d’absorption d’un ensemble désordonné de densité Leq = 8 µm et
de largeur de résonateur w = 2 µm. a) Spectres bruts obtenus sans correction de l’offset. b) Spectres
corrigés.

Une fois cette normalisation effectuée, il reste plusieurs corrections envisageables pour réduire les in-

certitudes de mesure.

La Fig. 5.14 donne un exemple de la première correction applicable à tous les spectres, à savoir la com-

pensation de l’offset de la mesure. Ainsi, la Fig. 5.14a) présente les spectres d’un échantillon désordonné

de Leq = 8 µm non corrigés, et la ligne d’offset telle que calculée avec la méthode ALS (Asymetric Least

Squares7).La Fig. 5.14b) présente alors les même spectres mais avec cet offset corrigé, pour lesquels en de-

hors de la résonance, la réflectivité est 1 et l’émissivité 0. Cela compense ainsi une partie des défauts de

7EILERS et al., « Baseline correction with asymmetric least squares smoothing ».
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réflectivité de la surface, ainsi que des sources d’émission autres que les résonateurs. Tous les spectres pré-

sentés ultérieurement auront cette correction déjà effectuée.
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FIGURE 5.15 – Spectres de réflexion et d’absorption d’un ensemble périodique de période L = 5 µm et de
largeur de résonateur w = 2 µm. a) Spectres bruts obtenus après correction de l’offset. b) Spectres obte-
nus après normalisation.

La Fig. 5.15a) présente les spectres de réflexion et d’absorption mesurés pour un échantillon périodique.

On y vérifie que la réflexion à la résonance est presque nulle, alors que le pic d’absorption atteint tout

juste 80%. Comme la structure est périodique, et de période sub-longueur d’onde, l’absorption doit être

le complémentaire de la réflexion. On peut donc voir que notre mesure sous-estime l’absorption, mais la

comparaison à la valeur de réflexion mesurée permet de trouver un facteur correctif pour la mesure en

émission. Ce facteur pourrait être appliqué à toutes les mesures pour compenser la sous-estimation de

l’absorption.

En pratique, cette correction n’a pas été utilisée, parce qu’une étape de normalisation est déjà utilisée

sur les mesures (le signal hors résonance est le même pour tous les échantillons). Par ailleurs, le détec-

teur pour la mesure en émission et en réflexion étant le même, un manque de sensibilité se répercuterait

sur chaque spectre. Étant donné que la ligne optique n’est pas la même entre les deux types de mesure, il

est difficile de quantifier avec exactitude l’influence de la sensibilité du détecteur. Enfin, même si on sup-

pose que ces erreurs sont négligeables, ou qu’on trouve un moyen de les compenser, il reste le problème

que chaque échantillon est différent, et donc qu’il sera chauffé différemment (notamment si leur planéité,

donc la qualité du contact avec la plaque chauffante, est différente). Pour être certain que les références

périodiques sont utilisables, il faudrait qu’un réseau périodique de référence soit placé sur chaque wafer

comprenant des échantillons désordonnés.

Enfin, la Fig. 5.16 présente un exemple concret de l’ordre de grandeur des incertitudes de mesure en

émission. Sur la Fig. 5.16a) sont représentés deux spectres d’émission mesurés pour le même objet (le dé-

pôt de Black Carbon), dans des conditions théoriquement identiques, mais où les mesures sont différentes

d’environ 10%. La Fig. 5.16b) présente les deux signaux de référence mesurés sur le miroir métallique, afin

de vérifier si une variation du bruit de fond radiatif explique la différence observée en Fig. 5.16a). Comme les

spectres de référence sont identiques, d’autres causes sont à l’origine de cette différence, principalement

la qualité de l’alignement et l’hétérogénéité du dépôt de Black Carbon, mais aussi l’environnement (par

exemple la température extérieure, les deux mesures ayant été faites à deux moments différents de la jour-

née). Il y a donc, en l’état actuel du protocole de mesure, une incertitude d’au moins 10% sur les mesures

d’émission effectuées.

Les sources d’erreurs sont assez nombreuses, mais voici une liste des principales identifiées, avec une

proposition d’amélioration ou compensation le cas échéant :

• l’angle de mesure du rayonnement est différent entre la mesure en réflectivité et la mesure en émis-
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FIGURE 5.16 – Comparaison de mesures faites à deux moments différents sur les mêmes échantillons et
théoriquement dans les mêmes conditions. En pratique, alignement/positionnement différents, une
mesure le matin et l’autre l’après-midi (différence de température dans la pièce, du détecteur). a) Deux
spectres d’émission thermique mesurés pour le corps noir. b) Deux spectres de référence avec le miroir
métallique.

sivité. En effet, les mesures en réflectivité sont faites avec un angle d’incidence de 13°, contre une

mesure en incidence normale en émissivité. Une compensation possible est de mesurer la réflectivité

pour plusieurs angles, afin d’extrapoler le comportement à la normale,

• la température de mesure est différente entre la mesure en réflectivité et la mesure en émissivité.

En effet, la mesure en réflectivité est faite à température ambiante, contre des mesures à 250°C pour

l’émissivité. Cela peut également dégrader l’échantillon, limitant la possibilité de cumuler les me-

sures pour diminuer les incertitudes. Il serait possible de modifier le montage de mesure en réflecti-

vité pour pouvoir chauffer l’échantillon et quantifier cette erreur,

• la température à laquelle l’échantillon est chauffé pour les mesures d’émission n’est pas parfaitement

contrôlée. En effet, la température de consigne (250°C ici) est celle de la plaque chauffante, et non de

la surface de l’échantillon. Des différences de contact entre les échantillons peuvent donc causer des

différences de température de plusieurs degrés. Pour corriger cela, il faudrait une mesure directe de

la température à la surface de l’échantillon,

• les miroirs d’or pris comme référence ne sont ni parfaits ni nécessairement identiques. Des diffé-

rences de réflectivité peuvent induire des erreurs dans les spectres déduits des mesures,

• les échantillons, aussi bien les réseaux de résonateurs que les références en Black Carbon et en Or,

ne sont pas homogènes. Des différences de positionnement des échantillons par rapport à l’axe op-

tique peuvent donc entraîner des résultats différents. Pour compenser cela, il est possible d’effectuer

plusieurs mesures sur le même échantillon.

En résumé, les erreurs estimées sur les mesures, notamment celles d’émission thermique, sont de l’ordre

de 10%. Ceci peut paraître élevé, mais on verra par la suite que nous pouvons tout de même déduire des

informations intéressantes de ces mesures.

Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai présenté les échantillons conçus et fabriqués, ainsi que le protocole de mesure

utilisé pour caractériser complètement leur réponse optique. La combinaison de mesures en émission
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thermique et en réflectivité, avec l’utilisation de distributions apériodiques désordonnées permet ainsi de

connaître totalement les canaux de pertes des échantillons. Les spectres de réflectivité et d’absorption de

ces échantillons ont ainsi été obtenus, et j’ai montré qu’il était théoriquement possible de calculer la dif-

fusion, même si pour le moment je manque de confiance dans la précision de ces résultats pour l’étudier

quantitativement.

De plus, ce protocole de mesure étant nouveau, j’ai estimé ses incertitudes (au moins de l’ordre de

10%) et identifié de nombreuses sources d’erreur potentielles. Parmi celles-ci, les plus importantes sont

liées à la précision de l’alignement optique du montage, qui pourrait être améliorée dans l’avenir en fixant

la position de l’échantillon ou en asservissant la position de tous les éléments encore déplacés à la main,

par exemple. J’ai également proposé plusieurs méthodes de correction numériques, afin de diminuer ces

incertitudes. Leur implémentation, ainsi que l’amélioration du montage utilisé, n’a pas pu être effectuée

pendant la durée de ma thèse, et pourra faire l’objet de travaux futurs.

Malgré ces imprécisions, j’ai pu poser la base de fonctionnement d’une méthode de caractérisation

complète des canaux de pertes d’un échantillon, ce qui sera utilisé dans la suite pour faire des mesures

qui étaient jusqu’alors beaucoup plus complexes, à savoir la mesure des sections efficaces d’absorption et

d’extinction de résonateurs uniques.
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L ’interaction entre la lumière et un ensemble d’objets indépendants peut être caractérisée par la section

efficace de ces objets. Cela est couramment utilisé dans les gaz, ensembles d’atomes ou de molécules,

et peut l’être également pour des surfaces structurées. En effet, la section efficace est un outil pratique pour

estimer l’influence de la structure sur la lumière en fonction de la densité moyenne de résonateurs, sans

avoir besoin de connaître leurs positions exactes. C’est aussi la grandeur la plus pertinente quand les effets

structurels, i.e. dus aux positions relatives des résonateurs, notamment la périodicité, sont négligeables.

Cependant, la mesure des sections efficaces d’interaction entre les résonateurs et la lumière se fait sou-

vent sur des résonateurs uniques, nécessitant des appareils de détection très précis et sensibles pour détec-

ter des variations très faibles de signal.1

J’ai donc décidé d’exploiter mon protocole de mesure de l’extinction et de l’absorption des ensembles

désordonnés de résonateurs pour accéder à la section efficace de ceux-ci. Pour ce faire, j’ai conçu et fait

fabriquer des échantillons de densités différentes afin d’étudier l’évolution de leur réponse en fonction de

la densité de résonateurs.

6.1 Mesure des sections efficaces

6.1.1 Preuve de concept

Les échantillons étudiés sont des distributions de Poisson-disque hiérarchique de résonateurs MIM pré-

sentés Fig. 5.1. Leur densité varie entre Leq = 30 µm et Leq = 5 µm, faisant que les signaux les plus élevés et

les plus faibles ont un facteur 36 entre leurs intensités, très grand devant l’erreur de 10% entachant chaque

mesure. En effet, concrètement, nous nous attendons à une variation linéaire de la réponse optique en

fonction de la densité de résonateurs. On peut d’ailleurs définir, a priori, la section efficace d’absorption

équivalente de l’échantillon (resp. d’extinction ou de diffusion) comme le rapport entre l’absorption et la

densité de l’échantillon, A/D (resp. ∆R/D ou S/D).

1C. LI et al., « Near-field and far-field thermal emission of an individual patch nanoantenna » ; PAVLOVETC et al., « Quantitative
infrared photothermal microscopy ».
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Si la variation de l’intensité des signaux mesurés varie bien linéairement avec la densité des échan-

tillons,i.e., A/D constant pour les différentes densités D, on pourra alors définir la section efficace des réso-

nateurs uniques, comme le coefficient de proportionnalité entre l’absorption (resp. l’extinction ou la diffu-

sion) et la densité. Nous verrons juste après que cette linéarité n’est pas toujours observée, et donc que le

lien entre la section efficace équivalente de l’échantillon et la section efficace des résonateurs uniques peut

être remis en question dans certains cas.
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FIGURE 6.1 – a) Spectres de réflexion spéculaire mesurés pour différentes densités de résonateurs.
b) Spectres d’émission thermique mesurés à 250°C pour différentes densités de résonateurs.

J’ai d’abord mesuré le spectre de réflexion spéculaire (incidence 13°) d’échantillons de densités D dif-

férentes et déduit l’extinction maximale ∆R à la résonance. Pour ce faire, une correction des offsets est

d’abord appliquée, pour que le maximum de réflectivité soit à 1, comme présenté Fig. 5.14. Le minimum de

réflectivité Rmin sur la gamme de résonance des MIM est ensuite trouvé, afin de définir ∆R = 1−Rmin. Trois

spectres de réflexion sont présentés sur la Fig. 6.1a), montrant la variation de l’extinction avec la densité de

résonateurs.

Avec le protocole de mesure d’émissivité présenté au chapitre précédent, les spectres d’émissivité de

chaque échantillon sont également mesurés. Comme précisé avec la Fig. 5.14, une correction d’offset per-

met de ramener l’émissivité à zéro en dehors de la résonance des MIM. La loi de Kirchhoff établit que cette

émissivité est égale à l’absorption de la structure. L’absorption maximale est alors mesurée pour calculer la

section efficace. Trois spectres d’émission sont présentés sur la Fig. 6.1 b).

Pour chaque mesure d’extinction (resp. d’absorption) ainsi obtenue, la section efficace équivalente de

l’échantillon se calcule par σext,ech(D) = ∆R(D)/D (resp. σabs,ech(D) = A(D)/D). En théorie, il est possible

de définir la section efficace d’extinction des résonateurs si ∃σ,∀D,σext,ech(D) = σ. En effet, on prend alors

σext =σ.

Cependant, parce que les incertitudes de mesure empêchent une égalité parfaite entre les différentes

mesures, le calcul de section efficace des résonateurs, aussi bien pour l’extinction σext que pour l’absorp-

tion σabs, se fait avec une régression linéaire. Ces régressions sont définies avec un seul paramètre libre

chacune, σext ou σabs, i.e. ∆R = σextD et A = σabsD, car la structure sans résonateur (D = 0) se comporte

comme un miroir presque parfait dont on attend une extinction et une absorption nulle. Pour la suite, le

terme de "section efficace" désignera cette grandeur, correspondant à la section efficace des résonateurs

individuels, et j’utiliserai explicitement "section efficace équivalente" pour parler de celle correspondant à

un échantillon précis.

La Fig. 6.2a,b) présente ainsi les résultats de ces régressions linéaires, avec les points expérimentaux pré-

sentés en bleu et les droites de régression en rouge. Ces mesures expérimentales donnent σabs = 23.1 µm2,
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FIGURE 6.2 – a) Extinction mesurée∆R en fonction de la densité de résonateurs (points bleus) et régression
linéaire pour calculer la section efficace d’extinction σext. b) Absorption mesurée A en fonction de la
densité de résonateurs (points bleus) et régression linéaire pour calculer la section efficace d’absorption
σabs. Les mesures sont faites pour des ensembles désordonnés de résonateurs de largeur w = 1.6 µm à
λ= 9.1 µm.

et σext = 29.9 µm2, d’où on peut déduire la section efficace de diffusion σscat ∼ 6 µm2. Cela signifie que σabs

est plus grand mais du même ordre de grandeur que σscat, donc que les pertes non-radiatives sont plus

importantes que les pertes radiatives. Cela confirme l’observation faite au chapitre précédent, qui estimait

l’absorption comme plus grande que la diffusion, mais le rapport ici est de l’ordre de 3 ou 4, contre 2 précé-

demment. On verra néanmoins juste après que la notion de section efficace de diffusion n’est pas toujours

valable. Par ailleurs, on constate l’ordre de grandeur σabs = 23 µm2 ∼ λ2
0

4 , l’aire de la tache de diffraction,

pour la longueur d’onde de résonance de 9.1 µm.

Les barres d’erreur représentées sur la Fig. 6.2b) correspondent au maximum et minimum mesurés sur

3 mesures indépendantes, dont on voit qu’ils sont cohérents avec les 10% d’erreur estimés dans le chapitre

précédent. La régression linéaire effectuée donne une incertitude de l’ordre de 1 µm2 sur les valeurs de

sections efficaces calculées. On confirme ainsi que le grand écart entre les densités les plus faibles et les plus

élevées permet d’avoir une erreur moins grande sur l’estimation de la section efficace que sur les mesures

individuelles.

6.1.2 Évolution non-linéaire de la réponse optique

La notion de section efficace indépendante de la densité paraît assez valable, étant donné que les rap-

ports ∆R/D et A/D semblent à peu près stables. Toutefois, il apparaît clairement sur la Fig. 6.2a) que cette

relation linéaire n’est plus valable pour les hautes densités, ce que nous attribuons à un phénomène de

saturation.

Notion de saturation

On peut donc observer Fig. 6.2a) que la relation linéaire entre l’extinction et la densité n’est plus valable

pour des densités élevées. L’explication la plus simple de ce phénomène est que l’extinction et l’absorption

sont nécessairement inférieures à 1, i.e., Dσabs < 1 et Dσext < 1. On peut donc définir une densité maximale,

par exemple Dsat,abs = 1/σabs, au-delà de laquelle la relation linéaire entre densité et absorption ne peut pas

être valable.

Cette estimation de la densité de saturation donne Dsat,abs = 0.043 µm−2 et Dsat,ext = 0.033 µm−2. Cela

concorde avec l’observation de saturation pour l’extinction mais pas pour l’absorption, parce que la densité

77



Mesure des sections efficaces

maximale utilisée est Dmax = 0.035 µm−2 (Dsat,ext < Dmax < Dsat,abs). Néanmoins, l’écart entre la relation

linéaire Dσext et les mesures d’extinction augmente dès D ∼ 0.025 µm−2. Il faut donc modéliser autrement

ce phénomène de saturation.

Malgré tout, La section efficace d’extinction de 30 µm2 est un bon ordre de grandeur pour les échan-

tillons présentés, même si les sections efficaces équivalentes pour les échantillons les plus denses peuvent

être différentes.

Comparaison à des simulations de sillons métalliques 1D

Pour étudier ce comportement plus en détail, je propose de nous retourner quelques temps vers la si-

mulation numérique pour essayer d’en savoir plus sur la dépendance en densité de la réponse optique de

réseaux de résonateurs désordonnés. En l’absence de méthodes de calcul optique 2D suffisamment puis-

santes pour étudier efficacement des structures désordonnées, nous utiliserons le code de simulation de

sillons métalliques 1D (h = 3 µm, w = 0.25 µm) présenté Partie II. Dans ce cas, bien sûr, la densité D cor-

respond à l’inverse de la période perturbée (plutôt que de l’aire de la maille unitaire 2D), donc est en µm−1

(plutôt qu’en µm−2).
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FIGURE 6.3 – Évolution de la réponse de structures de réseaux de sillons (h = 3 µm, w = 0.25 µm) désor-
donnés, en fonction de la densité de résonateurs. Calculé avec une super-période m=30, un nombre de
mode N=20. Valeurs données à la résonance λ1 = 14.2 µm. a) Extinction b) Absorption

La Fig. 6.3 représente l’évolution des maxima d’extinction et d’absorption calculés à la résonance pour

des réseaux de sillons (h = 3 µm, w = 0.25 µm), en fonction de la densité. La période Lx varie entre 3 et 60 µm,

afin d’avoir plus de points de densité différente, et d’atteindre la saturation y compris pour l’absorption. On

confirme d’abord que l’extinction et l’absorption augmentent avec la densité, ce qui est tout à fait rassurant.

On constate par ailleurs, surtout pour l’absorption, une relation linéaire avec la densité jusqu’à des densités

plutôt élevées, puis une saturation. Cela correspond bien à l’observation que nous avons faite pour des

résonateurs 2D précédemment.
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FIGURE 6.4 – Exemple de modélisation non-linéaire de l’évolution de la section efficace d’extinction avec
la densité, sous la forme 1−exp(−σ/(L−L0)). Calcul pour un réseau de sillons (h = 3 µm, w = 0.25 µm)
désordonné, à la longueur d’onde de résonance λ1 = 14.2 µm.

La relation entre extinction et densité paraît ne pas être aussi bien décrite par une loi linéaire, car l’évo-

lution paraît plutôt concave. Cela est mieux visible sur cette étude numérique que sur les mesures expéri-

mentales, parce qu’il y a plus de points et moins d’incertitude. La Fig. 6.4 représente ainsi une modélisation

non-linéaire de l’extinction, avec un modèle de saturation classique 1− e−x . Plus précisément, la courbe

rouge a pour équation ∆R = 1− exp(−σ/(L−L0)), où L = 1/D, et L0 = 3.5 µm, σ = 10 µm−1 ont été choisis

pour représenter au mieux les données. Au premier ordre en D, ce modèle donne bien sûr la relation linéaire

∆R =σD, mais la relation en 1−e−x représente beaucoup mieux les données que la régression linéaire de la

Fig. 6.3a).
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FIGURE 6.5 – Évolution de la diffusion de réseaux de sillons (h = 3 µm, w = 0.25 µm) désordonné, en fonc-
tion de la densité de résonateurs. Calculé avec une super-période m=30, un nombre de mode N=20, à
la longueur d’onde de résonance λ1 = 14.2 µm. a) Diffusion totale. b) Proportion de la diffusion dans
l’extinction S/∆R.

Pour étudier plus précisément la contribution de la diffusion à l’extinction, la Fig. 6.5a) représente l’évo-

lution de la diffusion avec la densité de ces réseaux de sillons désordonnés. Ce que l’on observe est très
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intéressant : la diffusion n’évolue pas du tout linéairement avec la densité. En effet, elle augmente pour les

très faibles densités, puis est maximale pour une densité assez faible, pour laquelle l’extinction n’est que

de 40%, avant de diminuer à nouveau. Ainsi,même si l’absorption évolue linéairement avec la densité, l’ex-

tinction ne peut pas elle aussi suivre une loi linéaire, à moins d’accepter de larges erreurs ou de négliger la

diffusion.

L’évolution non-linéaire de la diffusion est un peu mieux caractérisée avec la Fig. 6.5b), qui présente la

proportion d’extinction correspondant à de la diffusion, en fonction de la densité. On constate que la part

de diffusion décroît quand la densité augmente, de presque 50% à moins de 10%. Cela explique pourquoi,

malgré l’augmentation de l’extinction totale, la diffusion diminue à partir d’une certaine densité.

L’interprétation de cette évolution non linéaire est à faire avec précaution. La diminution de la part de

diffusion indique un moins bon couplage de la structure aux canaux de perte radiatifs, qui ne doit pas être

compris comme le complémentaire de l’augmentation de l’absorption observée. En effet, cette dernière,

étant linéaire par rapport à la densité, correspond à l’augmentation du nombre de structures absorbantes,

sans modification de leurs absorptions individuelles, c’est-à-dire sans modification de la section efficace

d’absorption. Pour la diffusion, à l’inverse, la section efficace équivalente de diffusion d’un ensemble de

sillon varie grandement en fonction de la densité. Le lien entre section efficace équivalent de l’échantillon

et section efficace d’un sillon unique est donc moins évident.

Deux explications complémentaires permettent de rendre compte de la diminution de la diffusion avec

l’augmentation de la densité. La première est que les distances caractéristiques entre les résonateurs de-

viennent inférieures à la longueur d’onde. Cela vient rendre d’autant plus improbable les interférences

constructives dans d’autres directions que la réflexion spéculaire, tout comme la diffraction devient im-

possible dans un cas périodique sub-longueur d’onde. Ce qui nous conforte dans cette hypothèse est le

fait que la diffusion est justement maximale autour de D = 0.07 µm−1, ce qui correspond à une distance

moyenne entre les résonateurs de 14.3 µm, proche de la longueur d’onde de résonance. Une fois les sillons

plus proches, cette résonance doit être beaucoup moins diffusive.

La deuxième explication est que l’augmentation de la densité dans une structure désordonnée vient

imposer des contraintes plus fortes sur les positions. Ces contraintes forcent la distribution de résonateurs

à être plus ordonnée, diminuant la contribution de la diffusion.2

Des études plus poussées, incluant notamment des mesures expérimentales plus précises permettant

de quantifier la diffusion et des mesures de champ proche optique, permettraient de confirmer qu’il n’y a

pas d’autres phénomènes mis en jeu, comme par exemple des phénomènes de localisation de la lumière

qui pourraient apparaître quand les résonateurs sont proches. Il nous faudrait bien sûr également savoir si

le comportement observé sur la diffusion des sillons 1D est bien analogue au cas des résonateurs MIM 2D.

6.2 Comparaison à des simulations numériques 2D

Simulation d’ensembles périodiques

Comme mentionné dans la Partie II, ainsi que dans l’Annexe A, la simulation de structures désordon-

nées est complexe, et nécessite des algorithmes spécifiques pour rester dans des temps de calcul raison-

nables. L’étude numérique de structures 2D périodiques peut tout de même nous donner quelques infor-

mations supplémentaires.

La Fig. 6.6 présente l’évolution du spectre d’un réseau périodique de résonateurs MIM carrés de largeurs

w = 1.6 µm, calculé par une méthode de simulation exacte (Reticolo3). L’intensité de la résonance y est

minimale pour une période Lx de 5 µm. À 3 et 4 µm, on observe un décalage et un élargissement de la

2UCHE et al., « Constraints on collective density variables: Two dimensions ».
3Jean Paul HUGONIN et al., « Reticolo software for grating analysis ».
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FIGURE 6.6 – Simulation numérique avec une méthode exacte de l’évolution du spectre d’un réseau pério-
dique de résonateurs MIM carrés de largeur w = 1.6 µm en fonction de la période.

résonance, probablement du à un sur-couplage des résonateurs avec le champ incident, i.e. un trop bon

couplage aux canaux radiatifs, empêchant la lumière de faire beaucoup d’aller-retours dans la cavité et

donc d’être absorbée.4

Il y a également une légère diminution de l’extinction à partir de Lx = 6 µm, confirmée à Lx = 7 µm.

Étant donnée la nature périodique de ce réseau, le lien entre la section efficace équivalente du réseau 2D et

la section efficace des résonateurs indépendants n’est pas évident. Néanmoins, il est raisonnable de géné-

raliser la densité de saturation dans le cas périodique, qui est ici de l’ordre de Dsat ≃ 1/62 ≃ 0.023 µm−2. On

notera que ceci est du même ordre de grandeur que celle de 0.03 µm−2 trouvée pour le cas désordonné, mais

tout de même significativement plus petit. Ceci peut s’expliquer notamment par des effets de la périodicité,

permettant un couplage parfait pour des densités plus faibles.

Simulation de résonateurs uniques

Les ensembles périodiques de résonateurs sont assez différents des ensembles désordonnés que j’ai

étudiés expérimentalement. En effet, ces études expérimentales sont censées nous donner accès au com-

portement des résonateurs uniques, ce qu’il peut donc être plus intéressant de modéliser. Des simulations

2D de résonateurs uniques sont possibles là où j’ai effectué ma thèse, à l’aide de l’outil COMSOL multiphy-

sics.5 Celui-ci se sert d’une méthode d’éléments finis pour calculer la réponse optique des structures, et

permet également de calculer les sections efficaces d’absorption et de diffusion.

La Fig. 6.7 compare les sections efficaces d’absorption obtenues par cette méthode de simulation pour

un résonateur unique de largeur w = 2 µm, avec la mesure expérimentale de section efficace d’absorption

d’un ensemble de résonateurs de même dimension et de densité Leq = 8 µm. Les deux méthodes sont en

accord qualitatif sur la valeur de la section efficace (entre 20 et 30 µm2), ainsi que sur la longueur d’onde

de résonance (entre 10 et 12 µm). Cependant, les deux courbes sont tout de même assez différentes, et il

est probable que le calcul numérique n’ait pas tout à fait convergé ou ait été mal défini. En effet, le logiciel

COMSOL est assez complexe et très différent des autres méthodes de simulation dont je me suis servies

pendant cette thèse, et je n’ai eu qu’assez peu de temps pour le prendre en main. La raison la plus probable

4FABAS, « Résonateurs de Helmholtz optiques simplifiés pour la détection de molécules ».
5MULTIPHYSICS, « Introduction to COMSOL multiphysics® ».
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FIGURE 6.7 – Comparaison des sections efficaces d’absorption mesurées et calculées avec COMSOL, pour
une résonateur de largeur w = 2 µm.

pour l’écart entre les spectres de section efficace mesuré et calculé est donc la combinaison des incertitudes

expérimentales et des problèmes de définition ou de convergence numérique.

Une fois ces sources d’erreur réduites et contrôlées, il est malgré tout possible qu’il demeure un écart

significatif entre simulation et expérience. Cela pourra alors être interprété comme le fait que la mesure

expérimentale du comportement optique de ces ensembles désordonnés ne donne pas accès exactement

aux propriétés des résonateurs uniques.

Les deux méthodes de simulation 2D utilisées permettent de nous conforter dans les ordres de gran-

deur obtenus pour les valeurs de section efficace et de densité de saturation mesurées expérimentalement.

Contrairement à l’outil de simulation numérique 1D développé et détaillé dans la Partie II, je n’ai été qu’uti-

lisateur occasionnel des méthodes présentées ici, ce qui limite le niveau de précision que j’ai pu obtenir

avec elles. Des études plus détaillées pourraient être réalisées avec une meilleure compréhension de ces

outils, permettant d’avoir des résultats quantitatifs et ainsi de déduire l’influence de la périodicité ou au

contraire de l’unicité des résonateurs sur leur réponse optique.

6.3 Influence des paramètres géométriques

Nous avons précédemment déduit un ordre de grandeur pour la section efficace d’absorption,σabs ∼ λ2

4 ,

qui établit un lien entre section efficace, longueur d’onde de résonance, et section géométrique des réso-

nateurs. L’analyse de ce lien permet de comprendre l’influence des différents paramètres géométriques des

résonateurs sur leur réponse optique individuelle. Pour ce faire, une étude de l’évolution de la section effi-

cace de résonateurs MIM en fonction de leurs dimensions latérales a été réalisée. Les autres caractéristiques

(matériaux, épaisseurs) sont gardées constantes.

6.3.1 Résonateurs carrés

L’étude des paramètres géométriques des résonateurs MIM commence par la variation de la largeur w

de résonateurs carrés, entre 1.7 µm et 2.6 µm. Les spectres d’émission thermique et d’extinction ont été

présentés précédemment Fig. 5.8 et Fig. 5.12, montrant que la longueur d’onde de résonance varie avec la

largeur des résonateurs.

Pour rappel, on a vu qu’un résonateur de w = 1.7 µm résonne à 9.1 µm, w = 2 µm résonne à 10.4 µm,

w = 2.6 µm résonne à 13 µm, correspondant à une évolution linéaire de la longueur d’onde de résonance
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en fonction de la taille du résonateur. On a également proposé de définir un facteur λ/w , à peu près égal à

5 pour les différents résonateurs présentés.
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FIGURE 6.8 – Sections efficaces en fonction des tailles de résonateurs, variant de 1.7 µm à 2.6 µm. Les points
correspondent à la moyenne des mesures sur des densités de L = 8,12,16 µm, les barres d’erreur cor-
respondent au maximum et minimum mesurés. a) Sections efficaces d’extinction. b) Sections efficaces
d’absorption.

La Fig 6.8 présente alors les sections efficaces d’extinction et d’absorption mesurées de ces résonateurs,

grâce à des échantillons de Leq = 8, 12 et 16 µm. Les incertitudes de mesure sont assez grandes, surtout pour

l’absorption, les barres d’erreur représentant le maximum et minimum des sections efficaces mesurées

sur ces trois densités. Malgré ces grandes incertitudes, l’augmentation des sections efficaces avec l’aug-

mentation de la dimension des résonateurs est significative. Ainsi, pour les longueurs d’onde de résonance

étudiées ici, variant entre 8 µm et 13 µm, σabs ∼ λ2/4 ∼ 6w2 est un bon ordre de grandeur.

Cependant, on constate surtout que la variation de la taille des résonateurs ne se fait pas sur une gamme

assez large (moins d’un facteur 2), pour pouvoir valider ou infirmer une loi d’évolution. Cette variation est

limitée par le lien direct entre taille des résonateurs et longueur d’onde, puisque diviser par deux la taille

d’un résonateur qui résonne à 10 µm (bande III) en fait un résonateur qui résonne à 5 µm (bande II), pour

lequel la méthode de détection doit être adaptée (détecteurs et optiques différentes).
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FIGURE 6.9 – a) Rappel des définitions de la largeur w et de l’épaisseur h des MIM carrés. b) Évolution du
minimum de réflectivité de réseaux de résonateurs MIM périodiques, de période Lx = Ly = 5 µm en
fonction de l’épaisseur h et de la largeur w des MIM. Les points rouges représentent les dimensions des
résonateurs fabriqués et étudiés.

Par ailleurs, les sections efficaces dépendent beaucoup de la qualité du couplage entre le résonateur et

le champ incident. Pour avoir un couplage identique pour des longueurs d’onde de résonance différentes,

il faudrait que toute la géométrie de la structure soit modifiée de manière homothétique. Dans notre cas,

les variations de largeur ne sont pas accompagnées de variations d’épaisseurs du diélectrique, on ne peut
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donc pas s’attendre à un couplage constant. Il n’est donc pas surprenant que les sections efficaces mesurées

ne suivent pas une loi simple. On retiendra alors que dans notre cas (ZnS, bande III), λ2/4 est un ordre de

grandeur valable.

Pour tenter de quantifier la variation de la qualité du couplage due au fait que l’épaisseur de diélectrique

est constante, la Fig. 6.9 présente sommairement l’évolution de la qualité du couplage pour des résonateurs

périodiques, en fonction de leurs épaisseurs et largeurs. Cela montre que les résonateurs sont plutôt bien

couplés à l’épaisseur de ZnS dont nous disposions, c’est-à-dire 280 nm, à partir de w = 1.8 µm. Toutefois,

les résonateurs ne sont pas aussi bien couplés quand ils sont de taille 1.7 ou 1.6 µm. Cette perte de couplage

peut d’ailleurs être l’explication de la grande différence de section efficace d’extinction mesurée entre les

résonateurs de largeur w = 1.7 µm et w = 1.9 µm.

Des mesures avec plus de tailles de résonateurs différentes et une meilleure précision permettraient de

mieux caractériser l’évolution de la section efficace malgré les limites mentionnées plus haut. Pour chan-

ger plus radicalement la section géométrique des résonateurs sans trop modifier leur longueur d’onde de

résonance, j’ai étudié des résonateurs rectangulaires. Mais avant cela, il est intéressant de refaire un détour

par la simulation numérique de sillons 1D.

6.3.2 Sillons métalliques 1D

Afin de compléter cette étude, nous pouvons de nouveau nous tourner vers les simulations de réseaux

de sillons 1D. L’absence de problématiques de détection permet en effet de faire varier leur longueur d’onde

de résonance continûment sur une plus grande plage de valeurs. L’équivalent des variations de largeur w

des MIM carrés est alors la variation de la profondeur h des sillons.
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FIGURE 6.10 – Comparaison des maxima de diffusion et d’absorption de réseaux de sillons (w = 0.25 µm,
Lx = 6 µm) désordonnés lors de l’évolution de la profondeur des sillons. a) Absorption b) Diffusion.

La Fig. 6.10 présente ainsi l’évolution des réponses en absorption et en diffusion pour des réseaux de

sillons, en fonction de leur profondeur. L’extinction à chaque résonance est par ailleurs presque totale dans

chaque cas, c’est pourquoi elle n’est pas représentée.

On y observe que la part d’absorption augmente tandis que la part de diffusion diminue quand le sillon

est plus profond. Une interprétation possible est que l’augmentation de la profondeur des sillons augmente

les pertes par absorption dans le métal car la lumière piégée par le sillon passe plus de temps à effectuer

un aller-retour, donc a plus de chance d’être absorbée avant de pouvoir être re-diffusée. Une façon de com-

penser ce phénomène serait d’augmenter les pertes radiatives des sillons, ce qui est possible en augmentant

leur largeur w , typiquement.
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Une autre interprétation (qui n’exclut pas la précédente) est que la diffusion est plus efficace aux petites

longueurs d’onde. Comme la longueur d’onde de résonance du sillon est proportionnelle à sa longueur, on

a bien ici une augmentation de la part de l’absorption avec la longueur d’onde.

Cette évolution de l’absorption et de la diffusion en fonction de la longueur d’onde peut être retrouvée

par la modélisation de la diffusion Rayleigh par des dipôles, qui s’écrit6 :

σabs ∼ Im(α)/λ (6.1)

σscat ∼ |α|2/λ4 (6.2)

avec α la polarisabilité de l’objet diffusant, calculable à l’aide d’un modèle électrostatique. Cette modélisa-

tion est valide pour des objets très petits devant la longueur d’onde. Dans notre cas, même si les dimen-

sions caractéristiques des résonateurs ne sont qu’à peine un ordre de grandeur plus petites que la longueur

d’onde, il peut être intéressant de se servir de ces formules pour en déduire des tendances générales, comme

par exemple la diminution de la diffusion et l’augmentation de l’absorption avec l’augmentation de la lon-

gueur d’onde.

Concrètement, entre un sillon profond de 1.6 µm résonant àλmin = 9.5 µm et un sillon profond de 2.8 µm

résonant à λmax = 14.5 µm, le rapport est de λmax/λmin = 1.53, soit, mis au cube pour expliquer la différence

entre diffusion et absorption, un rapport de 3.5. Même si la polarisabilité des résonateurs varie également,

on s’attend à ce qu’elle varie au plus linéairement avec la dimension du résonateur (dans le cas d’un réso-

nateur 1D comme les sillons), donc cela ne pourra pas compenser cet écart de longueur d’onde, qui peut

justifier la modification de la part d’absorption et de diffusion dans l’extinction en fonction de la taille des

résonateurs. De plus, l’augmentation de la largeur w soulignée ci-dessus peut aussi être interprétée comme

un augmentation de la polarisabilité des sillons, ce qui doit augmenter leur diffusion.

Cette modélisation des sillons par l’approximation dipolaire de la diffusion de Rayleigh semble promet-

teuse, mais nécessite d’être testée dans des conditions plus diverses, avant de s’en servir pour la conception

de nouvelles structures par exemple. La validité des hypothèses de cette approximation, surtout la taille des

résonateurs très petites devant la longueur d’onde, est en effet discutable.

6.3.3 Résonateurs rectangulaires

Pour aller plus loin tout en retournant à des mesures expérimentales, il est intéressant de passer à des

résonateurs rectangulaires, permettant de faire varier la section géométrique du résonateur sans changer

sa longueur d’onde de résonance. Cela donne des résonateurs rectangulaires (dits "bâtonnets") sensibles à

la polarisation.

La Fig. 6.11a) est un schéma de ces résonateurs MIM rectangulaires, maintenant définis par leurs lar-

geurs l en plus de leur longueur w = 2 µm qui restera inchangée. La Fig. 6.11b) présente les spectres des

échantillons pour des largeurs l de 100, 300 et 600 nm, ainsi que pour un résonateur carré l = w = 2 µm.

On y constate que la longueur d’onde de résonance de ces bâtonnets varie, mais moins que la largeur qui

elle est modifiée d’un facteur 6 (20 par rapport au MIM carré), prouvant que c’est bien principalement la

longueur w qui contrôle la résonance. Néanmoins, l’intensité de la résonance est très différente pour des

largeurs différentes, venant donc nuancer le résultat σabs ∼ λ2/4.

Cette différence d’intensité de résonance est mieux résumée avec la Fig. 6.12, présentant les sections

efficaces des résonateurs bâtonnets en fonction de leur largeur. On observe l’importante diminution de la

section efficace quand la section géométrique est diminuée.

En prenant pour référence les sections efficaces d’absorption et d’extinction des résonateurs de taille

w = 2 µm présentées également Fig. 6.12, on peut constater que la diminution de la section géométrique et

6BOHREN et al., Absorption and scattering of light by small particles.
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l = 600 nm
l = 2 μm = w
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FIGURE 6.11 – a) Schéma vu du dessus d’un MIM bâtonnet. b) Spectres de réflectivité de MIM bâtonnets de
longueur w = 2 µm pour différentes largeurs l , pour des ensembles de densité Leq = 8 µm.
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FIGURE 6.12 – Sections efficaces en fonction de la largeur l de MIM bâtonnets , variant de 100 nm à 600 nm,
ainsi que pour un MIM carré l = w = 2 µm. Les barres d’erreur correspondent aux maximum et mini-
mum obtenus parmi des mesures faites à des densités de Leq = 8,12,16 µm

de la section efficace ne sont pas proportionnelles. Au contraire, la représentation en échelle logarithmique

de la Fig. 6.12 montre une évolution de type σ ∼ log(l ), causant une variation rapide de la section efficace

pour des petites largeurs, puis une variation plus douce à mesure que l se rapproche de w .

On définit les pentes kext et kabs et les largeurs caractéristiques l0,ext et l0,abs telles que :

σext = kext log

(
l

l0,ext

)
,

σabs = kabs log

(
l

l0,abs

)
.

On constate avant tout kext > kabs. Ceci nécessiterait d’être vérifié avec plus de points de mesure, mais

implique que l’extinction augmente plus vite que l’absorption, faisant que la proportion d’énergie absorbée

au sein de l’extinction est plus faible pour les plus grands résonateurs.

Plus précisément, une régression avec σext ∼ kext log(l/l0,ext) donne kext = 30.7 µm2 et l0,ext = 69 nm.

De même, σabs ∼ kabs log(l/l0,abs) donne kabs = 16.6 µm2 et l0,abs = 39 nm. Ces régressions sont montrées
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Fig. 6.12. On en déduit que la section efficace d’extinction augmente près de deux fois plus vite que la

section efficace d’absorption avec la variation de la largeur des bâtonnets.

Plusieurs facteurs complémentaires peuvent jouer dans ce comportement. D’une part, la modification

de la largeur du bâtonnet entraîne une modification de la répartition du champ électromagnétique. Plus

précisément, pour les bâtonnets plus fins, le champ va plus "déborder" de la structure, et donc plus interagir

avec l’air. Cela doit entraîner une diminution de l’indice effectif de la résonance, ce qui peut expliquer la

diminution de la longueur d’onde de résonance observée Fig. 6.11.

D’autre part, la part d’absorption dans l’extinction dépend fondamentalement de la capacité du réso-

nateur à capter la lumière pour de nombreux aller-retours dans sa cavité, augmentant la probabilité qu’elle

soit absorbée avant d’être réémise. Pour le cas des résonateurs rectangulaires, il semble que cette effica-

cité d’absorption est plus grande pour les résonateurs plus fins, laissant s’échapper peu de lumière sous la

forme de diffusion.

Par ailleurs, on peut réutiliser pour les résonateurs bâtonnets le modèle de la diffusion Rayleigh intro-

duit précédemment. Ici, la variation des contributions de l’absorption et de la diffusion ne sont pas un effet

de la longueur d’onde de résonance puisque celle-ci varie peu. Toutefois, l’augmentation de la diffusion

des bâtonnets peut s’expliquer par l’augmentation de leur polarisabilité avec leur taille, augmentant leur

section efficace de diffusion plus vite que celle d’absorption.

Ces différents exemples tendent à confirmer la possibilité de comprendre la réponse optique des réso-

nateurs MIM à l’aide de l’approximation dipolaire de la diffusion de Rayleigh, même si leurs dimensions

caractéristiques ne sont pas si éloignées de la longueur d’onde de résonance. Cette compréhension est

toutefois qualitative pour le moment, et le restera tant qu’il n’y aura pas de méthode pour le calcul des

polarisabilités apparentes des résonateurs MIM. Une étude dédiée, impliquant notamment le calcul des

polarisabilités équivalentes des résonateurs afin de vérifier le lien entre celles-ci et leurs dimensions géo-

métriques, permettrait de confirmer la validité de cette modélisation, et surtout de définir ses limites.

Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai proposé une méthode originale de mesure des sections efficaces d’absorption et

d’extinction de résonateurs MIM unique, se basant sur des distributions désordonnées de différentes den-

sités de résonateurs. La preuve du fonctionnement de cette méthode a été donnée, et sa capacité à dégager

des ordres de grandeur à partir des mesures effectuées a été prouvée. Il reste néanmoins des améliorations

possibles, notamment sur la précision des mesures, comme déjà suggéré au chapitre précédent.

De plus, la modélisation des résonateurs MIM par la diffusion de Rayleigh a été proposée car elle semble

prédire les bonnes tendances lors de la modification de leurs dimensions géométriques.

Ainsi, l’ordre de grandeur de la section efficace d’absorption mesurée pour les résonateurs MIM carrés

étudiés ici est σabs ∼ λ2/4. Le lien entre la section efficace équivalente des échantillons et la section efficace

des résonateurs indépendants a cependant été remis en question dans le cas de l’extinction. En effet, la

section efficace équivalente d’extinction des échantillons n’évolue pas linéairement avec la densité. Ceci est

notamment dû à la diffusion, dont l’efficacité varie fortement, et de manière non linéaire, avec la densité.

Par ailleurs, le cas de résonateurs rectangulaires a confirmé qu’il n’y avait pas proportionnalité entre

la section géométrique et la section efficace, dans le cas général. Ces résonateurs rectangulaires, ainsi que

des simulations numériques de sillons 1D, ont suggéré l’utilisation du modèle de la diffusion de Rayleigh

pour expliquer les évolutions relatives des sections efficaces de diffusion et d’absorption en fonction des

dimensions des résonateurs.

Une étude expérimentale plus complète des variations des sections efficaces en fonction des paramètres

géométriques de ces surfaces, serait ainsi nécessaire pour mieux caractériser leur comportement. Celle-ci
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devrait inclure une variation des dimensions géométriques sur des plages de valeurs plus grandes, ainsi

qu’une comparaison systématique au modèle dipolaire (notamment par le calcul de polarisabilités "appa-

rentes"). Celle-ci pourrait être complétée par l’étude en champ proche optique de ces résonateurs, notam-

ment dans les cas à haute densité, afin de mieux caractériser la répartition du champ électromagnétique en

leur sein.
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Chapitre

7 Influence de la combinaison de
plusieurs résonateurs
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L a méthode de mesure de section efficace présentée au chapitre précédent est prometteuse pour avoir

rapidement un ordre de grandeur de la réponse spectrale de réseaux désordonnés de résonateurs. Elle

permet également l’estimation de la densité de saturation, au-delà de laquelle le rajout de résonateurs a un

effet moindre sur la réponse optique. Cela est un premier pas important pour l’étude de distributions de

résonateurs, mais il reste encore des possibilités intéressantes.

Une possibilité que j’ai explorée pendant ma thèse est le fait d’étudier des réseaux composés de résona-

teurs MIM de dimensions différentes. En effet, le calcul des sections efficaces se basant sur les résonances

mesurées, il doit être aisé de l’appliquer à des résonateurs dont les longueurs d’onde de résonance sont

différentes.

Ainsi, dans ce chapitre je propose d’étudier la combinaison de plusieurs types de résonateurs, à la fois

de manière expérimentale et en simulation numérique.

7.1 Comparaison sections efficaces mono- et bi-résonateurs

Nous voulons donc étudier l’influence de la présence de plusieurs types de résonateurs sur la réponse

de la structure. Pour ce faire, des échantillons comprenant des réseaux composés de deux types de réso-

nateurs ont été conçus et fabriqués. Il est possible d’associer une distribution de densité D1 d’un premier

résonateur à une distribution D2 d’un deuxième résonateur. Lorsque D1 = D2 = D, on considérera que la

distribution de bi-résonateur a une densité D (et non pas 2D). Dans la suite, on se place dans cette situation,

et je montrerai la pertinence de ce choix pour la comparaison avec les distributions de mono-résonateur

étudiées précédemment. Par ailleurs, une autre possibilité de distribution combinant plusieurs résonateurs

serait de considérer les deux résonateurs, dans une configuration précise, comme un motif unique, placé

ensuite à différentes positions. J’ai préféré garder les positions des résonateurs comme indépendantes et

ne me suis donc jamais placé dans ce cas.

La Fig. 7.1 présente une image MEB d’un réseau de bi-résonateurs. Deux résonateurs de largeurs diffé-

rentes y sont visibles. Par la suite, on appellera toujours w1 (ici w1 = 1.6 µm) la largeur du petit résonateur
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FIGURE 7.1 – Image MEB vue du dessus d’un échantillon composé de deux résonateurs de dimensions
différentes, dit ensemble de bi-résonateurs. (w1 = 1.6 µm, w2 = 2 µm, Leq = 5 µm).

et w2 (ici w2 = 2 µm) la largeur du grand résonateur. Par ailleurs, on observe une haute densité de résona-

teurs, puisque la densité Leq = 5 µm de cet échantillon correspond en réalité à une densité de structuration

double (et Leq/
p

2), de par la présence des deux types de résonateurs.

7.1.1 Sections efficaces de bi-résonateurs

La première hypothèse que l’on peut faire sur la combinaison de résonateurs est que celle-ci n’aura pas

d’effet sur les sections efficaces puisque les différentes résonances sont indépendantes. De plus, la distance

entre les résonateurs à la surface de l’échantillon est choisie assez grande pour éviter des couplages directs,

comme expliqué au chapitre précédent. Je vais maintenant utiliser les spectres de section efficace (et plus

seulement la section efficace à la résonance), qui s’obtiennent de la même manière : en divisant le spectre

par la densité. Cela permettra notamment de mieux visualiser l’écart spectral entre les résonances.
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FIGURE 7.2 – Spectres de sections efficaces d’absorption d’échantillons constitués d’un réseau de mono-
résonateurs de largeur w = 1.6 µm, ou de bi-résonateurs de largeurs w1 = 1.6 µm et w2 = 2 µm, de
période Leq = 6.5 µm.

Pour vérifier rapidement cette hypothèse d’indépendance des sections efficaces, la Fig. 7.2 présente les

spectres de section efficace de deux échantillons de densité donnée par Leq = 6.5 µm. Dans un cas, c’est

une ensemble de mono-résonateurs de largeur w = 1.6 µm, dans l’autre un ensemble de bi-résonateurs

de largeurs w1 = 1.6 µm et w2 = 2 µm. On peut observer sur la Fig. 7.2 que le spectre de section efficace

du réseau de bi-résonateur présente deux résonances, dont une est centrée sur la même longueur d’onde
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7.1 Comparaison sections efficaces mono- et bi-résonateurs

que celle du réseau de mono-résonateurs. Chaque résonance peut donc être identifiée indépendamment,

comme correspondant chacune à un type de résonateur. Cela est rassurant sur l’indépendance des réso-

nateurs, puisque cela signifie qu’il n’y a pas de décalage spectral ou de levée de dégénérescence due à la

combinaison des modes.

Toutefois, on observe également que la section efficace mesurée à 9 µm est plus faible pour le mono-

résonateur que pour le bi-résonateur. Cela signifie que la section efficace d’absorption de l’échantillon, me-

surée à la longueur d’onde de résonance du petit résonateur, est plus élevée en présence du deuxième ré-

sonateur. Cela nous empêche de considérer les deux résonances comme étant strictement indépendantes,

même si aucun effet de couplage n’est observé.

7.1.2 Influence de la proximité spectrale des résonances

L’explication la plus naturelle de ce comportement est que la résonance de chaque résonateur "dé-

borde" spectralement, donc que la section efficace mesurée au niveau d’une résonance est en réalité la

somme des deux contributions. Pour vérifier cette hypothèse, des échantillons avec d’autres tailles de ré-

sonateurs ont été conçus et fabriqués, afin de voir l’évolution de la section efficace d’une résonance en

fonction de la proximité spectrale de l’autre résonance.
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FIGURE 7.3 – Évolution de la section efficace mesurée à λ= 9 µm pour un bi-résonateur, avec un résonateur
de largeur fixe w =1 1.6 µm, en fonction de la largeur w2 de l’autre résonateur. a) Sections efficaces
d’extinction. b) Sections efficaces d’absorption.

La Fig. 7.3 présente les valeurs des sections efficaces mesurées pour des ensembles de bi-résonateurs

avec w1 = 1.6 µm constant et w2 variant de 1.7 à 2.3 µm. Les mesures sont effectuées à λ= 9 µm, la longueur

d’onde de résonance du résonateur de largeur w1 = 1.6 µm. On peut ainsi mesurer l’influence de la largeur

du grand résonateur sur la valeur de la section efficace du petit résonateur. Il y a une nette augmentation

de la section efficace mesurée quand les tailles des résonateurs sont proches, confirmant le fait qu’une trop

grande proximité spectrale entre résonances entraîne une sur-estimation de la section efficace.

La Fig. 7.4 permet de comparer plus précisément la section efficace d’un ensemble de mono-résonateurs

et d’un ensemble de bi-résonateurs. Pour estimer l’erreur sur ces mesures, les sections efficaces sont cal-

culées avec trois densités différentes (Leq = 8, 12 et 16 µm). Les barres d’erreur présentes sur la Fig. 7.4

correspondent au maximum et minimum obtenus pour les 3 mesures.

On constate avant tout que les erreurs sur nos mesures sont assez grandes, notamment en absorption,

où elles peuvent être supérieurs aux 10% estimés au Chapitre 5. Néanmoins, ces mesures confirment que la

section efficace du résonateur est significativement plus grande quand il est avec un autre résonateur, dans

le cas où les deux sont de tailles très proches. En l’occurrence, la différence ∆λ entre les longueurs d’onde

de résonance pour laquelle la section efficace du bi-résonateur est modifiée est estimée à ∆λ< 1 µm. Cela
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Influence de la combinaison de plusieurs résonateurs
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FIGURE 7.4 – Comparaison de la section efficace mesurée pour un ensemble de mono-résonateurs de lar-
geur w variable et pour un ensemble de bi-résonateurs de largeurs w2 = w variable et w1 = 1.6 µm. Les
densités sont Leq = 8, 12 et 16 µm. a) Sections efficaces d’extinction. b) Sections efficaces d’absorption.

correspond à∆λ< λ/10 pour les longueurs d’onde considérées. Pour les autres cas, les sections efficaces du

bi-résonateur et du mono-résonateur se trouvent proches l’une de l’autre.

Pour étudier plus précisément ce comportement, une idée est de quantifier le "débordement" de chaque

résonance sur l’autre, afin de vérifier qu’il n’y a pas d’effet physique plus complexe. Pour ce faire, il est pos-

sible de représenter les résonances par des fonctions lorentziennes dont on ajustera les paramètres pour

qu’elles correspondent au mieux aux spectres obtenus. Cette modélisation permettra de quantifier l’in-

fluence croisée des résonances.

7.1.3 Modélisation lorentzienne des résonances
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FIGURE 7.5 – Décompositions des spectres de bi-résonateurs de largeurs w2 variables et w1 = 1.6 µm à l’aide
de fonctions lorentziennes.

Il s’agit ici de calculer le spectre d’un bi-résonateur par la somme de deux résonances indépendantes,

dont les pics sont modélisés par deux fonctions lorentziennes. La Fig. 7.5 présente cette modélisation effec-

tuée pour trois bi-résonateurs différents, ayant w2 valant 1.7, 1.9 et 2.3 µm, avec toujours w1 = 1.6 µm. Les

trois échantillons concernés ont tous une densité donnée par Leq = 8 µm. Cette modélisation lorentzienne

donne ainsi des résultats assez proches des résonances mesurées expérimentalement.

La Fig. 7.6 rassemble les résultats du calcul des sections efficaces en fonction des tailles des résonateurs

grâce à cette décomposition lorentzienne des spectres. On observe les mêmes résultats que sur la Fig. 7.4,
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FIGURE 7.6 – Comparaison de la section efficace mesurée par décomposition des résonances pour un en-
semble de mono-résonateurs de largeur w variable et pour un ensemble de bi-résonateurs de largeurs
w2 = w variable et w1 = 1.6 µm. (Leq = 8, 12 et 16 µm) a) Sections efficaces d’extinction. b) Sections effi-
caces d’absorption.

sans la surestimation de la section efficace des bi-résonateurs proches en dimension et en longueur d’onde

de résonance.

Ainsi, la décomposition du spectre sous forme de résonances lorentziennes permet de retrouver la sec-

tion efficace effective de chaque résonateur au sein d’un ensemble de résonateurs, même quand les réso-

nances sont proches. Cela confirme donc la possibilité de mesurer les sections efficaces de chaque résona-

teur impliqué dans la combinaison de multi-résonateurs, ce que nous souhaitions avant tout prouver.

7.1.4 Influence de la densité

Les résultats présentés jusque là dans ce chapitre pour la combinaison de résonateurs ont été pour des

densités de résonateurs assez faibles, loin de tout couplage potentiel (Leq = 16 µm à Leq = 8 µm). Parmi les

échantillons fabriqués, on a vu au chapitre précédent que certains étaient assez denses pour présenter une

saturation, c’est-à-dire une réponse n’évoluant plus linéairement avec la densité. Il se trouve que l’étude de

la combinaison de résonateurs donne des résultats inattendus à ces niveaux de densité élevés.
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FIGURE 7.7 – Sections efficaces mesurées à λ = 9 µm des échantillons de mono-résonateurs de largeur
w = 1.6 µm et de bi-résonateurs de largeurs w1 = 1.6 µm et w2 = 2 µm, en fonction de la densité. Barres
d’erreur correspondant à 10% de la valeur mesurée. a) Sections efficaces d’extinction. b) Sections effi-
caces d’absorption.
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Influence de la combinaison de plusieurs résonateurs

Ainsi, la Fig. 7.7b) présente la section efficace d’absorption mesurée pour des échantillons de différentes

densités. Les résultats sont présentés pour des résonateurs seuls de w = 1.6 µm et des bi-résonateurs de

w1 = 1.6 µm et w2 = 2 µm. On retrouve à faible densité le comportement linéaire qui valide la notion de

section efficace, mais également deux effets intéressants. D’une part, la saturation aux hautes densités est

plus marquée pour les bi-résonateurs que pour les mono-résonateurs. D’autre part, pour les densités où il

y a saturation, les sections efficaces des bi-résonateurs sont plus faibles que celles des mono-résonateurs,

soit le contraire du comportement étudié dans la section précédente.

Il n’est pas évident a priori de savoir comment expliquer ces phénomènes. En effet, jusqu’à présent, la

seule influence de la combinaison de résonateurs différents était la somme des contributions des deux ré-

sonateurs dans le spectre, entraînant comme on l’a vu l’augmentation des sections efficaces. Ici, nous avons

un effet plus complexe, où l’ajout d’un type de résonateur dans un réseau très dense entraîne une satura-

tion, et la diminution de la section efficace d’absorption à la résonance par rapport aux mono-résonateurs.

Les incertitudes représentées, toujours de 10% de la valeur de la mesure, sont certes grandes, mais il semble

raisonnable de dire que l’écart entre les sections efficaces d’absorption mesurées à la densité maximale est

significatif.

La Fig. 7.7a) présente l’évolution de la section efficace d’extinction en fonction de la densité, toujours

pour des résonateurs seuls et des combinaisons de résonateurs. L’écart entre les sections efficaces des bi-

résonateurs et mono-résonateurs dans les cas de plus hautes densités est plus faible que pour les sections

efficaces d’absorption, il n’est donc pas évident que ce soit significatif.

Par ailleurs, il a été montré au chapitre précédent que l’augmentation de la densité faisait diminuer la

section efficace de diffusion équivalente d’un ensemble de résonateurs, notamment à cause de l’augmen-

tation de l’ordre qui en découle. Toutefois, le phénomène présenté ici ne peut pas s’expliquer ainsi parce

que c’est surtout l’efficacité de l’absorption qui diminue quand on passe de mono-résonateurs à des bi-

résonateurs. Nous manquons donc d’une explication satisfaisante à ce phénomène, et des études futures

devront s’y atteler. Il serait avant tout nécessaire de faire plus de mesures en absorption, plus précises, avant

d’interpréter ces résultats.

7.2 Vérification avec le modèle analytique

La méthode de mesure de sections efficaces proposée précédemment peut donc être étendue à des

combinaisons de résonateurs différents. La question de l’effet de la combinaison des résonances a été sou-

levée, et une solution de décomposition a été proposée pour contourner le problème. Les limites de cette

étude sont de ne considérer que des structures hyperuniformes désordonnées, et de manquer de précision

pour étudier certains des phénomènes observés. Ici, l’influence du désordre sur la combinaison de réso-

nateurs est étudiée de manière plus précise et plus complète à l’aide du modèle analytique développé et

utilisé dans la Partie II.

7.2.1 Objet d’étude : Réseau de bi-sillons

La Fig. 7.8 présente schématiquement le type de structures qui va être étudié pour la combinaison de

plusieurs résonateurs. Elle est composée de deux sillons de géométries différentes, répétés d’abord périodi-

quement puis dont les positions seront perturbées. La perturbation des positions de chaque type de sillon

est, comme dans le cas avec un seul sillon, contrôlée par un Facteur de Désordre (FD). La différence fon-

damentale avec le cas mono-sillon est la possibilité de définir deux FD différents, FD1 et FD2, afin de fixer

une valeur différente pour chaque FD et perturber donc de manière différente chaque type de sillons. Cela

permet notamment de garder un sillon périodique en désordonnant l’autre, donnant accès à des degrés de

liberté non représentés dans l’étude expérimentale.
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FIGURE 7.8 – Représentation schématique d’un réseau de bisillons, et de la définition de deux facteurs de
désordre indépendants, FD1 et FD2.

7.2.2 Spectres de sillons non couplés

La Fig. 7.9 présente la réponse spectrale de la structure de bisillons de dimensions w (1) = w (2) = 0.25 µm,

h(1) = 3 µm, h(2) = 2 µm et Lx = 6 µm, dans plusieurs cas. La Fig. 7.9a) présente la situation ordonnée, où on

retrouve les résonances du sillon étudié dans le Chapitre 4, y compris la diffraction pour λ3 = 4.65 µm < Lx ,

ainsi qu’une résonance supplémentaire à 10 µm, provenant du deuxième sillon moins profond. Ces réso-

nances sont éloignées spectralement afin d’assurer leur indépendance. La Fig. 7.9b) présente la situation

complètement désordonnée FD1 = FD2 = 6 µm, où la diffusion apparaît au niveau des résonances et rem-

place la diffraction quand il y en a, exactement comme dans le cas mono-sillon. Les Fig. 7.9c-d) sont les cas

réellement nouveaux, puisqu’on y a désordonné un type de sillon (FD ̸= 0) et pas l’autre (FD = 0). On note

alors que la diffusion n’apparaît qu’à certaines résonances, et plus précisément seulement aux résonances

du type de sillon qui a été désordonné. Cela signifie que la réponse spectrale d’un réseau de sillons pério-

dique n’est pas modifiée par la présence d’un autre réseau désordonné sur la même surface. On a donc une

forme de sélectivité de l’effet du désordre, lié à l’aspect résonant des spectres étudiés.

a) FD1 = FD2 = 0 b) FD1 ≠ 0 ; FD2 ≠ 0

d) FD1 = 0 ; FD2 ≠ 0
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FIGURE 7.9 – Spectres de bi-sillons (w (1) = w (2) = 0.25 µm, h(1) = 3 µm, h(2) = 2 µm, Lx = 6 µm) calculés
numériquement. a) Cas ordonné. b) Cas désordonné. c) Cas mixte, seul le sillon plus profond est désor-
donné. d) Cas mixte, seul le sillon moins profond est désordonné.

Cette sélectivité du désordre permet la conception de spectres complexes, présentant une absorption
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totale à une longueur d’onde et de la diffusion et/ou de la diffraction à une autre, par exemple. Cela permet

de s’affranchir de la limite observée dans la Partie II, où nous avions constaté que l’utilisation d’une struc-

ture désordonnée empêchait d’avoir une absorption totale. Cela permet également d’avoir des résonances

présentant autant de diffraction qu’une structure périodique, comme visible sur Fig. 7.9d). Ce spectre est

d’ailleurs un bon exemple de la complexité des réponses qu’il est possible de concevoir, puisqu’il combine

absorption totale à 14.2 µm, diffusion à 10 µm et diffraction à 4.65 µm.

7.2.3 Modélisation simplifiée

L’intérêt de la combinaison de plusieurs résonateurs repose donc sur la possibilité d’obtenir des ré-

ponses spectrales complexes et ajustables par plusieurs paramètres (la profondeur et le FD de chaque

sillon). En contrepartie, l’optimisation d’une telle structure est d’autant plus ardue qu’elle a plus de pa-

ramètres libres qui doivent être choisis. C’est pourquoi il peut être intéressant d’essayer de simplifier le

problème, en considérant chaque réseau de sillons indépendamment.

En s’appuyant sur l’hypothèse d’indépendance des résonances des sillons, il est possible de calculer

la réponse de la combinaison de sillons à partir des réponses des sillons individuels.1 Une façon intuitive

de le justifier est de se placer dans une vision probabiliste du point de vue des photons, et de dire ainsi

que la réflectivité de la surface, par exemple, est la probabilité pour un photon d’échapper à l’absorption

par chaque sillon, ainsi qu’à la diffraction. C’est donc, en somme, la probabilité qu’il soit réfléchi par les

deux sillons, donc le produit des réflectivités de chaque sillon si on considère qu’ils sont indépendants.

En étendant cette logique aux différents composants du spectre, cela donne les formules suivantes pour la

réflexion, la diffraction, la diffusion et l’absorption d’une combinaison de résonateurs :

R(1,2) = R(1)R(2)

D(1,2) = 1− (1−D(1))(1−D(2))

S(1,2) = 1− (1−S(1))(1−S(2))

A(1,2) = 1− (1−A(1))(1−A(2))

où les indices (1), (2) et (1,2) désignent les réponses spectrales des réseaux de sillons 1 seuls, de sillons 2 seuls,

et de la combinaison des sillons, respectivement.

On constate, dans cette formulation, une différence fondamentale entre la réflexion et les autres canaux.

Cela est du au fait que la réflexion est le seul cas où les photons doivent, toujours dans notre explication

"avec les mains", échapper aux sillons, ce qui est d’autant plus improbable s’il y en a deux. À l’inverse, un

photon a d’autant plus de chance d’être absorbé (resp. diffracté ou diffusé) s’il y a plusieurs sillons pouvant

l’absorber (resp. le diffracter ou le diffuser). Une façon de se ramener à quatre variables semblables est de

parler, comme nous l’avons beaucoup fait jusqu’à présent, en termes d’extinction, E = 1−R. On a alors :

E(1,2) = 1− (1−E(1))(1−E(2)) (7.1)

D(1,2) = 1− (1−D(1))(1−D(2)) (7.2)

S(1,2) = 1− (1−S(1))(1−S(2)) (7.3)

A(1,2) = 1− (1−A(1))(1−A(2)) (7.4)

1KOECHLIN et al., « Analytical description of subwavelength plasmonic MIM resonators and of their combination ».
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7.2 Vérification avec le modèle analytique

Par ailleurs, ces expressions donnent, en négligeant les termes croisés :

E(1,2) ≃ E(1) +E(2) (7.5)

D(1,2) ≃ D(1) +D(2) (7.6)

S(1,2) ≃ S(1) +S(2) (7.7)

A(1,2) ≃ A(1) +A(2) (7.8)

ce qui correspond à la décomposition du spectre par la somme de deux résonances indépendantes, présen-

tée section 7.1.3.

a) FD1 ≠ 0 ; FD2 ≠ 0 b) FD1 = 0 ; FD2 ≠ 0R(1,2)
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FIGURE 7.10 – Spectres de bi-sillons (traits pleins) et produits des spectres des sillons indépendants selon
les Eq. 7.1,7.2 et 7.3 (w (1) = w (2) = 0.25 µm, h(1) = 3 µm, h(2) = 2 µm, Lx = 6 µm), calculés avec la méthode
analytique. a) Cas complètement désordonné. b) Cas mixte, seul le sillon le moins profond est désor-
donné.

La comparaison entre spectre calculé et prédictions des Eq. 7.1,7.2 et 7.3 est ainsi représentée par des

croix sur la Fig. 7.10. On observe un très bon accord entre la prédiction faite à partir des réponses des sillons

individuels et la réponse réelle de la combinaison des sillons. Cela signifie qu’il est possible de modéliser

avec précision la réponse d’une combinaison de résonateurs à partir des réponses des résonateurs indivi-

duels. Cela est un gain considérable, non seulement en temps de calcul puisque la simulation de réseaux

de résonateurs uniques est significativement plus rapide que la simulation de combinaison de résonateurs,

mais aussi en gymnastique cérébrale puisqu’il est possible d’optimiser les résonateurs indépendamment

sans devoir prendre en compte des couplages modifiant leurs réponses.

Toutefois, cela est limité par l’hypothèse d’indépendance des résonances, nécessitant notamment des

longueurs d’onde de résonances éloignées spectralement.

7.2.4 Cas de sillons spectralement proches

La suite logique est donc d’étudier des réseaux de bisillons dont les résonances sont plus proches spec-

tralement, afin de tester la robustesse de la modélisation des spectres présentée ci-dessus.

La Fig. 7.11 présente donc la même étude de réseaux de bisillons, cette fois-ci pour deux sillons dont les

résonances sont beaucoup plus proches spectralement. En effet, leurs profondeurs respectives sont choi-

sies à h(1) = 1.9 µm et h(2) = 2.2 µm, (w1 = 0.17 µm, w2 = 0.3 µm et L = 6 µm), donnant des résonances

à 9.5 µm et 10.5 µm. Les largeurs à mi-hauteur des résonances étant de l’ordre du µm, ces résonances se

chevauchent assez largement. Les résonateurs, eux, restent à une distance supérieure à l’épaisseur de peau

du métal, pour éviter les couplages directs.

Différents spectres utiles à cette étude sont représentés. Les Fig. 7.11a) et b) présentent d’abord les

spectres des résonateurs individuels, dans le cas a) ordonné FD = 0 et b) désordonné FD = 6 µm. On y vérifie

que les résonances sont proches spectralement, et qu’il existe donc des longueurs d’onde pour lesquelles
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FIGURE 7.11 – Spectre de bi-sillons proches spectralement (h1 = 1.9 µm et h2 = 2.2 µm, w1 = 0.17 µm et
w2 = 0.3 µm, Lx = 6 µm) et produits des réseaux indépendants selon les Eq. 7.1 et 7.3.

les deux sillons résonnent simultanément. Ensuite, les Fig. 7.11c) et d) présentent les spectres calculés des

structures de bi-sillons (traits pleins), ainsi que les valeurs des Eq. 7.1 et 7.3 combinant les réponses de ré-

seaux indépendants (croix). Ceci est ici aussi représenté à la fois pour le cas c) ordonné, et d) désordonné. Le

spectre ordonné est assez bien prédit par la combinaison de résonateurs indépendants. Cependant, pour le

spectre désordonné, la prédiction de la diffusion par l’Eq. 7.3 surestime celle de la combinaison de sillons,

et l’accord est de manière général beaucoup moins bon.

Cela signifie que dans ce cas de résonances spectralement proches, les résonances indépendantes ne

suffisent plus à prédire le comportement global, surtout dans le cas désordonné. Si l’important est la po-

sition des résonances, celles-ci restent bien prédites par la combinaison des résonateurs indépendants,

puisqu’elles correspondent aux longueurs d’onde de résonance des sillons individuels. Toutefois, si le but

est de quantifier la diffusion ou l’absorption d’une combinaison de résonateurs, l’étude des résonateurs

indépendants ne fournira pas d’informations quantitatives.

Une façon d’expliquer cette surestimation de la diffusion est de se rapporter à l’étude effectuée en sec-

tion 6.1.2, qui montrait que la diffusion diminuait avec la densité de résonateurs. Ici, comme les résonances

sont très proches, la lumière "voit" effectivement les deux sillons simultanément, donc l’ajout d’un type de

résonateur peut correspondre à une augmentation de la densité apparente de la surface, entraînant une

diminution de l’efficacité de la diffusion.

Une question que l’on peut se poser à ce stade, est s’il est malgré tout possible de modéliser le spectre

de diffusion obtenu par la somme de deux résonances indépendantes. Si oui, cela signifie que cette dé-

composition n’implique pas l’indépendance des résonateurs. La Fig. 7.12 présente ainsi la décomposition

sous formes de fonctions lorentziennes des spectres présentés Fig. 7.11d). On peut y observer que malgré

la perte de l’indépendance des résonateurs, il est toujours possible de trouver des fonctions lorentziennes

représentant très fidèlement les résonances.

Cela permet d’une part de déterminer des sections efficaces pour des résonateurs couplés. Par exemple,

ici, les sections efficaces d’extinction des deux résonateurs sont proches, mais le résonateur plus profond

(résonant à plus grande longueur d’onde), a une plus grande section efficace d’absorption. En contrepar-

tie, le résonateur moins profond a une section efficace de diffusion plus grande. Cela semble aller dans le

sens d’une plus grande diffusion pour des longueurs d’onde plus faibles, correspondant au modèle de la

diffusion de Rayleigh mentionné précédemment. D’autre part, cela montre que la possibilité de cette dé-
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FIGURE 7.12 – Décomposition à l’aide des fonctions lorentziennes du spectre calculé des bi-sillons proches
spectralement désordonnés (h1 = 1.9 µm et h2 = 2.2 µm, w1 = 0.17 µm et w2 = 0.3 µm, Lx = 6 µm).
a) Extinction. b) Absorption.

composition n’est pas une garantie d’indépendance des résonances. Les sections efficaces calculées avec

cette méthode sont donc potentiellement difficiles à interpréter, puisqu’elles ne correspondent pas néces-

sairement à la contribution d’un seul des résonateurs.

Ces simulations de bi-sillons montrent que l’étude de structures composant plusieurs résonateurs est

complexe et nécessite certaines précautions pour interpréter les mesures expérimentales. La combinaison

des réponses individuelles est ainsi un phénomène complexe, même sans couplage direct, qui mériterait

d’être étudié plus en détail.

Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai présenté les études de combinaison de résonateurs, à la fois par des mesures ex-

périmentales sur des résonateurs MIM 2D et par des simulations numériques de sillons 1D. Il a été montré

que dans les cas étudiés ici, la réponse optique d’une combinaison de résonateurs peut se décomposer en

la contribution des différents résonateurs.

Il est ainsi possible de modéliser une combinaison de résonateurs à partir des résonateurs individuels,

tant que leurs résonances ne sont pas trop proches spectralement (∆λ> λ/10). Il a également été relevé, à

l’inverse, que des résonateurs dont les résonances sont proches ne sont plus modélisés correctement par

une telle combinaison. Cela ouvre malgré tout la porte à la conception de structures combinant plusieurs

résonateurs de dimensions différentes, et présentant une réponse optique complexe.

Par ailleurs, il a été montré que la précision spectrale de la mesure de section efficace présentée au

chapitre précédent est suffisante pour étudier les contributions de chaque résonateur à la section efficace

d’un ensemble de multi-résonateur. Cela renforce l’intérêt de cette méthode de mesure, et en fait un outil

utile pour la caractérisation de structures complexes.
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L’objectif de cette thèse est l’ingénierie du comportement optique de métasurfaces composées de na-

nostructures métalliques désordonnées dans le domaine infrarouge, et le développement des outils à la fois

numériques et expérimentaux nécessaires à leur conception et à leur étude.

Dans la première partie de ce manuscrit, après avoir introduit les notions importantes, des structures

métalliques d’abord, puis des structures désordonnées, j’ai présenté comment l’intersection des propriétés

résonantes des unes, notamment l’excitation de plasmons, et des propriétés de contrôle de la répartition

spatiale de la lumière des autres, peuvent se rejoindre pour fournir assez de degrés de liberté pour contrô-

ler complètement le comportement optique d’une surface. Les travaux récents dans ces domaines ont été

exposés, montrant l’entrain qu’ils suscitent et le grand nombre d’applications concrètes permises par l’in-

génierie de comportements optiques. Enfin, j’ai présenté les études menées par les doctorants m’ayant pré-

cédé au sein de l’équipe où j’ai effectué ma thèse, pour mettre en avant l’état des connaissances au début

de mon travail et les axes de recherches à privilégier.

La deuxième partie de ce manuscrit s’est concentrée sur l’étude numérique de réseaux de MIM sillons

1D, et plus précisément sur l’évolution de leur réponse optique lors de l’ajout de désordre au sein d’un ré-

seau périodique. Pour ce faire, une méthode de simulation optimisée pour les ensembles de MIM sillons

est détaillée et validée, permettant de réduire la simulation de la réponse optique de la surface à la réso-

lution d’un système d’équations linéaires. Le gain de temps par rapport aux méthodes de calcul utilisées

précédemment dans l’équipe, ainsi que le maintien d’une bonne précision dans les résultats, ont été véri-

fiés. Notamment, un domaine de validité a été établi, concernant des sillons assez fins devant la longueur

d’onde. De plus, les valeurs de paramètres importants assurant la validité des résultats (nombre de modes

réfléchis calculés, nombres de résonateurs désordonnés) ont été données.

Grâce à cette méthode de simulation rapide, les effets du désordre sur la répartition spatiale et spectrale

de l’énergie électromagnétique ont pu être identifiés précisément. J’ai ainsi montré que la conversion de la

diffraction en diffusion lors de l’ajout de désordre, connue pour des résonateurs MIM de type patch, était

aussi valable pour des MIM sillons. Cela permet ainsi la conception de structures diffusant la majeure partie

de l’énergie incidente. La perte d’absorption totale lors de l’ajout de désordre à une structure sub-longueur

d’onde a également été montrée, effet jusqu’alors négligé. Le modèle a ensuite été étendu à l’étude de fentes

traversant la couche métallique et pouvant donc transmettre la lumière à travers celle-ci. Le phénomène de
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transmission optique extraordinaire, où la lumière traverse des fentes de largeur sub-longueur d’onde, a

ainsi pu être étudié dans le cas d’ensembles de fentes désordonnés, mettant en lumière la double contribu-

tion de la périodicité et du comportement résonant des fentes métalliques.

Les perspectives de cette partie sont avant tout la possibilité d’étudier dans le détail des ensembles

désordonnés, et de connaître leur comportement grâce à la méthode de simulation rapide développée.

Les MIM sillons, en plus d’être simples à modéliser, peuvent constituer des structures tests fiables car très

proches des résonateurs MIM patchs utilisés plus couramment. La limite majeure de la méthode de simu-

lation actuelle est sa restriction aux structures 1D, et le manque de méthodes de simulation 2D optimisées

pour les structures désordonnées. Des travaux importants de développement d’algorithmes de simulation

2D rapides devront être menés afin de répondre à ce besoin spécifique. L’étude sur la transmission extra-

ordinaire dans les structures désordonnées a ouvert la voie au contrôle complet de la répartition angulaire

de l’énergie lumineuse réfléchie et transmise. Une étape future importante serait de faire une étude sem-

blable en deux dimensions, qu’elle soit numérique ou expérimentale, pour avoir un plus grand nombre

de degrés de liberté et notamment étudier le comportement en fonction du type de désordre (perturbatif,

hyperuniforme, aléatoire).

Enfin, la troisième partie de ce manuscrit s’est concentrée sur la caractérisation expérimentale d’en-

sembles de résonateurs MIM patchs désordonnés. L’enjeu est alors de caractériser complètement le com-

portement d’un échantillon désordonné, sans avoir besoin de mesurer directement la diffusion. Pour ce

faire, j’ai proposé l’utilisation de distributions hyperuniformes de résonateurs, un type de désordre corrélé

assurant l’absence de diffraction. Les mesures de la réflectivité et de l’absorption de ces structures suffisent

alors pour avoir également accès à la diffusion, par conservation de l’énergie. Le protocole de mesure en

réflectivité et émissivité a ensuite été présenté, ainsi que ses sources d’erreur et les pistes d’amélioration

possibles. L’ordre de grandeur de l’erreur sur les mesures a été estimé à 10%.

La caractérisation des échantillons désordonnés de différentes densités a ensuite été présentée, afin

d’accéder expérimentalement aux sections efficaces d’extinction, d’absorption et de diffusion des résona-

teurs uniques. Il a été montré notamment que la section efficace d’absorption des résonateurs uniques

pouvait se déduire fiablement des mesures d’émissivité d’ensembles désordonnés, et qu’elle était de l’ordre

de λ2/4, λ étant la longueur d’onde de résonance, dans le cas de résonateurs MIM patchs carrés. L’évolution

de ces sections efficaces en fonction de différents paramètres géométriques (taille et rapport d’aspect) a été

étudiée expérimentalement, et l’ordre de grandeur obtenu a été validé par des simulations numériques de

résonateurs uniques. L’influence non triviale de la densité sur la section efficace de diffusion, et donc sur la

section efficace d’extinction totale, a également été mise en lumière.

Enfin, des ensembles désordonnés constitués de deux résonateurs de dimensions différentes ont éga-

lement été caractérisés avec ce même protocole expérimental, afin d’étudier l’influence de la cohabitation

de plusieurs résonateurs sur leurs réponses individuelles. Il a été prouvé qu’il était toujours possible de cal-

culer les sections efficaces des résonateurs uniques à partir des mesures, y compris quand les résonateurs

avaient des résonances proches. Cette étude a été complétée par l’étude de réseaux 1D constitués de MIM

sillons de deux tailles différentes, à l’aide de la méthode numérique développée dans la deuxième partie.

Cela a permis de montrer que l’on pouvait mélanger ordre et désordre entre les différents types de résona-

teurs, afin de tirer parti de la sélectivité spectrale des effets du désordre et donc de concevoir des réponses

optiques très complexes, combinant diffusion et diffraction notamment.

Les perspectives sur cette partie de mon travail concernent notamment l’étude de la répartition entre

diffusion et absorption, ou entre pertes radiatives et pertes non-radiatives, en fonction des formes et distri-

butions des résonateurs. Ce domaine est important car la conception de nombreuses structures nécessite

non seulement le contrôle des positions spectrales et intensités des résonances de ces structures, mais éga-

lement l’optimisation de la redirection de l’énergie électromagnétique vers l’un ou l’autre de ces canaux.
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Des études prenant en compte encore plus de paramètres physiques et géométriques, comme l’épaisseur

ou l’indice du diélectrique au sein du résonateur MIM, permettraient de trouver des lois d’optimisation.

Ensuite, la combinaison de plusieurs résonateurs et la possibilité de mélanger ordre et désordre permettent

la conception de structures ayant une réponse optique très variée entre les différentes longueurs d’onde de

résonance. Cela est important dans certains domaines comme la furtivité ou le refroidissement radiatif, où

on veut avoir des surfaces diffusant certaines longueurs d’onde mais absorbant d’autres par exemple. La

vérification expérimentale de ces résultats est prochainement prévue dans l’équipe, permettant d’étudier

les différences pouvant exister entre les cas 1D et 2D.
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Annexe

A Méthode modale de simulation
2D
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Dans le Chapitre 3, le modèle analytique que j’ai développé est comparé à une méthode modale exacte,

la B-Spline Modal Method (BMM), pour vérifier que les résultats obtenus sont corrects. Cette méthode BMM

est néanmoins elle aussi limitée à des structures 1D, et une des ambitions de ma thèse a été de m’en inspirer

pour développer une méthode de simulation 2D.

Les avantages de la méthode BMM 1D sont d’être particulièrement rapide, fiable, polyvalente, et très

bien maîtrisée par l’équipe dont j’ai fait partie. Elle s’inscrit dans le cadre de l’analyse iso-géométrique, do-

maine du calcul numérique se servant de la puissance des méthodes de modélisation utilisées pour l’ani-

mation 3D. Cependant, l’extension d’un algorithme 1D à un algorithme 2D n’est pas triviale, comme je vais

l’expliquer dans cette annexe.

A.1 Les bases de BMM 1D

Pour comprendre ce que j’ai souhaité faire, il est plus simple de partir de l’algorithme existant pour

BMM 1D. Le but de cet algorithme est de calculer la réponse optique d’une métasurface périodique, définie

comme un empilement de couches. Dans chaque couche, on utilise une technique d’interpolation pour

trouver les modes possibles du champ électromagnétique. Cette interpolation, par exemple pour le champ

magnétique H, s’écrit :

H(x) =∑
i

Ni (x)Pi ,

où les {Ni (x)}i sont des fonctions utilisées pour l’interpolation, et les Pi sont les "poids" à attribuer à cha-

cune de ces fonctions pour que le résultat respecte les équations de Maxwell.

Une technique très courante d’interpolation des modes électromagnétiques est la méthode FMM,1 pour

Fourier Modal Method, pour laquelle la famille de fonctions {Ni (x)}i d’interpolation est une suite de cos ou

de sin de fréquences croissantes. Ce type de méthode est assez utilisé et a donné lieu a des optimisations

permettant de contrebalancer leur limite principale : la représentation de champs variant rapidement né-

cessite des fréquences très élevées, donc un très grand nombre de fonctions, donc une grande complexité

de calcul.

BMM signifie B-Splines Modal Method, où "B-Splines" désigne une famille de fonctions très pratique

pour pallier ce problème dans le cadre de l’interpolation de grandeurs physiques. En effet, celles-ci sont

1L. LI, Fourier modal method.
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polynomiales (donc faciles à calculer et représenter), définies par morceaux (donc plus flexibles), et surtout,

à support local, au sens où elles ne sont non nulles que sur une petite zone de l’espace (donc pouvant varier

très vite localement sans que cela se répercute dans tout l’espace de calcul).

FIGURE A.1 – a) Valeurs de splines en fonction du degré des polynômes utilisés. b) Exemple d’ensemble de
splines définies sur un maillage non régulier.

Pour les définir, il suffit de se donner un maillage, c’est-à-dire un ensemble de points {x j } j espacés

régulièrement ou non, répartis dans tout l’espace où on souhaite faire le calcul physique. Il existe alors

une relation de récurrence simple permettant de calculer les Splines jusqu’au degré souhaité.2 La Fig. A.1

présente un exemple de ces fonctions, avec sur la Fig. A.1a) l’évolution des fonctions avec un même maillage

mais un degré p variable, et sur la Fig. A.1b) un exemple de fonctions pour un maillage non régulier. On

peut noter sur la Fig. A.1b) que la présence d’un point dégénéré (plusieurs points au même endroit) peut

entraîner des discontinuités dans les dérivées des fonctions. Cela peut être souhaitable puisqu’à l’interface

entre deux milieux, les champs électromagnétiques ne sont pas nécessairement de dérivées continues.

L’interpolation du champ nécessite alors de décider de points d’interpolation {tk }k qui ne sont pas né-

cessairement les mêmes que les points de maillage. Le calcul consiste ensuite en la recherche des valeurs

Pi telles que ∀ k,H =∑
i Ni (tk )Pi vérifie les équations de Maxwell.

FIGURE A.2 – Exemple de maillage (nœuds) et de points d’interpolation utilisés pour BMM 1D.

Pour résoudre ce problème, il faut donc arriver à trouver un maillage et un ensemble de points d’in-

terpolation pertinents. Cela nécessite d’abord de placer des points de maillage dégénérés là où il y a des

interfaces créant des discontinuités dans le champ électromagnétique. Ensuite, il est important de placer

plus de points d’interpolation là où la variation du champ électromagnétique sera plus rapide ou plus im-

portante, en général près des interfaces. La Fig. A.2 présente le concept de maillage utilisé pour la méthode

BMM 1D utilisée dans l’équipe. Je renvoie au travail de Patrick Bouchon3 pour plus de détails.

Une fois les splines définies par un maillage, et les points d’interpolation choisis, l’étape suivante consiste

en la résolution d’une équation aux modes propres obtenue à partir des équations de Maxwell afin de

connaître les modes du champ électromagnétique que peut héberger chaque couche. Pour calculer la ré-

2COX, « The numerical evaluation of B-splines » ; DE BOOR, « On calculating with B-splines ».
3BOUCHON, « Ingénierie d’indice optique à base de nanostuctures métalliques » ; BOUCHON et al., « Fast modal method for subwa-

velength gratings based on B-spline formulation ».
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ponse optique de la surface complète, un calcul de matrices S et les conditions de continuité aux interfaces

sont utilisées.4

A.2 BMM 2D

A.2.1 Le casse-tête du passage en 2D

Maintenant, la difficulté principale de l’adaptation des B-Splines à une méthode de résolution 2D réside

dans la façon de mailler notre zone de calcul et de définir les B-Splines sur ce maillage. Les étapes suivantes,

à savoir la définition d’une équation aux modes propres à partir des équations de Maxwell, sa résolution,

et l’utilisation d’un algorithme de matrice S pour calculer la réponse optique totale, sont plus simples, car

relevant directement de la physique des ondes électromagnétiques ou des méthodes de calcul numérique.

(À quelques exceptions près que je soulèverai plus loin).

x

y

z

y

x

z

FIGURE A.3 – Exemple de maillage 2D basé sur le croisement de deux maillages 1D.

La définition de notre famille de fonctions est donc la partie la plus difficile pour le passage en 2D.

La façon peut-être la plus intuitive d’effectuer ce rajout d’une dimension au problème est de simplement

projeter la structure 2D sur deux sous-problèmes 1D orthogonaux, et d’utiliser les méthodes de maillage

déjà utilisées en 1D. Ce raisonnement, appliqué à une structure composée d’une couche de diélectrique et

d’un bâtonnet métallique rectangulaire, est présenté sur la Fig. A.3, où les deux structures à gauche et en

bas représentent les projections dans le plan yOz et xOz de la structure définie au centre. Les petits traits

noirs sur ces projections définissent les points du maillage sur lesquels on peut définir les B-Splines 1D.

On aura alors les Ni (x) et les M j (y) définis par leurs maillages respectifs, et on pourra essayer d’inter-

poler le champ H(x, y) avec :

H(x, y) =∑
i , j

Ni (x)M j (y)Pi , j .

Le problème avec cette méthode peut se deviner sur le maillage obtenu sur la Fig. A.3 : le fait de consi-

dérer le maillage 2D comme le "produit" de deux maillages 1D vient complètement négliger le fait qu’une

4L. LI, « Note on the S-matrix propagation algorithm ».
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structure 2D possède, entre autres, des coins. Ici, mettre une haute densité de points près des arêtes des

projections 1D de la structure, ce qui permet normalement de mieux représenter la physique du système,

vient placer de nombreux points loin des bords de la structure 2D, où le système évolue lentement. On aura

donc une problème de sur-sensibilité à des zones peu intéressantes, et une sous-sensibilité là où toute la

physique a lieu, sans parler du sur-coût en mémoire et temps de calcul.

Pour avoir essayé de l’implémenter, cette méthode ne parvient pas à résoudre les modes électroma-

gnétiques de surfaces non-structurées, c’est-à-dire qu’elle ne retrouve pas les modes de diffraction d’une

structure périodique. Il faut donc trouver une méthode plus efficace pour mailler notre domaine de calcul.

A.2.2 Une idée : les T-Splines

Parce que je ne suis pas le seul à avoir identifié ce problème de maillage, une solution permettant de

le contourner a été développée : les T-Splines.5 Elles portent ce nom simplement parce qu’au lieu d’être le

produit de B-Splines de deux dimension orthogonales, formant un maillage complet, elles sont définies sur

des maillages pouvant avoir des jonctions en "T", comme représenté sur la Fig. A.4.

FIGURE A.4 – Exemples de maillages de T splines. a) et d) sont des maillages complets. b) et c) sont des
maillages comportant des jonctions en T.6

Ces T-Splines sont toutefois assez difficiles à prendre en main, d’abord pour toute personne souhaitant

s’en servir parce qu’elles doivent répondre à beaucoup de contraintes mathématiques, notamment pour

garantir la continuité et la norme des fonctions, mais plus particulièrement pour des physiciens parce que

ces fonctions (tout comme les B-Splines) sont majoritairement développées pour la génération d’image

3D. Elles sont donc implémentées dans de nombreux logiciels de traitement d’image (Inkscape pour n’en

citer qu’un, sans qui cette thèse n’aurait pas vu le jour), mais peu dans des langages de programmation

scientifique.

Étant donné la complexité du problème et parce qu’en thèse le temps est précieux, je n’ai pas voulu

coder par moi-même un module Python gérant ces T-Splines. C’était peut-être, a posteriori, une mauvaise

décision, parce qu’il existe plusieurs articles expliquant comment les implémenter,7 et que les implémenter

par moi-même m’aurait permis d’avoir l’aisance et le recul nécessaire à surmonter les difficultés ultérieures.

5SEDERBERG et al., « T-spline simplification and local refinement » ; SEDERBERG et al., « T-splines and T-NURCCs ».
6RYPL et al., « Object oriented implementation of the T-spline based isogeometric analysis »
7BAZILEVS et al., « Isogeometric analysis using T-splines » ; RYPL et al., « Object oriented implementation of the T-spline based iso-

geometric analysis ».
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Heureusement pour moi, une équipe autrichienne a développé une librairie en C, appelée G+Smo (Geo-

metry + Simulation), permettant justement de faire de l’analyse iso-géométrique avec des B-Splines, T-

Splines, ou autres familles de fonctions analogues.8 Cette librairie est plutôt bien documentée, mais, au

moins à l’époque où je m’en suis servi, peu adaptée à la résolution de problèmes périodiques. Je ne suis

donc pas parvenu à m’en servir correctement pour la modélisation du problème électromagnétique d’inté-

rêt.

À l’avenir, si quelqu’un souhaite réaliser BMM 2D, et que cette personne se sent suffisamment à l’aise

(et a assez de temps), je conseille sincèrement de prendre en main les T-Splines et leur définition, parce

que l’effort mis pour cela sera compensé par la maîtrise des objets manipulés par la suite. Ensuite, l’implé-

mentation sera probablement plus simple, mais j’ai déjà identifié quelques points auxquels il faudra faire

attention.

A.2.3 Relations de continuité et de périodicité

Parce que les surfaces que nous voulons étudier sont structurées, il est important de prendre en compte

des relations de continuité aux interfaces. Parce que les structures que nous voulons simuler sont pério-

diques, il est important de prendre en compte les conditions de périodicité. Ces deux points sont particu-

lièrement subtils pour la création d’un algorithme BMM 2D, parce qu’ils ne peuvent pas être une directe

généralisation de leurs équivalents 1D. En effet, il y a un unique enjeu à l’origine de ces deux difficultés : les

structures 2D ont des coins.

Les conditions de continuité, en 1D, sont appliquées à la dérivée du champ magnétique : ∂x Hy /ϵ doit

être continu à l’interface entre deux milieux de permittivités ϵ différentes. Cela vient ajouter des contraintes

aux combinaisons de poids Pi physiquement valables pour représenter le problème. En 2D, à cette conti-

nuité de ∂x Hy /ϵ se rajoute celle de ∂y Hx /ϵ, qui est aussi à prendre en compte parce qu’il est nécessaire de

calculer les deux champs en même temps pour caractériser complètement la surface. Ainsi, en fonction de

comment le maillage est distribué à proximité des coins entre deux milieux, ces relations de continuité sont

à prendre avec précaution.

Les conditions de périodicité, en 1D, nécessitent de définir une phase φ= 2πkx L où kx est la projection

du vecteur d’onde de la lumière incidente et L la période de la structure. Le but est ensuite de forcer ma-

thématiquement H(x +L) = H(x)φ par la construction du problème. En 2D, il y a deux phases à prendre en

compte, φx et φy , pour deux conditions de périodicité H(x +Lx , y) = H(x, y)φx et H(x, y +Ly ) = H(x, y)φy ,

ce qui n’est pas évident à représenter numériquement.

Il ne me semble pas que ces deux points soient un problème rédhibitoire pour l’extension de BMM 1D,

mais il faudra les garder à l’esprit dès le début du développement pour ne pas se faire surprendre.

8MANTZAFLARIS, « An overview of geometry plus simulation modules ».
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Titre : Ingénierie du désordre pour les métasurfaces absorbantes dans l’infrarouge
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Résumé : Les résonateurs Métal-Isolant-Métal (MIM)
sont le siège de résonances Fabry-Perot dont
la longueur d’onde dépend de leurs dimensions
géométriques, permettant un contrôle des propriétés
spectrales de la lumière réfléchie ou transmise.
L’ingénierie du désordre corrélé pour les ensembles
de résonateurs se sert des positions des résonateurs
comme degrés de liberté permettant de contrôler
les propriétés spatiales de la lumière. Cette thèse
se place à l’intersection de ces deux domaines, par
l’étude de l’incidence du désordre sur la réponse de
métasurfaces constituées de résonateurs MIM. Je
montre que les dimensions des résonateurs, mais
aussi la densité de leur distribution et le type de
désordre utilisé entraı̂nent une répartition différente
de l’énergie entre réflexion, absorption, diffusion et
diffraction. Pour ce faire, les outils numériques et
les méthodes expérimentales nécessaires à l’étude
de structures désordonnées sont présentées. D’une
part, une méthode analytique de simulation rapide
de la réponse optique de réseaux de MIM sillons

désordonnés a été implémentée. Grâce à elle, je
teste la robustesse au désordre de l’effet de trans-
mission optique extraordinaire, et montre la possibilité
d’ingénierie de spectres complexes en combinant des
réseaux périodiques et des réseaux désordonnés.
D’autre part, ce manuscrit présente un protocole
expérimental de conception et de caractérisation de
grands ensembles de résonateurs 2D désordonnés
permettant la mesure des sections efficaces (d’ab-
sorption, de diffusion et d’extinction) des résonateurs
uniques. Cette méthode permet de s’affranchir des
techniques de mesure très précises et sensibles ha-
bituellement nécessaires pour accéder aux compor-
tements de résonateurs uniques. La compréhension
des interactions entre contrôle spectral et contrôle
spatial de la lumière par une métasurface métallique
désordonnée peut être exploitée pour dimensionner
des structures aux fonctions optiques précises, par
exemple pour optimiser l’intensité diffusée ou ab-
sorbée à des gammes de longueurs d’onde d’intérêts.

Title : Disorder engineering for absorbing metasurfaces in the infrared

Keywords : infrared ; metasurfaces ; disorder

Abstract : Metal-insulator-metal (MIM) resonators ex-
hibit Fabry-Perot resonances at wavelengths which
depend on their geometrical dimensions, enabling the
control of the spectral properties of the reflected or
transmitted light. Correlated disorder engineering for
resonator distributions uses the resonator positions
as degrees of freedom to control the spatial proper-
ties of light. This thesis is at the intersection of these
two fields, and studies the effect of disorder on the
response of MIM resonator metasurfaces. I show that
the resonator dimensions, as well as their distribution
density and the type of disorder used, lead to a dif-
ferent energy distribution between reflection, absorp-
tion, scattering and diffraction. To do so, numerical
tools and experimental methods able to study disor-
dered structures are developed. On the one hand,
this thesis introduces an analytical method for the
fast simulation of the optical response of disordered

MIM groove arrays. With this method, I test the re-
sistance to disorder of the extraordinary optical trans-
mission effect, and show the possibility of enginee-
ring complex spectra by combining periodic and di-
sordered arrays. This thesis also presents an expe-
rimental protocol for the design and characterization
of large ensembles of disordered 2D resonators, en-
abling the measurement of the effective cross sec-
tions of single resonators. This method allows to get
rid of the very precise and sensitive measurement
techniques usually needed to access the behavior of
single resonators. Understanding the interactions bet-
ween spectral and spatial control of light by a disorde-
red metal metasurface can be used to design struc-
tures with desired optical functions, for example to op-
timize the scattered or absorbed intensity at chosen
wavelengths.
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