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Introduction générale

La microscopie optique classique ou conventionnelle a souvent servi
comme un moyen performant et non destructif pour 1’observation et la
caractérisation des surfaces des matériaux dans divers domaines tel que : en
physique, en chimie, en biologie, en metallurgie, ... Elle est basée sur la
détection de la lumiere diffusée par un systeme de détection placé a une distance
trés grande devant la longueur d’onde utilisée (détection des ondes radiatives).
Cependant, cette microscopie a été confrontee a des difficultés dues aux
phenomeénes de diffraction qui limite la résolution spatiale latérale de ses
appareils. Cette limite de résolution est formulée le critere de Rayleigh qui
stipule qu’on ne peut pas distinguer deux objets ¢loignés d’une distance de
I’ordre de la demi-longueur d’onde utilisée.

Le début des années quatre-vingt a vu l’avénement d'une nouvelle
genération appelée "microscopes a sonde locale”. Ces microscopes se
caractérisent essentiellement par une sonde nanométrique utilisée soit pour
I’illumination de 1’objet ¢étudié soit pour la détection du champ
¢lectromagnétique émis par I’objet. Contrairement aux microscopes a champ
lointain ou le systéeme de détection est placé a une distance trés grande devant la
longueur d’onde, pour les microscopes a sonde locale, la sonde est placée a une
distance trés proche de la surface de D’objet étudi€¢ (quelques dizaines de
nanometres). Cette microscopie apparait sous plusieurs formes remarquables.
Parmi ceux-ci, on trouve la microscopie optique a champ proche. Cette derniére
regroupe également une multitude de famille. Parmi I'ensemble de ces familles,
nous nous sommes intéressés au microscope optique a effet tunnel (PSTM).
Dans le but de comprendre les mécanismes employés dans la formation de ses

images, nous nous sommes proposeé de réaliser une étude théorique qui consiste



a simuler ses images. Cette simulation consiste a calculer le champ
électromagnétique diffracté par l'objet étudié. L'intensité de ce champ est
susceptible d'étre comparée a I'image expérimentale (I'image en question). Ainsi,
le travail que nous allons présenter explicitement dans ce mémoire, consiste a
étudier la méthode différentielle qui est une technique de calcul du champ
électromagnétique diffracté par un objet sub-longueur d'onde, puis simuler les
images PSTM par cette méthode.

Nous allons donc rappeler dans le premier chapitre quelques notions sur la
microscopie en champ lointain ainsi que le principe de la microscopie optique a
champ proche. Dans le second chapitre est un chapitre introductif a la physique
des polaritons de surface, phénomene central dans notre travail et il consacré a la
présentation de quelques propriétés importantes des plasmons de surface. Nous
¢tudions les conditions d’existence des ondes de surface sur une interface plane
séparant le vide d’un matériau quelconque.Dans le troisieme chapitre, nous
étudions le développement mathématique de la méthode différentielle. Nous
rappelons brievement le principe de quelques méthodes numeriques utilisées
dans le domaine du champ proche, puis nous détaillons le principe de la
méthode différentielle. Dans le quatrieme chapitre, nous montrons comment
nous avons implanté un programme fortran qui ne reproduit point pour point la
méthode différentielle. Nous allons discuter des criteres que doit vérifier cette
technique et nous presentons les résultats obtenus pour un objet sub-longueur

d'onde. Dans la derniere partie, nous donnons notre conclusion sur ce travail.



Chapitre I : Microscopie en champ proche optique

1.1. Introduction :

Depuis longtemps, la microscopie optique a été utilisée comme un moyen
performant et non destructif pour visualisation et la caractérisation des
surfaces dans divers domaines que ce soit en physique ou en chimie et
notamment en biologie.

Les microscopes sont souvent regroupes en deux grandes catégories, les
microscopes dits «classiques» ou «de champ lointain», et les
microscopes a champ proche. A cette dénomination est liée leur capacité a
dépasser ou non la limite de résolution latérale appelée critere de
Rayleigh-Abbe.

Lorsqu’un objet est éclairé par un rayonnement monochromatique de
longueur d’onde A, on s’apergoit que la lumicre diffractée comprend deux
types d’ondes. Des ondes dites radiatives ou propagatives qui peuvent se
propager loin de 1’objet et des ondes dites non-radiatives ou évanescentes
dont I’amplitude décroit expentiellement a mesure que ’on s’¢loigne de
I’objet. On peut donc définir le champ proche de cet objet comme la zone
d’espace ou I’amplitude des ondes évanescentes n’est pas négligeable
devant celles des ondes radiatives. Il s’agit donc d’une zone située au
voisinage immédiat de I’objet, a une distance tres inférieure a la longueur
d’onde d’illumination. Dans le spectre du visible par exemple, la zone de
champ proche sera limitée a quelques dizaines de nanométres autour de
’objet. Au-dela de cette zone, on se retrouve dans la zone caractéristique

du champ lointain.



Ondes radiatives

Champ lointain

Champ proche

Figurel.l : L objet diffracte deux types d’ondes : des ondes radiatives et des ondes

évanescentes.

En microscopie optique classique, le critere de Rayleigh stipule
qu’un microscope ayant une pupille circulaire, un angle d’ouverture o et

baignant dans un milieu d’indice « n » possede une resolution limitée par

donnée :
0.611
d o n sin e(l-l)

Pour avoir une résolution élevée, on peut choisir d’utiliser un milieu
d’incident élevé (c’est le principe du microscope a immersion) ou bien
utiliser un éclairage a faible longueur d’onde ; dans ce cas, on quitte alors
la microscopie optique visible pour entre dans la microscopie UV, X et
¢lectronique. La derniére possibilite est de récupérer I’information sur les
hautes fréquences spéciales qui est contenue dans les ondes évanescentes
confinées a la surface de 1’objet étudié. Dans ce cas, on peut s’affranchir
de la limite de diffraction, et on rentre dans le mode de la microscopie en
champ proche. Avant d’étudier en détail ce domaine, nous allons

expliquer brievement ce que c’est la microscopie a sonde locale.



Les différentes formes de microscopies a sonde locale :

Le besoin constamment croissant de caractériser des surfaces de
différentes natures (diélectriques, métalliques, etc.) afin de les utiliser en
technologie & mis en évidence plusieurs types d’interactions possibles.
Ainsi, la microscopie a sonde locale apparait sous trois formes
remarquables :

1.2. La microscopie a effet tunnel électronique (STM pour scanning
Tunneling Microscope) :

C’est une microscopie é¢lectronique qui a été¢ inventée en 1984 par G.
Binning et H. Rohrer [1].Elle est basée sur I’exploitation de I’effet tunnel
¢lectronique qui s’établit entre la surface d’un objet métallique et une
pointe métallique, généralement en tungstene, placée a une distance tres
faible de la surface de 1’objet étudi¢ (typiquement < 1 nm), Figurel.2
L’information obtenue avec le STM est principalement topographique,
avec une résolution latérale d’ordre atomique[2, 3].D’autres informations
sont également accessibles avec ce type de microscopie comme la
détermination de la composition chimique locale en surface ainsi que son

utilisation en nano-lithographie[4, 5].
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Figure 1.2: principe de la microscopie S.T.M.

1.3.La microscopie a force atomique (AFM pour Atomic Force
Microscope) :

Cette microscopie, qui est une dérivée du STM, a été inventée en 1986 par G.
Binning, C.F. Quate et C. Gerber[6]. Elle est basée sur la détection des forces
intra-atomiques (répulsive ou attractive) qui s’établissent entre les atomes situés
a ’extrémité de la sonde (pointe) et les atomes de la surface de 1’échantillon
étudié, Figure 1.3. Contrairement au STM, I’AFM permet d’étudier des
échantillons non meétalliques et qui ne sont pas forcément transparents.
L’information obtenue avec cet instrument est principalement topographique et

on pourra atteindre la résolution atomique [7].



Figure 1.3 : principe du microscope AFM

1.4.La microscopie optique a champ proche :
Cette microscopie est connue sous 1’acronyme SNOM pour Scanning Near-field
Optical Microscopy. Elle a été développée essentiellement grace au progres
réalisé dans les deux microscopies STM et AFM concernant le déplacement de
la sonde et I’informatique utilisée pour I’acquisition numérique des images. Les
grandeurs physiques détectées pour le STM est un courant électrique, pour
I’AFM se sont des forces intra-atomiques alors qu’en microscopie optique a
champ proche c¢’est la lumiere qu’on doit détecter. La sonde employée dans ce
type de microscopie est généralement une fibre optique. Elle peut étre de
différentes natures : sonde avec ouverture au bout ou sans ouverture ; et pourra
jouer plusieurs réles : sonde en mode illumination (éclairage au-travers de la
sonde), sonde en mode détection ou les deux modes en méme temps (une seule
sonde utilisée pour les deux fonctions). Ainsi, différentes configurations

expérimentales sont



Envisageables. Celles-ci peuvent étre classees soit selon la nature de la sonde
soit selon le role de la sonde. Chacune de ces catégories se subdivise en
plusieurs sous-

Catégories suivant 1’éclairage de 1’objet é¢tudié (en transmission ou en réflexion),
Figurel.4.

Dans ce travail, nous n’allons pas présenter une étude exhaustive de I’ensemble
des microscopes a sonde locale, mais nous allons plut6t nous intéresser a un seul
type de microscopie, qui constitue une application concréte de notre calcul, c’est
la microscopie optique a champ proche en mode collection, c’est ce que nous

allons voir dans le paragraphe suivant.
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Figurel. 4 : Les différentes techniques des SNOM a sonde avec ouverture : (a) SNOM en

mode illumination en transmission. (b) SNOM en mode illumination en réflexion. (c)
en mode collection en transmission.
(d) SNOM en mode collection en reflexion. (€) SNOM en m

SNOM



1.5.Microscopie optique a champ proche en mode collection :

Dans ce type de configuration, on éclaire d’abord 1’échantillon par une source de
lumiere placée en champ lointain (éclairage par des ondes radiatives). Ceci va
donner naissance, a cause de la rugosité de la surface de I’échantillon étudié, a
un champ diffracté (en réflexion ou en transmission) composée des ondes
radiatives et des ondes évanescentes[8, 9,10]. Une sonde d’extrémité sub-
longueur d’onde (généralement une fibre optique amincie) est placée dans le
champ proche de I’échantillon étudié pour détecter les ondes évanescentes et les
ondes radiatives ainsi créées. Cette sonde peut étre métallisée ou non. En outre,
pour ce type de SNOM, I’éclairage peut se faire soit au travers de I’échantillon
(SNOM en mode collection en transmission, Figurel.4-c) soit en réflexion
(SNOM en mode collection en réflexion, Figurel4-d).

Par ailleurs, parmi I’ensemble des microscopes optique en mode collection, on
en trouve un qui est a la fois particulier et a la fois intéressant de par son
utilisation, c’est le microscope a effet tunnel photonique (PSTM, Photon
Scanning Tunneling Microscopy). Il constitue un exemple d’application parfait
pour la méthode différentielle que nous allons présenter dans le chapitre Il. Mais
bien avant ceci, nous allons donner dans le paragraphe suivant un bref apercu de
la technique PSTM.

1.6.Le microscope PSTM :

Ce microscope est une configuration particuliere des SNOM en mode
collection[11, 12, 13, 14]. Il est constitué d’un prisme hémicylindrique sur
lequel est déposé 1’objet qu’on veut étudier (dans notre cas c’est un réseau
diélectrique) et d’une fibre optique amincie (sonde) qu’on utilise pour détecter le
champ diffusé par 1’objet, Figurel.4. Son principe de base consiste a éclairer le
systéme

prisme/objet avec un faisceau de lumiére de telle sorte a avoir une réflexion
totale interne sur I’interface prisme/air. Un systeme d’ondes évanescentes et

d’ondes propagatives



est alors créé autour de I’objet étudié. Lorsque nous balayons la sonde devant la
surface de 1’objet étudié a une distance d’une centaine de nanométres environ, la
lumiere diffusée, en particulier les ondes évanescentes, passe dans la sonde par
effet tunnel optique de la méme fagcon qu’en microscopie électronique STM ou
les électrons passent de 1’objet étudi¢ a la pointe métallique par effet tunnel
électronique [15, 16, 17]. Ainsi, nous obtenons avec le PSTM une image
représentant une réelle cartographie du champ électromagnétique diffracté
autour de I’objet. Pour réguler la position de la sonde devant I’objet, nous
utilisons la décroissance exponentielle de 1’amplitude du champ évanescent

lorsqu’on s’éloigne de la surface de I’objet [15].

Vers un

Fibre optique

_____

<« Prisme

Figurel. 5 : Principe de base du PSTM

Le PSTM fonctionne le plus souvent dans le mode appelé « mode a intensité
constante »[15, 18] dans ce cas, I’image restitue les déplacements de la sonde
normaux a la surface et qui maintiennent I’intensit¢ du champ évanescent

constante au cours du balayage, Figurel.6.
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Figurel. 6 : mode a intensité constante

Par ailleurs, il est important de dire que I’¢élément essentiel et décisif dans la
formation d’une image PSTM est bien la sonde. A cause de la taille sub-
longueur d’onde de son extrémité, la sonde perturbe le champ €lectromagnétique
diffracté autour de 1’objet au lieu de le détecte fidelement. Par conséquent, le
signal capté par la sonde (I’'image PSTM) ne reflete pas les propriétés optiques
de I’objet seul mais il li¢ a I’interaction sonde-objet. Afin de comprendre les
mécanismes regissant la formation des images PSTM, différents modeles
théoriques du PSTM on été développés au cours des quinze derniéres années.
Dans ce travail de Master, nous allons commencer pour comprendre par un
mod¢ele simple d’ordre zéro ou la sonde n’est pas prise en considération.
Autrement dit, le systtme d’onde propagatif et évanescent n’est perturbé par la
présence d’aucun ¢lément. Dans ce contexte, nous nous sommes proposé de
considérer comme objet un réseau diélectrique déposé sur un prisme (plutdt
gravé). Nous éclairons donc le prime/objet en transmission et nous récoltons un
champ diffracté, composé de champ propagatif et un autre évanescent. Nous
regardons par la suite la répartition de ce champ (intensité) au-dessus de 1’objet.
C’est ainsi que nous construisons une image simulée du champ diffracté non
perturbé par la présence de la sonde. Ceci constitue le principe et 1’objetif de

notre travail, nous sur ¢a un peu plus loin dans le chapitre suivant.



1.7. Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons survolé les notions fondamentales sur lesquelles le
champ proche optique est fondé ainsi que la problématique que nous voulions
traiter dans ce travail de Master.

Nous avons montré que le champ proche optique est fondamentalement basé sur
I’exploitation des ondes évanescentes présentes au voisinage de 1’objet étudié.
Nous avons également présenté différentes configurations possibles pour
pouvoir prendre en considération les ondes en question ce qui nous a permis de
faire une classification des microscopes optiques a champ proche en plusieurs

familles de microscopes.



Chapitre 2 : Plasmons de surface

2.1. Introduction :

La premiere occurrence de plasmons de surface dans la communauté
scientifiqgue remonte au debut du XIXe siécle, lorsque R.W.Wood observe en
1902, des bandes sombres, appelées maintenant anomalies de Wood, dans le
spectre de réflectivité de réseaux de diffraction [19]. Les maintenant anomalies
de Wood, dans le spectre de réflectivité de réseaux de diffraction [20] ne
permettaient pas d’expliquer ce phénomene. En 1941, U.Fano présente une
premiere explication vectorielle du phénoméne de diffraction, et introduit la
notion d’onde de surface se propageant a vectorielle du phénomene de
diffraction, et introduit la notion d’onde de surface se propageant a la surface de
réseaux metalliques [21]. Ce n’est ensuite qu’en 1957 que Ritchie [22] parle
pour la premiére fois de plasmon de surface et montre la possibilité de guider la
lumiere le long d’une premicére fois de plasmon de surface et montre la
possibilité de guider la lumiére le long d’une interface entre un métal et un

diélectrique.

C’est en 1968 qu’apparaissent deux nouvelles techniques d’excitation des
plasmons de surface, basées sur la réflexion totale interne. Ces deux méthodes
assez proches ont été développées parallélement par A. Otto [23] d’une part, et

par la collaboration de E. Krestchmann et H.Raether [24].

A partir de cette date, la recherche sur les plasmons de surface s’est intensifiée,
montrant leur utilité notamment dans la caractérisation de couches minces [25]
ou le suivi de réactions a la surface d’un métal [26]. Conjointement se sont

developpés également les premiers capteurs plasmoniques, avec la premiére



mise en évidence de détection de gaz et de biomolécule avec une configuration

de Kretschmann-Raether.

L’engouement pour la détection par résonance plasmonique de surface (ou SPR
surface plasmon Résonance) s’explique par la capacité de tels dispositifs a
détecter de tres petites variations d’indices de réfraction, avec une trés grande
précision. Le montage reste base sur une détection d’amplitude, facile a réaliser.
Ces capteurs connaissent donc dans les années 80 un grand succes
principalement dans le domaine biomédical, permettant par exemple de suivre
en temps réel, et sans marqueurs fluorescents ou radioactifs, des interactions

chimiques diverses.

Tous ses développements se basent sur une géométrie planaire pour 1’excitation
des plasmons notamment parce que les techniques de micro fabrication de
I’époque ne permettaient pas de réaliser efficacement des nanostructures
pouvant supporter I’excitation de plasmons de surface. Il faut attendre 1’année
1998 et les travaux de T. Ebbesen [27] sur la transmission extraordinaire de
lumiere pour voir apparaitre un regain d’intérét vers 1’excitation de plasmons a
la surface de nanostructures métalliques. Avec 1’aide de nouvelles technique de
micro et nano fabrication plus performantes et moins couteuses, ces
nanostructures trouvent de plus d’applications, puisqu’elles sont plus facilement
miniaturisable (laboratoire sur puce), et elles offrent de nouvelles possibilités de

guidage de la lumiére pour des dimensions inferieures a la longueur d’onde.

Depuis une dizaine d’années, le développement de dispositifs plasmoniques et
surtout nanoplasmoniques suit une évolution rapide rappelant celle de la
microélectronique de la seconde moitié du XXe siecle. Un des grands defis de ce
domaine est de converge vers des dispositifs portables, pour des diagnostics

médicaux notamment, précis et rapides.



Lorsqu’un matériau est soumis a un champ électromagnétique, un couplage
entre ce champ et la polarisation locale induite dans le matériau peut se produire.
Cette excitation couplée est appelée polariton [28]. Lorsque le systéeme
polarisable est un gaz d’¢lectrons libre (appelée plasma dans le modele de
Drude), c’est —a-dire lorsque ce matériau est un metal ou présente un caractere
métallique, le couplage se produit avec des oscillations électroniques collectives
et quantifiees. On utilise alors le terme de plasmon-polariton ou plus simplement

plasmon.

On va décrire dans ce chapitre les différents types de plasmon et les applications

des plasmons de surface localisé et délocalisé.
2.2. Les plasmons de volume :

Soit une onde ¢lectromagnétique de fréquence o interagissant avec un milieu
métallique. La fonction diélectrique relie la constante diélectrique et la
conductivité du métal qui dépendent toutes les deux de la fréquence de ’onde.

Elle est défini par :

Fw) = e(w) + i02 = £+ 7 “(11-1)

w

On remarque que cette fonction est complexe : sa partie réelle € représente
caractere inductif du métal alors que sa partie imaginaire décrit son caractere
dissipatif lié aux pertes par effet Joule. La distribution des électrons dans un
métal caractérise ses propriétés optiques, le modele de Drude permet de décrire

la contribution des électrons de conduction a la fonction diélectrique d’un métal.

En 1900, Paul Drude propose de modéliser un métal par I’association d’un
réseau ionique et d’un gaz d’¢lectrique libre. Ce modéele permet de déterminer la

fonction diélectrique relative effective d’un métal :

eD(w) =g — (wp2) /(w2 + iwwc)(11-2)



Ou g désigne la permittivité relative du métal a des fréquences infinies, wc un
terme d’amortissement inversement proportionnel au temps de relaxation de
I’électron et m, la pulsation plasma, grandeur qui sera détaillée dans la section
suivante. La partie réelle de la fonction diélectrique peut étre positive ou

négative (selon la fréquence) alors que la partie imaginaire est toujours positive.

Nous pouvons donc définir le plasmon comme une excitation collective
d’électrons qui vont se comporter comme une seule particule. Il est possible de

distinguer deux sortes de plasmons localisés.

La densit¢ de charge liée au gaz d’¢lectrons dans le métal peut se mettre a
osciller dans tout le volume du métal. La fréquence propre de ce phénomene est

la frequence plasma.

Ou ng est la densité de charge, e la charge élémentaire d’un électron, m, est la
masse effective des électrons, et g la permittivité diélectrique du vide. On
associe alors a cette oscillation un quanta, hop, que ’on appelle “plasmon de
volume.

Ne?2

mee 0

wp = (11-3)

2.3. Plasmon de surface :

Les plasmons de surface sont des oscillations quantifiées de plasma. Ils existent
a D'interface entre un milieu métallique, le plus souvent un métal noble, et un

milieu di¢lectrique. L’oscillation collective des €lectrons qui les constitue

coexiste avec le champ électromagnétique évanescent de chaque c6té de
I’interface. Un dispositif efficace et relativement simple d’excitation des
plasmons de surface consiste a travailler en reflexion interne totale de lumiére

dans un prisme dont une face plate est recouverte d’une fine couche métallique.



Ces ondes sont principalement exploitées en (bio) physique et en (bio) chimie au
travers de la résonance de plasmon de surface. Ce dossier détaille le formalisme

mathématique

Permettant de décrire les plasmons de surface a une interface métal-diélectrique.
Il s’attarde ensuite sur les moyens possibles pour exciter des plasmons de
surface, dans le cas des interfaces planaires et cylindriques. Il fournit ensuite
quelques considérations sur les plasmons de surface localisés. Finalement,
guelques applications dans le domaine de la spectroscopie et des (bios) capteurs

sont abordées.

La résolution des équations de 1’¢électromagnétisme pour une onde incidente a
une interface entre un métal et un diélectrique aboutit a une solution prévoyant
I’existence de mode propres guidées, qui se traduisent par la présence d’ondes
de surface, ou « plasmons de surface ». Elles résultent de I’oscillation quantifiée

des électrons a la surface du métal.

C’est un phénomene dont la fréquence peut aller de 0 a w,/2.

a b Z“
le
Diélectrique T
Z,
/ | | 5,
"**v - v***v o 3.7 =
Métal /1

Figure2.1 : Oscillations électroniques a l’interface métal /diélectriqgue



Ces plasmons de surface sont de 2 natures différentes :

» Plasmon de surface localisé.
» Plasmon de surface délocalisé.

2.3.1 Plasmon de surface localisé :

sont des excitations localisées du plasma d’électrons a I’intérieur de petites
structures d’une taille de quelques dizaines de nanometres, par exemple des
nanoparticules métalliques ou des rugosités de surface de certaines structures.
Ces plasmons different des plasmons de surface délocalisés par différentes
propriétes 1’effet de taille ainsi que la nature des particules métalliques ont une
influence marquante sur la condition de résonance [29]. Ces plasmons de surface
sont radiatifs et peuvent se coupler directement avec la lumiere. lls présentent un
fort confinement du champ eélectromagnétique au voisinage des particules

métalliques et ils ne se propagent que sur des distances nanométriques.

Dans le champ d’investigation de I’optique, ’'un des aspects particulicrement
attractif des plasmons de surface est la facon dont ils peuvent concentrer et
guider la lumiere dans des structures de tailles plus petites que les longueurs
d’onde. Cela permet d’une part de faire fortement interagir les plasmons de
surface avec leur environnement comme dans le cas de matériaux a I’interface
avec le métal. D’autre part, cela rend possible la réalisation de structures
guidantes ou de composants complexes sub-longueur d’onde a base de plasmons

de surface.
2.3.2. Plasmon de surface délocalisé :

Sont des plasmons de surface se propageant sur des surfaces metalliques planes.

Ce sont ceux que nous considéererons dans la suite.

Le principe du systeme de couplage pour I’excitation des plasmons de surface

repose sur la modification du moment de 1’onde incidente. Plus précisément il



faut augmenter le vecteur d’onde tangentiel de cette onde pour arriver au

couplage. On peut distinguer 2 moyens d’arriver résultat.
a)Couplage par prisme :

» Meéthode (ATR)
Comme nous venons de le voir, les polaritons de surface correspondent a des
ondes non-radiatives et ne rayonnent donc aucun champ. De la méme maniére,
nous ne pouvons pas exciter directement les ondes de surface avec une onde
propagative incidente, en tout cas lorsque 1’'un des deux milieux est constitué par
du vide. Ainsi, I’idée est d’utiliser un troisiecme milieu. Dans cette partie, nous
allons d’écrire trois montages simples permettant d’exciter les ondes de surface :
deux avec un prisme (configurations Kretschmann et Otto) et une avec une

pointe en champ proche.

» Configuration Otto [8] :
Cette premiére configuration, appelée configuration Otto, la surface du métal est
séparée du prisme d’indice n par un gap d’air d’une dimension de I’ordre de
grandeur de la longueur d’onde d’excitation. Dans cette configuration, c’est le
champ évanescent s’étendant dans le gap d’air qui permet I’excitation du
plasmon de surface a I’interface air-métal, il y a réfraction a I’interface verre-
métal et réflexion totale a I’interface métal-air. Le schéma de cette geométrie est

présenté sur la figure 2.2(a).
La seconde configuration, appelée :

» Configuration Kretschmann [31] :
Kretschmann est d’écrite sur la figure 2.2(b). Une couche fine de métal de
quelques dizaines de nanometres d’épaisseur est directement en contact avec la

base du prisme. Lors de la réflexion de la lumiére sur la couche métallique a

L’intérieur du prisme, 1’excitation du plasmon métal-milieu d’indice n n’est pas

possible. Le champ évanescent s’étend dans le métal et se couple avec le



plasmon de surface sur la deuxieéme face de la couche métallique, a I’interface

entre le métal et 1’air.

Dans les deux configurations, la composante tangentielle k, de 1’onde incidente

est augmentee par son passage dans le prisme, de constante diélectrique &, et on

a.

kx = Vepsin6

C’est ’onde évanescente, présente lors d’une réflexion totale interne de 1’onde

incidente dans le prisme, qui permet d’exciter le plasmon de surface. Cette onde

possede alors un vecteur d’onde avec une composante tangentielle. La condition

de couplage s’écrit alors :

kx = Jep2sing =2 (L (11-5)

Plasmons de surface

7

(b) configuration de Kretschmann
ded’Otto

<l

Air

Plasmons de s&rlace

(a) configuration

Figure 2.2 : Montages expérimentaux permettant d’exciter des ondes de surface avec un

prisme.



Ce couplage est représenté sur la figure 2.3. Dans les deux configurations
Précédentes, le principe est de coupler la lumiére incidente avec les plasmons
de surface. Rappelons que ces plasmons sont des oscillations quantifiées et
collectives d'électrons libres a l'interface d'un métal et d'un diélectrique. Ce
couplage peut étre provoqué par réflexion totale d'une onde optique injectée sur
l'interface opposée. L’onde évanescente pénétrant la couche métallique permet

d’exciter un plasmon de surface a I’interface métal/diélectrique extérieur.
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Figure 2.3 : Relation de dispersion des plasmons de surface pour un systéme

Prisme/métal
b) Couplage par un réseau :

Le deuxiéme type de coupleurs plasmoniques se fonde sur 1’utilisation d’un
réseau de diffraction. Si I’interface métal-diélectrique présente un profil de
deformation périodique (de pas noté A) on assiste a un phénomene de diffraction

de I’onde incidente selon différents ordres.



Chaque ordre posséde alors la constante de propagation de 1’onde incidente
« augmentée » d’un multiple du nombre d’onde du réseau : 2m/A. Soit k,” la

composante tangentielle de la constante de propagation de 1’ordre p, on a alors :

Représentation schématique d’un réseam conplessr smidimensionnel

, 2 w . 2_7'[ _
kxp—kxmx+pT— c sm9+pA (11-6)
Ou p un entier relatif.

Graphiguement on peut représenter les différents ordres en décalant
horizontalement la ligne de lumiére de multiples de 2m/A. Le couplage
plasmonique devient alors possible pour certains ordres de diffraction.



pulsation o {x10'"* rad/s)

6 8 10 12 14
vecteur d'onde k (x10’ rad/nm)
Figure 2.4 : Relation de dispersion des plasmons de surface pour un systeme

prisme/métal/réseau

On voit sur la figure 2.4 que, dans le cas limite d’une incidence rasante (sine=1),
si I’ordre 0 ne peut pas se coupler au plasmon de surface, I’accord de phase

devient possible pour I’ordrel.

Il est important de noter que si le formalisme de Drude permet de comprendre
I’origine des PS le comportement optique des métaux est toutefois plus
complexe et peut s’¢loigner de ce modele, en raison par exemple de transitions
électroniques inter-bandes non prises en compte. Les fonctions diélectriques
considérées dans la suite de ce travail seront déterminées partir de mesures

expérimentales de Johnson et Chrison [32]



2.3. Conclusion :

Nous avons montré dans ce chapitre que I’interface plane entre deux milieux
pouvait supporter des ondes de surface sous certaines conditions : polarisation
S(TE) du champ électrique, constante diélectrique négative et vérification de la

relation de dispersion.

Les plasmons délocalisés, sont générés a I’interface des films métallique lisses.
IIs ne peuvent se couple spontanément avec une onde électromagnétique et pour
générer en utilisant la méthode ATR ou par I'intermédiaire d’un réseau. Le
principe consiste a faire en sorte que le vecteur d’onde du photon incident

satisfasse la relation de dispersion du plasmon.



Chapitre 3 : Méthode différentielle
3.1. Introduction :

Parmi les méthodes qui existent pour calculer I’intensité de la lumiére diffractée

on trouve :

1) Les méthodes microscopiques comme la théorie de la diffusion
s’appuyant sur la théorie des fonctions de Green.
2) Les méthodes macroscopiques comme :

» Meéthode des ondes planes : cette méthode est basée sur la
résolution des équations de Maxwell dans le domaine
frequentielle.

» Meéthode FDTD (Finite Différence Time Domaine) : cette
technique a éte introduite en 1966 [33] dans le but résoudre les
équations de Maxwell dans le domaine temporal. Elle consiste a
approcher les dérivées ponctuelles spatiales et temporales.

» Meéthode différentielle : ¢’est un outil de calcul trés performant
pour étudier la diffraction de la lumiere par un objet périodique.
C’est une méthode rigoureuse, car elle utilise les équations de
Maxwell dans toute leur généralité sans recourir a des
approximations. Le but de ces méthodes est de modéliser la
réponse de la matiere (décrite par la fonction diélectrique)
soumise a une excitation extérieure (un champ électrique par
exemple). Il existe différentes variantes de la méthode
différentielle mais toutes reviennent a développer en série de
Fourier les champs eélectromagnétiques intervenant dans le

probléme. Le principe de cette technique consiste a établir les



Equations de propagation du champ électromagnétique dans les différentes
régions et de calculer les amplitudes de ses composantes. Dans le cas d’un
réseau périodique de période "d", le champ électromagnétique, a une fonction
exponentielle multiplicative prés, ainsi que la fonction diélectrique sont
périodiques. Ceci nous permet de développer les champs existants sur une base
formée de fonctions exponentielles (série de Fourier) et de réécrire les égquations
de propagation suivant chaque mode de propagation correspondant aux vecteurs
de base. Cette projection nous ramene a un systeme d’équations différentielles

couplées, ne pouvant étre résolu que numériquement.

La méthode différentielle doit vérifier certains critéres imposés par le
phenomeéne physique étudié. Dans notre cas, champ proche, nous avons porté

notre attention sur quatre points importants :
- le théoreme de réciprocité

Lorsqu’un rayon lumineux tombe sur une surface rugueuse, il donne naissance a
des ondes propagatives et des ondes évanescentes réfléchies et transmises. Le
théoreme de réciprocité consiste a recomposer le rayon lumineux incident a
partir du systéme d’ondes propagatives et du systeme d’ondes antipropagatives

réfléchi et transmis.
- la conservation de I’énergie sur les ordres propagatifs

Ce point est une condition nécessaire mais pas suffisante. En champ proche, il
existe deux modes : propagatifs et anti-propagatifs. Si la somme des efficacités
transmises (énergie totale transmise/énergie incidente) associées aux ordres
propagatifs diverge, la distribution du champ électromagnétique en champ
proche diverge aussi.



- la stabilité des résultats en fonction du nombre de modes dans la

décomposition de Fourier

Cette condition doit étre envisagée une fois que le second critere cité ci-dessus
est vérifié. Elle consiste a avoir une stabilité de I’énergie totale véhiculée par
I’ensemble des modes (propagatifs et antipropagatifs) de la décomposition de

Fourier.

- la stabilité des résultats en fonction du nombre de pas d’intégration dans

la zone modulée

La résolution de I’équation de propagation dans la zone modulée se fait
numériguement en intégrant le systeme différentiel par une technique type
Runge-Kutta d'ordre 4. Nous devons donc choisir un nombre de pas

d'intégration optimum qui permet une erreur minimale.

Enfin, il est possible de comparer les résultats obtenus par la méthode
différentielle avec d'autres méthodes : la méthode intégrale, la méthode modale,

"conformal mapping» [34.35].

Les limites d’application de cette méthode sont fortement dépendantes de quatre

parametres :

- du nombre d’ordres diffractés (le nombre de termes pris dans la série de
Fourier). Ce point a une relation directe avec le theoreme de réciprocité, celui-ci

se verifie plus aisement pour un nombre de termes plus petit.

- la profondeur "h" du réseau ou du défaut par rapport a la longueur d’onde.
- la période du réseau "d" par rapport a la longueur d’onde.

- la variation du module de I’indice de réfraction dans la zone modulée.

Malgré ces restrictions, la méthode différentielle trouve un champ d’application
tres vaste. En plus de son utilisation dans la description des réseaux

unidimensionnels (1D) et bidimensionnels (2D), elle permet aussi 1’étude des



structures plus complexes. Par exemple des réseaux recouverts d’une couche
diélectrique [36], des coupleurs a réseaux ou des échantillons absorbants tels que

les métaux. Elle est aussi adaptée a des objets non periodiques [38.39].

Les échantillons étudiés dans notre cas semblent bien adaptés a la
méthode différentielle. En effet, ceux-ci sont des réseaux a 1D, composé de
plots diélectriques (homogene) ou métallique de forme carrée. Nous donnons

plus de détails sur la description de nos échantillons dans le dernné chapitre.

Dans ce qui suit, nous allons donner en détail la méthode différentielle a 1D en

polarisation S, ¢’est le champ électrique perpendiculaire au plan d’incident.
3.2. Modele théorique de la méthode différentiellea 1 D :

Nous considérant un réseau diélectrique 1D supposeé infini, de période « d »,
avec des traits orienté parallelement a 1’axe oy et la hauteur de la zone modulée

est a.

Ce réseau divise 1’espace en trois régions : Deux milieux homogénes semi-fini |
et Il d'indices de refraction n; et n, respectivement reels et constants ; puis un

troisieme milieu inhomogene appelé zone modulée.

Nous définissons la zone modulée comme étant la zone ou 1’indice de réfraction
n’est pas constant, dans ce cas, celle-Cci se trouve dans l'intervalle [0 a]. Du fait
de la périodicité géométrique du réseau, la fonction indice de réfraction est aussi
périodique et s’écrit sous la forme (pour 0 < z < a ), figure 1.

i Am sz y € [/0d/4]) 0 /3d/4 d])
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Les propriétés électromagnétiques du réseau sont décrites par les fonctions
susceptibilité magnétique p (y,z) et permittivité diélectrique . On suppose qu’en
tout point de 1’espace p (y,z) = no0.

Soit une onde plane monochromatique, de fréquence angulaire et de vecteur

d'onde K; défini dans le plan (y o z).

Les composants de vecteur d’onde K; sont donnée par :

a=0 (III-2)
B = Kysin0 (IIT-3)
—y = K, cosO (11l —4)
|&l= &= =0 =0
¢ A

En régime stationnaire, le champ électromagnétique varie selon la forme :

exp j(Kr-wt)
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Figure 3.1: modele théorique de la méthode différentielle a un réseau unidimensionnel

3.3. Cas d’une onde polarisée en mode T.E.

Dans ce cas, le champ ¢lectrique est perpendiculaire au plan d’incidence, il

s'écrit sous la forme :
Eil 3nz) = exp( JRyT)E = exp( B y)esp(= Y )2 (111-7)
Nous n'expliciterons pas la dépendance en fonction du temps.

Pour des systémes linéaires, la réponse d’un matériau soumis a un ensemble
d'excitations agissantes simultanément est la somme des réponses a chacune de

ces excitations prises individuellement.

Re {Z exm’l.)i}:ZRg exit. ),
ao S (111-8)

En tout point de ’espace, le champ total E(Y:2) est la somme du champ incident
B (¥,2) et du champ diffracté B (¥.2) -

E(y.2) = Ei(y,2) +E*(v,2) (111-9)

La relation (8) nous permet d'écrire que si :

Ei (y,2) = E° (v,2) (111-9-a)



on peut déduire :

c.Ei (y,2) = c.E*(y,2) (111-9-b)
ou ¢ est un nombre complexe.

Puisque le champ a une seule composante, on peut omettre le signe vecteur.

A partir des relations (111-7), (111-8), (111-9), (111-9-a) et (111-9-b), on montre que
le champ électrique, a une fonction exponentielle multiplicative pres, est

périodique, avec pour période d, soit :
E(y.2).exp -j# y = E(y+d, 2).exp-j # (y+d) (111-10)

Ce qui signifie que la fonction E(y,z).exp -j# y est développable en série de

Fourier, soit:

: ZOOE”( z)exp jnky
E(y, 2).exp-jP y= = (111-11)
Avec . k=2d (111-11-a)

La relation (11) implique :

JrZO:OE” exp jB,
E(y,2)= - e b (111-12)

Avec: B =8 + nK = K sind+nK (111-12-a)
Les équations de Maxwell relatives a notre probleme s'écrivent :

div E=div B=0 (111-13)
rot E = jo#o (11-14)

rot H =-jo&(y,z)E (111-15)



A partir des relations (111-13), (111-14) et (I11-15), on établit 1’équation de

propagation du champ électrique suivante :

AE(y,2)+a(y,2)E(y,2) =0 (111-16)
Avec :
a(y.2)= " Lot (y,2) =
‘;’—;”f iz >a (Il -16-a)
‘:’_22,,2(%{) si z€[0a] (III-16-1b)
‘;)_22,,3 si z<0 (III-16-¢)

3.3.1. Resolution de I'équation de propagation dans les régions I et 11

Des équations (111-16-a) et (111-12), I’équation (I11-16) devient :

e ,
— E,(z)+(Ki=B,)E,(z)=0

ax (I11-17)
En posant :
%, =VKE=B, oy 2= WA -KE g KE-4, <0 (111-17-a)

La solution de I'équation (111-17) dans la région | est de la forme :

Ei(yz)= _ZOO{A,C” exp(= ) K, 3 )ep( jB, )+ BV exp(+ %, ,2)exp( 7B, y) } (111-18)

Le premier terme de I'expression (111-18) représente la somme des ondes
propagatives se propageant dans la direction de 1’onde incidente et les ondes
"anti-évanescentes" dont I'amplitude augmente quand z croit (ces ondes anti-

évanescentes n'interviennent que pour la résolution mathématique du probléme



I.e. pour la détermination des matrices de transmission T et de réflexion R. Une

fois connues ces deux matrices, ce terme est réduit au champ incident.)

Le second terme représente les ondes diffractées et les ondes évanescentes dont
I’amplitude décroit quand z augmente, se propageant dans le sens opposé a

I'onde incidente.

Dans la région 1l (z < 0), en remplacant K, par K, et #1n par #2n dans

I’équation (III-17), la solution de 1’équation de propagation devient :

Ex(y3) = ;;:Z—:oo {A}gz)exp(—j XZ,,Z{).EXP(jB”J/) +B,* ep(+) Xz,ﬂf{).é’Xp(j'Bﬂj)} (I | |_19)

Avec:
_ 2 _ 2 — 2_ 2 . 2 _ 2
Xz,”— K2 B” ou XZ,n ]\[B” K2 Ry, Kg Bﬂ<0 (”I'ZO)

Puisque le deuxieme milieu est semi-infini, I’onde de retour n’existe pas.

L’équation (I11-19) se raméne a :

Eo(px)= 2 A ep(—/ %o, 2)ep( 7B,
2(03) = 2 exp(—7 K2, R )exp( 7P, ) (11-21)

L’équation (II1-21) représente une contribution des ondes propagatives et

des ondes évanescentes, transmises dans le second milieu.

Les équations (111-18) et (111-21) sont appelées : développements de Rayleigh

J N . 1 1 2
des champs E (y, z) dans les régions | et Il ou les inconnues sont-1." BfY et AV
La détermination de ces constantes passes par la résolution de I’équation de

propagation dans la zone modulée.
3.3.2. Résolution de I’équation de propagation dans la zone modulée

Dans la région [0 a], le "pseudo” champ électrique exp (-jay).E (y, z) et la
fonction diélectrique &(r,w) s'écrivent en raison de leur périodicité comme suit

(le champ électrique est donné par la relation (111-12)) :



R :(J\)z“v e 2 p) = _g“o yn S
a( 9,%) 0807 (%)= 2V, (3)exp jnky (111-22)

En reportant les équations (111-12) et (111-22) dans I'équation (111-16) on obtient :

2

> E (z)— Bj E,(z)+ ﬂ/gooyn—n' () Es(z)=0

d3 (111-23)

L'équation (I11-23) represente un systéme d'equations différentielles couplées.

En posant :

iEn(z) =E,(z) VneRN
= (111-23-a)

L'équation (111-23) se transforme en un systeme d'équations différentielles

d'ordre 1, soit :

d - +00
—E(x)= BiE,(2) = XV,n()E,(3) Vner
: = (111-23-b)

En formant le vecteur suivant :

—(E”(Z)j
Y E. @)

Les équations (111-23-a et 111-23-b) se résument en une équation matricielle de la

forme :
d [E”(z)j I ! (Eﬂ(z)j
dx\E,(z)) \B,— 2 7v,..(zx) O)\E, (z)
\ J 7n=—00
v T v (111-23-c)

En supposant que le champ électromagnétique est suffisamment décrit par
(2N+1) termes de son développement en série de Fourier, le vecteur ¥ contient

(2N+1) termes En(@ et (2N+1) termesEn(®. La matrice V est de dimension
4(2N+1)°.



La résolution du systeme (I11-23) ou (111-23-c) se fait numeriquement par
la méthode de Runge-Kutta qui permet de trouver En(2) et En(? en tout point

dans la zone modulée une fois connues les conditions initiales En(®) etEn(0)

Dans notre cas, la zone modulée débute de O et se termine en a. Pour effectuer le
calcul dans la zone modulée on a besoin de En () et En(®) pour trouver En (@) et

En(a) par intégration.
3.3.3. Equation de continuiteés :

Dans le cas des diélectriques, les composantes tangentielles du champ
électromagneétique ainsi que leurs dérives sont conservees enz =0etz = a et
ceci Vy. A partir des équations (111-12), (111-18) et (111-20), nous obtenons les

relations suivantes :

E,(0)= A" (111-24)
iEﬂ =0 = _jXZ,ﬂAZ2)
dz (111-25)
E,(a)= A" ep(~j1,,a)+ B ep( j2,,a) (111-26)

d Eﬂ x=a = ]X7,ﬂ{_A£7) 6’.Xp(—j‘x7’ﬂﬂ) + B;gi) e@(/%i,nﬂ)}
R (111-27)

Nous remarquons que les conditions initialesEn(® et En(®) dépendent des
amplitudes AP qui sont inconnues.
3.4. Principe de la méthode différentielle

3.4. a. Introduction des matricesRet T

_ . ® 0 @
Nous introduisons les vecteurs colonnes” ', Y& et ¥'A" définis a partir

11z 1 1 2 . .
des éléments A | B et AP respectivement, comme suit :



pO—| AD| y® | BP| @ _| A

: " 7oet

La linéarité du probléme de diffraction (linéarité des équations de
Maxwell et les relations de continuité [82]) implique I'existence de matrices

carrées notées Ma, Mg et R telle que :

(1) (2) @ _ 1,0

Vo v =R = M (111-28)
Vi = Mg ¥ = Ye = Me MY (111-29)
vy _ R VY =>R=MsM3 (111-30)

De plus si on pose :

(2) (1)
Va =TV (111-31)

Les relations (111-28) et (111-31) permettent d’écrire :
T=Mz (111-32)

Les matrices Ret T sont appelées matrices de réflexion et de transmission
respectivement. Elles permettent de trouver le champ électrique réfléchi dans la
région | et transmis dans la région Il, en fait c'est une généralisation des

coefficients de réflexion et de transmission dans le cas des réseaux.Tenant

A y® yO 0 _
compte des définitions de vecteurs” A, “8 et A et des relations (I11-28) et

(111-29), les conditions de continuite (111-24), (111-25), (I111-26), et (111-27)
deviennent (Vn € [N N]) :



[E,c0)]=v? =] A

(111-33)

i . (2) _ . ;4(2)

I:dz En Zzojl =—J XZ,ﬂ \VA =—J XZ’” ”n
(111-34)

[ (a)] = | AV esp(=jt,,0)+ B e+, (111-35)

d

a2 ] = A= A (= ,0)+ B ep(+ %, ))
i (111-36)

En inversant les équations (111-35) et (111-36), nous obtenons pour les

matrices colonnes (en fonction des solutions du systeme différentiel) :

) 7 17 d )
\VB :E Eﬂ(ﬂ)+ X d_En 6@_]X7,ﬂd
i J Ky, 4% Py | (I | |-35-a)
v =1l g (a) TS spt
q == ala)—— 1=, e. J K1, 4
2 d: '
i S KXin R, ] (111-36-a)

Jusqu’a cette étape, nous n’avons pas encore résolu notre probléme, car

d
—E,
92 lz-0 qui dépendent des AY.

nous ignorons les conditions initiales E,(0) et
Les matrices Ma et Mg, définies auparavant par les relations (111-28) et (111-29),

traduisent des applications linéaires. Ces applications donnent le vecteur entrant

y ) : @ .
A et le vecteur réflechi “& en fonction du vecteur sortant A . En utilisant



ces relations, on peut trouver des relations inverses qui donnent le vecteur
sortant et le vecteur refléchi en fonction de I'incident. De ce fait, il résulte alors
deux matrices R et T dépendantes des matrices M, et Mg par les relations (I11-
30) et (111-32). Il suffit donc de trouver ces deux derniéres. Autrement, il faut

déterminer les deux applications correspondantes.

Nous savons bien qu'une application linéaire, définie sur un espace de dimension
finie, est entierement déterminée, lorsque les images de vecteurs de la base sont

connues. Puisque, nous avons supposé que notre espace est de dimension
. . (2)
(2N+1), la base est donc finie, il nous reste qu'a proposé (2N+1) vecteurs ¥

linéairements indépendants, i.e. (2N+1) vecteurs colonnes [En(0)] (équation I11-

_ @ 6y L X ees .
33), et calculer leurs images V& et YA en intégrant le systéme différentiel.

Nous choisissons ces vecteurs sous la forme :

1 0 0
0 .
[E,(0)]= C | ,
1
—— —— ——
2N+ lignes 2N +1 lignes 2N +1 lignes

2N +1 vecteurs

En introduisant ces conditions dans le systeme (I11-23-c), on aura (2N+1)

)

L’introduction de ces nouveaux vecteurs dans les équations (I11-35-a) et (111-36-

d
dz

En
vecteurs colonnes [Ev@)] et (2N+1) vecteurs colonnes {

@ o ,
a) donne (2N+1) vecteurs colonnes ¥ et Y& ayant chacun (2N+1) lignes. Les

: , : @
matrices M et Mg sont formées en juxtaposant les (2N+1) vecteurs V2 et les

@) : o ; :
(2N+1) vecteurs colonnes Y& respectivement. Ainsi, on peut déterminer les

matrices R et T en utilisant les relations (111-30) et (111-32).



Une fois calculées ces deux matrices, on détermine le champ électrique transmis
et réfléchi par les relations :

v =
=R

Geénéralement, le champ électrique incident est donné directement dans I'espace

de vecteurs d'onde, i.e sous sa forme complexe de la série de Fourier :
0
0
E = Fo(z)exp /By =| Eo
0

: )
19) Eo(%):Eowﬁj_/E”&me

Le termeE, se positionne a la ligne N+1 (terme principal).
0

=y = A7 | =| B | =/T | Eo

0
. . . 2 2X— / - .
Ainsi, les amplitudes A7 ou Ei* sont connues. Le champ électrique transmis

s’écrit alors :

E(y,z)= %Eﬁ"‘ exp(—j Ay, 3)-ep( 7B, ) (111-37)

A l'aide des équations de Maxwell, on détermine les deux composantes de

I'induction magnetique (la troisieme étant nulle.
De la méme maniere, on obtient pour le champ électrique réfléchi:

E™(y,z)=2 EX* Ay, ) B,
(7,3) - exp( J Xy, 3)exp( P, v) (111-38)



A partir des équations de Maxwell, on obtient les composantes de l'induction

magnétique :
Z{y—'— — hEZZX_F
@ Hy (111-39)

R
@ Hy (111-40)
On est ainsi capable de reconstituer le champ électromagnétique donc aussi bien
le champ électrique que le champ magnétique n'importe ou dans les deux zones
homogenes. Il est aussi possible, par intégration (en reprenant la solution
précedente), de calculer de nouveaux le champ électromagnétique n'importe ou
dans la zone modulée. La force de cette méthode provient de la décomposition
en ondes de Rayleigh qui permet de scinder parfaitement les composantes

évanescentes des composantes radiatives.
3.5. Applications

Le cas de polarisation (S) est le champ de plusieurs applications qui ont donné
des résultats en accord avec d'autres méthodes. Dans le cas des réseaux
dielectrique, cette méthode donne de trés bons résultats. Par contre, dans les cas
d'échantillons a réseaux métallique le probleme de convergence et de stabilité

est plus important.



3.6. Conclusion :

En conclusion, on peut dire que la méethode differentielle est basée sur la

décomposition du champ électrique en une de série d’onde plane.

C’est une technique rigoureuse numérique car elle ne suppose pas

d’expression perturbative du champ diffracté.

Dans le chapitre suivant nous allons appliquer cette méthode pour étudier le
couplage de la lumiere avec les plasmons de surface et caractériser en champ

proche la diffusion du champ électrique par des réseaux métallique.



Chapitre 4 : Résultat et discussion

4.1 Introduction

Cette etude de simulation, représente un avancement théorique majeur,
autant pour ce qui est de la compréhension physique de l'interaction entre la
lumiere et la matiere que pour ce qui est de fournir des informations
intéressantes pouvant étre utilisé dans de futures applications en nano-optique.

La complexité de I’interprétation des images obtenues en champs proche
optique, nous impose a traiter en premier lieu le champ diffracté par
I’échantillon en absence de toute perturbation, c’est-a-dire en absence de la
sonde. Nous allons donc dans ce qui suit présenter la facon dont le programme a
¢té implémenté suivi de la présentation de notre modéle, c’est-a-dire nos

échantillons.

4.2 Implementation de la méthode de calcul

Dans le but de mettre au point un programme qui reflete la méthode
différentielle, nous avons choisi deux langages de programmation, a savoir le
Fortran et le Matlab. Dans le but de bien comprendre notre démarche, nous
avons décomposeé la méthode différentielle en plusieurs blocs. Nous avons tout
d’abord identifi¢ nos parametres d’excitation comme la longueur d’onde, 1’angle
d’incidence, la hauteur du réseau qu’il soit métallique ou pas, les indices de
réfractions intervenants dans le probléme. Tout ceci est mis dans un fichier
parametre que nous avons appelé param.dat. voici ci-dessous un apercu de ce
qui est calculé en premier lieu une fois que le fichier param.dat est pris en
charge.



C  définition des parametres d'excitations.
Caa=dcmplx (aa,nul)
h=aa/dble(NH)
th1lrd=pi2/3.6d+02*th1
kO=pi2/lam
Ck02=dcmplx(k02,0.0d0)
n12=nl*nl
n22=n2*n2
nla2=nla*nla
nlb2=nlb*nlb
k12=k02*n12
k22=k02*n22
Ck12=dcmplx(k12,nul)
Ck22=dcmplx(k22,nul)
alo=k0*n1*dsin(thlrd)
Cn12=dcmplx(n12,nul)

Aprés cette partie de définition des parameétres, nous commencons par calculer

les f, (=K sing +nK), 7, = Klz‘ﬂn Kon= N Kz—ﬁn et ceci pour différents

valeurs de « n ».

Nous donnons ci-dessous un apercu Fortran de ces formules :

do 15 izz=1, NMAX
beta(izz)=dcmplx(alO+dble(izz-(N))*pi2/d,NUL)
15  continue
do 10 i=-N,N,1
khil(i)=cdsqrt(dcmplx(k12-(alO+dble(i)*pi2/d)**2,NUL))

khi2(i)=cdsqrt(dcmplx(k22-(alo-+dble(iy*pi2/d)**2,NUL))

10 continue



Ainsi gréace a ces deux formules, les éléments de la base sur laquelle sont

décomposés les champs électromagnétiques sont désormais connus.

On reéalise des boucles similaires pour le calcul des ¥ (2) qu’on trouve

dans I’expression de la fonction diélectrique dans la zone du réseau.

Pour résoudre I’équation de propagation du champ électromagnétique
nous utilisons un sous-programme de type Runge-Kutta et nous arrivons ainsi a
former les deux matrices MA et MB, un apercu du programme Fortran est donné

ci-apres.

C FORMATIOM DES MATRICES MAET MB
DO 20 M=1, NMAX
CAM=C1_2*(E(M)+E(NMAX+M)/KHI(M)*CJ)*CDEXP(CJ*kKHI(M)*C_A2)
MA(M,1)=CAM
MAS(M,1)=CAM
MB(M,1)=C1_2*(E(M)-E(NMAX+M)/KHI(M)*CJ3)*CDEXP(-CI*KHI(M)*C_A2)
20  CONTINUE
Une fois ces deux matrices calculées, nous formons ensuite les deux
matrices tres utiles et qui ont une signification physique, a savoir les matrices de

réflexion R et de transmission T, (apercu ci-apres).

do 3000 k=1,NMAX
do 3100 I=1,NMAX
add=DCMPLX(0.0d0,0.0d0)
do 3200 j=1,NMAX
add=add-+MB(k,j)*MT(j,1)

3200 continue
MR(k,l)=add
3100 continue

3000 continue



Apreés le calcul des matrices R et T, nous pouvons maintenant calculer les
efficacités transmises et celles réfléchies en champ lointain ainsi que ’intensité
du champ électrique transmis et réfléchi en champ proche. Le premier calcul
étant nécessaire pour effectuer 1’analyse en champ lointain et le second calcul
¢tant nécessaire pour 1’analyse en champ proche. Il est a noté que I’analyse (la
convergence) en champ lointain est une condition nécessaire pour I’analyse en

champ proche. Nous verrons plus loin en quoi consistent ces deux analyses.

4.3Géométrie de la structure

Substrat en Verre

Figure 4.1 : Géométrie de la structure

Nous avons choisi de mener cette étude sur des structures identiques a
celles réalisées expérimentalement par Schider et al [38], c’est des structures a 1
dimension, composee de pavé de largeur | = 4um puis 100nm et de hauteur h
fixe de 100nm pour les deux objets. Les objets sont déposés sur un substrat en
verre d’indice = 1.458, fig. 4.1

Dans ce mémoire nous avons étudié¢ un seul métal noble qui est I’Or, et
les valeurs de la permittivité diélectrique a été interpolée a partir des données
expérimentales issues du Palik [39]. La structure est éclairée par une onde plane



monochromatique polarisée en mode TE ou le champ eélectrique est

perpendiculaire au plan d’incidence.

4.4 Analyse en champ lointain

Dans I’analyse en champ lointain, nous faisons intervenir uniquement les
ordres diffractés se propageant loin de 1’échantillon (4 une distance >> 1), c’est-
a-dire les ordres propagatifs. Nous calculons, moyennant la relation exprimant

les efficacités, la somme totale des efficacités transmises au-dela de I’objet, pour

différentes périodes et pour différents nombres de modes. Pour cela, nous
considérons deux réseaux lamellaires, le premier ayant un motif carré 100nm x
100nm (réseau 1) et le second ayant un motif carré 10nm x 10nm (réseau 2).

Nous reportons les résultats de ce calcul sur les tableaux 1 et 2 respectivement.

N +1 129 257 513 1025 2049

d=12um | 8.69400 | 8.90184 8.91000 - -
(2.38%) (0.09%)

d=24pm | 3.01600 | 4.36900 4,47600 4.48010 4.48000
(45%) (2%) (0.1%) (0%)

d=48um | 0.68300 | 1.50300 2.18700 2.24100 2.24300
(120%) (30%) (3%) (0.1%)

d = 100um | 0.08000 | 0.30800 0.69200 1.04400 1.07600
(285%) (124%) (51%) (3%)

Tableau .4.1 : Somme des efficacités transmises et leurs variations relatives

(T =T/, , pour le réseau 1. Les valeurs Ti sont multipliées par10~




2N +1 129 257 513 1025 2049

d=12pum | 1.338000 | 1.341000 1.344000 - -

(0.24%) (0.17%)
d =24um | 0.482000 | 0.673000 0.674000 - -
(40%) (0.2%)
d =48um | 0.091000 | 0.239000 0.337140 0.337961 -
(163%) (40%) (0.24%)
d = 100pum - - 0.109000 0.161800 0.162190

(48%) (0.24%)

Tableau .4.2 : Somme des efficacités transmises pour le réseau 2 ainsi que leurs

variations relatives (T =T/, , Les valeurs T sont multipliées par10™"

Les deux tableaux montrent clairement que le nombre de mode est
fortement lié a la période spatiale du réseau. Lorsque la période est grande, un
nombre de modes important est necessaire pour bien décrire le champ
électromagnétique diffracté. Pour le réseau 1, nous remarquons que pour des
périodes de 12um, 24um, 48um et 100um, un nombre de mode égale a 257,
513, 1025 et 2049 respectivement suffisent pour obtenir une efficacité totale en
transmission constante a 0.1% prés. Concernant le réseau 2, la convergence en
champ lointain est atteinte beaucoup plus rapidement par rapport au premier
objet. Pour les mémes valeurs de périodes, les nombres de modes peuvent étre
réduits a 129, 257, 513 et 1025 respectivement, avec une précision du méme

ordre de grandeur.

En examinant la formule des réseaux donnée par la relation, nous pouvons
remarquer que le nombre d’ordres propagatifs diffractés en champ lointain
dépend des conditions d’éclairage (angle d’incidence, longueur d’onde, indices
de réfraction des milieux bordant 1’objet) et la période du systéme. Il est
indépendant du motif de réseau. Nous voyons sur les 2 exemples traités que le
nombre d’ordre suffisant pour bien définir la structure est bien plus grand que

celui donné par la formule des réseaux.



En champ lointain, nous avons un critere pour pouvoir juger de la
convergence, c’est la conservation de 1’énergie et plus particulicrement, la
convergence de 1’énergie transmise au-dessus du réseau. Ce critere de
convergence fait intervenir les efficacités transmises qui sont-elles mémes
calculées a partir uniguement des amplitudes complexes des ondes propagatives.
Cependant pour connaitre avec une bonne précision 1’amplitude de ces ondes
propagatives ; il faut introduire un nombre de modes dans la méthode
différentielle bien supérieur au nombre de modes propagatifs, ce sont des modes
évanescents. Ceci peut paraitre étonnant, mais le phénomene de diffraction
prend naissance au voisinage de 1’objet diffractant, lieu ou sont présents les 2
types d’ondes. A cet endroit, les 2 types d’ondes se nourrissent les unes des
autres, d’ou I'importance des ondes dites €évanescentes dans le calcul de

I’efficacité transmise en champ lointain.

Apres avoir ¢tudié 1’énergie propagée en champ lointain, L’étude en
champ proche est également nécessaire pour juger de la fiabilité des résultats
obtenus par cette méthode. Dans le paragraphe suivant, nous allons seulement
expliquer le principe de I’analyse en champ proche et par la suite nous
présentons les résultats de cette étude au fur et a mesure que nous avancions

dans ce travail.

4.5 Analyse en champ proche
En champ proche, I’étude est basée sur la répartition de I’intensité du
champ électrique transmise a une altitude yO (inférieure a A/2) au-dessus de

I’objet et définie par la relation :

2N+1

=Y E E’

m=m
m

Ou m décrit I’ensemble des modes propagatifs et évanescents choisis pour

le calcul. Il est a noter que le champ électrique lié aux modes évanescents



apparait explicitement dans cette formule, contrairement au cas de I’énergie

transmise en champ lointain.

Pour une période donnée, si a partir d’un certain nombre de modes, les
courbes des intensités transmises deviennent identiques, a une certaine tolérance
pres précisée par I’opérateur, alors nous pourrons dire que la convergence en
champ proche est atteinte. Pour ce faire, nous utilisons un deuxiéme programme
qui calcule la reconstruction du champ électromagnétique diffracté a différentes
altitudes de la surface de I’objet. Une fois cette répartition calculée, nous

utilisons enfin un programme Matlab pour tracer nos courbes.

4.6 Calcul du champ électromagnétique diffracté par un objet sur-

longueur d’onde

En effet, nous avons débuté cette ¢tude tout d’abord sur un objet sur-
longueur d’onde et non pas comme nous I’avons prévu sur un objet sub-
longueur d’onde et ceci dans le but de révéler la difficulté qui réside dans

I’étude, en microscopie optique de champ proche, de ce type d’objet.
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Figure 4.2 : Etude de la répartition de [’intensité du champ électrique diffracté en

champ proche en fonction du nombre de mode.

Cette image correspond au champ diffracté par un objet sur-longueur
d’onde de largeur 4um et de hauteur 100nm, Nous remarquons sur cette image
pour une période de 12um. Pour cette période nous avons essayé trois nombres
de modes pour voir quel est le nombre de mode suffisant pour décrire cette
structure. Nous avons donc utilise 33 modes, puis 129 modes et enfin 257
modes. Nous constatons que la courbe obtenue avec 129 modes (en noir) est
confondue avec la courbe obtenue avec 257 modes (en rouge). Ainsi, nous
pouvons dire que le nombre de mode suffisant pour décrire cette structure est de
129 modes. Pour les simulations a venir, nous avons utilisé une valeur
intermédiaire entre les deux nombres, a savoir 193 modes. Et ceci dans le but de

réaliser un compromis entre le temps de calcul et le fait d’obtenir une b entre le

temps de calcul et le fait d’obtenir une belle image.



4.7. Influence de la partie imaginaire de I’indice de la réfraction sur le

profil de ’intensité :

Dans cette partie, nous conservons les mémes propriétés de 1’objet décrit
ci-haut et nous faisons varier seulement la partic imaginaire de 1’indice de

réfraction

4.7.1 Re-Calcul de champ électromagnétique diffracté par un objet
diélectrique (Pour n=1.458+i*0.0) :

Pour débuter cette étude, nous considérons tout d’abord un objet
diélectrique, c’est-a-dire une partie imaginaire nulle. Ceci va nous servir comme
une courbe de référence pour les courbes ultérieures. Sur la courbe 4.3, nous
avons représenté la répartition de I’intensité du champ électrique diffracté a une

hauteur de 10nm au-dessus de 1I’objet.

Objet : Pavé de largeur 4pm et de hauteur de 100nm

1.8 le nombre de mode : 193 modes “\
Période : 12pum ’\,\
Indice du pavé : 1.458 + 1 *0.0 L
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Figure 4.3 : Etude de la répartition de ['intensité du champ électromagnétique

diffracté en champ proche au-dessus de [’objet.



4.7.2 Calcul du champ électromagnétique diffracté par un metal

d’indice de réfraction n=1.458+i*(.2

Dans cette partie, nous avons augmenté la partie imaginaire de 0.2 et nous
avons preservé les autres caractéristiques. Sur la figure 4.4, nous avons
représenté la répartition de l’intensité du champ électrique diffracté a une
hauteur de 10nm au-dessus de 1’objet. Ce que nous remarquons sur cette figure
c’est que 'intensité située au-dessus de 1’objet a diminuée. Dans la zone ou le

pave est absent, le champ est tres peu affecte.

Objet: Pavé de largeur 4um et de hauteur 100nm
0.9 - nombre de modes 193 modes

indice de réfraction : 1.458 + i*0.2

Période : 12pm

\/
Y%

0.2

I I I I I )
o 2000 4000 8000 8000 10000 12000
x(nm)

Figured.4 : Spectre de l'intensité en fonction d’une distance X pour les structure

Or/air/Or ala longueur d’onde A=632.8nm.

Sur la figure 4.5, nous avons représenté la répartition de I’intensité du champ
électrique diffracté a une hauteur de 10nm au-dessus de I’objet pour un objet
métallique ayant un indice de réfraction n = 1.458 + i 0.5. Sur cette figure, nous
remarquons que ’intensité située au-dessus de 1’objet a fortement diminuée et

au de-la du pavé, le champ est sensiblement le méme.
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Figured.5 : Effet de l’indice du substrat au dessous de la structure métallique en Or

Sur les figures 4.6 et 4.7, nous avons représenté la répartition de
I’intensité du champ électrique diffracté a une hauteur de 10nm au-dessus de
I’objet pour un des objets métalliques ayant des indices de réfractions n = 1.458
+1 1.0 puis n = 1.458 + i 5.0 Sur ces figures, nous remarquons que le profil de
I’intensité suit la méme tendance de diminution au point ou I’intensité située au-

dessus de I’objet tend pratiquement vers zéro pour une partie imaginaire grande.

0.5 —
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Figure 4.6 : Distribution de l'intensité du champ électromagnétique au dessus de la

structure et dans son proche, calculée par la méthode différentielle.

12000
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Figure 4.7 : Intensité du champ électromagnétique par un réseau métallique d=12um

4.8. Champ diffracté par un réseau metallique en Or :

4.8.1 Calcul du champ électromagnétique diffracté par un réseau
metallique sur-longueur d’onde (n=0.149+i*3.64) Objet : Pavé L=4um et
h=100nm)

Les résultats de cette étude sont reportes sur la figure 4.8. Sur cette figure,
nous confirmons les conclusions précédentes et nous pouvons dire que la partie
imaginaire de I’indice de réfraction induit une absorption du signal diffracté,

proportionnelle a sa valeur.



Objet: Pavé de largeur 4pm et de hauteur 100nm
nombre de modes 193 modes
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Figure 4.8 : Intensité du champ électromagnétique diffracté par un réseau métallique

en Or, d=12um, motif 4umX100nm et a une altitude de 10nm.

4.9. Champ électromagnétique diffracté par un réseau métallique en
or sub-longueur d’onde ayant les caractéristique suivantes : largeur | =

hauteur h = 100nm.

Le contexte principal de la microscopie optique a champ proche est
d’étudier les objets ayant des dimensions inférieures a la longueur d’onde
utilisée. C’est pour cela que nous nous sommes propose de calculer le champ
électromagnétique diffracté par un objet sub-longueur d’onde. Nous reportons
donc sur la figure 4.9 les résultats de cette etude et nous la comparons avec ceux

de la figure 4.8.
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Figure4.9 : Intensité du champ diffracté par un réseau métallique d-12um, motif
100nmX100nm

Ce que nous remarquons c’est que le profil de I’intensité diffracté par un
objet sur-longueur d’onde est différent de celui obtenu pour un objet sub-
longueur d’onde. En effet, pour ce dernier, nous ne retrouvons pas le profil carré
de 1’objet. Ceci est possiblement dii aux faibles dimensions de 1’objet. Par
ailleurs, au-dessus de I’objet, I’intensité diffractée présente un pic central
asymétrique di a la dissymétrie de 1’éclairage et nous observons des oscillations
de part et d’autre du pic, de périodes différentes. Le pic central, ainsi que
I’amortissement de ces interférences visibles sur la distribution de I’intensité est
liée aux interférences de toutes les ondes entre elles. D’autre part, la distribution
de I’intensité n’est pas liée exclusivement a 1’objet seul, mais c¢’est la signature

de tout le systeme présent : objet, dioptre et éclairage.



4.10. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu que la méthode différentielle est une
technique puissante pour étudier le champ électromagnétique diffracté par des
réseaux et également des objets isolés. Dans ce cas, le paramétre essentiel qu’il
faut en tenir compte c¢’est le nombre de modes, qui dépend principalement de la
période. Notre étude a montré que la partie imaginaire dans I’indice de
réfraction influe fortement sur 1’allure signal calculé. Nous avons montré aussi
que la forme de la répartition de I’intensité diffractée par un objet sub-longueur

d’onde differe de celle obtenue avec un objet sur-longueur d’onde.



Conclusion générale

Nous avons montré que le champ proche optique est fondamentalement
basé sur I’exploitation des ondes évanescentes présentes au voisinage de 1’objet
étudié. Nous avons egalement présenté différentes configurations possibles pour
pouvoir prendre en considération les ondes en question ce qui nous a permis de
faire une classification des microscopes optiques a champ proche en plusieurs

familles de microscopes.

Parmi I’ensemble de ces configurations, nous nous sommes intéressés au
cas du PSTM et nous nous sommes fixés comme objectif une modélisation
d’ordre zéro de cet instrument. Pour cela, nous avons choisi un objet bien
particulier, il s’agit d’un réseau composé de pave di€lectrique et de taille sub-

longueur d’onde.

Ensuite,nous allons parler que ce microscope PSTM nous donne des images
expérimentales. Notre travail est de simuler ces images (je calcule
théoriguement ces images) et les comparer avec les images expérimentales. Pour
simuler les images PSTM, nous allons présenter une méthode de calcul

convenable a notre echantillon pour décrire le champ diffracté par celui-ci.

Nous avons conclu le chapitre de cette these par la possibilité de coupler ces
ondes de surface a des ondes propagatives et nous avons déduit une relation
de dispersion qui relie la fréquence d’apparition du polariton avec les

caractéristiques spatiales du champ électromagnétique.

Enfin nous avons vu que la méthode différentielle est une technique puissante
pour étudier le champ électromagnétique diffracté par un réseau. Dans ce cas, le
paramétre essentiel qu’il faut en tenir compte c’est le nombre de modes, qui
dépend principalement de la période. Notre étude a montré que la partie

imaginaire dans 1’indice de réfraction influe fortement sur I’allure signal calculé.



Nous avons montré aussi que la forme de la répartition de I’intensité diffractée
par un objet sub-longueur d’onde différe de celle obtenue avec un objet sur-

longueur d’onde.
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