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Introduction

Une des contraintes fondamentales dans la manipulation de la lumiere a tres
petite échelle est la transmission extrémement faible d’'une ouverture lorsque celle-
ci est plus petite que la longueur d’onde de la lumiere. Dans de telles ouvertures,
la propagation de la lumiere est en effet proscrite ; seule une transmission par effet
tunnel est possible.

Néanmoins, en disposant de telles ouvertures selon un arrangement périodique
dans un film métallique, on peut exalter leur transmission a une longueur d’onde
donnée : la transmission du réseau ainsi formé peut étre alors supérieure a la
somme des transmissions des ouvertures prises individuellement. Cet effet collec-
tif, découvert il y a maintenant une dizaine d’années au laboratoire, porte le nom

de transmission exaltée.

Ce phénomene remarquable repose principalement sur le couplage résonant de la
lumiere avec des modes électromagnétiques piégés a la surface du métal. L’excitation
de ces ondes de surface, appelées plasmons de surface, permet de collecter et de
concentrer efficacement 1’énergie lumineuse a la surface du réseau. De ce fait, méme
une partie de la lumiere tombant entre les trous est transmise par les ouvertures.
Sous certaines conditions, ce processus aboutit a un pourcentage de transmission de
chaque trou supérieur a 100%. On parle alors de transmission extraordinaire. D’une
maniere générale, les spectres de transmission des réseaux d’ouvertures contiennent
des pics de transmission exaltée correspondant a ’excitation de différents modes de
plasmons de surface, définis par la symétrie et la périodicité de la structure.

Bien que le mécanisme principal de la transmission exaltée soit désormais lar-
gement admis dans la communauté scientifique, une compréhension approfondie
de ce processus reste un travail a part entiere, qui possede un intérét du point de

vue fondamental et également du point de vue des nombreuses applications de ces



structures.

Les travaux rapportés dans cette these s’integrent dans la continuité des tra-
vaux du laboratoire, et se proposent de couvrir divers aspects fondamentaux de la

transmission exaltée de la lumiere a travers des ouvertures sub-longueurs d’onde.

Dans un premier chapitre nous introduirons les différentes notions nécessaires
pour apprécier notre sujet d’étude. Un bref historique des théories de la diffrac-
tion permettra de dégager les principales propriétés optiques d’ouvertures isolées.
Nous poursuivrons alors par une description détaillée des plasmons de surface, pour
finalement décrire leur role crucial dans le phénomene de la transmission exaltée.

Nous décrirons ensuite dans un second chapitre les principales techniques expé-

rimentales utilisées au cours de cette thése.

Du fait du role fondamental des plasmons de surface dans le processus de trans-
mission optique exaltée, le choix du métal, en tant que support de ces oscillations col-
lectives d’électrons libres, devrait étre un parametre essentiel dans le phénomene de
transmission optique exaltée. Cette question fera I'objet d’une investigation détaillée
dans le chapitre 3. Une analyse systématique des spectres de transmission de réseaux
de trous gravés dans différents métaux sur une large gamme spectrale dans des
conditions comparables, permettra d’isoler le role des propriétés optiques du métal.
Ces résultats montreront clairement la relation entre la transmission exaltée et les
constantes diélectriques du métal et I'effet de la présence de transitions interbandes.
D’autre part, bien que tous les réseaux métalliques possedent des pics de transmis-
sion, ces mesures nous permettront de distinguer des effets purement diffractifs et

des effets liés a excitation de modes de surface.

Dans le chapitre 4, nous nous intéresserons aux différentes conséquences liées
a la taille finie des réseaux de trous. Dans un premier temps, nous étudierons la
réémission de la lumiere sur la face de sortie de ces structures. Ces profils d’émission
mettront en évidence des effets de « bord » fortement marqués dans la direction de
propagation des plasmons de surface, traduisant la nature délocalisée de ces ondes
sur le réseau. Plus surprenant, nous remarquerons qu’en inclinant légerement le
réseau, I’énergie lumineuse n’est pas réémise de maniere uniforme par la structure.

Dans un second temps, nous étudierons ces effets de taille finie en suivant la
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réponse spectrale de réseaux composés d’un nombre croissant de trous. Ces mesures
révéleront que la transmission des réseaux augmente vers un régime de saturation
avec le nombre de trous. Une analyse détaillée des données nous permettra de relier
la vitesse de saturation a la longueur de propagation des plasmons de surface sur
le réseau de trous. Cette analyse montrera par ailleurs que la longueur de propaga-
tion des plasmons de surface augmente lorsque le diametre des ouvertures diminue,

suggérant une augmentation de I'efficacité de la transmission exaltée.

La vérification de cette hypothese sera le fil conducteur de la derniere partie de
cette étude. Ce travail nous amenera a mesurer 'efficacité relative de la transmission
exaltée, c’est-a-dire le rapport entre la transmission d’un trou au sein d’un réseau
périodique et la transmission d'une ouverture isolée identique. Nos mesures, em-
preintes d’une précaution particuliere, nécessaire a I'obtention de données correctes
en ce qui concerne la caractérisation optique des ouvertures uniques, permettront
finalement de valider I’hypothese proposée. Par ailleurs, ces mesures permettront
d’obtenir pour la premiere fois des valeurs expérimentales précises de 'efficacité de
la transmission exaltée par rapport a des ouvertures uniques, qui n’avait jusqu’alors

été évaluée que par comparaison avec la théorie.

Au cours du chapitre 5, nous nous interrogerons sur le role de la périodicité
des réseaux dans le couplage de la lumiere aux plasmons de surface. Dans un pre-
mier temps, nous étudierons les propriétés optiques d’arrangements aléatoires de
trous. Nous montrerons que, dans la limite des faibles densités moyennes de trous,
ces systemes ne présentent pas de résonances optiques clairement définies, les ou-
vertures du motif se comportant alors comme des ouvertures isolées. Mais nous
observerons, lorsque la densité moyenne d’ouverture augmente 1’apparition de mo-
dulations supplémentaires sur le spectre de transmission reliées a des interactions
entre les ouvertures. Dans le cas d’arrangements aléatoires compacts nous pour-
rons identifier des pics de transmission clairement définis, associés a 1'ordre a courte
portée induit dans le systeme. Ces signatures spectrales seront toutefois beaucoup
plus faibles que dans le cas de réseaux périodiques montrant I'importance de I'ordre
a longue portée.

Dans un second temps nous étudierons alors une organisation plus subtile de
I’espace : les quasicristaux. Nous nous concentrerons sur les motifs découverts par

Penrose, caractérisés uniquement par un ordre a longue portée. Méme si la notion



de périodicité est absente dans ce type de structure, nos mesures montreront que ces
structures possedent tout de méme des pics de transmission exaltée bien définis. De
plus, une comparaison détaillée de la transmission de pavages Penrose avec celle de
réseaux périodiques nous permettra d’approfondir nos connaissances du mécanisme
d’exaltation dans les réseaux de trous. Nos mesures démontrent notamment une
réduction de la longueur de propagation des plasmons suggérant que le spectre de
transmission de ces pavages Penrose peut étre hautement sensible a ’arrangement

local des ouvertures.

Pour clore, nous résumerons les principaux résultats obtenus au cours de cette

these et nous aborderons quelques perspectives.



Chapitre 1

Le phénomene de transmission

optique exaltée

1.1 Introduction

Le but de ce chapitre est d’introduire le phénomene de transmission optique
exaltée a travers des ouvertures sub-longueurs d’onde. Sans ambitionner de résumer
les recherches théoriques sur la diffraction, nous introduirons dans un premier temps
les théories majeures développées pour traiter le cas d'une ouverture dans un écran
opaque. Ensuite, nous décrirons 'origine et les propriétés des plasmons de surface.
Nous verrons finalement que I'excitation de ces ondes de surfaces est au coeur du

mécanisme de la transmission exaltée.

1.2 Transmission de la lumiere par une ouverture

unique

La transmission de la lumiere par une ouverture est un processus complexe qui
est encore a l'heure actuelle un domaine d’études théoriques actif. Le phénomene
de diffraction en est une conséquence directe qui illustre la complexité du probleme,

méme dans les configurations géométriques les plus élémentaires.

La premiere étude détaillée de cette déviation de la lumiere par rapport a la

propagation rectiligne nous vient de Grimaldi au cours XVII° siecle. Mais ce n’est
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qu’au XIX® siecle qu’apparurent les premieres interprétations, avec le développement
de la théorie ondulatoire de la lumiere initialement proposée par Huygens. La prise
en compte notamment du phénomene d’interférence entre ondes lumineuses, prouvé
indépendamment par Young et Fresnel, permit la formulation du célebre principe

de Huygens-Fresnel.

Ce premier modele scalaire de la lumiere stipule que chaque point non obstrué
d’un front d’onde, a un instant donné, peut étre considéré comme une source d’on-
delettes secondaires sphériques. Pour un point quelconque situé au-dela, ’amplitude
du champ optique est la superposition de toutes ces ondelettes, tenant compte de
leur amplitude et de leur phase relative [1]. Dans le cas d’un écran percé par une
ouverture circulaire cela revient simplement a considérer un ensemble de sources
secondaires ponctuelles identiques placées au niveau de I'ouverture ayant une am-
plitude d’émission proportionnelle a celle du champ incident en I'absence d’écran.
Cela revient ainsi a négliger totalement les effets liés a la présence des bords de
I’écran. Le principe de Huygens-Fresnel fonctionne donc tres bien pour des ou-
vertures de grande dimension, pour lesquels les champs diffractés sont faibles en

comparaison des champs directement transmis.

Par la suite, cette théorie fut renforcée par une formulation mathématique rigou-
reuse développée par Kirchhoff, dérivant directement de I’équation d’onde différen-
tielle. Mais I'approximation majeure subsiste, la difficulté provenant des conditions
aux limites appliquées aux bords de 'objet diffractant. L’écran opaque était en effet
supposé parfaitement « noir », absorbant toute onde incidente. Cette hypothese in-

duit des incohérences et des incompatibilités avec la théorie de 1’électromagnétisme.

Dans ce contexte, les premieres études théoriques de la diffusion par une sphere
(théorie de Mie, diffusion de Rayleigh) [2] montrent la difficulté mathématique de te-
nir compte d’une constante diélectrique finie pour rendre compte des propriétés op-
tiques du métal. L’introduction du concept de corps infiniment conducteur (et donc
parfaitement réfléchissant) apparait alors comme une approximation intéressante,
en accord avec les lois de I’électromagnétisme [3]. Cette considération permit de le-
ver centaines incohérences de la théorie de Kirchhoff, et de développer un analogue

vectoriel de cette théorie.

Pour une ouverture circulaire, dans le cas particulier ou I'onde incidente arrive
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Fig. 1.1 — Schéma d’une ouverture circulaire de rayon r dans un écran
opaque infiniment fin. L’ouverture, illuminée en incidence normale, diffracte
la lumiere transmise dans tout le demi espace.

a incidence normale (voir figure 1.1), les approximations scalaires et vectorielles se

réduisent a une expression commune [4] :

(kr)*

™

1(0) ~ I

Jy(kr sin 6) ‘2 w1)

krsin 0

dans laquelle 7(0) représente I'intensité diffracté par unité d’angle solide (df2) dans
une direction # dans le champ lointain (diffraction de Fraunhofer), I, l'intensité
totale atteignant 'ouverture, £ = 27/ la norme du vecteur d’onde, r le rayon de
I'ouverture et J;(x) la fonction de Bessel de premiere espece d’ordre 1. Du fait de la
symétrie axiale, le maximum central décrit par I’équation 1.1 correspond a un disque
central tres brillant connu sous le terme de disque d’Airy. Celui-ci est entouré par
des anneaux concentriques d’intensité décroissante, provoqués par des interférences
successivement destrutives et construtives entre les rayons émergeant du centre de
I'ouverture. La transmission de 'ouverture est alors définie par le rapport entre

I'intensité totale transmise et I :

o L1

3 (1.2)

Malgré tout, ce modele reste approximatif, le champ diffracté exprimé en fonction
du champ incident dans le trou ne satisfaisant pas aux conditions aux limites. Cette

description est valide uniquement lorsque les effets de bords sont négligeables, c’est-



8 Chapitre 1

a-dire lorsque r > A. Dans cette limite, T' =~ 1.

Pour prendre en compte les effets des bords, il est nécessaire de partir unique-
ment des équations de Maxwell en considérant les conditions aux limites imposées
par le systeme. Dans ce contexte, une premiere solution rigoureuse d’un probleme
de diffraction fut donnée en 1896 par Sommerfeld [3]. Il traita le cas bidimension-
nel d’'une onde plane incidente sur demi-plan infiniment conducteur et infiniment
fin. Par la suite Bethe appliqua ce raisonnement au cas tridimensionnel d’une ou-
verture circulaire [5]. L’auteur parvint a la conclusion que le champ diffracté peut
étre considérer comme étant émis par un dipole électrique et un dipole magnétique.
En particulier, lorsque I'ouverture est éclairée a incidence normale, seul le dipole

magnétique entre en jeu et le coefficient de transmission du trou s’écrit :

64

T —
2772

(kr)*. (1.3)

Nous remarquerons immédiatement le facteur (kr)? supplémentaire par rapport
a la solution fournie par la théorie de Kirchhoff. En accord avec le principe de
complémentarité de Babinet, on reconnait en effet la dépendance en A\~* qui apparait
également dans la théorie de Rayleigh portant sur la diffusion de la lumiere par
de petites particules. Cette dépendance souligne aussi la tres faible transmission

attendue dans le régime ou r < .

Par la suite Smythe, généralise la solution de Bethe a des ouvertures de forme
quelconque [6]. Puis Bouwkamp corrige une erreur de calcul qui n’affectait que le
champ proche, et affine le résultat de la transmission sous incidence normale en

ajoutant des termes d’ordre supérieur [7,8].

Malheureusement cette approche électromagnétique voit sont champ d’applica-
tion séverement limité par les approximations considérées, nécessaires pour traiter
le probleme analytiquement. La principale approximation étant de considérer le
champ incident constant a ’échelle de 'ouverture, ce qui réduit le domaine de vali-
dité de I’équation 1.3 aux ouvertures tres petites devant la longueur d’onde (r < \).
En outre les suppositions d’une épaisseur infiniment fine et d’une conductivité infi-

nie de I’écran ne sont pas du tout représentatives d'une configuration réelle.

Les solutions analytiques exactes sont rares dans les problemes de diffraction
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électromagnétique [4]. En particulier le comportement lorsque r ~ A ne peut pas
étre traité analytiquement. Ce n’est qu’avec I’apparition des simulations numériques
que le probleme de la transmission de la lumiere par une ouverture unique put étre

étudié de maniere plus réaliste, en restreignant progressivement les approximations.

L’utilisation exclusive d’ouvertures sub-longueurs d’onde pour contourner la li-
mite de diffraction dans la microscopie en champ proche [9,10] a stimulé de nom-
breuses investigations théoriques [11-16] et expérimentales [17,18]. Dans la suite,
nous présenterons notamment les études réalisées sur I'influence de 'épaisseur du

film et de sa conductivité finie sur les propriétés optiques d’ouvertures uniques.

Dans un premier temps, Roberts dota en 1987 le film d’une épaisseur finie [11].
Malgré une modélisation imparfaite du champ au voisinage des bords de I'ouverture,
Iauteur parvient a calculer le champ transmis dans le champ lointain. Au final,
I’étude montre que le coefficient de transmission déja faible trouvé par Bethe, décroit

exponentiellement avec ’épaisseur du film.

Par analogie avec la théorie des guides d’onde, lorsque le film possede une
épaisseur finie, 'ouverture peut étre considérée comme un guide d’onde cylindrique
creux. Le champ a l'intérieur du trou ne peut alors se propager que sous la forme de
modes électromagnétiques dont la symétrie dépend de la géométrie de I'ouverture.
A chaque mode correspond une longueur d’onde de coupure qui définie sa limite
d’existence. En particulier pour chaque géométrie de guide, il est possible de définir
la longueur d’onde de coupure du mode fondamental au dela de laquelle le champ
ne peut plus se propager dans le guide. Au dela de cette valeur, 'onde s’atténue
exponentiellement avec la profondeur a l'intérieur du guide, 'onde est alors dite
évanescente et on parle de transmission par effet tunnel. Dans le cas d’un guide
d’onde cylindrique la longueur d’onde de transition entre le régime propagatif et
non propagatif est A &~ 1.7 - d, d étant le diametre du profil circulaire. Dans cette
these, nous étudierons exclusivement la transmission d’ouvertures en régime non

propagatif, de telles ouvertures seront dénommées « sub-longueurs d’onde ».

Parmi les récents progres, nous pouvons citer I’étude réalisée par Wannemacher
[19]. Pour la premiére fois, le probleme de I'ouverture sub-longueur d’onde est traité
en tenant compte d’une conductivité finie pour 1’écran, tenant donc compte de

différents effets liés a la pénétration du champ et I'absorption du champ dans le
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métal. Le résultat obtenu contraste avec toutes les études précédentes : la transmis-
sion prévue par ce modele présente un pic autour de A ~ 10 - r. Ce pic est attribué
a I'excitation de plasmons de surface par la diffraction de la lumiere par les bords
de I'ouverture. Notons toutefois que le systeme est différent des précédents du fait
que le film est optiquement transparent, la lumiere incidente peut traverser ’écran
méme en ’absence d’ouverture.

Malgré tout, de telles résonances sont désormais reproduites par les simula-
tions numériques considérant des films optiquement épais, et sont attribuées a des
modes plasmons de surface localisés [20-23] ou a des modes guidés [24-26]. Ces
prédictions sont confirmées par des mesures expérimentales des propriétés d’ouver-

tures uniques [27-30].

1.3 Les plasmons de surface

Les métaux possedent des propriétés uniques du fait qu’ils possedent des élec-
trons de conduction. En particulier, ces électrons libres peuvent répondre collec-
tivement a des radiations électromagnétiques externes sous la forme d’oscillations
cohérentes de la densité électronique (plasma d’électrons) a la surface du métal. De
telles excitations électromagnétiques se propagent a l'interface entre un métal et
un diélectrique, elles sont nommées plasmons de surface (PS) [31]. Historiquement,
I’étude des ondes se propageant a l'interface entre deux milieux différents remonte
au début du XX siecle. Nous pouvons notamment citer les travaux de Zenneck
qui, dans le cadre de ses recherches sur la télégraphie sans fil, analysa en 1907 la
propagation d’ondes piégées a l'interface entre un milieu conducteur et un milieu
diélectrique [32]. Un demi siecle plus tard, dans le domaine de la matiere condensée
Ritchie démontra qu’un faisceau d’électrons accélérés pouvait exciter entre autre des
ondes de densité de charge a la surface d’un feuillet métallique [33]. La premiere
confirmation expérimentale de cette prédiction fut obtenue par Powell et Swan
quelques années plus tard [34] et le terme PS fut alors introduit.

Les PS sont une solution particuliere des équations de Maxwell. Ils corres-
pondent a des ondes qui se propagent le long d’une surface métallique et dont
I’amplitude décroit exponentiellement avec la distance a l'interface, dénommeées de
ce fait « ondes de surface ». Afin de décrire leur propriétés, nous allons considérer

le systeme décrit sur la figure 1.2.
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Fig. 1.2 — Schéma d’une interface entre un métal et un diélectrique. Les
charges et les lignes de champ associées aux plasmons de surface se propa-
geant selon la direction & sont également représentées.

L’espace est divisé en deux milieux semi-infinis, isotropes et homogenes, séparés
par une interface plane. Pour z < 0 le milieu est de nature métallique (milieu m),
caractérisé une constante diélectrique complexe ¢, = ¢/, +iel,. Et pour z > 0 le mi-
lieu est de nature diélectrique (milieu d), caractérisé par une constante diélectrique
purement réelle ¢4 > 0. L’espace est muni d’un repeére orthonormé (X, y, Z) tel que
les vecteurs unitaires X et ¥ définissent 'interface entre les deux milieux. Les solu-
tions de ce probleme électromagnétique qui correspondent a des ondes de surfaces se

propageant dans le sens du vecteur unitaire X s’écrivent de la manieére suivante [31] :

E({E, Y, z, t) =k 0 PRATE ei(kpstc—wt)’

0 (1.4)
H<$’ Y, z, t) - _EO £ e—ikzjz ei(kPSI—wt)7

CQ,U'O kzj

avec j =d pour z > 0 et j =m pour z < 0.

Dans ces expressions kps est la composante parallele a I'interface (suivant la direc-
tion x) et k,; est la composante normale a 'interface du vecteur d’onde associé a
I'onde de surface. La grandeur kpg étant conservée de part et d’autre de l'interface,

les composantes du vecteur d’onde sont tenues de vérifier la relation :
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kg + krgj = ¢;k;, avec j =d, m. (1.5)

Dans cette relation kg = 27/, avec A la longueur d’onde dans le vide. L’application
des relations de continuité a I'interface combinée a I’équation 1.5 permet de remonter
a la relation de dispersion des PS, c’est-a-dire une relation qui lie la composante

du vecteur d’onde le long de la direction de propagation a la fréquence angulaire

w [31] :
w EmEd
k =—y/—- 1.6
s c\ emn+E&q ( )

A partir des deux relations précédentes, nous pouvons définir les conditions nécessai-
res pour avoir une onde qui se propage le long de 'interface. En particulier, un mode
(propagatif) requiert que kpg soit réel. Pour simplifier la discussion, nous négligerons
complétement la partie imaginaire de la constante diélectrique du métal (e | <
e’ 1), nous ne considérerons que la partie réelle (g, ~ €/ dans les équations 1.4
et 1.6). Si nous supposons en plus w et g4 réels, alors kps est également un réel
si, et seulement si, le produit et la somme des constantes diélectrique apparaissant
dans la relation 1.6 sont simultanément positif ou négatif. Par ailleurs, pour que les
relations 1.4 décrivent effectivement une onde électromagnétique piégée a 'interface
il est nécessaire que k,; soit un imaginaire pur dans les deux milieux (en 'occurrence
avec J(k.q) < 0 et (k.m) > 0). Pour satisfaire a cette condition supplémentaire il

est nécessaire que ¢/, < 0. Ainsi les conditions d’existence d'un mode d’interface se

réduisent a [16] :
el ea<0 (17)
el 4+eq<0 ' ‘

De telle conditions se retrouvent expressément a l'interface entre un métal et un
diélectrique dans le régime optique. En particulier, aux longueurs d’ondes du vi-
sible, la partie réelle de la constante diélectrique des métaux nobles est négative,
excédant largement en valeur absolue celle des milieux diélectriques ordinaires (voir

par exemple figure 3.7).

A présent nous allons discuter des propriétés fondamentales des PS a partir des
relations précédentes. Pour cela, nous allons considérer le cas concret d’une interface

plane entre un film d’argent (Ag) et l'air (¢4 = 1). Nous prendrons pour l'argent
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Fig. 1.3 — Relation de dispersion des PS sur une interface argent-air.
L’asymptote également représentée est la ligne de la lumiere (ko = w/c).
Ces courbes illustrent I'impossibilité de couplage entre les PS et le rayon-
nement propagatif. En effet les photons sont situés exclusivement a gauche
de la ligne de la lumiere (dans la zone grisée qui correspond au cone de
lumiere), ainsi & une longueur d’onde donnée nous avons toujours kpg > ko :
la condition de conservation de I’énergie et du moment n’est jamais vérifiée.

les constantes diélectriques tabulées dans la littérature [35]. Notons que nous avons
choisi I’Ag du fait que ses propriétés optiques sont proches de celles d’un métal par-
fait (faible absorption) et ne présentent pas de signature optique particuliere dans
le visible. La présence de transitions interbandes dans le cas de 'or et le cuivre sera

discuté dans le chapitre 3.

Commencons tout d’abord par remarquer les directions prises par les vecteurs
E et H dans les équations 1.4. Le champ magnétique possede uniquement une com-
posante transverse, les PS sont donc une onde transverse magnétique. Le champ
électrique comporte en revanche une composante transverse E, et une composante
longitudinale F,, déphasées I'une part rapport a 'autre, correspondant a une pola-
risation elliptique dans ce plan. Les lignes de champ correspondantes sont dépeintes

dans le figure 1.2.

Examinons maintenant la relation de dispersion des PS qui est comparée a la
ligne de la lumiere sur la figure 1.3. A la vue de cette figure, une remarque tres
importante est a faire : comme la courbe correspondant aux PS se situe en dehors

du cone de lumiere, les PS sont des modes non radiatifs, c’est-a-dire évanescents.
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Autrement dit, la lumiere ne peut pas coupler avec les PS d’une interface plane,
la condition de conservation de I'énergie et du moment n’étant jamais vérifiée.
Néanmoins différentes techniques permettent de combler la différence d’impulsion
qui persiste entre la lumiere libre et la lumiere « piégée » afin d’exciter et de détecter

optiquement les PS.

Historiquement deux stratégies ont principalement été développées, I'une consi-
ste & utiliser la réflexion interne dans un prisme (configuration d’Otto et configu-
ration de Kretschmann) [31], Pautre exploite les phénomenes de diffraction sur des
défauts ou des structures périodiques [31,36]. Ce dernier cas sera discuté en détail
dans la section suivante, son principe prenant place au coeur méme du phénomene de
transmission exaltée. Par la suite d’autres techniques ont été développées [37], uti-
lisant notamment des sources ponctuelles (faisceau de lumiere hautement focalisé,

pointe de microscope optique a champ proche) ou des défauts de surface.

Pour en revenir a la relation de dispersion des PS, nous pouvons distinguer trois
régions sur la figure 1.3. Aux faibles énergies kpg ~ ko, le métal a un comportement
proche de celui d’'un conducteur parfait et de ce fait le champ est localisé essen-
tiellement dans le diélectrique. Les modes PS sont alors semblables a de la lumiere
rasante. Aux énergies intermédiaires qui correspondent au domaine de l'infra-rouge
et du visible kps 2 ko. Dans ce régime on observe un fort couplage entre 'onde
électromagnétique et l'oscillation de charge. Ce régime est intéressant car il allie
une tres forte localisation de 1’énergie a 'interface métal-diélectrique et une vitesse
de propagation proche de la lumiere. Enfin lorsque kps > kq la vitesse de groupe

est presque nulle, les PS ne se propagent presque plus (limite électrostatique).

Comme nous 'évoquions précédemment le confinement des PS a l'interface est
déterminé par la composante imaginaire pure k,; du vecteur d’onde. Aux vues des
relations 1.4, 'amplitude du champ décroit exponentiellement comme exp(—|k.;||z|)
perpendiculairement a 'interface. Nous pouvons alors définir la longueur d’atténu-
ation 0; de I'onde dans le milieu j, également appelée « épaisseur de peau », comme
la distance au bout de laquelle 'amplitude de 'onde est divisée par e. Nous avons

alors :
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Fig. 1.4 — Longueur d’atténuation (§) dans l'argent et dans 'air pour le
PS a l'interface argent-air. L’épaisseur de peau dans 'argent est globale-
ment constante, elle est d’environ 25 nm dans le visible. L’épaisseur de peau
dans l'air augmente typiquement avec la longueur d’onde. Dans la limite des
grandes longueurs d’onde, le champ des PS est donc de moins en moins loca-
lisé pres de 'interface, ses propriétés se rapprochant de celles de la lumiere
rasante, conformément a la relation de dispersion des PS (voir figure 1.3).

Nous avons représenté cette grandeur dans le cas de l'interface Ag-air sur la fi-
gure 1.4. Typiquement, dans le visible cette épaisseur n’excede pas quelques di-
zaines de nanometres dans le métal et quelques centaines de nanometres dans le
diélectrique attenant. L’excitation de modes PS permet donc de concentrer 1’énergie
lumineuse dans une épaisseur sub-longueur d’onde au voisinage de l'interface. La
forte exaltation du champ électromagnétique a la surface du métal qui en résulte,
rend les PS particulierement sensibles a n’importe quelle perturbation a la sur-
face du métal. Cet aspect remarquable des PS a été exploité pour caractériser les
propriétés de surface des matériaux (propriétés de couche mince, défauts de sur-
face, ...) [36] ou suivre des réactions de surface (oxydation du métal ou adsorp-
tion d’espece moléculaire) [31, 34,38, 39]. D’autre part I'excitation de PS permet
également d’amplifier des processus photophysiques ayant lieu a la surface d’un

métal (tel que la fluorescence et le Raman de molécules) [40-43].

De la méme maniere que précédemment nous pouvons aussi nous intéresser a
I’extension longitudinale du champ plasmonique. La propagation des PS sur une
interface plane est en effet limitée par les pertes dans le métal. La déperdition

d’énergie provient de I'absorption du métal qui est représentée par la partie imagi-
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Fig. 1.5 — Longueur de propagation (L ps) pour le PS a I'interface argent-air.

naire non nulle de sa constante diélectrique (¢, > 0). De ce fait, le vecteur d’onde
des PS possede également une partie imaginaire k%g non nulle (kps = k'pg + 1khg).
Ainsi, d’apres les équations 1.4, I'intensité de PS se propageant le long d’une inter-
face plane (suivant la direction z) s’atténue exponentiellement comme exp(—2kgx).
Nous pouvons des lors définir la longueur de propagation des plasmons de surface
Lps comme la distance au bout de laquelle I'intensité de l'onde est divisée par e.
Nous avons alors :
1 2 (27 e)?

Lps = ~ . 1.9
TR R e -

Nous avons représenté cette grandeur dans le cas de l'interface Ag-air sur la fi-
gure 1.5. Typiquement, Lpg avoisine plusieurs dizaines de micrometres dans le vi-
sible, augmentant en direction des grandes longueurs d’onde.

Expérimentalement, le temps de vie d'un PS (qui est proportionnel a sa lon-
gueur de propagation [44]) peut étre également réduit par des mécanismes de perte
non radiatifs, comme par exemple la diffusion par la rugosité du film. Néanmoins,
ces pertes peuvent étre minimisées par une préparation adéquate de la surface
métallique, et les expériences montrent que les PS subsistent apres une distance
de plusieurs dizaines voir centaines de longueurs d’onde. Si I'on ajoute a cela le
développement des techniques modernes de fabrication permettant de texturer la
matiere a 1’échelle du nanometre, il est possible d’envisager la création de circuits
plasmoniques pour controler efficacement des flux de PS. Le développement et

I'intégration de tels composants dans des circuits optiques est au centre de nom-
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breux travaux récents (voir références dans [45]).

Au cours de cette section, nous avons rappelé les principales propriétés des PS a
partir de ’équation d’onde obtenue dans le cas d’'une interface plane. Mais signalons
que, comme nous 1’évoquions lors de la section précédente, la pénétration du champ
dans le film métallique peut également activer des résonances PS localisées (PSL)
sur les bords d’une ouverture [20,21,27,28,30]. A I’opposé des PS qui sont des modes
propagatifs, les PSL sont des modes non propagatifs associés a une nanostructure
métallique [37]. Ces résonances sont analogues aux modes localisés observés dans le
cas de nanoparticules métalliques, les PSL sont totalement déterminées par la forme
et de la taille des ouvertures. Elles sont accompagnées d’une exaltation du champ
au bord de I'ouverture qui peut augmenter la transmission celle-ci a la longueur
d’onde de la résonance PSL.

Bien que les modes PSL d’une ouverture puissent déja exalter sa transmission
a une longueur d’onde donnée, l'excitation de mode PS (délocalisé) dans le cadre
du phénomene de transmission exaltée (voir section suivante) reste le processus

d’exaltation dominant [46].

1.4 Le phénomene de transmission exaltée

Les études du milieu xXx° siecle sur les propriétés optiques de trous sub-longueurs
d’onde idéalisés, c¢’est-a-dire d’ouvertures dans des écrans parfaitement conducteurs
d’épaisseurs nulles, ont prévu des transmissions extrémement faibles [5,7]. Par la
suite, le développement des simulations numériques permit de traiter ce cas pour
un écran d’épaisseur finie [11]. La prédiction originale de Bethe fut méme revue a la
baisse ; la lumiere ne pouvant se propager dans de telles ouvertures, la transmission
ne s’effectue que par un effet tunnel, dont lefficacité typique diminue exponen-
tiellement avec 1’épaisseur du film. Ces prédictions ont depuis été associées a une
contrainte fondamentale dans la manipulation de la lumiere a tres petite échelle.

Dans ce contexte, en 1998, les investigations de Ebbesen et al. ont bousculé les
esprits en démontrant que la transmission d'une ouverture pouvait étre exaltée de
fagon dramatique lorsque I’écran est texturé périodiquement [47,48]. Leurs mesures
sur des réseaux de trous sub-longueurs d’onde percés dans des films métalliques

opaques révelent des transmissions dépassant de plus de cent fois les prédictions
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« optimistes » du modele de Bethe. Remarquablement, la transmission normalisée
a l'aire occupée peut méme dépasser a certaines longueurs d’onde la valeur unité.
Autrement dit, une partie de la lumiere tombant entre les ouvertures composant le
réseau est tout de méme transmise. L’origine de cette exaltation a été attribuée a
I'excitation de PS par la structure périodique. Cette découverte a immédiatement
stimulé de nombreuse études expérimentales et théoriques (voir revues [49-53])
afin de comprendre le détail du mécanisme. L'immense majorité d’entre elles ont
depuis largement validé 1'hypothese selon laquelle 'excitation de PS est au coeur
du mécanisme du phénomene de transmission exaltée a travers des ouvertures sub-

longueurs d’onde.

L’objectif de cette section est de présenter les principes fondamentaux de la
transmission exaltée. Pour cela nous décrirons les résultats majeurs accumulés sur

le sujet.

La transmission optique exaltée a été observée pour la premiere fois a travers un
réseau a maille carrée d’ouvertures circulaires, gravé dans un film d’argent opaque
évaporé sur substrat de quartz. La figure 1.6 reproduit le spectre de transmission
en valeur absolue obtenu lors des premiere études. Nous remarquons une série de
pics distincts dont l'intensité dépasse largement les prédictions de Bethe (courbe

discontinue rouge).

Deux termes sont couramment employés dans la littérature en référence a ce
meéme phénomene : « transmission exaltée » ou « transmission extraordinaire ». Le
terme « transmission exaltée » est sans aucun doute le plus difficile a définir car
sa signification dépend de la référence choisie. Si une ouverture unique gravée dans
le méme film que le réseau de trous est choisie comme référence, sa transmission
devra impérativement étre mesurée dans tout le demi espace (c’est-a-dire intégrée
sur un angle solide 2 = 27 sr, voir relation 1.2) car son profil d’émission n’est pas
isotrope. Ce point sera discuté en détail au cours du chapitre 4, section 4.4.2. A
cela s’ajoute un probleme immédiat du fait que la transmission d’une ouverture
unique puisse avoir sa propre signature spectrale liée a 'existence de modes PSL
(voir section 1.3), pouvant déja exalter la transmission a leur longueur d’onde de
résonance. En conséquence, ’exaltation de la transmission d’un réseau ainsi définie
est totalement dépendante des facteurs géométriques du réseau (voir plus bas) pour

une forme d’ouverture déterminée. Elle est de ce fait également dépendante de la
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Fig. 1.6 — (a) Vue au microscope électronique a balayage d’un réseau de
trous sub-longueurs d’onde. (b) (Adapté de [48]) Spectre de transmission a
incidence normale d’un réseau de trous gravé dans un film d’argent de 200
nm déposé sur substrat en quartz. Les ouvertures ont un diametre de 150 nm
et sont disposées selon une maille carré de 600 nm de période. Les marques
verticales indiquent les longueurs d’onde des modes PS calculées a 'aide de
la relation 1.11 pour les deux interfaces (air et quartz). La courbe rouge
discontinue correspond aux prédictions de Bethe (relation 1.3) calculée en
considérant le taux de remplissage du réseau (p ~ 0.05).

longueur d’onde.

Deux alternatives sont donc envisageables pour comparer la transmission aux
travers de réseaux de trous possédant des parametres différents ; soit une comparai-
son directe de leur transmission absolue T4 ou la détermination de la transmission
en terme de rapport Ty entre le flux de photons transmis par unité de surface

occupée par les ouvertures et le flux incident de photons par unité de surface.

Cette derniere solution était déja adoptée par Bethe [5]. Cela lui permettait
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Fig. 1.7 — Relation de dispersion des PS pour une interface texturée
périodiquement dans une direction. En référence au spectre de la figure 1.6
nous avons choisi le cas d’une interface argent-air avec une modulation
périodique de période p = 600 nm (G = 27/p). Par souci de clarté nous
n’avons pas représenté les ouvertures de bandes interdites. Le cone de lumiere
est également représenté (zone grisée). Nous remarquons immédiatement que
sur une surface périodique un couplage entre la lumiere et les PS est possible.

de comparer directement des ouvertures de diametres différents pour une longueur
d’onde donnée ou vice versa. Dans ce contexte, nous définissons la transmission op-
tique extraordinaire comme étant les conditions d’exaltation pour lesquelles T est
plus grand que I'unité. En d’autres termes, lorsque le flux émergent d’une ouverture
est plus grand que le flux incident sur cette méme ouverture.

Revenons aux premieres données expérimentales de la figure 1.6. Dans le cas de
cette expérience la fraction d’aire occupée par les trous est p ~ 0.05. Par définition
Ty, la transmission normalisée par rapport l'aire occupée par les trous, vaut donc
simplement T = Tlps/p. Comme le remarquerent les auteurs, cette valeur dépasse
la valeur unité a certaines longueurs d’onde, en particulier Ty ~ 2 pour les deux
pics situés aux plus grandes longueurs d’onde sur le spectre. Cette exaltation ex-
traordinaire de la transmission a été attribuée a 'excitation de PS sur la structure

périodique.

Nous I’évoquions dans la section précédente : la diffraction de la lumiere par une
structure périodique peut permettre I'excitation de PS. Ce phénomene confere en ef-

fet une impulsion supplémentaire a I’onde lumineuse incidente, sous la forme de mul-
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tiples entiers des vecteurs réciproques fondamentaux G de la structure périodique,
ce qui permet de combler a certaines longueurs d’onde la différence de vecteur
d’onde entre les PS et la lumiere « libre » (voir figure 1.3). La condition de couplage
aux PS peut alors s’écrire sous la forme d’une relation de type Bragg a la surface
du réseau, entre le vecteur d’onde des plasmons kpg, la composante le long de la

surface du vecteur d’onde de la lumiere incidente ko, et G :
kps(A) = koy/(A) +n- G, avec n € Z. (1.10)

Par définition, kps, ko/ et G sont dans le plan de la structure.

Cette condition de couplage aux PS peut étre facilement décrite dans le cas
d’un réseau périodique unidimensionnel. Dans ce cas, une périodicité p correspond
a un vecteur réciproque fondamental de norme G = 27 /p. Nous pouvons ainsi sim-
plement construire la courbe de dispersion associée a cette modulation périodique
de l'interface par translation successive de la relation de dispersion des PS sur
une interface plane (voir figure 1.7) [54]. Sur cette représentation nous remarquons
immédiatement qu'un couplage entre les photons et les plasmons de surface est
possible. En particulier, lorsque 'onde incidente arrive & incidence normale (confi-
guration expérimentale correspondant au spectre de la figure 1.6), ko, = 0; cela
revient donc a se cantonner a I’axe des ordonnées (k = 0). Les croisements entre des
différentes courbes de dispersion et cet axe indiquent ainsi la longueur d’onde des

différentes résonances PS accessible a incidence normale pour une période donnée.

Précisons que ce phénomene de couplage aux PS est parfaitement réversible : les
modes PS se propageant sur une surface texturée périodiquement peuvent découpler

radiativement en vertu de la méme égalité [31,54].

Les premieres études expérimentales ont immédiatement remarqué que les condi-
tions d’apparition des pics de transmission sont exactement celles a réunir pour
exciter des PS aux interfaces de la structures, indiquant le role crucial des PS dans
le processus. De nombreuses investigations ont depuis confirmé I'implication clé des
PS dans le phénomene de transmission exaltée (voir revues [49-53]). Le mécanisme
communément accepté peut étre décomposé qualitativement de la fagon suivante.
Tout d’abord, la diffraction d’une onde plane incidente sur I'arrangement périodique

de trous génere des PS satisfaisant la relation de Bragg. Leur excitation entraine
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Fig. 1.8 — (D’apres [55]) Photographies et spectres de réseaux de trous
de période croissante, illuminés en transmission. Les structures ont été fa-
briquées dans un méme film d’argent suspendu de 300 nm d’épaisseur. De
gauche a droite les périodes valent respectivement 300, 450 et 550 nm pour
des diametres de 155, 180 et 225 nm. Seul le pic de plus basse énergie,
principal responsable de la couleur des réseaux, est représenté.

une amplification importante du champ sur la face d’entrée de la structure, qui
contribue a augmenter considérablement le champ total transmis par effet tunnel a
travers les ouvertures sub-longueurs d’onde. Résultant finalement en une exaltation
de l'intensité transmise dans le champ lointain.

Précisons que les PS peuvent étre également générés sur la face de sortie de la
structure par la lumiere directement transmise a travers les trous. Ainsi, en accord,
avec le principe de réciprocité les spectres de transmission des réseaux de trous ne
dépendent pas de la face d’illumination.

Notons par ailleurs qu’'une autre caractéristique intéressante des réseaux résulte
du fait que chaque trou de la face de sortie agit comme une source ponctuelle de
lumiere. Ainsi, comme le prédit le principe de Huygens-Fresnel, si une onde plane

illumine le réseau, alors une onde plane est symétriquement reconstruite en sortie.

La position des pics de transmission de réseaux de trous correspond ainsi a la

longueur d’onde des différentes résonances PS, rendues possible par 'arrangement
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périodique des ouvertures. Dans le cas du réseau a maille carrée de la figure 1.6, il
est nécessaire de tenir compte des deux vecteurs réciproques Gx = 27 /p X et Gy =
27 /p ¥ dans la relation de couplage aux PS. Les relations 1.6 et 1.10 permettent alors
de dériver facilement la longueur d’onde des maxima de transmission Aq.(1, m)

pour un faisceau incident non polarisé et normal a la surface du réseau :

o b EmEd 2
)\mam(n,m) = \/ﬁ R (1 / m) 5 avec (n,m) S/ (11].)

Les ordres croissants de diffraction (n,m) du réseau correspondent ainsi a des pics
de longueur d’onde décroissante. La relation 1.10 étant vectorielle, le couple d’en-
tiers (n,m) indique également la direction de propagation des différents modes PS
excités, ainsi que leur polarisation. Ces caractéristiques ont pu étre vérifiées grace

aux techniques de champ proche [44] mais également en champ lointain [56,57]

Remarquons qu’a incidence normale un certain nombre de mode sont dégénérés.
Cette remarque est valable par exemple pour les modes (%1, 0) et (0, £1) qui se pro-
pagent selon les axes principaux du réseau. Sous incidence normale la convention
sera donc de référer le pic correspondant sur le spectre de transmission unique-
ment par U'indice (1,0). Notons également que dans la configuration expérimentale
de la figure 1.6 la structure possede des interfaces d’indices différents, une inter-
face argent-air et une interface argent-verre. Les PS étant définis par la nature de
I'interface, le spectre de cette structure possede naturellement deux série de pics
correspondant aux résonances PS des deux interfaces. La position des pics prévue
par la relation 1.10, en tenant compte des deux interfaces de la structure, est in-

diquée sur la figure 1.6.

Les positions des pics de transmission sont donc totalement déterminées par la
configuration géométrique du réseau et des milieux diélectriques adjacents. Ainsi
une simple variation de la période du réseau permet de décaler les différents pics
de transmission. Ce cas de figure est illustré sur la figure 1.8. En augmentant sim-
plement la période, les pics se déplacent progressivement vers les grandes longueurs
d’onde. Par cette méthode, il est possible de couvrir facilement une tres large gamme

spectrale, permettant d’envisager I'utilisation des réseaux de trous en tant que filtre.

Comme nous le signalions précédemment les PS sont définis par la nature de l'in-

terface, il est de ce fait également possible de modifier la position des résonances en
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Fig. 1.9 — (D’apres [58]) Spectres de transmission d'un réseau de trous
(période : 600 nm, diametre : 200 nm) gravé dans un film d’or (épaisseur :
250 nm) déposé sur un substrat de quartz (eg = 2.31), en fonction de la
constante diélectrique 7, du liquide d’indice en contact avec la face opposée
du film. Le pic (1,0)z se déplace avec er, la transmission passant par un
maximum lorsque €7, >~ £g.

ajustant 'indice de réfraction du milieu diélectrique. Une étude détaillée sur le sujet
a été menée. Les résultats principaux sont reproduits sur la figure 1.9. En plus de
vérifier expérimentalement le point précédent, ils montrent qu’en ajustant l'indice
des deux interfaces (en utilisant des liquides d’indice), il est possible d’augmenter
significativement 'efficacité du processus de transmission exaltée. Cette observa-
tion est en parfait accord avec le mécanisme de la transmission exalté que nous
avons présenté précédemment. En effet, lorsque les interfaces de part et d’autre de
la structure sont identiques, des résonances PS ont lieu a la méme fréquence, ren-
forcant symétriquement le champ aux deux extrémités des ouvertures, augmentant

en conséquence l'efficacité du processus de transmission exaltée.

Quelques précisions doivent toutefois étre apportées. Cette description intuitive
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est en effet valable uniquement pour des films relativement épais. Des prédictions
théoriques [59] vérifiées expérimentalement [60] ont montré qu’il existe en fait deux
régimes de transmission. Pour des films épais, la transmission augmente selon une
loi exponentielle lorsque I’épaisseur du film métallique diminue (en accord avec la
transmission par effet tunnel). Toutefois lorsque 1’épaisseur devient assez fine, tout
en restant optiquement opaque (typiquement aux alentours de 200 nm), les modes
PS associés aux deux interfaces peuvent coupler a travers les ouvertures, entrainant
une saturation du coefficient de transmission pour les petites profondeurs d’ouver-

tures.

Nous remarquerons que la relation 1.11 ne prédit pas exactement la position
des pics de transmission (voir figure 1.6). Nous observons typiquement un léger
décalage vers le rouge des pics par rapport aux positions calculées. Ces écarts sont
peu surprenants puisque 'équation 1.11 a été déduite de la relation de dispersion
des PS sur une interface plane, négligeant de ce fait totalement la présence des

ouvertures qui composent le réseau.

En se basant sur les travaux de Fano [61], des auteurs ont montré qu’il est pos-
sible d’interpréter la forme de la réponse spectrale des réseaux de trous [62,63].
Dans ce cadre, la transmission exaltée est décrite comme une interférence entre
deux canaux de transmission : un canal non résonant associé a la transmission di-
recte a travers les ouvertures et un canal résonant associé aux résonances PS. La
résonance lorentzienne associée au canal résonant est modulée par les interférences
constructives et destructives entre les deux canaux de transmission donnant lieu a
un maximum et un minimum de transmission. L’asymétrie de la résonance refletant
alors la contribution relative entre les deux canaux. Typiquement, les pics de trans-
mission exaltée sont caractérisés par une large queue s’étalant vers les grandes lon-
gueurs d’onde et précédés aux plus courtes longueurs d’onde d’un minima prononcé,

marquant en fait la résonance PS (position calculée a partir de la relation 1.11).

Outre la position des pics, la largeur des pics est également une signature spec-
trale intéressante car elle est une mesure du temps de vie de la résonance. Des
travaux expérimentaux [44] ont montré que la longueur de propagation des PS sur
un réseau, mesurée par des technique de champ proche, correspond a celle déduite

de la largeur des pics de transmission dans le champ lointain.
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Fig. 1.10 — (D’apres [64]) Vue par imagerie FIB (faisceau d’ions focalisés)
d’une cible (en anglais « bull’s eye »). La structure est composée d’'un trou
central débouchant entouré d’anneaux périodiques gravés uniquement en
superficie du film d’argent suspendu (périodicité des anneaux : 500 nm, pro-
fondeur des anneaux : 60 nm, diametre de 'ouverture : 250 nm et épaisseur
du film : 300 nm).

Nous venons de décrire I'influence de la période, de I'indice du milieu diélectrique
et de ’épaisseur du film. Comme nous I'introduisions a la fin de la section précéden-
te, un autre parametre a également été le centre de nombreuse investigations : la
forme des ouvertures. Des ouvertures de type coaxial ne présentant pas de fréquence
de coupure ont été rapidement proposées [65] puis étudiées expérimentalement [66,
67]. Dans le méme ordre d’idées les ouvertures en « C » ont également été considéré
[68,69]. Les réseaux de fentes, sub-longueurs d’onde dans une direction et propaga-
tives dans l'autre, ont été les premiers systémes étudiés théoriquement [70,71], ca-
ractérisés expérimentalement en détail par la suite [72]. Les trous elliptiques [73,74]
et rectangulaires [75] ont été étudiés en détail, en relation avec leur fréquence de
coupure dépendante de 'axe de polarisation de la lumiere incidente (dichroisme),
et en relation aux PSL [25-28, 30, 46].

L’influence d’autres parametres, comme la symétrie du réseau [76,77], la taille
des ouvertures [78] et du réseau [76,79,80] est moins bien connue, et sera discutée
au cours de cette these (chapitre 4 et 5)

L’effet du métal a également été pointé par certaines études, qui soulignerent

simplement que les tres bon conducteur comme 'argent et ’or favorisent 1’exalta-
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tion [48,76,81]. Ce parametre reste largement méconnu sur le plan expérimental et

théorique, le chapitre 3 de cette these lui sera entierement consacrée.

En conclusion, le principe de la transmission exaltée repose sur la génération de
champs électromagnétiques intenses aux interfaces des réseaux. L’excitation de PS
a partir d'un faisceau lumineux, permise par la structuration périodique du métal,
est un moyen efficace pour collecter et concentrer I’énergie lumineuse a la surface du
réseau, compensant ainsi la tres faible transmission caractéristique des ouvertures
sub-longueurs d’onde. Ainsi le role de la structure périodique s’apparente a celui
d’une antenne. A ce sujet nous devons d’ailleurs préciser que tous les noeuds du
réseau ne doivent pas nécessairement étres des ouvertures débouchantes [82,83]. En
poussant ce raisonnement au bout on aboutit au concept de la cible [64,83], illustré
sur la figure 1.10. La symétrie cylindrique de cette configuration rend le processus

de la transmission exaltée particulierement efficace.






Chapitre 2

Fabrication et caractérisation des

échantillons

2.1 Introduction

Nous trouverons dans ce chapitre tous les détails pratiques relatifs a la fabrica-

tion et a la caractérisation optique des réseaux de trous sub-longueurs d’onde.

2.2 Déposition métallique par pulvérisation ca-

thodique

La fabrication des échantillons débute par le nettoyage minutieux du substrat sur
lequel une couche métallique sera déposée. Typiquement, les substrats sont en verre
ou en quartz et sont nettoyés en utilisant une solution de nettoyage commerciale
(Hellmanex 11). Aprés un second nettoyage a 1’alcool, les échantillons sont rincés
dans différents bains d’eau distillée pour étre finalement séchés dans une étuve.

Nous avons ensuite employé la technique de pulvérisation cathodique (en anglais
« DC sputtering ») pour déposer une couche métallique de quelques centaines de
nanometres sur ces substrats. Ce procédé repose sur la génération d’un plasma, en
I’occurrence par ionisation d'un gaz d’argon, dont les especes ioniques sont fortement
accélérées en direction d'une « cible » métallique. Cette derniere est placée a la
verticale du substrat. De cette maniere les atomes (neutres) de métal, pulvérisés de

la cible sous l'effet des collisions avec les ions accélérés, diffusent dans ’enceinte a
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Fig. 2.1 — Pulvérisateur Emitech K575X en cours d’utilisation. Nous pou-
vons distinguer clairement sous la cible le halo luminescent correspondant
au plasma.

vide et se condensent majoritairement sur le substrat.

L’appareil que nous avons utilisé (Emitech modele K575X, voir figure 2.1) est
de plus équipé d’un systeme magnétron qui permet de concentrer efficacement le
plasma sous la cible, favorisant le processus de déposition. Cette technique permet
de travailler a des pressions plus faibles et d’obtenir des dépots de meilleure qualité.
Précisons également que la cible et le substrat sont tous deux refroidis par effet
Peltier, ceci permet d’obtenir des films possédant un grain particulierement fin.
Ce dernier point est particulierement critique lors de la gravure par lithographie a

faisceau d’ions focalisés.

2.3 Gravure par lithographie a faisceau d’ions fo-
calisés

Les différentes structures (réseaux de trous, trous uniques, .. .) étudiées au cours
de cette these ont été gravées dans des films métalliques par lithographie directe
au moyen d'un systeme a faisceau d’ions focalisés. Cet instrument, plus connu

sous son acronyme anglais FIB (pour « Focused Ion Beam »), a été originellement
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Fig. 2.2 — Chambre a échantillon de la station Strata dual beam 235. Nous
pouvons y distinguer a la verticale la colonne SEM, et inclinée de 52° la co-
lonne FIB. Les autres éléments visibles sont principalement des détecteurs
et des injecteurs de gaz, que nous retrouvons également a l'intérieur de I’en-
ceinte a vide. L’échantillon, porté par une platine mécanique 5 axes, est
typiquement amené & 3 mm de 'extrémité de la colonne SEM. Sur ces pho-
tographies nous ne voyons toutefois qu’une partie de 'installation : le circuit
de refroidissement, le systeme de pompage a vide et surtout 1’électronique
de controle remplissent une piece complete.

développé pour répondre aux besoins de I'industrie micro-électronique en matiere
de caractérisation et de modification de circuits intégrés. La technologie FIB res-

semble a celle du microscope électronique a balayage (MEB). Mais la ou le MEB
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utilise un faisceau d’électrons focalisés pour faire 'image d’un échantillon, le FIB
utilise un faisceau d’ions focalisés, généralement des ions gallium. Les ions, extraits
d’une source a métal liquide (LMIS, pour 'anglais « Liquid Metal Ton Source »),
sont accélérés a une énergie aux alentours de 30 keV pour étre ensuite focalisés par
des lentilles électrostatiques. Du fait de leur masse élévée et de leur haute énergie,
lorsque ces ions sont projetés sur un échantillon, ils pulvérisent les atomes de sa
surface tout en s’y implantant. L’intensité de ce faisceau peut étre controlée par
I'utilisation de diaphragmes de différentes dimensions, ceci influant également sur
I’étendue du faisceau. En controlant le déplacement de ce faisceau d’ions, il est ainsi

possible de structurer la surface a 1’échelle nanométrique.

Notons que le bombardement des ions lourds a la surface génere également des
signaux (sous la formes d’électrons et d’ions) qui peuvent étre mesurés a des fins
d’analyse et d’imagerie. Mais a la différence la technique MEB non destructive,

I'utilisation du FIB endommage irrémédiablement la surface.

Le systeme dont dispose le laboratoire est un systeme hybride, qui réunit dans
la méme enceinte a vide une colonne FIB et une colonne MEB. Il s’agit du modele
« Strata Dual Beam 235 » commercialisé par la compagnie FEI (voir figure 2.2).
La réunion de ces deux technologie est tres avantageuse, il possible notamment

d’imager au MEB les structures réalisées au FIB sans les endommager.

La résolution de gravure est principalement déterminée par la taille du faisceau
d’ions. Le diametre nominal du faisceau est de 5 nm, mais dans la pratique, la
résolution est limitée notamment par les caractéristiques de 1’échantillon (rugosité,
taille du grain, ...). Une autre contrainte provient également du controleur analo-
gique numérique du systeme, celui-ci détermine en effet le plus petit déplacement
possible applicable au faisceau. Cette caractéristique est toutefois uniquement limi-

tante pour les structures les plus étendues.

Dans la pratique, la gravure par lithographie FIB revient a controler le dépla-
cement du faisceau d’ion a la surface de I’échantillon. Une étape cruciale dans le
processus de fabrication est donc le calcul des coordonnées des points composant le
motif décrit par le faisceau ion. Bien que pour les structures les plus simples et les
moins étendues cette étape de discrétisation est relativement aisée, des structures
plus complexes et/ou plus étendues nécessitent la recherche d’un compromis entre

différents parametres limitant imposés par la machine : nombre maximal de coor-
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données (=~ 300000 points), grossissement (résolution), taille et intensité du faisceau
(parametres dépendants) et temps de gravure. Cette étape de programmation est
simplifiée par I'utilisation du logiciel livré avec la machine. Toutefois ce dernier reste
tres sommaire, seul une programmation rigoureuse permet de bénéficier pleinement
des capacités de lithographie du FIB. Dans tous les cas, il est nécessaire de réaliser
des essais pour ajuster de fagon optimale les différents parametres de gravure, c¢’est
durant ces étapes d’ajustement que I'on apprécie tout particulierement la présence
d’une colonne MEB dans la méme enceinte, permettant d’imager efficacement les

différents essais préliminaires.

2.4 Caractérisation optique des structures

La caractérisation optique des échantillons repose sur la mesure de leurs spectres
de transmission. Elle s’effectue par l'intermédiaire d’un microscope inversé Nikon
(modele Eclipse TE200) associé & un spectrometre Acton (modele SpectraPro 300i)
doté d’un détecteur a couplage de charge Princeton Instrument (modele VersArray
1300B). Le principe de la mesure est schématisé sur la figure 2.3.

La structure étudiée est alignée sur I’axe optique du microscope et éclairée par un
faisceau collimaté de lumiere blanche (illumination critique). La lumiere transmise
est collectée par l'objectif du microscope et une image agrandie de la structure
est formée sur la fente d’entrée du spectrometre. Le faisceau sélectionné est alors
décomposé par diffraction sur un réseau puis refocalisé sur le détecteur. Notons
que le réseau de diffraction peut étre remplacé par un miroir, le détecteur servant
alors a imager la structure. Les données obtenues sont finalement transférées sur un
ordinateur qui interface I'expérience.

Précisons que pour les structures périodiques seul l'ordre zéro de diffraction est
collecté. Les interférences dans le prolongement du faisceau incident sont construc-
tives a toutes les longueurs d’onde, la forme du spectre de I'ordre zéro est de ce fait
la méme que celle de la transmission totale. Par contre, du fait que 'intensité des
pics de transmission apparaissant a des longueurs d’onde plus petites que la périodes
soit distribuée dans plusieurs ordres supérieurs, leur intensité est sous-estimée a la
seule vue de l'ordre zéro de diffraction. Au cours de nos investigations nous nous
intéresserons particulierement au pic apparaissant a une longueur d’onde supérieure

a la période (pic (1,0)), présent uniquement dans I’ordre zéro de diffraction.
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Fig. 2.3 — Principe de la mesure des spectres de transmission des réseaux

de trous.



Chapitre 3

Influence du métal dans le
phénomene de transmission

exaltée

3.1 Introduction

Aux vues des éléments énoncés dans le chapitre d’introduction, le phénomene de
transmission exaltée dans les réseaux d’ouvertures sub-longueurs d’onde repose sur
le couplage résonant de la lumiere avec les plasmons de surface (PS). Une interac-
tion efficace avec ces modes électromagnétiques piégés a la surface du métal est en
effet rendue possible grace a la diffraction de la lumiere incidente par la structure
périodique. Les propriétés de transmission des réseaux semblent des lors essentielle-
ment dominées par les parametres géométriques des structures. Toutefois, les PS, en
tant qu’oscillation collective d’électrons libres, ont des propriétés qui sont intime-
ment liées a la réponse optique du métal. Pour cette raison, le métal est également
un parametre essentiel, influant sur le phénomene de transmission optique exaltée

comme le soulignait déja les premieres études [47,48|.

L’observation du phénomene de transmission exaltée a bien été reporté pour
différents métaux [47, 48, 76, 81], toutefois une comparaison précise des résultats
s’avere impossible en raison de la variation des conditions expérimentales. Isoler le

role du métal dans le phénomene de transmission exaltée requiere une étude qui lui
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soit entierement dédiée.

Cette investigation a également été motivée par le débat, concernant le mécanis-
me de la transmission exaltée, qui existait lorsque nous avions décidé d’entreprendre
cette étude. En effet, certains auteurs calculaient [84] et observaient alors expéri-
mentalement [85] des pics de transmission exaltée a travers des réseaux gravés dans
le tungstene. Ce métal ne réunissant pas les conditions nécessaires a ’existence de
mode PS dans le domaine spectral de leur étude (domaine du visible), les auteurs
concluaient que 'existence et le couplage aux modes plasmoniques n’était pas une

condition nécessaire a ’observation du phénomene de transmission exaltée.

Dans ce chapitre, nous nous proposons donc de présenter une étude systématique
de l'influence du métal sur le phénomene de transmission exaltée. Pour cela, nous
comparerons la transmission de réseaux de trous, ayant des parametres géométriques
identiques, gravés dans des métaux nobles : I'argent (Ag), 'or (Au) et le cuivre (Cu),
et des métaux de transitions : le cobalt (Co), le nickel (Ni) et le tungstene (W).
Une analyse de I'influence des constantes diélectriques du métal sur 'intensité de
la transmission et sur la position des maxima et minima de transmission montrera
qu’il existe une relation directe entre la transmission et la valeur de la partie réelle
(e/,) et imaginaire (7)) de la constante diélectrique €,, du métal, la présence des
transitions interbande, la présence de mécanismes de perte et I'excitation d’ondes
de surface. Comme nous pouvons nous y attendre, les métaux qui possedent les pro-
priétés les plus favorables a l'existence de PS, c¢’est-a-dire faible absorption et forte
densité d’électrons libres, donneront lieu aux plus grandes intensités de transmis-
sions. Malgré que tous les réseaux métalliques possedent des pics de transmission,
nous pourrons distinguer des effets purement diffractifs comme dans le cas du W et

des effets liés a excitation de modes de surface.

Enfin, nous noterons que, dans le cadre de cette étude comparative, nous nous
sommes attachés a définir des conditions expérimentales fixes communes a toutes
les structures, plutot qu’a optimiser les réseaux afin d’atteindre le régime de trans-

mission extraordinaire.
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Fig. 3.1 — (a) Vue par microscopie électronique a balayage (MEB) d’un
réseau de trous de période p = 500 nm gravé dans un film de 250 nm
d’Ag. (b) Coupes longitudinales effectuées dans des réseaux de périodes
p = 500, 350 et 200 nm, ayant le rapport période p sur diametre d constant
(p/d = 1.75). Les images MEB ayant été acquises pour une inclinaison de
52° des structures, il est nécessaire de tenir compte d’un facteur correctif
pour les dimensions verticales.

3.2 Protocole expérimental

Pour cette étude, nous avons gravé des séries de réseaux d’ouvertures sub-
longueurs d’onde a travers des films métalliques de 250 nm d’épaisseur qui avaient
été préalablement pulvérisés sur des substrats en verre. Ces structures consistent
en des réseaux a maille carrée de 20 x 20 trous*, ayant une période p variant de 200
a 500 nm et un diametre d’ouverture d variant en proportion, suivant le rapport
d = p/1.75. La figure 3.1(a) présente un exemple de nano-structure obtenue par
gravure FIB.

Tel qu’il a été décrit dans la section 1.4 le spectre de transmission de ce type

de réseau contient deux séries de pics correspondant a l’excitation de modes PS

*En ce qui concerne les effets de taille finie soulevés dans le chapitre 4, notons que dans les
conditions expérimentales de cette étude (réseaux dans un configuration asymétrique verre-métal-
air, diametre des ouvertures relativement grands par rapport a la période), toutes les structures
se trouvent a priori dans le régime de saturation présenté dans le chapitre 4.
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Fig. 3.2 — Spectres de transmission de réseaux de trous (p = 400 nm et
d = 230 nm) gravés dans des métaux nobles (a) et des métaux de transitions
(b). Le pic de transmission (1,0) qui est étudié est celui situé aux plus
grandes longueurs d’onde, indiqué par une fleche.

aux deux interfaces du systeme : 'interface métal-air et I'interface métal-verre. La
figure 3.2 présente les spectres de transmission typiques de réseaux gravés dans
les différents métaux sélectionnés pour cette étude. Une fleche y indique le pic de
plus faible énergie, correspondant au mode (1,0) de l'interface métal-verre. Celui-ci
étant toujours spectralement isolé, il est facilement analysable et convient donc tout
particulierement a une étude systématique. Dans la suite nous nous concentrerons

donc exclusivement sur le mode (1,0) de I'interface métal-verre.

En plus d’avoir simplement gravé une structure similaire dans différents métaux,
rendant déja possible une comparaison inter-métaux, nous avons gravé une série
de réseaux de période croissante dans chaque métal. Une variation de la période
modifie en effet la condition de couplage aux PS, ce principe permet en particulier
de déplacer la résonance (1,0) sur une large gamme spectrale (voir section 1.4).

En suivant alors systématiquement le pic (1,0) pour différentes périodes, il devient
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possible de sonder l'effet de la variation de la réponse optique d’un métal avec la
longueur d’onde sur la transmission exaltée.

Nous avons ainsi caractérisé systématiquement la transmission optique de ces
séries de réseaux préparées dans différents films métalliques, puis nous en avons
extrait la position, l'intensité et la largeur associés au pic (1,0) métal-verre. Ces
données présentées dans les figures 3.3, 3.6 et 3.9 seront discutées en détail dans les
prochaines sections.

Afin d’interpréter clairement les résultats des mesures il est nécessaire de détail-
ler un certain nombre de parametres. Tout d’abord, le rapport p/d étant constant,
tout les réseaux ont le méme profil comme le montrent les coupes longitudinales
de réseaux présentées figure 3.1(b). D’autre part, il est important de noter que
dans cette configuration dite « asymétrique » (substrat d’'un coté du film et air de
l'autre coté) le couplage des PS des deux interfaces via les trous du réseau peut étre
considéré comme négligeable, les modes (1,0) des deux interfaces étant suffisamment

séparés spectralement contrairement aux mesures présentées dans la référence [60].

3.3 Position du pic de transmission

Pour commencer intéressons nous a la position du maxima de transmission en
fonction de la période du réseau. La figure 3.3 offre un résumé des mesures réalisées.
Comme nous pouvons le constater la position du pic se déplace vers les courtes lon-
gueurs d’onde lorsque p diminue. Cette observation est exactement ce que nous
attendions. En effet, dans la relation 1.10 qui décrit le couplage entre la lumiere et
les PS sur une structure périodique, p détermine I'impulsion manquante (G) al’'onde
incidente pour coupler aux modes PS. Dans le cas de la résonance (1,0) d’un réseau
a maille carrée éclairé sous incidence normale, cette condition de phase se réduit
a ||kps|| = 27/p, ol kps est le vecteur d’onde correspondant aux modes PS (1,0).
D’apres la relation de dispersion des PS (voir figure 1.3), nous pouvons donc nous
attendre a ce que la résonance suive la ligne de la lumiere aux grandes longueurs
d’onde, c’est-a-dire aux grandes périodes. Toutes les courbes expérimentales de la
figure 3.3 approchent effectivement une asymptote oblique aux grandes périodes.
Néanmoins nous remarquons que cette asymptote, qui correspond a la dispersion
de la résonance, se trouve décalée d’environ 10% par rapport & la relation de disper-

sion de la lumiere (déterminée par l'indice de réfraction du substrat). Ceci montre
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Fig. 3.3 — Position du pic (1,0) métal-verre en fonction de la période du
réseau pour les différents métaux étudiés. La ligne discontinue représente le
cone de lumiere dans un substrat de verre (n = 1.5).

que la simple relation de couplage des PS ne permet pas de décrire completement la
dynamique de transmission d’un réseau d’ouvertures sub-longueurs d’onde. Ce pro-
cessus complexe peut néanmoins étre interprété par un modele de type Fano (voir
section 1.4). Selon cette interprétation, le maximum de transmission est décalé vers
le rouge et c’est plutot le minima (qui résulte d’une interférence destructive et

apparait juste avant le maxima) qui doit étre décrit par la relation précédente.

Afin de s’en assurer, nous avons comparé la position du maxima et du minima
correspondant a la résonance (1,0) métal-verre a la ligne de la lumiere ainsi qu’a
la relation de couplage des PS sur le réseau. Ces données sont présentées dans les
figures 3.4(a), (b), (¢), (d) et (e) pour respectivement le cas de ’Ag, Au, Cu, Ni et
Co. Ces représentations montrent clairement que les minima (croix) qui suivent la
relation de dispersion des PS (lignes discontinues), mais que dans la gamme spec-
trale de cette étude, ils n’ont pas encore totalement convergé vers la ligne de la

lumiere.

Penchons nous a présent sur le comportement de ces courbes expérimentales aux
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discontinue) et & la relation de dispersion des plasmons de surface (ligne
continue) sur une interface plane métal-verre.
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courtes périodes. On observe dans la figure 3.3 que lorsque la période diminue les
courbes des métaux nobles divergent vers des asymptotes horizontales définies par
les propriétés optiques particulieres de ces métaux.

Dans le cas du Cu, la position du pic atteint une valeur limite qui correspond
au début des transitions interbandes. Celles-ci sont en effet localisées a environ 575
nm, et sont d’ailleurs caractérisées par une augmentation brutale de €/ que nous
retrouvons sur la figure 3.7. Remarquons d’ailleurs que cette limite apparait bien
plus tot que la condition limite d’existence des PS aux longueurs d’onde \ = 365
nm (définie par €/, ~ —&4, avec dans notre cas 4 = 2.25 pour un substrat de verre).

En ce qui concerne I’Au, la position de la résonance dévie également de la
linéarité en approchant les transitions interbandes, situées a environ 510 nm, proches
de la limite d’existence des PS pour ce métal (A ~ 490 nm).

Dans le cas de I’Ag, la divergence est beaucoup plus petite car la condition limite
d’existence des PS (A ~ 360 nm) n’est pas perturbée par des transitions interbandes
dans la gamme spectrale étudiée. Pour I’Ag les transitions interbandes se localisent
en effet dans le domaine des ultraviolets aux alentour de 315 nm.

Dans le cas du Ni et du Co, les mesures aux courtes périodes ont malheureu-
sement révélé un manque de résolution qui nous a empéché d’extraire des données
précises sur les pics de transmission.

Etonnamment les valeurs obtenues dans le cas du W suivent linéairement la
période. Comme nous l’expliquerons dans la suite, cette observation nous donne
une indication clé quant a la nature du processus impliqué dans la transmission en

ce qui concerne ce métal.

Comme nous venons de le voir, dans le visible, la réponse spectrale de réseaux
de trous gravés dans de I’Au et du Cu est influencée par la présence de transitions
interbandes, responsables de leur coloration caractéristique. Nous avons voulu exa-
miner plus en détail I'influence de ces propriétés particulieres de I’Au et du Cu en
réalisant une étude complémentaire.

Pour cela, nous avons mesurer la relation de dispersion de réseaux gravés dans
ces métaux. Cette analyse consiste a mesurer systématiquement les spectres de
transmission en lumiere polarisée des structures en fonction de 'angle de la lumiere
incidente. L’angle sous lequel est éclairé I’échantillon détermine en effet la projection

du vecteur d’onde incident sur la surface (ko//), et, de ce fait les modes PS excités,
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en accord avec les lois de conservation du moment et de ’énergie (voir relation 1.10).

La figure 3.5 présente les relations de dispersions obtenues pour des réseaux de
périodes p = 300 nm et p = 250 nm gravés dans de ’Au et du Cu. Dans le cas
présent la direction de polarisation de I’onde incidente coincide avec un axe principal
du réseau et a été choisie orthogonale a 'axe de rotation de la structure. Sur ces
données, nous avons également reproduit la relation de dispersion des PS sur une

interface plane métal-verre ainsi que la ligne de la lumiere.

On retrouve sur la figure 3.5(a), le long de I'axe des ordonnées (kg =0 nm™),
le spectre de transmission mesuré a incidence normale d’un réseau d’Au de période
p = 300 nm. En accord avec les données présentées précédemment (figure 3.3), ce
spectre est caractérisé par un maximum de transmission a environ 2 eV (= 600
nm) associé aux modes (1,0). Lorsque que I'angle d’incidence augmente, les modes
(—=1,0) et (+1,0), qui étaient dégénérés a incidence normale, se déplacent le long
de deux « branches », allant respectivement vers les plus petites énergies et les plus
grandes énergies. La figure 3.5(a) permet de suivre aisément le mode (—1,0) qui
se rapproche de la ligne de la lumiere aux grandes longueurs d’onde. L’évolution
du mode (+1,0) est quant a elle plus difficile a repérer car elle est d’'une part
partiellement masquée par le minima associé au mode (—1,0) ; et d’autre part elle
s’approche aux plus hautes énergies de la bande de transparence de 1’Au visible
a environ 2.45 eV ainsi que de la condition limite d’existence des PS. La seule
indication qui persiste est une sur-intensité mesurée a environ 2.2 eV. Le repliement
des courbes de dispersion calculées est directement lié a la forte variation des indices

optiques au voisinage des transitions interbandes.

Les données relatives au réseau de plus petite période gravé dans ’Au (fi-
gure 3.5(b)) montrent a nouveau que la courbe de dispersion relative au mode (-1,0)
verre s’infléchit nettement pres de 1'origine s’éloignant de la ligne de la lumiere, en
accord avec les observations précédentes. Cette représentation permet de distin-
guer clairement la transmission associée a la résonance PS de celle associée aux
transitions interbandes. Bien que ces mesures semblent indiquer que les transitions
interbandes fixent une limite aux résonances PS, n’oublions pas que dans le cas de
I’Au la condition limite d’existence des PS, est localisée pres des interbandes, ce qui

ne nous permet pas de discriminer entre ces deux effets.

Sur ce point le Cu se révele avoir des propriétés intéressantes, puisque comme



44 Chapitre 3

wol gl Ll
Au ] ©)
28 2.8—_ | 450
S 26 S 26 _
2 2 1500 E
224 2 24 | =
8 =] J ]
292 292 r%%0 5
o [=% T L -
8 8 1 L 600 5
T 20 © 2.0 L 3
® ® ] 650 2
818 g 1.8+ - 700 3
. 1.6 - 16 r 750
: . L 800
14 1.4 800
0.000 0.002 0.004 0.006 0.008 0.010 0.000 0.002 0.004 0.006 0.008 0.010 0.1 1 10
-1, -1,
k,, [nm’] k,, [nm”] Lg [um]
C pul v vl sl
ya 28 ®
: 7] L 450
<26 < 26 _
2 2 500 E
224 2244 I =
S L i S
o o L
£, 2,,] _ 550 é
& 8 1 1600 5
T 20 S 2.0 L 8
> B 650 D
:=j 18 L%’ 1.8+ L 700 S
i L 750
16 1.6—_ 800
14 1.4 :388
0.000 0.002 0.004 0.006 0.008 0.010 0.000 0.002 0.004 0.006 0.008 0.010 0.1 1 10
k,, [nm™] k;, Inm] Lpg [um]

Fig. 3.5 — (a) et (b) Courbes de dispersion angulaire de réseaux gravés dans
un film d’Au (respectivement p = 300 nm et p = 250 nm). La transmission
des réseaux est représentée en niveaux de gris (échelle linéaire). (c) Longueur
de propagation des plasmons de surface sur une interface plane Au-verre
en fonction de la longueur d’onde, évaluée a partir des données optiques de
I'Au. (d), (e) et (f) Données correspondantes pour des réseaux en Cu. Nous
avons superposé aux relations de dispersion des réseaux la ligne de la lumiere
(ligne bleu discontinue) et la relation de dispersion des plasmons de surface
sur une interface plane métal-verre, calculée pour le mode (—1,0) (ligne
rouge continue) et le mode (+1,0) (ligne verte en pointillés) de U'interface
métal verre.
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nous ’avons énoncé précédemment la condition limite d’existence des PS est beau-
coup plus espacée en énergie des transitions interbandes. La figure 3.5(c) permet
de suivre I’évolution du mode (—1,0). Bien que I’évolution de ce mode suive la
relation de dispersion calculée aux grandes longueurs d’onde (grands kq/), nous
constatons que sa progression semble étre limitée par la résonance associée aux tran-
sitions interbandes localisée & environ 2.15 eV. A partir de cette limite, la simple
évaluation de la relation de dispersion des PS sur une interface plane ne permet plus
de décrire précisément les observations expérimentales. Cette observation est encore
plus marquée pour le réseau de plus petite période (figure 3.5(d)), nous pouvons en
effet remarquer que la résonance PS reste confondue avec le pic de transparence du
Cu. Le mode (—1,0) ne disperse presque pas, montrant qu’au voisinage des transi-
tion interbandes les résonances sont de plus en plus localisées. Ceci est en parfait
accord avec la chute, de plus d’un ordre de grandeur, de la longueur de propagation
des PS dans cette limite (voir figure 3.5(c) et (f)).

La forte absorption liée aux transitions interbandes dans les métaux nobles
réduit sérieusement la propagation des PS dans ce domaine et semble étre res-
ponsable de I’évolution non linéaire de la position des pics lorsque la période di-
minue. Ces observations expérimentales [86] sont confirmées par plusieurs études
théoriques [87,88]. Dans une des études [87], une modélisation de la réponse spec-
trale de métaux nobles permet de relier clairement le comportement non linéaire de
la position du pic au voisinage des interbandes au role prépondérant des électrons
de cceur (associés aux transitions interbandes) dans cette méme gamme spectrale.
Cette étude statique a d’ailleurs récemment été transposée au cas dynamique dans
le cas de réseau en Au [89], soulignant a nouveau le role clé des électrons cceur au
voisinage des transitions interbandes dont il faut nécessairement tenir compte pour
modéliser correctement la dynamique des PS et de ce fait également la réponse

optique des réseaux de trous sub-longueurs d’onde.

3.4 Intensités de transmission

A présent comparons les intensités de transmission mesurées a travers les séries
de structures gravées dans les différents métaux. Ces données, présentées dans la

figure 3.6, mettent immédiatement en évidence une importante disparité entre la
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famille des métaux nobles et celle des métaux de transition. Cette différence, ainsi
que la chute de transmission en direction des courtes périodes, semblent a premiere
vue s’expliquer par les valeurs tabulées des parties réelles (&) et imaginaires (g”))
des constantes diélectriques des métaux présentés dans la figure 3.7. En effet, cette

figure permet immédiatement de répartir les métaux étudiés en trois catégories :

— Les métaux nobles (Ag, Au et Cu), caractérisés par une faible absorption
(faible valeur de €!) et une forte densité d’électrons libres (valeur absolue de
el élevée) dans le domaine du visible.

— Le Co et le Ni, métaux dits de transition, caractérisés par une forte absorption
et une densité d’électron libre globalement plus faible que les métaux nobles.

— Le W, également métal de transition, fait ici figure a part puisque dans le
visible la partie réelle de sa constante diélectrique est positive, caractéristique

des matériaux diélectriques qui ne peuvent pas soutenir de mode PS.

De plus lorsque la période diminue, les pics de transmission se déplacent vers
les courtes longueurs d’onde et voient leur intensité chuter. Cette tendance semble
a priori s’expliquer par la diminution en parallele des valeurs absolues des €/,. La
réalité est toutefois plus complexe, car toutes les courbes présentées dans la fi-
gure 3.6 sont également modulées par la fonction d’atténuation des trous indivi-
duels. Par analogie avec la théorie des guides d’onde, on peut définir cette fonc-
tion d’atténuation comme étant l'efficacité de transmission 1 d’un guide d’onde,
de longueur h et de section circulaire de diametre d, illuminé sous sa fréquence de

coupure [90] :

N hyd) = exp(—2ah)  avee axS \/ (%”)2 _ (%)2 (3.1)

Comme nous 'avons décrit précédemment, le rapport entre la position du pic et
la période (A\/p) est essentiellement constant aux longueurs d’onde supérieures a 600
nm. Le rapport p/d étant fixé, c’est donc également le rapport A/d qui est constant.
Dans ce cas, d’apres la relation 3.1, o diminue lorsque A augmente. En d’autres
termes, l'atténuation diminue lorsque A augmente. Par conséquent lefficacité de

transmission du guide d’onde augmente lorsque la position du pic se déplace vers
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le calcul de la transmission d’un guide d’onde circulaire (ligne continue).
Pour tenir compte de 1’épaisseur de peau du métal les ouvertures ont été
élargie de 30 nm.

les grandes longueurs d’onde.

Cette atténuation est modulée par le diametre effectif de 'ouverture, qui est plus
grand que le diametre nominal de 'ouverture du fait de la pénétration des ondes
dans un métal réel. Cette épaisseur de peau dépend des propriétés diélectriques du
métal, augmentant typiquement avec la partie imaginaire de sa constante diélec-
trique (qui dans le cas présent augmente avec la longueur d’onde). Bien que non
négligeable, ce facteur est globalement constant dans la gamme spectrale étudiée
ne contribuant de ce fait pas a I’augmentation de la transmission vers les grandes
longueurs d’onde (la variation du diametre de 'ouverture avec la période et donc
la longueur d’onde du pic domine largement).

La multiplication de cette fonction d’atténuation par le facteur de remplissage
des réseaux (rapport entre I’aire totale occupée par les trous et la surface du réseau)
permet d’effectuer directement une comparaison avec les résultats de la figure 3.6.
Dans le cas de ’Ag, cette équation sous estime totalement la transmission, comme
nous pouvons le voir sur la figure 3.8. Et cela méme en tenant compte de I’épaisseur

de peau du métal.

Ces comparaisons indiquent que I’apparente linéarité des données de la figure 3.6

est sans doute le produit a la fois d’'une variation des propriétés diélectriques du
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métal et d’une atténuation de type guide d’onde. Néanmoins seul un calcul rigou-
reux, tenant compte précisément de la contribution de la densité de champ, de la
dynamique de diffusion sur le réseau métallique, de I’atténuation dans les trous, et
les constantes diélectriques du métal permet une comparaison complétement quan-
titative avec les données expérimentales des différents métaux. Dans ce contexte,
une approche théorique a été menée récemment [88]. Ces travaux arrivent a repro-
duire avec un tres bon accord les résultats expérimentaux présentés au cours de
ce chapitre [86]. Cette étude souligne I'influence complexe des propriétés optiques
du métal dans le phénomene de transmission optique exaltée, qui peuvent affec-
ter différemment les étapes successives du processus de transmission. Par exemple,
dans une certaine mesure une augmentation de la partie imaginaire de la constante
diélectrique peut concourir d’un coté a réduire la transmission du fait de 'augmen-
tation de l’absorption du métal, et d’'un autre coté a augmenter la transmission
du fait de la meilleure pénétration du champ dans le métal qui élargit le diametre
effectif des ouvertures. Ainsi ces calculs montrent que la transmission a travers des
métaux nobles peut excéder celle d'un métal parfait (caractérisé par une absorp-
tion nulle). Les réseaux d’aluminium, également étudiés théoriquement, possedent
d’ailleurs des propriétés optiques proches de celles de réseaux en métal parfait, sauf
dans le régime des grandes longueurs d’onde ou I’absorption de I'aluminium aug-
mente rapidement réduisant la transmission des structures, alors proche de celle

calculée pour les métaux de transition [88].

Soulignons également que, comme le montrait I'une des premieres études [81], le
phénomene de transmission exaltée est sensible uniquement aux propriétés optiques
du métal a la surface de la structure, sur une profondeur de quelques épaisseurs de
peau. Ainsi la transmission d’un réseau fabriqué dans un « mauvais métal » peut
étre simplement amplifiée en recouvrant la structure par une fine couche de métal

moins absorbant.

L’influence des constantes diélectriques du métal dans le phénomene de trans-
mission exalté a été vérifié dans de nombreuses gammes de longueur d’onde : les
ultraviolets [91,92], le visible [81,86], les infra-rouges proches [93,94], les infra-rouges
lointains [95-98] et les micro-ondes [99]. Dans leur grande majorité, ces études sou-
lignent U'influence du rapport (g/,/¢” ) sur l'intensité de transmission des réseaux
de trous mais ne rentrent pas dans les détails et la compréhension que permet notre

étude et les calculs théoriques correspondants [86, 88].
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3.5 Le tungstene : un cas particulier

Ainsi que nous 'avons introduit précédemment le W se démarque des autres
métaux étudiés de part sa e/ positive qui reflete son caractére non métallique,
interdisant la propagation de mode PS a sa surface aux fréquences optiques. Les
intensités de transmission mesurées aux travers des réseaux de W figurent en effet
parmi les plus faibles de toute celle mesurées et ne varient pas beaucoup en fonc-
tion de la période (et de la longueur d’onde) en accord avec les données présentées
figure 3.7. La comparaison des transmissions expérimentales avec le modele de type
guide d’onde (voir figure 3.8) révele que dans le cas du W le processus de transmis-
sion est totalement dominé par 'atténuation aux travers des ouvertures.

Par ailleurs, les courbes de dispersion des réseaux de W montrent une dépen-
dance similaire aux anomalies de Wood, phénomeéne purement diffractif. Cette ob-
servation peut étre confirmée en comparant les maxima et minima des spectres de
transmission du W avec la ligne de lumiere dans un substrat de verre. En effet,
comme on peut le voir sur la figure 3.4(f) les minima tombent parfaitement sur la
ligne de lumiere, comme on peut s’y attendre pour un phénomene purement dif-
fractif, contrairement aux cas des autres métaux présentés dans la figure 3.4 pour
lesquels les minima suivent la relation de dispersion des PS.

La position des minima est un tres bon indicateur du type de mode impliqué dans
le processus de transmission, ainsi qu’il déja été rapporté dans la littérature [62,
63]. Une autre possibilité pour différencier un phénomene purement diffractif de
I'implication d’ondes de surface serait de vérifier si le réseau dépolarise une fraction

de la lumiere transmise [56,100].

3.6 Largeur des résonances

Nous allons maintenant concentrer notre attention sur la largeur des pics de
transmission qui est une mesure du temps de vie des PS. Bien qu’en réalité il soit
nécessaire de distinguer une contribution homogene et une contribution inhomogene
a la largeur d’une résonance, la variation de la largeur du pic avec la longueur
d’onde (malgré une qualité de gravure similaire des structures) indique que la largeur
inhomogene, reflétant les imperfections de la structure, est d’importance mineure.

Dans la suite, nous supposerons que la largeur totale de la résonance est simplement
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homogene, correspondant au temps de vie de la résonance [44].

Nous avons suivi I’évolution de la largeur du pic (1,0) en fonction de sa posi-
tion, autrement dit en suivant les courbes de la figure 3.3. Les métaux de tran-
sition étant hautement dissipatifs, leur pics sont trop larges pour étre déterminés
précisément, nous nous concentrerons donc sur les métaux nobles comme le montre
la figure 3.9. Malgré les fluctuations, les mesures permettent de distinguer claire-

ment deux régimes.

Aux grandes longueurs d’onde, les largeurs a mi-hauteur (I'ror) sont plus fines,
s’élargissant sensiblement en approchant le proche infra-rouge. Ce régime corres-
pond a la zone de la figure 3.3 ou les pics se déplacent linéairement avec la période
et ou la radiation des PS domine.

Aux courtes longueurs d’onde, I'augmentation des largeurs est concomitante a la

divergence des positions des pics par rapport a 'asymptote oblique (observée dans

la figure 3.3).

Il est important de noter que, dans le cas de Au et Cu, les largeurs mesurées sont
sous estimées. Ceci est du a la proximité des transitions interbande et de leurs pics
de transmission associés. Pour cette raison, seules les données de I’Ag permettent
d’effectuer une analyse détaillée.

Nous avons calculé la contribution non radiative (I'yg) liée a I'ror pour les
pics de I’Ag, en considérant une décroissance exponentielle des PS sur une interface
plane Ag-verre. En supposant qu’une résonance PS puisse étre modélisée comme
une résonance harmonique amortie, nous pouvons relier la largeur spectrale de la
résonance (I') & son temps de vie (7pg) par la relation I'(w) - 7ps = 1. Connaissant
la relation de dispersion des PS, nous pouvons évaluer (a partir de la vitesse de
groupe) le temps de vie des PS sur une interface plane en ne considérant que I’ab-
sorption dans le métal. La largeur correspondant a ce temps de vie constitue alors

la contribution non radiative a la largeur de la résonance :

S(\/ossn
Tng = 2A<—:j+€dd>. (3.2)
R ( V 5A9+5d>

Dans cette relation, €44 et €4 sont respectivement les constantes diélectriques de

I’Ag et du substrat. Avec une telle hypothese I'ror = I'yg + I'r, on peut donc
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Fig. 3.9 — (a) Largeurs & mi-hauteur (I'ror) des pics de transmission du
mode (1, 0) de I'interface métal-verre pour les réseaux gravés dans les métaux
nobles. (b) Comparaison entre I'ror et la contribution radiative (I'r) pour
le cas des réseaux gravés dans I’'Ag.

soustraire aux données présentées dans la figure 3.9(a) les valeurs calculées de I'yg
afin d’obtenir la largeur radiative (I'g) sur toute la gamme spectrale. Comme nous
pouvons le voir sur la figure 3.9(b) la faible correction apportée par I'yg confirme
que la diffusion radiative domine totalement la largeur des pics et de ce fait la valeur
du temps de vie des PS. Dans le cas de Au et Cu, on peut noter que la contribution
non radiative sur la largeur totale va toutefois devenir significative aux courtes

longueurs d’onde du fait de 'augmentation de la dissipation (voir figure 3.7).

En ce qui concerne I’Ag, I'p continue d’augmenter fortement aux courtes lon-
gueur d’onde malgré la soustraction de la contribution non radiative qui augmente
également dans cette direction. Dans ce régime le ratio entre la position du pic et
la période diverge (figure 3.3), la position du pic devenant plus grande que deux
fois la période. Par conséquent, puisque le rapport p/d est constant et largement

supérieur a 'unité, la longueur d’onde des PS devient tres grande par rapport au
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diametre des ouvertures. De ce fait, les PS devraient subir un mode de diffusion de
type Rayleigh en se propageant a la surface du réseau. Comme on peut le voir sur
la figure 3.9(b), un fit des données expérimentales révele que la pente suit effecti-
vement une dépendance proche de A~*. Cette dépendance standard attendue pour
une diffusion 2D de type Rayleigh a d’ailleurs déja été observée sur des réseaux de
trous [44, 101].

Vers les grandes longueurs d’onde, le rapport entre le diametre des ouvertures
et la position du pic augmente, devenant presque constant lorsque la position du
pic évolue linéairement avec la période. La légere augmentation de la largeur du pic
que nous pouvons observer dans cette direction est probablement liée au fait que
le PS devient de plus en plus radiatif lorsque sa longueur de propagation augmente

avec la longueur d’onde.

3.7 Conclusion

Les résultats obtenus au cours de cette étude nous permettent d’émettre un cer-
tain nombre de commentaires concernant la transmission des réseaux d’ouvertures
sub-longueurs d’onde. Alors que les propriétés optiques des métaux jouent un role
prépondérant dans le phénomene, il faut également considérer un certain nombre de
subtilités. Lorsque tout les parametres sont constants, les métaux nobles donnent
lieu aux transmissions les plus importantes, augmentant vers les grandes longueurs
d’onde. Ceci résulte de 'augmentation de la valeur absolue de €/ qui se traduit par
une augmentation de 'intensité du champ évanescent produit par les PS a l'inter-
face métallique (comme nous le verrons dans le chapitre 4 nous pouvons en effet
relier une augmentation de la longueur de propagation des PS a la surface d’un
réseau de trous a une augmentation de l'efficacité du phénomene de transmission
exaltée). Les propriétés optiques des métaux de transition sont telles que la trans-
mission est tres faible, qu’ils permettent ou non l'existence de mode PS, comme

dans le cas du W. En ce qui concerne le Co et Ni, la transmission est fortement

.

atténuée par les fortes valeurs de €], ;

alors que dans le cas du W, il s’agit d'un
phénomene purement diffractif. Compte tenu de I'absence de véritable mode PS il
n’est pas surprenant que la transmission des réseaux de W soit si faible comparée
aux métaux nobles. Elle est d’ailleurs la plus faible parmi celle des métaux de tran-

sition. Dans le cas d’applications pratiques, pour lesquelles la transmission absolue
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est importante, seuls les métaux nobles apparaissent pertinents dans la gamme du
visible.

Indépendamment des propriétés des métaux, les parametres géométriques ont
également leur importance. Alors qu’un certain nombre de parametres ont déja été
discutés dans la littérature [46], on peut souligner que, simplement en changeant
un facteur tel que le rapport entre la longueur d’onde de résonance et le diametre
de l'ouverture, cela induit des changements dans la dynamique du phénomene de
transmission. En d’autres termes, ’ajustement minutieux de tels parametres permet
de controler la longueur de propagation des PS et leur diffusion sur le réseau per-
mettant ainsi de maitriser la largeur des pics de transmission. La chute d’intensité
avec la longueur d’onde observée dans la figure 3.6 n’implique pas nécessairement
que des transmissions ne puissent pas étre observées aux courtes longueurs d’onde.
Dans le cas de ’Ag, un simple ajustement des parametres géométriques permet
de rehausser le signal transmis. Ainsi, il est possible d’adapter la transmission des
réseaux a une application donnée, par un choix approprié du métal et des parametres
géométriques de la structure.

Au cours de ce chapitre nous nous sommes cantonnés a étudier 'influence des
propriétés optiques des métaux sur la transmission exaltée dans le visible, mais nous
devons souligner que ce phénomene a également été observé pour d’autres matériaux
(dans diverses gammes spectrales) : semi-conducteurs [102-104], polymeres conduc-
teurs [105], oxydes de métaux [106-108]... Toutes ces études confirment I'impor-
tance des constantes diélectriques des matériaux composant les réseaux de trous

sub-longueurs d’onde dans le phénomene de transmission exaltée.



Chapitre 4

Effets de taille finie dans le
phénomene de transmission

exaltée

4.1 Introduction

Un réseau de trous sub-longueurs d’onde peut donner lieu a une transmission
bien supérieure a la somme des transmissions des trous pris séparément. L’aspect
collectif de ce phénomene nous a conduit a nous interroger sur les conséquences de la
taille finie de ces structures dans la pratique, d’un point de vue fondamental mais
également en regard des nombreuses applications du phénomene de transmission

exaltée.

Comme nous avons pu le voir, 'excitation de plasmons de surface (PS) est au
coeur du mécanisme de la transmission exaltée. L’interaction de la lumiere « libre »
avec ces modes « piégés » est rendue possible par la diffraction provoquée par le
réseau. Ce phénomene fournit a la lumiere incidente une impulsion supplémentaire,
égale a un multiple entier du vecteur de Bragg de la structure périodique, nécessaire
pour avoir un couplage efficace aux PS.

Or, lorsque que le nombre de périodes composant un réseau augmente, les
pics de diffraction de la structure (dont la position coincide avec celle des vec-

teurs Bragg) deviennent de mieux en mieux définis [109]. De ce fait la taille du



56 Chapitre 4

réseau est présumée influencer le couplage entre la lumiere et les PS. Des mesures
expérimentales dans U'infra-rouge [76], le régime téra-hertz [79] et le domaine du
visible [80] confirment cette hypothese.

Tout d’abord, la taille finie d’un systeme sous-entend la présence de « bords ».
Les conséquences directes, liées a la présence de ces limites seront mises a jour dans
la premiere partie de ce chapitre. Nous présenterons ensuite des travaux que nous
avons réalisés sur des effets de taille dans la réponse spectrale des réseaux. Ces
résultats, corrélés a la longueur de propagation finie des plasmons de surface, nous

ameneront finalement a mesurer 'efficacité relative de la transmission exaltée.

Durant cette investigation nous avons eu l'opportunité de collaborer avec des
groupes de théoriciens : le groupe du Pr. L. Martin-Moreno (Zaragoza) et le groupe
du Pr. F.J. Garcfa-Vidal (Madrid). Aussi, nous intégrerons a nos résultats expéri-
mentaux un certain nombre de leurs calculs. Comme nous le verrons cette collabo-
ration a permis d’une part d’obtenir une interprétation plus précise des observations
expérimentales, et d’autre part de valider les différentes approximations faites dans

les simulations numériques.

4.2 Profil d’émission des réseaux

Dans un premier temps nous nous sommes intéressés a la réémission de la lumiere
par un réseau de trous sub-longueurs d’onde. Ces profils d’émission, obtenus en ima-
geant la face de sortie d’un réseau illuminé par un faisceau de lumiere collimaté,

nous permettront de mettre en évidence de surprenants effets de bords.

La figure 4.1 présente une image MEB de la structure que nous avons choisie
d’étudier. Il s’agit d’un réseau de période p = 600 nm composé de 31 x 31 trous et
de diametre d = 260 nm gravé dans un film suspendu de 225 nm d’épaisseur. Le
spectre de transmission de cette structure, également reproduit dans la figure 4.1,
possede une allure caractéristique des réseaux suspendus dans 'air. Il possede no-
tamment un minimum de transmission aux longueurs d’onde avoisinant la période
du réseau, suivi a environ 700 nm du pic de plus basse énergie correspondant aux
modes PS (1,0) (voir relation 1.11). Au cours de cette étude nous nous sommes

plus particulierement intéressés a ces modes (1,0) qui se propagent suivant les axes
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Fig. 4.1 — Image obtenue par microscopie électronique a balayage et spectre
de transmission d’un réseau de 31 x 31 trous (p = 600 nm et d = 260 nm)
gravé dans un film d’argent suspendu de 225 nm d’épaisseur.

principaux du réseau.

Nous avons excité uniquement les modes (1,0) en illuminant le réseau a 700 nm.
Comme le montre le schéma présenté figure 4.2, ceci a été réalisé en sélectionnant les
longueurs d’onde du faisceau de lumiere blanche incident avec un filtre passe-bande
centré a 700 nm (£25 nm). Un polariseur nous a ensuite permis de choisir suivant
quel axe du réseau nous excitions les PS. Pour finir, nous avons imagé la face de
sortie du réseau en utilisant notre montage expérimental en mode imagerie (voir

section 2.4).

La figure 4.3 présente les images obtenues pour deux polarisations orthogonales
et différentes inclinaisons du réseau. La 3°"¢ colonne reproduit les résultats de si-
mulations numériques réalisées par nos collaborateurs en utilisant un formalisme
de décomposition modale qui est particulierement bien adapté au traitement de

systemes finis. Cette méthode sera décrite succinctement dans la section 4.3.2.

Concentrons nous tout d’abord sur les images obtenues lorsque le réseau est illu-
miné a incidence normale (c’est-a-dire pour 6 = 0°). Les profils d’émission mesurés

(figure 4.3(a) et (b)) accusent un important effet de polarisation. Nous remarquons
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Fig. 4.2 — Montage expérimental. Le systeme de coordonnées est également
représenté.

immédiatement une forte variation de l'intensité réémise par le réseau, déterminée
dans la direction de polarisation, également direction de propagation des PS. Rap-
pelons en effet qu’a incidence normale la relation de couplage s’écrit simplement

(voir relation 1.10) :
2w 2

kps =n—X+m—7y, (4.1)
p p

montrant que la résonance « (1,0) » est dégénérée quatre fois (n = +1 et m = 0,
ou, n = 0 et m = +1). Toutefois lorsque la lumiere est polarisée suivant un axe
principal du réseau on excite uniquement les modes plasmons se propageant suivant
cette méme direction selon des sens opposés. De ce fait, lorsque le faisceau incident
est polarisé suivant ’axe = (y) on excite symétriquement les modes (+1,0) et (-1,0)
((0,41) et (0,-1)).

Ces premieres images traduisent donc la nature délocalisée des PS a la surface
du réseau, montrant que ces ondes sont sensibles aux bords dans leur direction
de propagation. Par ailleurs, le fait que l'intensité soit uniforme (et maximale) au
centre du réseau montre la portée limitée des effets de bords, témoignant de la lon-

gueur de propagation finie des plasmons sur le réseau.

Plus surprenant, nous remarquons qu’en inclinant légerement le réseau, I’énergie
lumineuse n’est plus réémise de maniere symétrique par la structure pour la pola-

risation perpendiculaire a 1’axe de rotation (pol = 0°). Au contraire, dans le cas ou



Effets de taille finie dans le phénomeéne de transmission exaltée 59

pol=0°
(Théorie)

i
!
0

X 0.0
10 () 1.0
0.0 0.0
0.5 (i)I 0.5
0.0 L 0.0
Fig. 4.3 — Profils d’émission d’un réseau pour deux polarisations ortho-
gonales et différentes inclinaisons de la structure. La 3°™¢ colonne corres-
pond aux résultats de simulations numériques utilisant les mémes parametres
géométriques que les expériences. Les échelles de couleurs sont en unités ar-

bitraires. La direction de la polarisation incidente est mesurée par rapport
a l'axe x (angle pol).

la polarisation est parallele a I'axe de rotation (pol = 90°), nous n’observons pas de
variation notable lorsque que 'on incline le réseau.

Cette différence provient du fait que lorsque que l'on incline la structure, le
vecteur d’onde de la lumiere incidente acquiert une projection non nulle suivant la

surface du réseau. Dans le cas présent, la rotation d’angle 6 s’effectuant suivant un
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Fig. 4.4 — Représentation schématique du principe de l’expérience. La
courbe en trait continu noir représente le spectre de transmission du réseau a
incidence normale. La zone colorée correspond & la bande passante du filtre
utilisé pour sélectionner les longueurs d’onde incidentes lors de la mesure des
profils d’émission. Les fleches indiquent la levée de dégénérescence qui a lieu
lorsque I’on incline le réseau : un mode se déplace vers les courtes longueurs
d’onde, 'autre vers les grandes longueurs d’onde. Notons que dans un des
cas la position du minimum coincide alors aux longueurs d’onde incidentes.

axe principal du réseau (I'axe y), cela conduit a réécrire la relation de couplage de
la fagon suivante :
kps = (02" — [[kol|sinf) + m>~g (4.2)
p p
dans cette relation, kg est le vecteur d’onde de la lumiere incidente. Cette rela-
tion montre que lorsque 1'on incline progressivement 1I’échantillon, la projection de
ko augmente, faisant lever la dégénérescence des modes se propageant suivant la

direction de cette projection (axe x).

En d’autres termes, la position du mode PS, dont le sens du vecteur de propaga-
tion coincide avec celui de la projection du vecteur d’onde de la lumiere, se déplace
graduellement vers les courtes longueurs d’onde (grande valeur de ||kps||) lorsque
6 augmente. Et symétriquement, la position du mode PS dont le sens du vecteur
de propagation est opposé a celui de la projection du vecteur d’onde de la lumiere
incidente se déplace vers les grandes longueurs d’onde (petite valeur de |kps]|).
Dans notre cas, un angle ¢ positif correspond a une projection négative du vecteur

d’onde de la lumiere incidente sur I'axe z. C’est donc la position du mode (—1,0)
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qui se décale vers les courtes longueurs d’onde et la position du mode (+ < 1,0)

qui se décale vers les grandes longueurs d’onde.

Ces remarques, a elles seules ne sont toutefois pas suffisantes pour expliquer la
dissymétrie du profil d’émission du réseau. Pour cela il est nécessaire de prendre
également en considération le profil caractéristique des résonances dans le phéno-
mene de transmission exaltée. Leur profil est en effet asymétrique, marqué par un
minimum prononcé (correspondant & une interférence destructive), précédant a plus

courte longueur d’onde le maximum de transmission.

La subtilité réside dans le fait que pour cette expérience nous avons choisi
d’éclairer le réseau aux longueurs d’onde correspondant au maximum de trans-
mission a incidence normale. Ainsi, lorsque que 1’on incline légerement le réseau, le
mode PS qui se déplace aux grandes longueurs d’onde verra son minimum coincider
aux longueurs d’onde incidentes et ne participera des lors que peu au processus de
transmission (voir figure 4.4). L’énergie convoyée vers un coté du réseau est de ce
fait préférablement réémise, expliquant ’asymétrie du profil d’émission.

Par contre, lorsque la lumiere est polarisée suivant ’axe de rotation (ici I'axe
y) la relation de couplage ne change pas : les modes PS se propageant dans cette
direction restent dégénérés malgré I'inclinaison du réseau, expliquant pourquoi nous

n’observons pas de variation notable sur le profil d’émission.

Ces simples considérations ne permettent néanmoins pas d’expliquer tous les
détails observés sur les images expérimentales [110]. Seul un calcul rigoureux permet
de reproduire précisément les observations expérimentales (voir figure 4.3(c), (f) et
(1)).

Les simulations menées par nos collaborateurs [110] montrent que le profil d’é-
mission d’un réseau évolue avec le nombre de trous. A incidence normale, deux
régimes peuvent étre distingués (voir figure 4.5). Pour les petits réseaux (jusqu’a
31 x 31 trous pour les parametres de cette expérience), le profil d’émission est maxi-
mum au centre de la structure et son intensité moyenne augmente avec le nombre
de trous (en accord avec les effets de taille finie discutés dans la prochaine sec-
tion). Pour des structures plus étendues, le profil d’émission est composé d’une
zone centrale presque uniforme ('intensité oscille autour d’une valeur moyenne cor-

respondant a la transmission d’un réseau infini) entourée d’une zone périphérique



62 Chapitre 4

Transmission per hole

Fig. 4.5 — (D’apres [110]) Vue en coupe du profil d’émission d’un réseau
semi-infini IV X oo pour des valeurs croissantes du nombre de trous N le com-
posant. La coupe a été effectuée suivant la dimension finie du réseau qui est
également la direction de la polarisation incidente. La ligne discontinue cor-
respond au profil d’émission d’un réseau infini. Les parametres géométriques
utilisés pour ces simulations sont les mémes que ceux des réseaux de la fi-
gure 4.3.

dont I'extension spatiale n’évolue globalement pas avec le nombre de trous.
L’approche théorique permet notamment d’identifier deux contributions prin-
cipales dans ces effets de bord. L’une d’entre elles correspond a la réflexion des
PS sur les bords de la structure. Cette contribution est toutefois uniquement im-
portante pour les structures les plus étendues, l'interférence entre les différentes
ondes de surface réfléchies étant alors responsable des oscillations calculées dans la
zone centrale du profil d’émission. L’autre contribution tient directement compte
de ’absence de trous au dela de la structure. Elle peut étre considérée comme une
illumination négative provenant de trous « fantomes » composant un motif infini
s’étendant au dela des limites du réseau. Cette contribution négative traduit la di-
minution de l'intensité du profil d’émission au voisinage des bords de la structure.
Dans le cadre de 'expérience présentée dans la figure 4.3, a incidence normale, la
contribution négative provenant des trous fantomes localisés a gauche et a droite
du réseau est équivalente. De ce fait le profil d’émission du réseau est symétrique,
caractérisé par une intensité maximale au centre. Par contre lorsque le réseau est
incliné, les contributions venant de la gauche et de la droite du réseau ne sont plus
équivalentes (pour la méme raison que celle que nous évoquions précédemment au

sujet des modes (£1,0)); I'une dominant par rapport a l'autre, expliquant la dis-
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symétrie du profil d’émission.

Pour résumer, nous avons observé que le profil d’émission des réseaux est loin
d’étre parfaitement uniforme, particulierement pour de faibles inclinaisons de la
structure. Ces observations permettent d’apprécier différents aspects subtils du

mécanisme de la transmission exaltée.

4.3 Effets de la taille finie dans le phénomene de

transmission exaltée

Comme nous 'avons introduit au début de ce chapitre, ces effets de taille fi-
nie peuvent également s’observer spectralement [76,79,80]. Le travail décrit dans
cette partie a pour objectif de compléter ces premieres études afin d’enrichir notre

compréhension du phénomene de transmission exaltée.

4.3.1 Protocole expérimental

Pour cette étude nous avons fabriqué des réseaux de trous sub-longueurs d’onde
de tailles croissantes. Ces structures, gravées dans un meéme film d’argent suspendu
de 275 nm d’épaisseur par lithographie FIB, consistent en des ouvertures circulaires
disposées suivant une maille élémentaire carrée de période p = 600 nm.

Précisons que l'utilisation d’un film suspendu se révele avantageuse du fait que
la constante diélectrique est la méme de part et d’autre du film métallique. En effet,
cette configuration optimise d’une part l'efficacité de transmission [58], et d’autre
part simplifie la réponse spectrale des structures puisque dans ce cas une seule
série de pics est attendue (contrairement au cas asymétrique). Notons également
que l'absence de substrat facilite le processus de gravure. La matiere arrachée par
le FIB peut en effet s’échapper a travers I’échantillon, ce qui permet un meilleur

controle du profil des ouvertures.

Nous avons ensuite collecté les spectres de transmission de ces réseaux composés
d’un nombre de trous (N) croissant ayant un diametre constant. La figure 4.6 re-
produit les données obtenues pour des réseaux comportant N = 5 x 5, 11 x 11,

21 x 21 et 31 x 31 ouvertures de diametre d = 270 nm. De la méme maniere que
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précédemment, ces spectres possedent plusieurs pics associés aux différents ordres
(n,m) de diffraction du réseau (voir relation 1.11). Pour la suite de cette étude nous
avons choisi de suivre plus particulierement 1’évolution de la résonance de plus basse

énergie (située a environ 680 nm) correspondant aux modes PS (1,0) car celle-ci

15 ——
o (a) (1.0)  ——N=31x31
0 | --- N=21x21 1
= N=11x11
£10 --= N=5x5
o
c
C
S
3
£
2]

C
©
|_

3.0

T T T T T
b @

o | ® %5

Rz £4

© 3t

£ 2.0 £, i

S B L

c £ D\~

c 3 0 s i

o S 500 600 700 800 900

) = Longueur d'onde [nm]

21.0 i

IS

%)

c

© - |

—

l_

0.0

500 600 700 800 900
Longueur d'onde [nm]

Fig. 4.6 — (a) Spectres de transmission de réseaux de taille finie composés
de N =5 x5, 11 x 11, 21 x 21 et 31 x 31 ouvertures. Ces structures ont
été gravées dans un film d’argent suspendu de 275 nm d’épaisseur, et ont
une période p = 600 nm et un diametre de trous d = 270 nm. Les transmis-
sions présentées sont normalisées par rapport a 'aire occupée par les trous.
Les marques verticales indiquent la position des résonances libellées par les
indices (n,m) introduits dans relation 1.11. (b) Spectres de transmission,
également normalisés par rapport a ’aire occupée par les trous, obtenus par
simulation numérique en utilisant le formalisme de la décomposition mo-
dale (ME). Les parametres géométriques utilisés sont les mémes que dans
les expériences. Encart : Comparaison entre les calculs utilisant la méthode
ME et FDTD (finite difference time domain) dans le cas d’un réseau infini.

est spectralement bien isolée des autres résonances.
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Comme nous pouvons le constater, la valeur du maximum de transmission as-
socié a cette résonance augmente avec N. Cette évolution témoigne du caractere
collectif de la transmission exaltée. Tel que nous I'avons introduit au début de ce
chapitre, cet accroissement de la transmission est attribué a une augmentation de
I'efficacité de couplage de la lumiere incidente avec les PS, conséquence du fait que
les ordres de diffraction du réseau deviennent de mieux en mieux définis lorsque le

nombre de périodes composant le réseau augmente [109].

Remarquons d’ailleurs que la transmission augmente jusqu’a excéder la valeur
unité. La transmission étant ici normalisée par rapport a l’aire occupée par les trous,
dans ce régime le flux de photons émergeant d’une ouverture est supérieur au flux
illuminant cette méme ouverture. Cela correspond au régime de transmission ex-
traordinaire [47]. Avec les parametres particuliers de ces structures, cette condition
spéciale est déja atteinte pour un réseau de 20 x 20 trous.

Plus subtilement, la résonance se déplace légerement vers les courtes longueurs
d’onde et son profil devient asymétrique lorsque N augmente. Ces observations
s’accordent parfaitement a une augmentation de la contribution résonante liée a
I'excitation de PS par rapport a celle de la transmission directe a travers les ouver-
tures dans le processus de transmission. En effet, lorsque les modes plasmoniques
deviennent de mieux en mieux définis avec N, 'analyse de Fano du phénomene de
transmission exaltée prévoit que le profil spectral des pics qui leur sont associés

prenne une forme asymétrique, typique de ce genre de processus (voir section 1.4).

4.3.2 Approche théorique

De nos jours, le calcul du spectre de transmission de réseaux infiniment étendus
peut se faire avec une précision arbitraire, en utilisant par exemple la méthode des
éléments finis (en anglais « finite difference time domain », abrégé FDTD) [88]. Les
prédictions théoriques obtenues par cette méthode se révelent étre tres proches des
expériences dans la limite des grands réseaux. Toutefois cette méthode ne permet
pas de tenir compte de la taille finie des structures. Les structures plus petites ne
peuvent en effet qu’étre traitées de maniere approximative.

En vue d’'une comparaison théorie-expérience, des calculs ont donc été réalisés en
utilisant une méthode théorique approximative basée sur une décomposition modale

(ME) du champ électromagnétique dans les différentes régions de la structure. Une
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description détaillée de cette technique, idéale pour traiter un nombre fini de modu-
lations gravées dans un film métallique, n’est pas l'objectif de ce travail. Pour cela
nous renvoyons le lecteur a la référence [111]. Nous nous limiterons ici a esquisser

les approximations de bases utilisées pour traiter des métaux réels.

Le probleme essentiel des calculs pour un métal réel est de fixer le rapport entre
les composantes tangentielles des champs électrique et magnétique a la surface de
la structure. Pour un métal réel, une relation d’'impédance existe entre ses com-
posantes, déterminée par la permittivité e(w) du métal. Pour un bon conducteur,
cette relation prend une forme tres simple dite « impédance de surface ». C’est dans
cette approximation que se développe la ME suivant une procédure simple, permet-
tant de traiter les structures finies. Cette méthode approximative donne de bons
résultats dans le visible [88]. Pour cette approche théorique les ouvertures compo-
sant le réseau sont considérées comme des guides d’onde fonctionnant au voisinage
de leur fréquence de coupure. La valeur prise pour cette constante de propaga-
tion du mode fondamental a l'intérieur des guides est celle donnée par un calcul
indépendant réalisé pour une ouverture unique dans un métal réel. Pour prendre
en compte également la pénétration du champ électromagnétique dans le métal, le

diametre des trous est élargi de deux fois la profondeur de peau du métal [59].

Afin d’estimer la validité de cette approche théorique, I'encart de la figure 4.6(b)
présente une comparaison entre le spectre de transmission d’un réseau périodique
infini, calculé par la méthode « exacte » FDTD et la méthode « approximative »
ME. Les résultats obtenus par la méthode ME reproduisent bien les pics de trans-
mission exaltée. Néanmoins, pour ces parametres géométriques, standards pour une
expérience de transmission exaltée dans le visible, la méthode ME prédit des pics
de transmission qui sont décalés vers le bleu de 25 nm par rapport aux résultats de
la méthode FDTD. De plus, bien que le pic de transmission obtenu par ME soit tres
proche des valeurs théoriques de référence données par FDTD, ce pic approximé est
environ 40% plus intense et 40% plus fin. Nous devons garder ces ordres de grandeur
en téte lors de la comparaison de ces calculs avec les expériences car ils indiquent

que la méthode ME donne uniquement des valeurs semi-quantitatives.

La figure 4.6(b) présente les spectres de transmission théoriques, calculés pour

des réseaux ayant les mémes parametres que dans les expériences. Comme nous pou-
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vons le constater, ces simulations reproduisent parfaitement 1’évolution des spectres

de transmission expérimentaux lorsque le nombre de trous augmente.

4.3.3 Evolution de l’intensité de transmission

Afin d’obtenir une connaissance plus approfondie de ces effets de taille nous
avons répété 'expérience précédente pour différents diametres d’ouverture. Nous
avons extrait, des différents spectres de transmissions mesurés, I'intensité ainsi que
la largeur a mi-hauteur du pic (1,0). Ces données sont présentées dans la figure 4.7.

Les intensités transmises suivent essentiellement la méme tendance que celle
décrite précédemment, c’est-a-dire I'intensité maximale de transmission croit lorsque
N augmente. Néanmoins nous pouvons constater que plus le diametre des ouver-
tures est grand, plus rapidement la transmission atteint un régime de saturation.

L’évolution de I'intensité du maximum de transmission semble suivre une simple

loi de saturation :

T(N> = Tmaz(l - €$p(—N/Nc>> (43>

dans laquelle, T,,,, représente la transmission a saturation et N, un nombre de trous
qui caractérise la saturation du systeme. Nous avons ajusté cette fonction de satu-
ration aux données expérimentales en variant ces deux parametres. Les meilleurs
résultats obtenus, reportés dans la figure 4.7(a), correspondent & N, = 105, 190 et
495 ouvertures pour respectivement d = 295, 270 et 215 nm. Les valeurs prises par
N, nous permettent de décrire quantitativement la saturation en terme de taille de

structure.

Comme nous pouvons le voir dans la figure 4.7(c), les calculs théoriques basés
sur la méthode ME reproduisent bien les tendances expérimentales, avec néanmoins
une légere différence dans les intensités. Comme nous ’avons soulevé précédemment,
la méthode ME prédit toujours des transmissions plus élevées et des largeurs plus
fines que les simulations FDTD. Ceci conduit a une erreur systématique dans la
théorie qui suffit a expliquer les différences visibles en comparant les expériences et
les calculs utilisant la méthode ME (figures 4.7(a) et 4.7(c)).

L’évolution des transmissions théoriques peut également étre décrite a 1'aide de
la relation 4.3. Nous obtenons les valeurs N, = 94 et 213 ouvertures pour respecti-

vement d = 295 et 270 nm. Nous pouvons malheureusement difficilement extraire
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une valeur de N, pour le plus petit diametre considéré (d = 215 nm). Les valeurs
de transmission qui lui sont associées suivent une évolution différente de celle ob-
servée pour les plus grands diametres. Ceci est sans doute lié a la maniere dont la
pénétration du champ électromagnétique dans le métal est prise en compte dans les
calculs ME. En effet, tous les diametres ont été élargis phénoménologiquement par
une quantité constante ; une correction sans doute trop forte lorsque la dimension
des ouvertures décroit significativement.

Malgré ce petit désaccord, expérience et théorie montrent que la transmission
augmente avec la taille du réseau jusqu’a atteindre un régime de saturation. Et que
la vitesse a laquelle le régime de saturation est atteint, représenté par N., augmente

avec d.

4.3.4 Evolution des largeurs des résonances

Pour avoir plus d’informations sur le mécanisme sous-jacent, il est intéressant
de suivre les largeurs a mi-hauteur (I') des résonances. Ainsi que nous le soulevions
dans la section 3.6, elles refletent en effet le temps de vie des PS sur le réseau [44].

Comme nous pouvons le voir dans la figure 4.7(b), pour tous les diametres
considérés, la largeur des pics diminue vers des asymptotes horizontales lorsque que
N augmente. Ces limites inférieures correspondent aux pertes totales du systeme,
c’est-a-dire aux pertes internes (absorption dans le métal) et aux pertes radiatives
(diffusion par les ouvertures). Rappelons & ce moment que nous avons évalué dans
le chapitre précédent (section 3.6) que les pertes radiatives constituaient la contri-
bution dominante.

Ces mesures montrent également que la valeur de ces asymptotes augmente
avec le diametre des trous. Tenant compte du fait que toutes les structures ont
été gravées dans le méme film avec le méme niveau de précision, cette tendance
peut étre uniquement expliquée par le fait que l'augmentation du diametre des
ouvertures induit une augmentation de la diffusion des PS sur le réseau, et de ce
fait, une augmentation des pertes radiatives et de la valeur des asymptotes [44].

En considérant la valeur de ces asymptotes et en supposant une décroissance
exponentielle des PS; il est possible d’évaluer la longueur de propagation maximale
des PS (Ipmax) pour un réseau infini. En effet, en considérant les relations présentées

en section 3.6, connaissant la largeur totale de la résonance (supposé simplement
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Fig. 4.7 — (a) Intensité maximale de transmission, mesurée expérimen-
talement, en fonction du nombre de trous (N) composant le réseau pour
différents diametres d’ouverture (d = 215, 270, et 295 nm). Les lignes
continues représentent les meilleurs fits obtenus en utilisant la relation 4.3.
(b) Largeurs a mi-hauteur des résonances (I') correspondant aux données
présentées dans le cadran (a). Les barres d’erreur ont été déterminées a
partir de la dispersion des données obtenues par des mesures effectuées sur
plusieurs structures similaires sur un échantillon de test. (c) et (d) Résultats
des simulations numériques utilisant les mémes parametres géométriques que
dans les expériences présentées dans les cadrans (a) et (b).

homogene) nous pouvons évaluer le temps de vie de la résonance PS et la longueur

de propagation qui lui est associée [44] :

)\2

27T 1y, (44)

lpmam =

Dans cette relation A est la longueur d’onde de la résonance, I(\) sa largeur a demi

hauteur exprimé en nanometre et n. sy est I'indice de réfraction effectif de I'interface

(R[\/emea/(em + €a)])- En ce qui concerne les résultats expérimentaux nous obte-
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nons des valeurs de propagation d’environ 2.4 um et 3.4 pym pour les diametres de
295 nm et 270 nm respectivement. Une valeur supérieure a 4 um est attendue pour
le cas du diametre de 215 nm. En conservant a l'esprit que 1’élément clé, permet-
tant la transmission exaltée, est la propagation des PS sur plusieurs périodes du
réseaux, il apparait clairement que la transmission d’un réseau atteindra un régime

de saturation lorsque ses dimensions latérales excéderont Ip,,qz.

La figure 4.7(d) présente les valeurs des largeurs obtenues théoriquement. De la
méme maniere que pour les intensités de transmission, les tendances expérimentales
sont tres bien reproduites par les simulations malgré une différence de valeur absolue

que nous avons déja abordée précédemment.

Il est intéressant de remarquer que pour les petits nombres de trous, la résonance
s’affine lorsque d augmente. Cette tendance est exactement a ’opposé de ce que nous
observons dans la limite des grands nombres de trous. Pour un petit nombre de trous
la résonance ne reflete sans doute pas un effet collectif (le facteur de structure des
petits réseaux est mal défini) mais est plutot associé au couplage qui s’effectue au
niveau des ouvertures prises individuellement. Nos mesures semblent donc indiquer
que la diffusion de la lumiere par une ouverture unique permet d’exciter des PS
avec une efficacité qui augmente avec la taille de I'ouverture. Une telle évolution a

été observé récemment dans un autre contexte expérimental [112].

Finalement, ces expériences nous ont montré que lorsque le diametre de 1’ou-
verture diminue pour une période donnée, la longueur de propagation des PS aug-
mente. Le phénomene de transmission exaltée est fondé sur 'excitation des PS,
cette considération suffit a expliquer les différences de vitesse de saturation me-

surées lorsque le diametre des ouvertures varie.

Pour un diametre d’ouverture donné, I'intensité de transmission augmente avec
le nombre de trous. L'une des premieres études expérimentales, portant sur la trans-
mission exaltée, remarquait déja l'influence de la taille de la structure [76]. Par la
suite, une étude plus détaillée menée dans le domaine des infra-rouges lointains [79]
a confirmé cette dépendance qui a été attribuée au facteur de structure du réseau.
En effet, comme nous l'introduisions précédemment, ce dernier devient de mieux en
mieux défini lorsque lorsque le nombre de trous composant le systeme augmente.

Néanmoins cette seconde étude s’est limitée a suivre l'intensité que pour un tres
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faible nombres d’ouvertures (surtout si ’'on tient compte de la longueur de propa-
gation des PS dans l'infra-rouge lointain), de sorte que les auteurs n’ont pas atteint
le régime de saturation que nous observons dans nos mesures [113]. Nos résultats
montrent a nouveau l'importance du facteur de structure dans la définition de la
résonance PS, mais nos données soulignent en plus la limite supérieure imposée par
le temps de vie restreint des PS a la surface du réseau.

Selon I'idée que les PS collectent 1'énergie a la surface du réseau, une augmen-
tation de leur propagation devrait résulter en un renforcement de l’exaltation du
champ a la surface du réseau. Par conséquent, nous nous attendons a ce que l'ef-
ficacité relative de transmission d’un réseau par rapport a une ouverture unique

augmente lorsque d diminue.

4.4 Efficacité relative de la transmission exaltée

Dans cette partie, nous nous proposons de comparer la transmission d'un réseau
de trous a celle d'une ouverture unique pour différents diametres d’ouverture. Ces
mesures nous permettrons de vérifier premierement I’hypotheése émise précédem-
ment, et deuxiemement, d’obtenir des valeurs d’efficacité atteignable expérimenta-

lement.

4.4.1 Protocole expérimental

Nous avons fabriqué des réseaux a maille carrée (p = 430 nm) composés de
40 x 40 trous ainsi que les ouvertures uniques correspondantes, pour des diametres
d = 150, 200, 250 et 300 nm. Les images MEB obtenues pour le cas d = 300 nm sont
reproduites dans la figure 4.8. Toutes ces structures ont été gravées dans le méme
film d’or qui a été préalablement déposé sur un substrat de verre. Un liquide d’indice
accordé a I'indice de réfraction du verre a été ensuite déposé sur les structures pour
nous permettre de travailler a nouveau dans une configuration symétrique.

A cette occasion, nous devons de souligner que le choix des parametres expéri-
mentaux (différents de ceux de la section précédente), a été défini apres de nombreux

essais préliminaires.

Durant le processus de fabrication nous avons été extrémement vigilants afin
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Fig. 4.8 — (a) et (b) Images obtenues par microscopie électronique a ba-
layage d’un réseau de 40 x 40 trous (p = 430 nm et d = 300 nm) gravé dans
un film d’or de 295 nm d’épaisseur. (¢) Ouverture unique correspondante.
Les images présentés dans les cadrans (c) et (c) sont & la méme échelle.
Comme nous pouvons le voir en comparant les panneaux (b) et (c), les pa-
rametres géométriques des ouvertures sont comparables aussi bien au niveau
du réseau qu’au niveau de ’ouverture unique.

d’obtenir la méme qualité de gravure pour un large réseau de trous et pour une ou-
verture isolée. Aussi, le choix de la taille des réseaux (40 x 40 trous) fut déterminé,
d’une part, de telle maniere a ce que la taille des réseaux soit suffisamment grande
pour que leur transmission ait atteint le régime de saturation (décrit dans la section
précédente) pour les quatre diametres considérés (tenant compte de la présence du li-
quide d’indice), et d’autre part, pour permettre la fabrication de structures de haute
qualité dans la limite de discrétisation de la lithographie FIB. Les images MEB des
structures montrent que les parametres géométriques des structures gravées different

de moins de 10 nm des valeurs spécifiées.

Notons que pour que la qualité des gravures soit particulierement bonne et
reproductible les films métalliques déposés doivent présenter des grains les plus
petits possibles. Ces considérations ont privilégié la sélection de I'or comme métal

pour cette étude, et la technique de la pulvérisation cathodique.

Le choix d’avoir enveloppé la structure dans un milieu diélectrique d’indice
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supérieur a celui de l'air sera expliqué plus tard.

Nous définissons l'efficacité relative de la transmission exaltée comme le rapport
entre la transmission d’une ouverture au sein d’un réseau et la transmission d’une
ouverture isolée. Si la mesure du spectre de transmission d'un réseau de trous ne
présente pas de difficulté particuliere, il n’en est pas de méme pour l'ouverture

isolée.

4.4.2 Caractérisation optique des ouvertures uniques

La caractérisation d’une ouverture unique est une tache délicate. En effet, une
ouverture sub-longueur d’onde, en tant que point source, diffracte dans tout le demi
espace sur une large gamme spectrale, induisant des aberrations géométriques. Par
conséquent, il est impératif de prendre un certain nombre de précautions lors de
la mesure d’'une ouverture unique avec un microscope pour obtenir des données
correctes.

Premierement, nous avons mesuré les spectres de transmission a différents plans
focaux pour tenir compte des aberrations chromatiques. Ces données corrigées ont
ensuite été confrontées aux valeurs obtenues dans des intervalles spectraux restreints
(en filtrant la lumiere blanche a I’aide de filtres passe-bande). Notons également que
lors de la normalisation de ces mesures, nous avons tenu compte de 1’étalement de
la tache d’Airy associé a ces ouvertures uniques.

Un second probleme résulte de la taille finie de ’angle de collection de notre
montage expérimental. En effet, alors que la théorie prévoit que de telles ouvertures
émettent dans tout le demi espace (27 sr), des études du profil d’émission angu-
laire indiquent que cela n’est probablement pas le cas pour des ouvertures dans des
films métalliques [17,28]. Néanmoins, afin de collecter la plus grande fraction de la
lumiere transmise, nous avons choisi de travailler avec un objectif a grande ouver-
ture numérique (ON), & savoir un objectif & immersion a ON réglable (Nikon Plan
Fluor 100x avec ON= 0.5 — 1.3). Cet objectif imposant 1'utilisation d’une huile a
immersion (d’indice de réfraction n = 1.53) nous avons tout naturellement choisi de
travailler a nouveau dans une configuration symétrique en travaillant avec un film

métallique déposé sur un substrat de verre.
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Fig. 4.9 — Spectres de transmission d’une ouverture unique de 300 nm de
diametre obtenus en augmentant progressivement ’ouverture numérique de
I’objectif de collection. Les résultats présentés correspondent & une moyenne
effectuée sur les spectres de transmission de trois ouvertures différentes (de
méme diametre) gravées dans un film d’or de 295 nm d’épaisseur. Encart :
Transmission mesurée en fonction de 'angle solide de collection, évalué a
600 nm et 800 nm.

Nous avons commencé par mesurer le spectre de transmission de toutes les ouver-
tures uniques pour des valeurs croissantes de ON. La figure 4.9 présente uniquement
les données correspondant au cas d = 300 nm, les mesures effectuées pour les autres
diametres d’ouverture ayant un comportement tout a fait similaire. Pour toutes les
tailles d’ouverture considérées, I'intensité de transmission collectée augmente avec
I'ouverture numérique puisque nous collectons une plus grande fraction du profil
d’émission angulaire de 'ouverture unique. Mais pour les grandes valeurs de ON
I'intensité collectée atteint toutefois un régime de saturation (voir l'encart de la
figure 4.9), indiquant que la plus grande fraction du champ transmis a alors été col-
lectée. Cette saturation intervient lorsque la fraction de lumiere collectée correspond
a environ un quart de la demie sphere, ce qui correspond a environ +40° en bon
accord avec des investigations antérieures [17,28]. Méme si une augmentation de la
directivité des champs diffractés est attendue lorsque d et/ou ¢, augmentent [18,23],

nous avons évalué ces effets comme étant négligeables dans nos mesures.
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4.4.3 Résultats expérimentaux

Finalement, les figures 4.10(a) et (b) présentent respectivement les spectres
de transmission des réseaux de trous et ceux des ouvertures uniques correspon-
dantes. Comme nous nous y attendions, la transmission augmente globalement
avec le diametre des trous. La transmission des réseaux étant exaltée a certaines
longueurs d’onde ou supprimée a d’autres longueurs d’onde en comparaison de la
transmission de l'ouverture unique correspondante. Les pics de transmission des
réseaux s’élargissent lorsque que le diametre augmente comme nous I’avons observé
précédemment et se déplacent vers les grandes longueurs d’onde comme il a déja
été rapporté dans la littérature [78]. Nous pouvons également remarquer que la
valeur de la transmission au minimum de transmission augmente avec le diametre

indiquant une augmentation de la transmission directe a travers le réseau de trous.

Le rapport de la transmission d’un réseau sur la transmission de l'ouverture
unique correspondante sur toute la gamme spectrale est présenté dans la figure 4.11
(a). Cette représentation nous permet de suivre facilement le facteur d’exaltation
d’un réseau relativement a une ouverture unique. Au maximum de la résonance
principale, ces facteurs d’exaltation sont approximativement 8, 12, 18 et 40 pour
d = 300, 250, 200 et 150 nm respectivement. La résonance aux plus courtes longueur
d’onde, correspondant au mode (1,1), est caractérisée par un facteur d’exaltation
beaucoup plus faible, principalement lié au fait que 'or devient de moins en moins
favorable aux PS lorsque la longueur d’onde diminue, comme nous ’avons discuté
dans le chapitre 3. Rappelons également qu’en dessous d’environ 500 nm 1’or ne
peut plus soutenir de mode PS a cause de la valeur de sa constante diélectrique.

Les résultats théoriques présentés dans les figures 4.10(c), 4.10(d) et 4.11(b)
montrent un excellent accord avec les résultats expérimentaux. Précisons que pour
ces calculs nous avons considéré que les trous étaient remplis par un milieu diélec-

trique d’indice de réfraction n = 1.53.

Nous pouvons également remarquer sur la figure 4.11 qu’en dehors des résonan-
ces plasmoniques des réseaux de trous, le rapport des transmissions est proche de
I'unité et qu’il est essentiellement indépendant du diametre de 'ouverture, attes-
tant de la consistance des mesures et des calculs. Au contraire, a la longueur d’onde

de résonance, le facteur d’exaltation augmente lorsque le diametre diminue, en ac-
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Fig. 4.10 - (a) et (b) Respectivement les spectres de transmission d'un
réseau de 40 x 40 trous (p = 430 nm) et d’une ouverture unique, pour des
diametres d’ouvertures croissants (d = 150, 200, 250 et 300 nm). Toutes les
structures ont été gravées dans le méme film d’or de 295 nm d’épaisseur
qui a été déposé sur un substrat de verre puis recouvert par un liquide
d’indice (n = 1,53). L’augmentation de la transmission et du bruit dans la
limite des grandes longueurs d’onde, visible principalement sur le spectre
de la plus petite ouverture unique (d = 150 nm), correspond au seuil de
détection de notre montage expérimental, ce bruit augmente typiquement
avec la longueur d’onde. Pour toutes les structures, la lumiere transmise a
été collectée en utilisant le méme objectif (Nikon Plan Fluor 100x) avec
une ouverture numérique fixée a 1.3. Les courbes relatives aux ouvertures
uniques sont une moyenne effectuée sur les spectres de transmission de trois
ouvertures différentes. (c) et (d) Résultats théoriques correspondant aux
expériences. Tous les spectres sont présentés en échelle logarithmique.

cord avec l'augmentation de la propagation des PS discutée précédemment. Ces
mesures confirment a nouveau I'importance des PS dans le phénomene de transmis-

sion exaltée.
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Fig. 4.11 - (a) Rapport entre la transmission d’un réseau et la transmission
d’une ouverture unique correspondante, pour d = 150, 200, 250 et 300 nm.
(b) Résultats théoriques correspondant aux mesures expérimentales. Toutes
les données sont présentées en échelle logarithmique.

4.5 Conclusion

Lorsque que nous comparons la transmission d’un réseau de trous sub-longueurs
d’onde aux premieres prédictions théoriques, tels les travaux de Bethe [5], le phéno-
mene de transmission exaltée donne lieu a des transmissions excédant de plusieurs
ordres de grandeurs celle d’'une ouverture unique. Seulement, ces premieres études
théoriques ne prenaient pas en compte les résonances de transmissions observées
expérimentalement pour une ouverture unique dans un film métallique d’épaisseur
finie 27,28, 30].

De telles résonances sont désormais reproduites par les simulations numériques,
et sont attribuées a des modes plasmon localisés [20,21] ou a des modes guidés [24—
26]. La présence de résonances dans le spectre de transmission d’une ouverture
unique pouvant d’ores et déja exalter la transmission a une longueur d’onde donnée,

I'exaltation d'un réseau est également dépendante de la forme de l'ouverture [19,
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27,28, 30]. L'exaltation de la transmission d'un réseau relativement a celle d'une
ouverture unique est de ce fait totalement dépendante de facteurs géométriques et
est par conséquence également fonction de la longueur d’onde (comme nous ’avons

discuté dans le chapitre 3).

Dans ce contexte, nos mesures montrent clairement que la présence de résonances
plasmoniques bien définies, reliées a la périodicité du réseau, exaltent davantage la
transmission d'un a deux ordres de grandeur. La plus grande exaltation est obtenue
lorsque la taille du réseau est supérieure a la longueur de propagation maximale des
PS (atteignable sur un réseau infini ayant les mémes caractéristiques).

Dans cette limite, l'efficacité relative de la transmission exaltée d'un réseau
par rapport a une ouverture unique augmente lorsque le diametre des ouvertures
diminue, conformément a l'augmentation de la longueur de propagation des PS a
la surface du réseau.

Nous avons également observé que les réseaux ne réémettent pas uniformément
la lumiere. Leurs profils d’émission sont fortement marqués par la direction et la
longueur de propagation finie des PS. Plus surprenant, nous avons remarqué qu’ils

sont particulierement sensibles a 'angle d’incidence de la lumiere.

Tous ces effets, liés a la taille finie du réseau ainsi qu’a la longueur de propagation
finie des PS, sont a prendre en compte dans le cas d’applications pratiques, tant au

niveau du « design » du réseau qu’au niveau de I'interprétation des données.



Chapitre 5

Organisations aléatoires et

quasipériodiques d’ouvertures

5.1 Introduction

Les surprenantes propriétés optiques des réseaux de trous dans les films métalli-
ques proviennent de I'excitation de modes de plasmon de surface (PS) bien définis. A
incidence normale, lorsque la structure est illuminée par un faisceau d’ondes planes,
les modes de transmission optique exaltée sont déterminés par la loi de conservation
des impulsions kpg = G, entre le vecteur réciproque du réseau périodique G et le
vecteur d’onde des PS sur une interface plane kpg.

Par conséquent, la notion de périodicité (de laquelle découle la définition de
I'espace réciproque d’une structure cristalline) et la notion associée de symétrie
spatiale apparaissent essentielles dans le processus d’excitation et de controle des
résonances PS a la surface du réseau.

Dans un premier temps, nous nous intéresserons aux arrangements aléatoires
de trous. Bien que leurs propriétés optiques soient tres proches de celles d'une
ouverture isolée dans la limite d’une faible densité surfacique de trous, nous remar-
querons qu’une augmentation de la densité de trous dans le réseau aléatoire conduit
inévitablement a la création d’un ordre a courte portée, marquant distinctement le
spectre de transmission. Conformément a nos attentes, ces signatures optiques se-
ront toutefois moins bien définies en comparaison des pics de transmission exaltée
observés dans le cadre de structures périodiques, montrant I'importance de I'ordre

a longue portée dans le phénomene de transmission exaltée.
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Nous étudierons alors un arrangement plus subtil de I’espace, possédant un ordre
a longue portée mais échappant aux contraintes de la périodicité : les quasicristaux.
Nous nous intéresserons spécifiquement au motif découvert par Penrose [114]. Nous
verrons que contrairement aux motifs aléatoires ces réseaux possedent des pics de
transmission exaltée bien définis. Toutefois la perte de périodicité stricte modifiera la
dynamique de propagation des PS a la surface de la structure, diminuant 'efficacité
du phénomene de transmission exaltée par rapport au cas des réseaux parfaitement

périodiques.

5.2 Motif aléatoire

Les arrangements aléatoires de trous ont été largement utilisés expérimentale-
ment dans le but de séparer les effets liés a la périodicité des effets associés aux
ouvertures dans le phénomeéne de transmission exaltée [27,30, 46, 115-117]. Pour-
tant, il n’est pas évident que les propriétés optiques d’un réseau aléatoire puissent
étre considérées comme étant la somme des contributions indépendantes d’ouver-
tures uniques isolées. Peu d’études ont en fait réellement comparé le spectre de
transmission d’une ouverture unique a celui d’un réseau aléatoire [29,118]. Nous
nous proposons donc de compléter ces premieres investigations en comparant dans
un premier temps expérimentalement les propriétés optiques d’'une ouverture isolée
a celles de réseaux aléatoires. Cette comparaison nous conduira dans un second
temps a étudier les effets liés a la présence d’ordre a courte portée dans les réseaux

aléatoires les plus denses.

5.2.1 Protocole expérimental

Nous avons fabriqué des réseaux de trous aléatoires en disposant au hasard des
ouvertures dans une fenétre carrée d’environ 13 x 13 um?. Afin d’éviter le recouvre-
ment entre deux trous distincts, nous avons ajouté une contrainte qui impose une
séparation minimale m (de centre & centre) entre les ouvertures composant le motif.
Compte tenu du profil légerement émoussé des ouvertures gravées par lithographie
FIB (voir par exemple les coupes longitudinales de la figure 3.1) et des conditions
expérimentales particulieres a cette étude, il est nécessaire d’avoir une séparation de

bord a bord entre deux trous d’au moins 75 nm pour qu’ils soient parfaitement dis-
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sociés. Par mesure de précaution, nous avons choisi une valeur minimale légerement
supérieure, égale & environ 90 nm (pour un diametre d’ouverture d = 160 nm, cela
correspond a une valeur minimale de m égale a 250 nm).

Un autre parametre essentiel intervient dans la construction d’un réseau alé-
atoire : la densité moyenne p d’ouverture par unité de surface. Ce parametre est
critique lors de la construction d’un motif aléatoire puisqu’en cherchant a obtenir
un arrangement compact d’ouvertures I'on induit nécessairement un certain ordre
dans le systeme. Cette propriété, qui correspond a la notion d’ordre a courte portée,
apparait dans de nombreux arrangements denses mais non cristallins de la matiere

tel que les solides amorphes, les verres et la plupart des liquides [119,120].

5.2.2 Comparaison du spectre de transmission d’un réseau

aléatoire a celui d’'une ouverture unique

Dans un premier temps, nous avons voulu minimiser la création d’ordre a courte
portée dans les réseaux aléatoires. Pour cela nous avons choisi la densité des réseaux
aléatoires de telle sorte qu’elle soit environ égale a un tiers de la densité maximale
atteignable dans une fenétre carrée déterminée, limitée par la contrainte m. L’uni-
formité des transformées de Fourier des arrangements générés, dont certaines sont
incluses dans la figure 5.1, permet de vérifier qu’effectivement aucune fréquence
spatiale particuliere ne ressort.

Nous avons fabriqué des réseaux aléatoires composés de trous identiques de
diametre d = 160 nm, gravés dans un méme film d’or de 275 nm d’épaisseur déposé
sur substrat de verre (voir figure 5.1). Les structures ont ensuite été recouvertes
par un liquide d’indice ajusté a celui du verre. Leur spectre de transmission ont été
mesurés en utilisant le protocole expérimental décrit dans la section 4.4, bien que
dans la gamme de p choisie les spectres des arrangements aléatoires se soient avérés

moins sensibles aux aberrations chromatiques que dans le cas d’ouvertures uniques.

La figure 5.2 présente les spectres de transmission de réseaux aléatoires générés
pour des valeurs croissantes de la contrainte m (possédant une densité p décroissan-
te). Sur cette figure, nous avons également reporté le spectre de transmission d’une
ouverture unique gravée dans le méme film que les réseaux aléatoires (ligne grise

épaisse) et possédant strictement les mémes caractéristiques géométriques que les
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Fig. 5.1 — Vues par microscopie électronique a balayage (MEB) de réseaux
aléatoires générés pour différente valeur de la distance minimale entre les
ouvertures m : (a) m = 250 nm (p ~ 7.5 %), (b) m = 450 nm (p ~ 2.3 %)
et (c) m = 650 nm (p ~ 1.2 %). La densité de trous par unité de surface
(p) a été choisie comme étant égale a un tiers du maximum autorisé par
les contraintes imposées par m. Les ouvertures ont toutes le méme diametre
(d = 160 nm). Les transformées de Fourier numériques des arrangements
aléatoires sont également représentés. L’échelle et le contraste sont identiques
dans les différentes images. (d) Images d’ouvertures uniques fabriquées dans
le méme film d’or (¢ = 275 nm), possédant des parametres géométriques
identiques & ceux des trous composant les réseaux aléatoires (d = 160 nm).
L’anneau blanc qui entoure les ouvertures sur les images MEB est da au
profil légérement émoussé des ouvertures.

trous composant les motifs aléatoires (voir figure 5.1).

Comme nous 'attendions, le spectre de transmission des réseaux aléatoires ne
possede pas de résonances clairement définies. La réponse optique des arrangements
aléatoires reste proche de celle de I'ouverture unique, en particulier pour les plus
grandes valeurs de la séparation m (voir le spectre m = 750 nm sur la figure 5.2).
Dans ce cas, la transmission d’un réseau aléatoire peut alors étre considérée comme

étant la somme des contributions indépendantes d’ouvertures uniques isolées.
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Fig. 5.2 — Spectres de transmission de réseaux de trous aléatoires pour des
valeurs croissantes de la distance minimale entre les trous (m). Ces données
correspondent aux parametres géométriques présentés dans la figure 5.1.
Le spectre de transmission d’une ouverture unique possédant les mémes
parametres que les trous composant les réseaux est également représenté
(ligne grise épaisse). Tous les spectres ont été obtenus en suivant le protocole
décrit dans la section 4.4 et sont normalisés par rapport a l'aire occupée
par les trous. Le spectre de 'ouverture unique correspond a la moyenne du
spectre de deux trous isolés différents (voir figure 5.1(d)).

Remarquons toutefois les petites modulations sur les spectres des réseaux alé-
atoires, absentes du spectre de I'ouverture unique. Ces déviations indiquent une
interaction non négligeable entre les trous composant le motif aléatoire. L’écart
entre entre le spectre de 'ouverture unique et celui du réseau aléatoire semble se
creuser lorsque m diminue.

Des modulations similaires sont visibles sur les spectres de réseaux aléatoires
présentés dans d’autres études [27,30,118]. Une étude théorique [118] comparant le
spectre de réseau aléatoire a celui d’une ouverture unique a attribué ces modulations
a des résonances locales entre des ouvertures adjacentes. Cette conclusion s’appuie
notamment sur des expériences qui ont montrées que deux ouvertures percées dans
un film métallique peuvent interagir en champ proche via les PS [121], ce qui a été

démontré comme influengant leur transmission globale [122,123].

Remarquons que le spectre m = 250 nm qui présente les plus fortes déviations
correspond a la structure qui est aussi la plus dense. Cette densité commence a étre

suffisamment élevée pour contraindre le tirage aléatoire des trous dans la surface
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fixée du réseau. Cet effet de contrainte se manifeste par I’apparition d’une informa-
tion spatiale que I’on commence a pouvoir identifier dans le spectre Fourier associé.
C’est cette information qui définit probablement le 1éger épaulement sur le spectre

correspondant a m = 250 nm sur la figure 5.2.

5.2.3 Ordre a courte portée

Comme nous l'introduisions au début de ce chapitre, des fortes valeurs de p
peuvent induire 'apparition d’un ordre a courte portée dans le systeme. Afin de
mettre en évidence les effets liés a la présence d’'un tel ordre et en particulier ca-
ractériser ’épaulement observé sur la figure 5.2 pour m = 250 nm, nous avons généré
des réseaux aléatoires avec une densité maximale de trous, tout en respectant les
contraintes imposées par m. De cette facon nous allons pouvoir suivre spectralement

I'effet de cette contrainte pour plusieurs valeurs de m.

Des images typiques de réseaux aléatoires fabriqués sont présentés dans la fi-
gure 5.3. Sur cette méme figure nous retrouvons également les transformées de Fou-
rier (TF) des arrangements générés. Celles-ci font clairement ressortir, sous la forme
d’anneaux concentriques, ’ordre induit par la forte densité imposée au systeme.

Comme nous pouvons le voir sur les coupes radiales, également représentées sur
la figure 5.3, la fréquence associée a ces sur-intensités spectrales correspond bien au
parametre m. Notons que l'intensité spectrale maximale visible sur les TF corres-
pond en fait & une longueur légerement supérieure a m (décalage constant d’environ
15 nm).

La figure 5.4 rassemble les spectres des différents arrangements aléatoires com-
pacts fabriqués. Pour m = 250 nm, nous retrouvons aux alentours de 650 nm
I’épaulement que nous observions précédemment sur la figure 5.2. Plus remarquable,
la position de cet épaulement évolue avec m. Une analyse des données suggere une
évolution linéaire de la position de cette résonance avec m. Lorsque m excede 450 nm
nous n’observons plus de résonance clairement définie mais plutot des modulations
semblables a celles observées sur la figure 5.2.

En s’inspirant des systemes périodiques, pour lesquels le facteur de structure

détermine les différentes résonances plasmoniques, nous relions la structure spectrale
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Fig. 5.3 — Vues par microscopie électronique a balayage de réseaux aléatoires
générés pour différente valeur de la distance minimale entre les ouvertures
m : (a) m = 250 nm (p ~ 22.6%), (b) m = 300 nm (p ~ 15.8%) ,(c)
m = 350 nm (p ~ 11.7%) et (d) m = 400 nm (p ~ 9.2%). La densité de
trous par unité de surface a été maximisée dans la limite des contraintes
imposées par m. Les ouvertures ont toutes le méme diametre (d = 160 nm).
Les transformées de Fourier (TF) numériques des arrangements aléatoires
sont également représentées. Ces images permettent d’identifier un ordre
a courte portée dans les motifs (anneaux concentriques). Les coupes ra-
diales moyennes permettent de visualiser facilement les fréquences des pre-
miers anneaux, qui correspondent clairement au parametre m. L’échelle et
le contraste des TF sont identiques aux TF présentées sur la figure 5.2.

de la TF des arrangements aléatoires compacts a leurs propriétés optiques bien
définies. Plus précisément, en généralisant la relation 1.10 (relation de couplage
aux PS) nous avons identifié la fréquence spatiale dominant la TF (correspondant
environ a 2w /m) a la fréquence des résonances optiques.

La figure 5.5 compare ’évolution expérimentale de la position de 1’épaulement
en fonction de m a celle déduite a partir d'une analyse de la TF des arrange-
ments aléatoires. Méme si la gamme spectrale reste faible, nous remarquons que

I’épaulement semble suivre la méme tendance que celle observée dans le cas de
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Fig. 5.4 — Spectres de transmission de réseaux de trous aléatoires pour
des valeurs croissantes de la distance minimale entre les trous (m). Ces
données correspondent aux parametres géométriques présentés dans la fi-
gure 5.3 (réseaux avec une densité maximale de trous). Le spectre de trans-
mission d’une ouverture unique possédant les mémes parametres que les
trous composant les réseaux est également représenté (ligne grise épaisse).
Tous les spectres ont été obtenus en suivant le protocole décrit dans la sec-
tion 4.4 et sont normalisés par rapport a ’aire occupée par les trous.

réseaux périodiques (voir section 3.3).

Afin d’obtenir plus de détails sur la dynamique de ces résonances il est également
intéressant d’étudier 1’évolution des spectres de transmission en fonction du nombre
de trous N pour une densité et une distance minimale entre les ouvertures fixées.
Pour cela, nous avons fabriqué et caractérisé des réseaux aléatoires couvrant une
fenétre carrée de taille croissante (composé de ce fait d’'un nombre croissant d’ou-

vertures).

Les spectres de transmission de ces structures de tailles croissantes ont été re-
portés dans la figure 5.6. Nous constatons que le spectre de transmission du motif
aléatoire n’évolue globalement pas lorsque le nombre de trous augmente. Les seules
fluctuations d’intensité sont attribuées a des variations locales de la densité de trous
dans les motifs aléatoires dont nous n’avons pas tenu compte dans notre normali-
sation. En effet lors des mesures nous analysons uniquement la lumiere transmise
par une fraction des structures, limitée par la dimension de la fente d’entrée du

spectrometre (voir section 2.4). Cette fente intercepte uniquement une tranche du
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Fig. 5.5 — Evolution de la position de la résonance observée expérimen-
talement sur le spectre de transmission de réseaux aléatoires compacts en
fonction de la distance minimale entre les ouvertures (m). Ces données sont
comparées aux positions estimées a partir de la structure spectrale de la
transformée de Fourier des structures aléatoires (ligne continue).

réseau. Par conséquent la zone mesurée est proportionnelle a la taille du réseau et,
de ce fait, I'intensité du spectre de transmission des plus petits motifs aléatoires est
particulierement sensible aux variations locales de la densité de trous qui ne sont

pas moyennées sur une grande surface, comme elles le sont pour les grandes valeurs

de N.

Lorsque N augmente, nous remarquons que l'intensité du spectre converge vers
une valeur moyenne, ainsi les deux plus grands réseaux aléatoires (N = 900 et
N = 1600 ouvertures) ont globalement le méme spectre de transmission. Ces
différentes structures de méme densité étant générées indépendamment, cette simi-
litude confirme de nouveau que la forme du spectre est principalement déterminée

par les parametres m et p.

La constance de 'amplitude de transmission en fonction du nombre de trous
est intéressante. En effet, dans le cas des structures périodiques, nous avons noté
que 'amplitude des résonances spectrales associées a la périodicité croissait avec le
nombre de trous, pour saturer dans la limite des grands réseaux (voir section 4.3.3).
Cette évolution est directement liée a la nature délocalisée des modes PS excités
a la surface du réseau périodique. Pour les réseaux aléatoires, au contraire, la mo-
dulation spectrale que nous avons associée a l’ordre a courte porté de la structure

(structure du spectre Fourier) ne varie pas avec le nombre de trous, indiquant la
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Fig. 5.6 — Spectres de transmission de réseaux de trous aléatoires composés
d’un nombre croissant de trous (V) de diametre constant d = 160 nm. La
densité moyenne de trous par unité de surface a été maintenue constante
(p =~ 10.6 %) avec une distance minimale entre les trous m = 250 nm. No-
tons que chacun des réseaux aléatoires de cette figure est issue d’un tirage
indépendant. Le spectre de transmission de 'ouverture unique correspon-
dante est également représenté (ligne grise épaisse).

nature peu délocalisée des modes PS excités dans ce cas*. En particulier, cette
conclusion s’accorde bien avec l'origine de I’épaulement autour de 650 nm que nous
avons attribué a l'ordre a courte portée présent dans les arrangements aléatoires les

plus denses.

Comme nous pouvons le voir sur le spectre Fourier des arrangements aléatoires
les plus denses (voir figure 5.3), la signature de cet ordre reste toutefois imprécise
en comparaison des pics de Bragg associés a l'ordre a longue portée caractérisant les
structures périodiques. Dans le cas de réseaux périodiques, 'ordre a longue portée
devient de mieux en mieux défini lorsque le nombre de trous augmente, par contre
dans le cas de réseaux aléatoires I'ordre a courte portée devient de mieux en mieux
défini lorsque la densité de trous augmente. La densité de trous maximale étant
déterminée par m, la définition de ’ordre a courte portée reste évidemment limitée,
empéchant 'excitation efficace de PS par la structure.

Les résonances observées sur les spectres de transmission des réseaux aléatoires

compacts restent donc mal définies et ne présentent pas les caractéristiques mar-

*Une autre maniere de le vérifier aurait été de mesurer la relation de dispersion de réseaux
aléatoires [30].
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quées des pics de transmission exaltée mesurés dans le cas de réseaux périodiques
(minima prononcés et dissymétries des profils de résonance). Par contre, I’évolution
de la position de cette résonance, avec la distance moyenne entre les ouvertures,
semble similaire a la variation de la position du pic avec la période dans les réseaux
périodiques. Ceci indique bien la généralité de l'analyse Fourier pour prévoir les

propriétés optiques d’'un réseau de trous.

Nos mesures ont mis en évidence l'influence des interactions entre trous dans
un réseau aléatoire. Dans le contexte de la mesure des propriétés de transmission
d’ouvertures uniques, il n’est donc pas évident que la mesure de la transmission a
travers un réseau aléatoire permette de remonter a celle de 'ouverture unique. Notre
discussion définie les précautions a prendre pour pouvoir le faire. On remarquera
que les études qui ont explorées la réponse optique d’ouverture unique, en analysant
celle de réseaux aléatoires [27,30], ont judicieusement choisi des faibles densités de

trous.

D’autres mesures obtenues en microscopie en fond noir [29] avaient déja re-
marqué que la position de la résonance associée au mode PSL d’une ouverture
unique est affectée par la distance moyenne entre les autres ouvertures dans un
réseau aléatoire. On notera cependant qu’il est difficile dans ces mesures de séparer
I’effet d'un ordre a courte portée induit sur leurs structures aléatoires de l'effet de

la réponse de I'ouverture unique.

5.3 Quasipériodicité

Les spectres de réseaux aléatoires de trous peuvent sous certaines conditions ex-
hiber des résonances attribuées a un ordre a courte portée. Néanmoins, celles-ci res-
tent moins bien définies que dans le cas de réseaux périodiques. Dans ce cas, 1'ordre
a grande échelle parfait qui les caractérise (invariance par translation) permet ’ex-
citation de modes PS se propageant sur plusieurs périodes, collectant efficacement
I’énergie a la surface de la structure.

Une périodicité stricte est-elle réellement nécessaire pour observer de tels effets
optiques tres résonants ? Pour répondre a cette question nous avons fabriqué des

réseaux de trous suivant un motif de type Penrose, un type de quasicristal.
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5.3.1 Introduction

Le terme « quasicristal » a été introduit en 1984 par Levine et Steinhardt [124]
dans le contexte de la découverte majeure de Shechtman et al. [125] publiée cette
méme année. Ces derniers ont en effet mis en évidence des alliages a base d’alumi-
nium et de manganese rapidement solidifiés présentant une structure cristalline de
symétrie d’ordre 5. L’originalité de ces cristaux réside dans le fait que la symétrie
d’ordre 5 est connue depuis Bravais comme étant incompatibles avec 'invariance
par translation et donc la notion de périodicité.

Les cristaux quasipériodiques (quasicristaux) furent des lors établis comme re-
présentant un ordre géométrique a part entiere. Leurs propriétés physiques uniques,
induites par cette nouvelle organisation de l’espace, ont été largement étudiée en
physique des solides [120]. Récemment 'intérét pour les systémes quasipériodiques
s’est étendu au domaine de la photonique [126-131].

La notion de quasipériodicité n’était pourtant pas étrangere aux mathémati-
ciens. Les fonctions « presque périodiques » étaient en effet déja introduites au
début du xx° siecle [132]. Par la suite, en s’inspirant des mosaiques de ’architecture
médiévale islamique, Penrose découvrit une méthode de construction capable de
paver totalement le plan de maniére strictement non périodique [114]. Ce n’est que
plus tard que ce pavage fut identifié comme étant quasipériodique, devenant alors

I'archétype du quasicristal.

5.3.2 Le pavage de Penrose

Le pavage de Penrose est construit selon la symétrie du pentagone, qui comme
nous l'introduisions précédemment est pourtant incompatible avec I'invariance par
translation. Néanmoins, '’emploi d'un jeu de tuiles élémentaires adéquates, couplé
a des regles de construction appropriées permet de surmonter les contraintes im-
posées par la périodicité. Le maintien d'un ordre a longue portée par les regles de
construction permet de remplir parfaitement le plan avec un fort ordre d’orientation
qui peut étre de symétrie interdite (pour le pavage de Penrose la symétrie d’ordre

5). De part cet ordre a longue portée, le pavage non périodique obtenu est alors en

TRemarquablement, des motifs quasipériodiques presque parfaits, semblables & ceux découvert
par Penrose, furent récemment identifiés dans des fresques vieilles de cing siécles [133], contempo-
raines des mosaiques ayant inspirées originellement Penrose.
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Fig. 5.7 — (D’apres [120]) Pavage de Penrose possédant une symétrie d’ordre
5 construit a partir de deux types de losanges. Les fleches sur les cotés des
losanges illustrent les regles d’assemblages.

fait quasipériodique.

Les quasicristaux que nous avons choisi d’étudier sont composés de deux types
de losanges. Ceux-ci ont des cotés de méme longueur as mais des angles internes
différents (voir figure 5.7). Le losange « fin » possede un angle de 36° et le lo-
sange « épais » un angle de 72°. Ces angles ont été choisis de telle maniere a paver
I’espace avec une symétrie spatiale d’ordre 5. Le schéma de la figure 5.7 permet
d’apprécier cette originalité. Nous pouvons en effet remarquer que tous les cotés
des losanges composant le pavage sont orientés perpendiculairement aux axes de
symétrie d'un pentagone. Notons que ces valeurs d’angles font intervenir le nombre

d’or 7 (cos(m/5) = 7/2), nombre irrationnel intimement lié au pavage Penrose [134].

Le simple emploi de ces tuiles n’est toutefois pas suffisant pour obtenir un arran-
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gement quasipériodique. L utilisation de regles d’assemblages précises est nécessaire
pour forcer la quasipériodicité ; sans quoi 1’obtention d’un nombre infini d’arran-
gement allant de structures périodiques a différents motifs aléatoires serait pos-
sible [120]. Ces lois de construction sont illustrées sur la figure 5.7. Elles apparaissent
sous forme de fleches placées sur les bords des losanges, imposant a deux tuiles ad-

jacentes d’avoir leur c6té commun marqué identiquement (contrainte d’orientation).

Au cours de cette étude, nous nous sommes intéressés spécifiquement a ce motif
car il est le plus simple et le plus symétrique des quasicristaux. Il possede le plus

petit ordre de symétrie incompatible avec la périodicité.

5.3.3 Spectre de transmission d’un réseau de trous de type

Penrose

Nous avons fabriqué des réseaux de trous quasipériodiques en agencant des
trous selon un pavage Penrose. Précisément, nous avons gravé une ouverture a
chaque sommet des losanges composant un pavage Penrose. La figure 5.8 présente
un exemple de structure gravée.

Sur cette figure nous pouvons également trouver le spectre de transmission ty-
pique des réseaux quasipériodiques fabriqués. Ces spectres de transmission sont
remarquables, dans le sens ou ils possedent des pics de transmission exaltée bien
définis, malgré le fait que la notion de périodicité au sens stricte du terme soit ab-

sente dans le pavage Penrose.

De la méme maniere que pour le cas des arrangements aléatoires compacts, en
se souvenant que dans le cas de réseaux périodiques les résonances optiques sont
définies par la loi de conservation des impulsions, il devient intéressant de se tourner
vers la transformée de Fourier du pavage Penrose. Le spectre de diffraction typique
des réseaux Penrose est présenté dans la figure 5.9. Cette transformée de Fourier
optique met a jour une propriété caractéristique des quasicristaux : leur spectre
de diffraction est composé d’une série de pics de Bragg qui remplissent densément
I'espace réciproque de maniére dénombrable, non fractale [134]. Cette propriété
empéche la définition d’'un vecteur réciproque fondamental, nécessaire pour indexer

les différentes résonances associées a la structure, comme c’était le cas pour les
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Fig. 5.8 — Image obtenue par microscopie électronique a balayage dun
réseau de trous organisé selon un pavage de Penrose. Le pavage a été
construit a partir de losanges de coté as = 450 nm, au sommet desquels
un trou de diametre d = 150 nm a été gravé a travers 300 nm d’argent
déposé sur un substrat de verre. Le spectre de transmission correspondant
a cette structure est également représenté.

réseaux périodiques. Nous remarquons néanmoins que le spectre de Fourier du pa-
vage Penrose possede des pics de diffraction plus intenses que d’autres. Il se trouve
que les fréquences de ces pics dominant peuvent étre reliées a 'inverse de certaines
longueurs élémentaires présentent dans la structure [132,135], permettant un in-

dexage pratique des différents pics de transmission.

Dans l'espace réel le pavage Penrose est composé de cinq longueurs de base
a;—1,.5 de longueurs croissantes : a; la courte diagonale du losange « fin » (a; ~
0.618 ay), as la longueur du coté des losanges, a3 la courte diagonale du losange
« épais » (a3 ~ 1.18 ay), a4 la longue diagonale du losange « épais » (aq ~ 1.618 ay)
et enfin a5 la longue diagonale du losange « fin » (a5 ~ 1.9 ay). Par construction, ces
cing longueurs élémentaires génerent une symétrie de rotation d’ordre 5 (symétrie
décagonale du spectre de diffraction du pavage Penrose).

En considérant ces propriétés, nous pouvons définir des jeux de vecteurs récipro-
ques « pratiques » a™, déterminant d’hypothétiques réseaux réciproques possédant

la symétrie décagonale du pavage de Penrose (basés sur chacune des longueurs élé-
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Fig. 5.9 — Transformée de Fourier optique d’un réseau Penrose. Il s’agit en
fait du spectre de diffraction a I'infini d’un réseau Penrose illuminé par un
faisceau laser (A = 632 nm) projeté sur un détecteur a couplage de charge.
Notons que les parametres géométriques du réseau ont été ajustés de telle
maniere & pouvoir collecter tous les ordres « fondamentaux »(az = 5um).
Les rayons des cercles tracés sont proportionnels a l'inverse des distances de
base composant le pavage Penrose (a5 > aq4 > ag > az > a1). Notons que le
coefficient de Fourier de la composante associé a la longueur az possede une
amplitude beaucoup plus petite que les autres composantes, les interférences
constructives ne conduisant pas nécessairement a des pics de Bragg visibles.

mentaires composant ce motif), tel que :

2 2
oLy 5= Ty COS(%))A( + o sin(n—;)y avec n = 0,...,4 (5.1)

et,
2m
"~ (awsin(2r /) .

La transformée de Fourier du pavage Penrose peut étre completement décrite par
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ces jeux de vecteurs réciproques, conformément a la relation de Bragg standard. Les
pics de diffraction intenses de plus petite fréquence correspondent alors en valeurs
absolues aux vecteurs acj.

Remarquons qu’une difficulté immédiate surgit du fait que les plus petits vec-
teurs réciproques pointent alors vers le centre peu intense de la transformée de
Fourier. Nous pouvons toutefois toujours y trouver une succession de pics intenses
dont les fréquences s’échelonnent suivant les normes «; (cercles concentriques sur la
figure 5.9).

Les résonances de transmission peuvent maintenant étre assignées en insérant
simplement la relation 5.2 dans la relation de type Bragg définissant la condition
de couplage de la lumiere incidente avec les PS (relation 1.10). Nous trouvons alors
que les deux résonances principales visibles sur le spectre de la figure 5.8, centrées
a 470 nm et 530 nm, sont reliées respectivement aux vecteurs de norme as et as.
Dans ce cas, les pics correspondent a des modes PS excités sur 'interface métal-air ;
le doublet a plus grande longueur d’onde est associé aux mémes résonances, mais

excitées sur l'interface métal-verre.

5.3.4 Conséquences de la perte d’une périodicité stricte

Afin de révéler les mécanismes qui sont spécifiques a cet arrangement qua-
sipériodique des ouvertures, nous avons effectué une étude comparative entre les
réseaux périodiques et les pavages Penrose, en nous appuyant sur les résultats des

deux chapitres précédents.

Dispersion des résonances

Dans un premier temps, nous avons suivi I’évolution des résonances lorsque nous
varions le parametre de la structure : as le coté des losanges pour le pavage Penrose,
et p la période pour le réseau périodique. Ces dimensions ont été variées de 350 a
900 nm en gardant un diametre d’ouverture constant, fixé a 150 nm. Les deux séries
de structures ont été gravées dans le méme film d’Ag de 300 nm d’épaisseur déposé
sur verre.

De la méme maniere que pour ’étude sur I'influence du métal (voir section 3.3),

nous avons étudié la dispersion des maxima de transmission situés aux plus grandes
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Fig. 5.10 — Evolution de la position des résonances en fonction (a) de la
période pour un réseau périodique et (b) de la longueur du c6té des losanges
pour un pavage Penrose. Dans les deux cas le diameétre des ouvertures est
fixé a 150 nm. Les positions des résonances estimées a partir de la relation
de couplage aux PS pour l'interface métal-air (voir texte) sont présentées
sous la forme de lignes continues.

longueurs d’onde. Toutefois, compte tenu des petites dimensions composant le motif
Penrose (a; ~ 0.618 as) et du profil légerement émoussé des ouvertures gravées par
FIB, la qualité des structures s’altere lorsque a, < 350 nm. Afin de tout de méme
suivre la dispersion des résonances sur une large gamme spectrale, nous avons préféré
suivre les modes de I'interface métal-air (situés a des longueurs d’onde plus courtes).
Précisons qu’en ce qui concerne le motif Penrose, nous avons suivi les résonances

(ag) et (as), proches en énergie de la résonance (1,0) d'un réseau périodique.

Les données relatives aux réseaux périodiques, présentées dans la figure 5.10(a),
permettent de retrouver ’évolution que nous avions observé dans le chapitre 3 : la
résonance suit de pres la condition de couplage aux PS sur une structure périodique
(ligne continue), avec un décalage constant vers le rouge provenant de l'interférence
entre la transmission directe a travers les trous et la transmission associée aux
résonances PS (effet Fano).

En ce qui concerne les pavages Penrose nous comparons sur la figure 5.10(b) les
positions expérimentales des résonances a celles obtenues en insérant les vecteurs
réciproques « effectifs » définis précédemment (relation 5.1) dans la condition de

couplage aux PS sur une structure périodique (relation 1.10). Ces positions ont été
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calculées pour les résonances (as) et (a3) et apparaissent sous la forme de lignes
continues sur la figure 5.10(b). Si dans I’ensemble ces données calculées s’accordent
relativement bien aux données expérimentales, nous remarquons tout de méme un
écart qui augmente en direction des grandes longueurs d’onde devenant alors si-
gnificatif. Cet écart indique probablement que la dynamique des PS sur un réseau
Penrose est différente de celle sur un réseau périodique. La relation de couplage aux
PS, en tant que loi de type Bragg, permet de décrire efficacement le couplage aux
PS pour les réseaux périodiques car ces derniers peuvent étre vus comme une suc-
cession de lignes de trous régulierement espacées (plan de phase). Cette propriété
est totalement perdue dans le cas du pavage Penrose. Dans ce cas, nous devons
considérer la diffusion des modes de surface au niveau de chaque trou pris indivi-
duellement, ce qui implique de devoir tenir compte de termes d’ordres supérieurs

pour décrire précisément la dynamique de diffusion des PS.

Penrose et effets de taille finie

Cette différence dans la dynamique de diffusion des PS peut étre explorée plus
en détail en reproduisant par exemple 'expérience sur les effets de tailles finies
décrite dans le chapitre 4 (section 4.3). Nous avons comparé ’évolution du mode
ag d’un pavage Penrose a celle du mode (1,0) d'un réseau périodique lorsque le
nombre de trous N composant ces deux types de structure augmente. Notons que
dans les conditions expérimentales choisies, les résonances (a3) et (1,0) se situent
aux memes longueurs d’onde. Aussi pour cette étude nous avons choisi a, = p = 450
nm.

Nous avons fabriqué les réseaux périodiques et les pavages Penrose de tailles
croissantes dans le méme film d’argent. Puis, nous avons recouvert les structures
avec un liquide d’indice ajusté a celui du verre afin de travailler dans une configura-
tion symétrique, connue pour optimiser les efficacité de transmission [58]. Enfin, de
la méme maniere que dans la section 4.3, nous avons extrait 'intensité et la largeur
a mi-hauteur des pics de transmission étudiés. Ces données sont présentées dans la
figure 5.11.

Dans les deux cas, nous retrouvons que l'intensité de transmission augmente
vers saturation lorsque le nombre de trous augmente. Mais a nouveau nous pouvons

clairement distinguer le réseau périodique et le pavage Penrose. Nous remarquons
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Fig. 5.11 — (a) Intensités de transmission et (b) largeurs a mi-hauteur
des résonances (1,0) et (a3) en fonction du nombre de trous composant
respectivement un réseau périodique et un réseau Penrose. Les intensités sont
normalisées a 'aire occupée par les trous. Les structures ont été recouvertes
d’un liquide d’indice (n = 1.5) et leurs parametres géométriques (az = p =
450 nm) ont été choisis de telle maniere a ce que les résonances suivies
apparaissent aux mémes longueurs d’onde.

en effet que la saturation intervient beaucoup plus tot dans le cas des réseaux qua-
sipériodiques. Un ajustement de la relation 4.3 aux données expérimentales permet
d’obtenir un nombre de trous caractérisant la saturation N, = 70 et 215 ouvertures,
respectivement pour le pavage Penrose et le réseau périodique, indiquant que la sa-
turation intervient environ trois fois plus rapidement pour le réseau quasipériodique.
D’autre part, nous pouvons également remarquer qu’a saturation, dans les condi-
tions expérimentales propres a cette expérience, un réseau périodique est environ

trois fois plus efficace qu’un réseau Penrose.

De la méme maniére que précédemment (section 4.3.4) nous pouvons corréler

ces différences de vitesse de saturation aux valeurs asymptotiques de la largeur des
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résonances. Nous remarquons en effet que la largeur minimale des pics, obtenue
dans la limite des structures étendues, est plus grande dans le cas des réseaux
quasipériodiques que dans le cas des réseaux périodiques. Cette observation indique
une augmentation des pertes totales dans le systeme apériodique par rapport au
systeme parfaitement périodique et donc une longueur de propagation plus courtes
des PS sur un réseau quasipériodique que sur un réseau périodique. Une évaluation
de ces valeurs a partir de la relation 4.4 donne 2.3 pym et 3.5 pm pour respectivement
le pavage Penrose et le réseau périodique.

Rappelons ici que dans les deux cas, les diametres des ouvertures sont identiques
et que les structures ont été gravées dans le méme film, avec une précision simi-
laire. De ce fait la réduction de la longueur de propagation des PS sur le réseau
Penrose peut uniquement étre attribuée a une augmentation de la diffusion des
PS a la surface du réseau induite par la quasipériodicité elle-méme. Cette observa-
tion est compatible avec un processus de diffusion multiple que nous introduisions
précédemment, et qui induit une propagation complexe des modes PS a la surface

du réseau quasipériodique.

5.3.5 Arrangement local

La propagation des PS sur un pavage Penrose se trouvant réduite en comparai-
son de celle sur un réseau périodique, nous nous attendons a ce que le spectre de
transmission soit particulierement sensible a I’arrangement local des ouvertures.

Afin d’éclairer cette hypothese nous avons reconsidéré 'expérience précédente
en nous focalisant sur les petits nombres de trous et en choisissant deux origines
distinctes comme point de départ a la construction du pavage Penrose. Précisons
que ces deux origines ont été choisies dans le méme pavage de Penrose, de telle sorte

que 'une de ces sous-structures soit asymétrique et ’'autre symétrique.

Les images SEM, les transformées de Fourier numériques (TF) ainsi que les
spectres de transmission de ces sous-structures sont présentés dans la figure 5.12.
Nous remarquons que 'origine symétrique, de forme pentagonale (figure 5.12(d)),
est caractérisée par une TF plutot bien définie, dans laquelle le pic associé a (a3)
domine, caractéristique que 1’on retrouve sur le spectre de transmission. Au contraire

la TF de sous-structure asymétrique qui possede d’ailleurs davantage de trous, n’est
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Fig. 5.12 — Sous-structures extraites du méme pavage de Penrose (ay = 450
nm et d = 150 nm). Les cadrans (a), (b) et (c) présentent la construction
d’un réseau Penrose a partir d’'une origine asymétrique, alors que les ca-
drans (d), (e) et (f) présente la construction du méme motif mais a partir
d’une origine symétrique. Chaque cadran contient la transformée de Fourier
numérique de la sous-structure correspondante, sur laquelle les positions des
modes ag et a3 sont indiquées par des cercles de Bragg. Les spectres de
transmission des structures sont également représentés (ligne continue). Le
spectre de transmission d’un réseau étendu (N = 636 ouvertures) apparait
en tant que référence sur chaque spectre (ligne en pointillés).

pas tres bien définie, ce qui se retrouve également sur le spectre de transmission qui
est « tres large », peu résonant. Il est important de considérer ces effets locaux car
ils peuvent donner I'impression biaisée que I'apparition tardive (N > 25) du mode
(arg) dans la figure 5.11 est reliée a un effet d’ordre a longue portée. Si nous avions
choisi de commencer avec l'origine symétrique présentée dans la figure 5.12(d), un
pic (ag) bien défini aurait été déja présent pour les petits N.

Lorsque N augmente, le fort ordre d’orientation des quasicristaux annule rapi-

dement ces différences, rendant la transformée de Fourier indépendante de I'origine
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choisie. Ce point est illustré dans les figures 5.12(b), (c), (e) et (f) dans lesquelles
nous pouvons remarquer que la transformée de Fourier tend rapidement vers celle
d’une structure étendue. Lorsque les réseaux sont composés d’environ 50 ouver-
tures, les modes (as) et (a3) sont déja optiquement bien définis. L’ajout de trous
supplémentaires aura pour conséquence d’affiner ces résonances, signature de I'ordre
a longue portée. Expérimentalement, I’amplitude et la largeur de ces modes saturent
du fait du temps de vie limité des PS. Sur un pavage Penrose, les PS ne peuvent
sonder qu'un nombre limité de trous. Cette limite intrinseque aux PS réduit artifi-

ciellement la portée de 'ordre a longue distance.

Notre étude détaillée [136] confirme I’émergence du phénomene de transmission
exaltée dans les arrangements quasipériodiques, tout d’abord observé dans le vi-
sible pour un motif de symétrie 8 composé de carrés et de parallélogrammes [131].
Par la suite, ce phénomene fut également mesuré dans le domaine des infra-rouges

lointains [137] et des micro-ondes [138].

La transmission exaltée a été observé a travers des quasicristaux possédant
différentes symétrie rotationnelles [131, 136,137,139, 140] et également des pavages
d’Archimede [141]. Au cours d’une de ces études [137], des auteurs ont d’ailleurs
souligné qu’il est possible de faconner directement 'espace réciproque de maniere
a obtenir une symétrie rotationnelle d’ordre quelconque. La structure dans I'espace
direct étant alors simplement obtenue par une transformé de Fourier inverse. De
cette maniere les auteurs génerent un réseau quasipériodique de symétrie 18, qui

fait apparaitre des pics de transmission exaltée dans les infra-rouges lointains.

Des calculs théoriques savent désormais reproduire parfaitement nos observa-
tions expérimentales [142]. Ces simulations montrent également que le profil d’é-
mission des motifs Penrose est radicalement différent de celui observé pour des
réseaux périodiques [110]. La lumieére n’est pas réémise de maniére uniforme par
le réseau, certains arrangement locaux pouvant avoir des coefficients de transmis-
sion tres élevés. Expérimentalement, la limite optique de résolution nous empéche

malheureusement de pouvoir distinguer ces « points chauds ».

Le spectre de diffraction de telles structures a également été étudié. En champ
lointain il s’est révélé étre trés sensible a la polarisation [143] et en champ moyen
une étude a révélé qu'un effet de reconstruction de type Talbot peut conduire a

I'apparition de « points chauds » sub-longueurs d’onde hors de la structure [144].
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5.4 Conclusion

La réponse spectrale des arrangements aléatoires de trous est comparable a
celle d’ouvertures isolées dans la limite des faibles valeurs de la densité moyenne
d’ouverture. Des modulations supplémentaires apparaissent des lors que la densité
moyenne augmente, reflétant des interactions entre les ouvertures composant la
structure.

Lorsque les réseaux aléatoires atteignent le stade d’arrangements compacts, les
modulations apparaissent comme des signatures optiques clairement définies qui
peuvent étre associées a l'ordre a courte portée, caractérisant alors le systeme. Ces
résonances restent toutefois beaucoup moins bien définies que dans le cas de réseaux
périodiques montrant I'importance de 'ordre a longue portée dans le phénomene

de transmission exaltée.

Dans ce contexte, nous avons vérifié que les réseaux quasipériodiques, caracté-
risés uniquement par un ordre a longue portée, possedent des pics de transmission
exaltée. La dynamique de diffusion des modes PS associés a ces résonances est
néanmoins différente de celle connue sur les réseaux périodiques, la perte de la
périodicité stricte augmentant le caractere localisé des résonances PS. Cette obser-
vation inattendue mérite une attention particuliere car elle témoigne a la fois de la
propagation complexe des PS sur les films structurés et des propriétés subtiles des

quasicristaux.
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Les travaux rapportés dans cette these ont couvert divers aspects de la trans-
mission de la lumiere a travers des réseaux d’ouvertures sub-longueurs d’onde. Une
étude systématique du spectre de transmission de réseaux gravés dans différents
métaux nous a permis d’isoler 'influence des propriétés optiques du métal dans le
phénomene de transmission exaltée. Cette dépendance traduit bien le role clé des
plasmons de surface dans le processus de transmission. Ainsi les métaux nobles ca-
ractérisés par une forte densité d’électrons libres et une faible absorption permettent
d’obtenir les coefficients de transmission les plus élevés. La forte absorption des
métaux de transition ainsi que leur faible densité d’électrons libres se révelent étre
un facteur limitant, tout comme l'impossibilité d’exciter des plasmons de surface

sur un métal.

En variant les parametres géométriques du réseau (c’est-a-dire en variant le
facteur de structure) nous avons pu déplacer les résonances plasmons de surface,
et ainsi sonder l'effet des constantes diélectriques du métal sur une large gamme
spectrale. Si la position des résonances évaluée a partir des constantes diélectriques
du métal concorde avec les données expérimentales, il n’en va pas de méme pour
la largeur des résonances. Ces dernieres sont fortement influencées par les pertes
radiatives dues a la diffusion des plasmons de surface par les ouvertures composant
le réseau.

D’un point de vue général, les pertes totales (pertes radiatives et non radia-
tives) définissent la longueur de propagation maximale des plasmons de surface sur
le réseau. En diminuant simplement la taille des ouvertures, il est possible de di-
minuer les pertes radiatives et ainsi allonger cette longueur. Nous avons relié cette
augmentation du temps de vie des plasmons de surface a une augmentation de
Iefficacité de la transmission exaltée. Une mesure précise du spectre de transmis-

sion d’ouvertures uniques comparé au spectre de structures étendues nous a permis
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de vérifier cette connexion. Cette derniere est également confortée par des calculs
réalisés dans les équipes des Pr. L. Martin-Moreno (Zaragoza) et Pr. F.J. Garcia-
Vidal (Madrid).

Le profil d’émission du réseau reflete parfaitement la nature délocalisée de ’onde
de surface impliquée dans le processus de transmission. Ce dernier est notamment
marqué par de forts effets de bord dans la direction de propagation des plasmons

de surface sur le réseau.

Le facteur de structure bien défini des réseaux périodiques rend l'excitation
des plasmons de surface sur ces structures particulierement efficace. Ce dernier
devient de mieux en mieux défini avec le nombre de trous composant le réseau.
Ceci explique en partie I'effet de taille finie dans la réponse optique des réseaux. A
I'opposé, indépendamment de leur taille, les arrangements aléatoires possédant une
faible densité de trous ne présentent pas de structures Fourier particulieres, et leur
réponse optique coincide a la somme des contributions indépendantes de chaque
trou. Lorsque la densité augmente jusqu’a atteindre une valeur limite correspon-
dant a une structure aléatoire compacte, les interactions entre les trous prennent
une dimension collective liée a I'établissement progressive d'un ordre a courte portée
dans le systeme. Ces signatures restent toutefois moins bien définies que dans le cas
d’un réseau périodique soulignant l'importance de 'ordre a longue portée. Cette
conclusion est appuyée par l'apparition de pic de transmission exaltée dans des
quasicristaux. Néanmoins nos mesures montrent que 1’absence d’une périodicité
stricte induit un certain nombre de différences qui refletent a la fois la propagation
complexe des plasmons de surface sur les films structurés et les propriétés subtiles

des quasicristaux.

Ces études nous ont permis d’approfondir la compréhension de la transmis-
sion exaltée a travers des réseaux de trous sub-longueurs d’onde. Ceci est parti-
culierement important compte tenu du nombre grandissant d’application de ces
structures. En effet, a I’heure actuelle la transmission exaltée est utilisée ou étudiée
dans des domaines divers tels que les sondes biologiques, les techniques de spec-
troscopie (fluorescence, spectre vibrationnel ou Raman de molécules), les systemes
microfluidiques, les systemes optiques (filtrage, polarisation et multiplexage de la
lumiere), les composants optoélectroniques (diode électroluminescente inorganique

et organique, diode laser a semi-conducteur et les photodétecteurs). .. L’atout ma-
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jeur des réseaux de trous sub-longueurs d’onde est de combiner un comportement
résonant avec un fort contraste optique.

L’intégration de ces structures pose immédiatement la question du choix du
métal et le probleme de I'influence de la taille des réseaux puisque le composant
aura une taille finie, souvent tres petite, et le métal doit étre compatible avec le
procédé de fabrication et les autres matériaux utilisés. Notre travail a tenté de
dégager les principaux effets qu'une telle problématique induit sur les propriétés
optiques des réseaux de trous sub-longueurs d’onde.

Dans un deuxieme temps, nous avons insisté sur les relations établies entre
géométrie de la structure et dynamique des plasmons de surface excités sur la struc-
ture. Dans un contexte exploratoire, il est tout a fait possible de varier ces géométries
allant de la périodicité a la quasipériodicité en passant par 1’aléatoire pour adresser
des modes d’utilisation spécifiques. Au caractere résonant des réseaux périodiques,
on peut préférer les signatures optiques associées aux ouvertures uniques des réseaux
aléatoires comme c’est le cas par exemple dans les méthodes de spectroscopie
par corrélations de fluorescence. Tout récemment, les structures quasipériodiques
semblent définir des axes d’applications intéressants dans le domaine de mesures de
faibles variations d’indice et le domaine de I'imagerie optique a haute résolution.

Le cadre défini par ces structures et le caractere sub-longueur d’onde de leurs
ouvertures ne se limitent pas au domaine de 'optique. Il a récemment été démontré
en acoustique qu’un effet de transmission exaltée pouvait avoir lieu. Il apparait
intéressant de confronter les mémes études sur les matériaux impliqués, les effets de
taille et les géométries dans le domaine acoustique aux résultats obtenus dans cette

these dans le domaine optique.
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Enhanced transmission through Penrose subwavelength hole arrays

F. Przybilla, C. Genet,® and T. W. Ebbesen

ISIS, Université Louis Pasteur-CNRS, UMR 7006, 8 Allée Gaspard Monge, 67000 Strasbourg, France
(Received 19 June 2006; accepted 27 July 2006; published online 20 September 2006)

Transmission through Penrose subwavelength hole arrays is studied in the optical regime. The loss
of strict periodicity does not prevent surface plasmon modes from being excited. The authors study
the spectral evolutions of these modes by increasing both the spacings between the holes in a
commensurate way and the size of the array. When compared to the situation of a periodic array,
their measurements show a reduction of the propagation length of the surface modes, most likely
related to the influence of multiple scattering, which lowers the contribution of long-range

interactions in the transmission
[DOI: 10.1063/1.2355450]

The surprising optical properties of periodic two-
dimensional (2D) subwavelength hole arrays in metallic
films have been demonstrated to be intimately related to the
excitation of sharp surface plasmon (SP) modes on the me-
tallic surface." At normal incidence and under plane wave
illumination, enhanced optical modes of transmission are de-
termined from Bragg momentum matching conditions Kgp
=a between reciprocal vectors e of the periodic array and
SP wave vector kgp=27/\(g,8,/&,+&,)"? on a smooth in-
terface between dielectric and metal films of respective per-
mittivities €, and &,. Accordingly, periodicity from which
stems the definition of the reciprocal space of the lattice and
corresponding spatial symmetries appear essential for excit-
ing and controlling resonant SP modes on the surface of the
a.rray.z_4 However, is periodicity necessary for such resonant
optical effects?

In order to answer this question, we have designed hole
arrays as 2D Penrose tiles. These tiles are built on the sym-
metry of the pentagon which is known since Bravais to be
incompatible with translational invariance. Still, they can ex-
actly pave the plane with long-range and strong orientational
orders. Such structures are called quasiperiodic and, lying
outside the constraints of periodicity, they induce unique
physical properties. These properties have been extensively
studied in condensed matter physics.5 Recently, the interest
has broaden to one-dimensional and 2D photonic quasiperi-
odic systems as a new class of optical devices.* "

Our 2D Penrose tiles are composed of two different
types of rhombus, with equal edges P but different angles—
36° for the thin rhombus and 72° for the fat one—that are
matched to pave all the 2D plane with a fivefold spatial
symmetry.13 ‘We have fabricated Penrose subwavelength hole
arrays using a Ga* focused ion beam (FIB). Figure 1(a) dis-
plays a typical transmission spectrum measured through a
Penrose tile, shown in the inset, illuminated by a collimated
incoherent white light. Even though periodicity is absent,
well defined peaks of enhanced transmission which must be
assigned clearly appear. But in contrast to periodic arrays, a
Penrose tile has a dense Fourier space. This prevents the
possible definition of the smallest reciprocal vector, neces-
sary for straightforwardly sorting out resonant modes of the
structure. However, the calculated Fourier transform of the

YElectronic mail: genet@isis-ulp.org

0003-6951/2006/89(12)/121115/3/$23.00

spectra. © 2006  American

89, 1211151

Institute  of  Physics.

tile, shown in Fig. 1(b), displays Bragg peaks more intensely
than others and allows for a practical indexation approalch.14
In real space, a Penrose tile is generated on five basic lengths
a;_;, . s: edges i=1, and long and short diagonals for the fat
rhombus (respectively, i=2 and i=3) and for the thin one (
i=4 and i=5), falling in a pentagonal symmetry. For each of
these lengths, we define a set of “practical” reciprocal vec-
tors of magnitude «;_; _ s=2/(a;7sin 7/5). Each set will
define a 2D Cartesian (i, ) reciprocal space as

L, 5= *a;cos %Ti + q; sin Z%Tj. (1)
With n, integer, going from O to 4, this reciprocal space has
the expected icosahedral symmetry. The sharp and most in-
tense diffraction peaks that appear on the Fourier transform
of the Penrose tile are related to these reciprocal vector sets,
following standard Bragg diffraction conditions. The Fourier
spectrum can be understood by considering only fundamen-
tal orders. However, constructive interferences do not neces-
sarily lead to visible Bragg peaks: the Fourier coefficient of
the a3 component displays in Fig. 1(b) a magnitude much
smaller than the other components. Transmission resonances
can now be assigned by simply inserting Eq. (1) into the
Bragg condition. It turns out that the two main resonances
seen on the spectrum in Fig. 1(a), centered at 470 and at
530 nm, are to be related to vectors a; and as, respectively.
Here, the corresponding SP modes are excited on the air-
metal interface while the doublet at larger wavelength simply
consists of the same resonances, but excited on the glass-
metal interface.

In order to reveal mechanisms that are specific to quasi-
periodicity, we study the evolution of the resonances when
the lengths in the quasiperiodic structure are increased com-
mensurably with hole diameter fixed to 150 nm. We concen-
trate on the dispersions of the maxima of transmission asso-
ciated with a; and a; resonances on both array interfaces,
for rhombus edges P ranging from 350 to 900 nm. The data
plotted in Fig. 2 clearly show a radical difference from what
has already been extensively observed on square arrays,15
where indeed, resonance maxima closely follow Bragg con-
ditions, given a constant redshift accounting for the scatter-
ing channel opened by the holes themselves, whether or not
their diameter is kept constant. These deviations can prob-
ably be attributed to multiple scattering effects.” Indeed, pe-

© 2006 American Institute of Physics
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riodic arrays display lattice planes of holes equally spaced,
between which constructive interferences can be defined.
This is the reason why the Bragg law, as a single scattering
term, is effective on a periodic array, even though holes
milled through metal films cannot be considered as weak
scatters.'® This succession of lattice plane is lost on a quasi-
periodic array. It is the scattering of the surface modes at the
level of individual holes that matters in this case, introducing
higher scattering terms in the SP dynamics.

These differences in scattering dynamics can be further
explored when looking at transmission spectra through both
Penrose and square arrays in Ag and varying the number of
holes N of each array. Precisely, we compare the respective
evolution of the Penrose a3 mode and of the fundamental
(lowest energy) mode of a square array, chosen in such a way
that they occur at the same wavelength. Each array was then
covered with an appropriate index matching fluid tuned to
the permittivity of the glass substrate, a configuration that
optimizes transmission efficiencies.'” We compare for these
resonances full widths at half maximum (FWHMs) and peak
heights. The results are gathered in Fig. 3, where again qua-
siperiodic and periodic arrays can be clearly distinguished.
For the square array, FWHMs decrease towards a horizontal
asymptote as N is increased. This asymptote corresponds to
both internal (absorption inside the metal) and radiative
losses. These losses correspond to a propagation length of
the SP over the array of ~3.5 wm, assuming an exponential
decay of the mode.'® The FWHMs narrow as II\W, in agree-
ment with grating law given the fact that the fundamental
mode excited on a square array only propagates along a prin-
ciple axis of the array. Such a simple law is not obeyed by
the @z FWHMs which decrease more slowly and eventually
reach a plateau at larger values relative to the square array.

800
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o ~
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FIG. 2. Maxima dispersion of modes e, (open circles) and a5 (open tri-
angles) as a function of P. The modes are excited on the air-metal interface
of a Penrose tile with d=150 nm kept constant. The solid lines give the
Bragg positions for these modes. Filled circles and triangles correspond to
the same modes excited on the glass-metal interface.
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FIG. 1. (Color) (a) Optical transmission spectrum of a
Penrose array with rhombus edge P=450 nm and hole
diameter d=150 nm. The transmitted intensity / is nor-
malized to the incident one /. The inset is a scanning
electron microscopy image of the array milled through
a 300 nm thick Ag film. (b) Fourier transform of a
whole Penrose tile. Color circles correspond to the
norms of the reciprocal vectors defined in the text, from
red to violet with decreasing basic length a;. Green and
blue circles correspond, respectively, to a3 and e
modes. The dotted gray circle is determined from the
linear combination ag+ a;l.

Given that internal damping terms are the same for both
arrays, and that the fabrication has been carefully checked to
be at the same level of precision, the increase in FWHMs for
the Penrose array shows that quasiperiodicity amounts to an
additional reduction of the SP mean free path (~2.3 um).
This is consistent with a multiple scattering process which
induces a complex propagation for the surface modes. Thus,
SP modes are more localized over the Penrose array.

There is a close correlation between FWHMs and en-
hanced transmission intensities. These intensities /y have
been normalized to the incident intensity /, and normalized
to hole filling factors for each array, respectively. These fac-
tors are rather slow varying functions of N, with the Penrose
filling factor being slightly larger than the square filling fac-
tor for N=100. Figure 3 clearly shows that transmission is
better enhanced (at least by a factor of 3) through a square
array than through a Penrose tile. For the latter, /)y saturates
as soon as 140 holes are milled, defining an array of radius
~2.7 pm. This is much faster than that for the square array
and consistent with the maximum propagation length of the
a3 SP mode over the Penrose array (see above). For the
periodic array, the saturation in transmission starts with
larger arrays (~300 holes) corresponding to a square array of
edge of the order of 7 um, which is twice the propagation
length of the SP mode as expected. Far from saturation, i.e.
for small N, quasiperiodic transmission spectra are highly
sensitive to particular local arrangement of holes. Figures
4(a) and 4(b) show substructures with different origins taken
on the same whole Penrose array. The pentagonal structure
[Fig. 4(b)] is highly symmetric and characterized by a rather
well defined Fourier transform. The a; mode is dominating,
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< %
S 60 B ‘
s G I PSRN
3
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FIG. 3. FWHM and normalized transmitted intensities 7, as a function of
the number of holes N milled through the metal film, of index matched
resonance a; of a Penrose tile (P=450 nm)—filled triangles—and lowest
energy resonance of the corresponding square array—open squares. The
dashed line in the FWHM frame is a 1/VN fit.
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FIG. 4. (Color) Substructures extracted from the same
Penrose tile (P=450 nm and d=150 nm), taking a
given origin for quadrants (a) and (c) and a different
origin for quadrants (b) and (d). The Fourier transform

of each structure is calculated and shown on its right,
with a@; and a3 mode positions indicated by their cor-
responding Bragg circle. Experimental optical spectra
are also displayed. The saturated spectrum of a large
Penrose array (long dashed) is repeated on each
spectrum.

0 — 650 700 750 800 850
Wavelength (nm)

and accordingly shows up in the optical transmission spec-
trum. On the contrary, the Fourier transform of the rather
asymmetric cluster of nine holes is not yet well defined, giv-
ing a rather broad and nonresonant optical spectrum [Fig.
4(a)]. These local effects should be kept in mind since they
might give the biased impression that the late emergence
(N=25) of the as mode in Fig. 3 is to be related to long-
range interaction. Had we started from the origin of Fig. 4(b)
and not as we did from the origin of Fig. 4(a), a well defined
peak would have already appeared for smaller N. However,
as N increases, the strong orientational order of a Penrose tile
rapidly cancels out these differences, providing Fourier
transforms independent of a chosen origin. This is illustrated
by Figs. 4(c) and 4(d) where the Fourier transforms of each
substructure of about 50 holes already resemble the one of a
very large tile. The two modes a; and a; are therefore opti-
cally well defined as soon as the array reaches a size of
~1.5 um. Adding more holes should strongly narrow the
resonances as a signature of long-range order. Experimen-
tally though, amplitudes and FWHMs saturate because of the
finite lifetime of excited SP modes. On a quasiperiodic array,
these modes can only probe a relatively small number of
holes. This is therefore an intrinsic limitation (typically of
the order of 2 wm) put on the resolution one can reach on
such system for probing long-range interactions.

We have seen that quasiperiodic metallic arrays of sub-
wavelength holes show enhanced transmission peaks that are
related to the Fourier space of the array. The scattering dy-
namics of the associated SP modes is different from what has
been known on a periodic array as the loss of periodicity
increases the localized character of SP modes. Accordingly,
this issue deserves further attention. If orientational order
takes over as the hole size increases, the relevance of long
range interactions is diluted within the broad SP excitations.
Such analysis should be carried out by implementing near-
and far-field optical experiments to obtain a complete and
detailed picture of surface waves dynamics in a quasiperiodic

650 700 750 800
Wavelength (nm)

850

structure. Very recently, theoretical studies along these lines
have been reported.19
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