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Introduction

L’étude de l'interaction de la lumiere avec des nanostructures métalliques sub-
longueurs d’onde est tres importante dans différents domaines, notamment en opto-
éléctronique, ou les applications technologiques tres convoitées en font une spécialité
de pointe. Ce domaine, appelé plasmonique, a connu un essor tres important depuis
plus d’'une dizaine d’année, en particulier grace a 1’observation d'une transmission
exaltée a travers un réseau de trous sub-longueurs d’onde. La lumiere incidente
est couplée avec une onde de surface évanescente a l'interface entre un métal et
un diélectrique, appelée plasmon de surface. Ces plasmons de surface sont dis aux
oscillations des électrons de conduction du métal.

Durant cette these, nous avons étudié 'interaction entre une lumiere controlée
en polarisation et différentes structures sub-longueurs d’onde, qu’elles aient ou non
une forte contribution plasmonique par rapport a la transmission directe. Ainsi, si ce
travail s’inscrit dans la continuité des différents travaux réalisés dans le laboratoire
sur les plasmons de surface, il n’est pas cantonné a leur seule étude.

Pour réaliser ces travaux, nous avons utilisé la méthode dite de < Mueller >, qui
correspond a une étude systématique d’un échantillon, en utilisant les états de pola-
risation purs définis par le formalisme de Stokes en préparation et en analyse. Ainsi,
pour chacun des quatre états de polarisation de préparation, on étudie les quatre
états de polarisation d’analyse : on obtient au final une matrice carrée de taille
quatre, qui permet de définir completement 'effet de 1’échantillon sur une polari-
sation quelconque (totalement, partiellement ou non polarisée). C’est une méthode

tres utile pour I’étude de la polarisation d’un échantillon.

Dans une premiere partie théorique, nous allons introduire les principaux concepts
nécessaires a la compréhension des résultats expérimentaux présentés dans la se-

conde partie de cette these. Ainsi, dans le chapitre 1, nous développerons la théorie



des plasmons de surface ainsi que celle des réseaux périodiques utilisés pour leur ex-
citation. Dans le chapitre 2, nous aborderons I'étude de la polarisation de la lumiere
via le formalisme de Jones et de Mueller, et nous détaillerons particulierement ce
dernier qui, contrairement au formalisme de Jones, permet de décrire tout état de
polarisation. Le chapitre 3 quant a lui présentera les différents protocoles expérimen-
taux, ainsi que les matrices de Mueller des éléments de polarisation utilisés. De plus,
nous y préciserons le calcul des erreurs expérimentales, associées a la nanofabrica-
tion et aux mesures de polarisation. Nous décrirons ’ensemble de ces erreurs par

une matrice de déviation standard AS.

Une fois toutes ces explications données, nous présenterons dans le chapitre 4 la
transmission d’'une lumiere polarisée a travers un réseau concentrique et périodique
d’anneaux sub-longueurs d’onde. Ces anneaux, percés completement a travers un
film métallique opaque, filtrent et convertissent la polarisation incidente, de telle
sorte que la polarisation émergente est radiale, c’est-a-dire orientée perpendiculai-
rement a l'axe optique indifféremment de la direction. Ceci est directement lié au
fait qu’a travers une fente sub-longueur d’onde, seule la composante orthogonale de

la polarisation sera transmise.

De plus, sous certaines conditions de polarisation, il est possible de générer a
travers une telle structure un faisceau de Bessel non diffractif. En effet, en utilisant
des polarisations circulaires en préparation et en analyse, on observe la propagation
non-diffractive d’un faisceau de Bessel dont l'intensité se concentre soit sur 'axe
optique pour un Jy (polarisations circulaires paralléles), soit autour de celui-ci,
c’est-a-dire un faisceau de type annulaire, pour un Jy (polarisations circulaires or-
thogonales). Ainsi, en inversant uniquement l'une des polarisations circulaires (par
exemple de gauche a droite), il est possible de transformer de maniere drastique la
forme du faisceau, tout en gardant son caractere non diffractif. Nous vérifierons de
plus que les plasmons de surface n’ont qu’une faible contribution dans ce phénomene
par rapport a la transmission directe, en comparant ces résultats avec ceux obtenus
pour les mémes structures gravées sur un métal ne permettant pas l'excitation des
plasmons de surface. De tels faisceaux non diffractifs avaient déja été observés pour
des longueurs d’onde bien plus grandes, mais les expériences n’avaient jamais permis
de les mesurer sur de telles distances (> 500 mm) pour les gammes de longueurs
d’onde du visible avec des réseaux concentriques de fentes sub-longueurs d’onde

circulaires. En outre, I'utilisation de la polarisation pour générer ces modes, et le
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controle de type < interrupteur » pour passer d’'un mode a ’autre sont originaux.
Une étude de la variation de la largeur des sillons permettra d’observer un chan-
gement de forme du faisceau transmis dans le plan de Fourier. Cette transition peut
étre assimilée & un changement des propriétés de transmission des sillons, ¢’est-a-dire
que les sillons infiniment fins laissent uniquement passer les composantes radiales
de la polarisation alors que les sillons de largeurs plus grandes (quoique encore sub-

longueurs d’onde) transmettent aussi les composantes azimutales.

Finalement, dans le chapitre 5, nous continuerons et préciserons certains travaux
déja réalisés dans le laboratoire en ce qui concerne I’étude par la méthode de Mueller
de structures plasmoniques de formes similaires aux structures précédentes, et qui
agissent comme des lames d’onde. Ici, les sillons ne transmettent pas de lumiere,
mais permettent I'excitation de plasmons de surface qui se propageront jusqu’au
centre de la structure, puis seront transmis a travers un trou sub-longueur d’onde
qui y aura été percé. Le controle de la polarisation agit ici exclusivement sur les
plasmons de surface, car la transmission directe est d’un ordre de grandeur plus
faible que la transmission due aux plasmons de surface.

Dans un premier temps, nous sonderons de maniere systématique les différents
parametres géométriques des plasmons de surface, et le mode de gravure des struc-
tures sera notamment optimisé, pour obtenir une structure présentant le moins
d’astigmatisme possible au niveau de la matrice de Mueller. De plus, nous cher-
cherons a optimiser les parametres géométriques de ces structures pour en faire
des éléments de polarisation de type lame quart d’onde. Ceci peut étre réalisé en
modifiant les distances entre le trou central et le centre des sillons entre deux direc-
tions orthogonales de la structure. On crée ainsi une différence de phase entre les
plasmons de ces deux directions, ce qui peut étre assimilé a la différence de phase
induite par les axes des lames retard.

Nous finirons cette these par quelques conclusions et perspectives.






Premiere partie

Principes fondamentaux






Chapitre 1

Transmission a travers des

ouvertures sub-longueurs d’onde

Ce chapitre introduit les différentes notions ayant trait a la transmission exaltée
a travers des ouvertures sub-longueurs d’onde entourées de structures périodiques
[1-3]. Nous n’allons pas faire ici une liste exhaustive des travaux dans ce domaine,
mais nous allons présenter succinctement les plasmons de surface et les points prin-
cipaux dont nous aurons besoin au cours de ce manuscrit. Certains points spécifiques
seront illustrés par des mesures réalisées lors de mon stage de master 2 au sein du

laboratoire [4].

1.1 Les plasmons de surface

1.1.1 Le mode plasmon

Dans un métal, les électrons de la couche externe sont dit libres, c¢’est-a-dire qu’ils
subissent peu l'attraction du noyau, notamment par écrantage des électrons des
couches inférieures. Ils peuvent ainsi facilement se déplacer et sont par exemple res-
ponsables de la conduction électrique. Le comportement d’ensemble de ces électrons
libres peut étre modélisé par un gaz d’électrons. Ce gaz d’électrons de conduc-
tion peut subir un mouvement global d’oscillation entretenu par les différences de
charges induites par ce mouvement qu’on appelle un plasmon de masse [5,6]. Sil’'on
considere une position d’équilibre x = 0 pour le gaz d’électrons, un déplacement

d’ensemble par rapport a cette position va entrainer une force de rappelle électrique
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%
F¢ dans la direction opposée : le gaz d’électrons va osciller autour de cette position
d’équilibre (cf. fig.1.1).

4 1+ L -+ 1 1 1 L
- ° ° 1° 1T T 1T 1T

FIGURE 1.1 — Schéma instantané du gaz d’électrons dans le métal, a différentes
positions : a/ x = +I b/ x = 0 (position d’équilibre) ¢/ z = —I.

Pour décrire le déplacement d’électrons (charge —e, densité n) dans le volume
du métal, on peut utiliser le modele de Drude ou les électrons sont accélérés par
un champ électrique oscillant (E(t) = Eqe~™"), et freinés par collisions avec les ions
massifs considérés immobiles. Ces collisions sont modélisées par une force de friction
—m~y, avec m la masse d'un électron et v la fréquence de collision, de sorte que

I’équation du mouvement peut s’écrire :

mi + myi + eEge ™" =0 (1.1)

La définition de la polarisation P = —nexr = (¢ — 1)egE et I'équation (1.1)
permettent d’expliciter la constante diélectrique complexe du métal e(w) = &' (w) +
n62

ie” (w) en fonction de la fréquence plasma du gaz d’électrons w, = o

2
ew)y=1—- —2— 1.2

() w? + iyw (1.2)

En prenant la fréquence de friction () nulle, c’est-a-dire en négligeant l'effet

des collisions, la constante diélectrique est alors réelle, avec :
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ew)=1— -2 (1.3)

Dans dans ce cas, la constante diélectrique s’annule pour une fréquence w égale
a la fréquence plasma e(w,) = 0 , et des plasmons de volume peuvent étre excités.
Il faut noter que ce modele ne tient pas compte des transitions interbandes des
métaux, qui peuvent étre décrites en ajoutant des termes spécifiques a la formule
de Drude (1.2) [7].

1.1.2 Les plasmons de surface

A Tlinterface entre un métal et un diélectrique, une onde peut se propager par
couplage entre le champ électromagnétique et les oscillations du gaz d’électrons
libres : c’est le plasmon de surface (voir fig.1.2). Des conditions sont imposées sur
les constantes diélectriques du métal pour que cette onde puisse étre excitée et se
propager. Nous verrons que, contrairement aux plasmons de volume, les plasmons

de surface peuvent étre excités a basse fréquence w < w, [6].

A

m diélectrique
X
z=0 >

7+ F ——— T+ ——— o

FIGURE 1.2 — Schéma de la propagation des plasmons de surface a I'interface d’un
métal (indice m) et d’un diélectrique (indice d) pour z = 0. On représente aussi
la variation de leur amplitude suivant la direction z proche de la surface, du coté
diélectrique (bleu) et métallique (violet) : c’est une onde évanescente confinée a la
surface du métal de chaque coté de U'interface. D’apres [5].

Polarisation et conditions d’existence des plasmons de surface

Soit ®; un champ électrique ou magnétique :
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CI)j(.T, Z, t) = CI)Oj : ei(kps~z+6kz]-~z—wt) (]_4)

avec j = d,m en fonction du milieu (diélectrique ou métal) considéré, f = +1 si
2>0(j=d)et f=—1siz<0(j=m). De plus, pour des facilités de notations,
kps se propage dans la direction x.

A partir des équations de Maxwell, on retrouve 1’équation d’Helmholtz pour un

champ électrique ou magnétique ®;, ainsi que la relation de dispersion associée :
W\ 2
c

kzzkiﬁkz:g-(f)z (1.6)
J J c

Pour qu'une onde de surface puisse exister a l'interface entre deux milieux,
elle doit satisfaire les relations de continuité entre ces deux milieux, relations qui
dépendent de la polarisation de l'illumination. Dans un premier temps, nous allons
étudier la polarisation transverse électrique (notée par la suite TE), puis dans un
deuxieme temps, nous considererons la polarisation transverse magnétique (TM).

Si l'illumination est polarisée TE, alors les relations de continuité sont :

0E,

9Eq| _ OEn
0z -

ER cet Eyl_o = Enl._g (1.7)

2=0

2=0

Si la polarisation est maintenant TM, alors elles deviennent :

1 0Hy
Ed 0z

1 0H,

.—o Em Oz

s et Hd’z:O = Hm’

2=0

(1.8)

z=0 >

avec €4 la constante diélectrique de la couche diélectrique (réel), et e, = & +
i-e’ celle de la couche métallique. Ces deux relations de continuité imposent les
conditions suivantes sur les vecteurs d’onde et les constantes diélectriques des deux

milieux :

{ Polarisation TE : k., = —k.q4 (1.9)

Polarisation TM :  e4km + emkzqg = 0

L’onde se propageant le long de I'interface, son vecteur d’onde ne peut donc pas

étre purement imaginaire suivant x. Par contre, elle est évanescente dans la direction
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transverse z, aussi bien dans le milieu diélectrique que dans le milieu métallique.

Ces deux conditions s’écrivent de la maniere suivante :

kpg >0
k., >0 (1.10)
J=dm

Immeédiatement, il vient que la polarisation TE ne permet pas l’excitation de
plasmons de surface, puisque la condition k.,, = —k.4 n’est pas en accord avec les
conditions de confinement de I'onde a l'interface. La polarisation TM quant a elle
ne viole aucune des relations d’existence ou de confinement (1.10), et les champs

électromagnétiques des plasmons de surface s’écrivent alors :

;

1
E(:L‘7 Y, =, t) = 0 Eoefﬁk/z/jzei(kpsxfwt)
k
ghes
0 , (1.11)
A,y ot) = | 8252 | By PMmeitkpse—n
z]
0

\

avec comme plus haut § = +1.

Relation de dispersion d’un plasmon de surface

A partir des conditions (1.6) et (1.9), on peut dégager la relation de dispersion

générale des plasmons de surface, avec g4 réel, et £, complexe (tenant donc compte

w EJEm
kpg = —/— 1.12
ps c\ Eq+tém ( )

Si on introduit le modele de Drude sans pertes (1.3) dans cette relation de

des pertes dans le métal) :

dispersion, on obtient alors :

2,2
kps = %\/ ) (1.13)

w2(1 + Ed) + wg

Cette relation admet une asymptote horizontale en wps = w,//1+ ¢4 (voir
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fig.1.3), de sorte que 'excitation des ondes de surface est possible a des fréquences
w plus petites que la fréquence de plasmon de volume w,, et donc dans le domaine

visible en particulier.

a 4

__%

a)PS_\/l—
@; == +&,

kinc kPS (a)i ) k

FIGURE 1.3 — Courbes de dispersion : le cone de la lumiere, qui sépare le secteur
des ondes propageantes (bleu) du secteur des ondes évanescentes correspond a la
droite noire. En rouge, la relation de dispersion des plasmons de surface a l'interface
air/Au. Les composantes sur I'interface des vecteurs d’onde de la lumiere incidente
et du plasmon de surface pour une fréquence w; sont aussi représentées, ainsi que
I'impulsion manquante pour permettre une excitation (vert).

On peut détailler dans le cas d’un métal peu dissipatif, comme les métaux nobles,
les conditions d’existence sur les constantes diélectriques. Pour de tels métaux,
el < |el | de sorte que les parties réelles et imaginaires de kpg(w) peuvent étre

approximeées :

/ w €dEh,
kPS ~ % (ad-i-aﬁn)

(1.14)

k’” ~ Y 5% adE{m 3/2
PS c2e2 \ eqtel,
Pour un métal (décrit avec le modele de Drude) on a ¢, < 0, dans le cas

w < w,. Partant d’un diélectrique avec £4 > 0, les conditions de réalité pour kg et

kb s'écrivent :

leqa <0
Em " e (1.15)
€d+€,m <0

Cette seconde inégalité en particulier va limiter les types de métaux autorisant
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I'excitation des plasmons de surface pour un diélectrique et une longueur d’onde
d’illumination donnés. Des travaux ont confirmé expérimentalement ces résultats [8].

Finalement, comme k%g est proportionnel a € | terme qui décrit 1’absorption
dans le métal, il décrit 'amortissement des plasmons de surface lors de la pro-
pagation. On peut alors définir une distance typique Lpg sur laquelle peuvent se
propager les plasmons de surface, appelée longueur de propagation, qui est inverse-

ment proportionnelle aux propriétés d’absorption du métal :

(1.16)

1 ce? (eq+e 3/2
Lpg = _tm <d—

2k} g T w el \ eqch,

La longueur de propagation dans la direction de propagation (longitudinale) est
une caractéristique des plasmons de surface, tout comme 1’épaisseur de peau 0 (dans
la direction transverse), qui traduit leur confinement a l'interface diélectrique-métal.
Grace a la relation (1.9), on peut de plus expliciter cette épaisseur de peau pour

chacun des deux milieux :

1 A €d+€/m
o= 3 = 2 (“22) (1.17)
1 A €q+ €
Oy = — = — £ _m 1.1
Tk T om ( £2 ) (1.18)

A la longueur d’onde d’illumination \; = 785 nm utilisée durant ce travail,
dg >~ 608 nm et d,, ~ 25 nm pour une interface air/Au. Si 'on considére maintenant
une interface verre/Au, ces valeurs deviennent : d4 ~ 254 nm et d,, ~ 24 nm. De
plus, les valeurs des constantes diélectriques sont telles (avec |e/ | > g4) que la
profondeur de peau du métal est peu sensible a un changement d’interface de 1’air
(€air = 1.00) au verre (gyerre = 2.32).

L’excitation des plasmons de surface

Comme nous pouvons le voir sur la figure 1.3, la courbe de dispersion des plas-
mons (ligne rouge) est toujours définie dans le secteur des ondes évanescentes. Le
secteur propageant couvre, pour une énergie de photons donnée, les valeurs que les
vecteurs d’ondes de la lumiere incidente peuvent prendre lors de la propagation dans

un milieu d’indice n, jusqu'a w = ’“)7”, avec kg le vecteur d’onde de la lumiere dans
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le vide et ¢ sa vitesse de propagation. Avec kpg > ko, la lumiere incidente a une
interface diélectrique-métal ne peut a prior: pas exciter directement des plasmons
de surface propagatifs. En effet, partant de la conservation des composantes des
vecteurs d’onde le long de 'interface entre la lumiere incidente k;,. et des plasmons

de surface dans la direction de propagation kg :

Kpg = Kine , (1.19)
on se rend compte que cette égalité ne peut pas étre vérifiée.

En effet, 'équation (1.14) définissant le vecteur kg et les conditions (1.15)

: e , .
imposent — > 1. Le vecteur d’onde de propagation des plasmons de surface est
. 7’ / w «7e
donc minoré avec kpg > £1/c. Cependant, une onde se propageant dans un milieu
d, et incidente a une surface sous un angle # par rapport a la normale, a en général

une composante longitudinale du vecteur d’onde majorée :

Kine = —1/Easind < 2\ /zg (1.20)
C C

L’égalité (1.19) ne peut donc jamais étre satisfaite, comme détaillé sur la figure
1.3.

Sur la figure 1.4 sont représentés le cone de lumiere et la relation de dispersion
tracée a 'aide des valeurs expérimentales tabulées par [9], pour U'interface air/Au. Le
changement de comportement de la courbe de dispersion des plasmons de surface
(vers kps ~ 13 — 14 um™"' pour l'or, d’apres [9,10]) est associé aux transitions
interbandes du métal : pour l'or, ces transitions se situent a des longueurs d’onde
autour de A ~ 500 nm. Pour s’assurer que ces transitions n’auront pas d’impact sur
les études menées dans cette these, nous travaillerons systématiquement avec une

longueur d’onde d’illumination bien plus grande : source laser a A = 785 nm.

La relation de conservation (1.19) ne peut étre satisfaite qu’en introduisant une

impulsion supplémentaire, en conservant ainsi les composantes de vecteurs d’onde.

Deux techniques permettent de le faire : I'une utilisant le principe de réflexion

totale interne (ATR), et 'autre utilisant les réseaux périodiques.
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FIGURE 1.4 — Courbes de dispersion : en orange, le cone de lumiere, et en violet, la
relation de dispersion des plasmons de surface dans Au, extrapolées en suivant les
données de [9)].

1.2 Les méthodes d’excitation des plasmons de

surface

1.2.1 La méthode de Kretschmann-Raether

Historiquement, Kretschmann et Raether [11] ont développé cette méthode uti-
lisant la réflexion totale interne. Dans cette configuration, on utilise un prisme (de
constante diélectrique ¢,) pour générer une onde évanescente qui pourra se coupler
en plasmons de surface de 'autre coté d’un film métallique fin, d’'une épaisseur de
quelques dizaines de nanometres en général, déposé sur le prisme (fig. 1.5). Cette
face du film correspond a l'interface avec un milieur diélectrique d. On ajuste ’angle
d’incidence 6 de la lumiere pour lequel les vecteurs d’onde sont égaux (relation
1.19), ce qui est possible car les propriétés des deux diélectriques sont maintenant

différentes (e, > ¢4) :

/
g = d (ﬂ> = kine = g./ep sin 0 (1.21)
c

& €q+el,
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Ainsi, la méthode de Kretschmann-Raether est intéressante, car seule la modi-
fication d'un parametre du systéme de mesure (angle) permet de controler 1’exci-
tation des plasmons de surface. L’un des inconvénients cependant est la limitation
sur I'épaisseur du film pour que 'onde incidente puisse coupler aux plasmons de
surface de l'autre coté du film. Il existe des variations de cette configuration, qui
utilisent toujours le méme principe, comme la configuration d’Otto [12] : dans ce
cas, le métal n’est plus déposé sur le prisme, mais il y a une fine couche d’air entre
les deux, et les plasmons sont excités sur I'interface du coté du prisme, comme par

frustration des ondes évanescentes a sa surface.

plasmon de surface

1 o
excité

métal 1

FI1GURE 1.5 — Montage de Kretschmann-Raether, le faisceau arrivant sous un angle
d’incidence 6.

1.2.2 La résonance par réseaux périodiques

Nous allons ici nous intéresser a une méthode reposant sur la modification de la
surface de I’échantillon métallique pour réaliser cette excitation : c¢’est la méthode
utilisée tout au long de cette these [13]. En gravant des réseaux périodiques (de
période P) sur un film métallique, on associe a cette structure un spectre de Fourier
spécifique, défini sur le réseau réciproque Cjz] de la structure : C_ju = %(n% + m}'),
avec (1,7) les vecteurs de base du réseau réciproque, et (n,m) des nombres réels.
Dans I'espace des vecteurs d’onde (plan de Fourier), il permet d’ajouter a I'impulsion
de l'onde incidente les impulsions manquantes pour satisfaire a la relation (1.19).

La relation de couplage aux plasmons de surface devient alors :
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— — A A — ~ 2 A ~
Eps = (ine - )i+ Gy = S/Easin i+ —(ni +mj) (1.22)
C

Il est important de noter que tout type de structures périodiques peut agir
comme un réseau excitateur, comme des réseaux de trous, des anneaux concen-
triques [3], sans avoir besoin d’un réseau infini ou treés grand. En fait, méme les im-
perfections et rugosités a la surface du métal, liées a la qualité du film, permettent
d’exciter localement des modes plasmons de surface. De maniere réciproque, ces
mémes corrugations ou structures peuvent aussi les découpler, et ainsi diminuer
la longueur de propagation [14,15] : on parle de pertes par diffusion. Il faut donc
trouver les bons parametres de structuration pour avoir le meilleur compromis entre

excitation et dissipation/diffusion [16].

Notons aussi que 'excitation et la diffraction des plasmons de surface dues a la
rugosité du film étant aléatoires, elles sont considérées comme du bruit expérimental
que l'on va chercher a diminuer. Pour diminuer la rugosité, et donc améliorer la
qualité des films métalliques déposés, des procédés précis de préparation de films

ont été mis en place dans le laboratoire, et seront détaillés dans le chapitre 3.

Dans la suite de ce travail, nous n’utiliserons exclusivement que la méthode
d’excitation des plasmons de surface par réseaux périodiques. Grace a l'existence
de plasmons de surface dans des réseaux de trous sub-longueurs d’onde, nous allons
pouvoir maintenant brievement présenter le phénomene de la transmission optique

extraordinaire.

1.3 La transmission optique extraordinaire

Puisqu’un réseau périodique permet, comme nous I'avons vu, I’excitation de plas-
mons de surface, on peut imaginer que les propriétés de transmission optique d'une
ouverture faite a travers un film métallique puissent étre fortement modifiées quand
cette ouverture est entourée, voire composée, d’un réseau. De treés nombreuses ob-
servations en ont fait la preuve [1,17-25]. Par effet de réseau, on peut alors controler
les propriétés optiques de l'ouverture en ajustant précisément les caractéristiques

géométriques des structures [26-31].
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La transmission a travers un réseau de trous

Le cas d’un réseau a maille carrée composé de trous sub-longueurs d’onde est
remarquable. Les résonances parfaitement marquées dans le spectre de transmis-
sion correspondent a des intensités transmises supérieures aux intensités cumulées
de chaque trou. Ces résonances correspondent a un accord entre la fréquence du
rayonnement incident et la fréquence d’'un mode plasmon de surface telle qu’elle est
fixée par la période du réseau.

Sur la figure 1.6, on présente les résultats expérimentaux pour des réseaux de
différentes périodes (P = 300 — 500 nm, en gardant le rapport % constant, d étant
le diametre des trous). Les résonances sont bien observées a des longueurs d’onde

qui varient linéairement en fonction de la période de la structure.

(1,0) air (1,1) verre (1,0) verre

4/\/\/\—_/\

=500nm

= /\./\
(3]
s 3
o P=400nm
(7]
E 2
(2]
& | P=350nm

1

! P2300nm
———————— e,
0 T T T T
400 500 600 700 800 900

Longueur d’onde (nm)

FIGURE 1.6 — Spectres de réseaux carrés de trous de périodes croissantes (en gardant
le rapport § constant, avec d le diametre des trous) : 300, 350, 400, 450, 500 nm.
On représente aussi les modes [(1,0) verre] (noir), [(1,1) verre] (rose), et [(1,0) air]
(vert).

Les mesures présentées sont réalisées avec une illumination sous incidence nor-
male (dans ce cas ki, = 0 car sinf = 0), on peut alors extraire des relations (1.14)

et (1.22) la longueur d’onde approximative de la résonance des plasmons de surface
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dans cette géométrie (Aes) :

P el &4
Aves(n, m) = m 1.23
) = T\ o e (1:29)

Dans ce cas, chaque couple (n,m) correspond & un mode donné des plasmons

de surface, et est associé a une direction de propagation et a une longueur d’onde
d’excitation. Il apparait tout de suite que, dans cette configuration ou les deux
directions i et j sont équivalentes, il y a dégénérescence d’ordre des modes (4n, +m),
ainsi que de tous les modes (+k, 1) tels que (k*+1?) = (m?+n?) (comme (£1, +0)
et (£0,%£1), ou (£3,+4) et (£5,40)). Cette forte dégénérescence peut étre en
partie levée en changeant la géométrie du réseau périodique. Il est méme possible
d’exciter des plasmons de surface avec des réseaux non plus périodiques, mais quasi

périodiques, par exemple les réseaux de type Penrose [32].

De plus, comme les réseaux sont fabriqués dans un film métallique déposé sur
un substrat de verre, il existe deux interfaces qui vont avoir une signature plasmo-
nique : 'interface air/métal, et 'interface verre/métal. Ces deux interfaces ayant des
constantes diélectriques différentes, elles ont des longueurs d’onde d’excitation d'un
mode plasmonique donné différentes (la notation utilisée sera par exemple [(1,0)

verre]).

Sur la figure 1.6, on a représenté les différents modes calculés a partir de I’équation
(1.23). On remarque que la position expérimentale des minima correspond a la posi-
tion théorique des pics d’intensité, ce qui peut étre expliqué par l'effet Fano discuté

ci-dessous.

Le mécanisme de transmission par excitation des plasmons de surface a travers
un réseau de trous est un mécanisme un peu plus complexe qui doit tenir compte
non seulement du couplage au mode plasmon de surface de la lumiere incidente,
mais également d’une contribution directement transmise a travers chaque ouver-
ture (voir fig.1.7) [17,20,22]. Ces deux canaux de transmission vont interférer dans
ce qu'on appelle un processus de Fano [33,34]. Ce processus est responsable du
décalage des résonances vers I'infrarouge, mais également de I'asymétrie visible des

résonances spectrales. Il fait 'objet de discussions détaillées [35].
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FIGURE 1.7 — Image SEM d’un réseau de trous carré périodique, vu de biais, avec
une coupe effectuée sur la structure. La lumiere incidente (fleche verte) est faible-
ment directement transmise (orange), ou est couplée en partie avec les plasmons de
surface (rouge) pour étre transmise a travers les trous (rouge) ou découplée (bleue) :
la partie non-couplée de la lumiere incidente est réfléchie (bleue).

Une transmission extraordinaire

Un trou est un guide d’onde qui en premiere approche pour un métal parfait est
défini par une longueur d’onde de coupure environ égale au double de son diametre
Ae = 2d. De plus, selon la théorie de Bethe [36], un trou sub-longueur d’onde dif-
fracte le rayonnement avec une efficacité qui varie comme le rapport de la dimension
du trou sur la longueur d’onde d’illumination & la puissance 4 (avec I'intensité in-

cidente notée I, et diffractée notée I) :

I, 64r% (d\*
TZT: 5 (X) (1.24)

Cette théorie suppose que 'ouverture soit bien plus petite que la longueur d’onde

transmise, et que le film opaque soit infiniment fin et de conductivité infinie. Ces
conditions sont loins de celles d'un trou unique dans un métal réel [37].

Pour les mesures réalisées sur la figure 1.6, on varie les dimensions des trous
des réseaux pour garder le rapport % constant (gardant ainsi le méme facteur de

remplissage). Ainsi, le diametre maximal (pour P = 500 nm, d = 185 nm) impose
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une longueur d’onde de coupure théorique d’environ 370 nm pour un métal parfait.
Cependant, ces résultats montrent clairement qu’il existe des pics de transmission
a des longueurs d’onde largement supérieures a la longueur d’onde de coupure :
pour la période du réseau (P = 500 nm) notamment, il existe une résonance a
A = 840 nm, ce qui est plus de deux fois plus grand que la longueur d’onde de
coupure théorique du trou unique. Ce décalage est du d’une part au fait que les
effets de peaux élargissent légerement le diametre des trous (la profondeur de peau
pour Au est d’environ 25 nm dans le visible, comme calculé pour A = 785 nm), et
d’autre part au fait du couplage de la lumiere avec les plasmons de surface. Une
étude poussée des fréquences de coupure des trous dans un réseau plasmonique a
été réalisée [30].

Historiquement, le terme de transmission extraordinaire a été utilisé pour décrire
efficacité (n) de la transmission (7') d’un réseau de trous supérieure a I'unité quand

elle est normalisée au facteur de remplissage (fact) définissant la structure : (n =

T
fact

lumiere arrivant effectivement sur la surface des trous. En réalité, cette définition

> 1). Ceci signifie qu’il y a plus de lumiere transmise par le réseau que de

ne prend pas en compte le fait que le trou unique ne transmet pas la totalité de la
lumiere arrivant a sa surface. Une définition plus complete a été donnée [37], qui
compare la transmission d’un réseau de trou a la transmission d'un trou unique :
dans ce cas, si ’on considere que les trous sont tous identiques, il est effectivement

possible de faire le rapport suivant (avec N le nombre de trous considérés du réseau) :

r Tres
B Nﬂrou

n (1.25)

Ainsi, la transmission extraordinaire exprime l’exaltation de la transmission a
travers chaque ouverture sub-longueur d’onde par leur mise en réseau. Cette des-
cription est moins contraignante que la premiere (n > 1), et il est possible d’avoir
une transmission extraordinaire (' > 1) sans satisfaire n > 1, qui décrit le cas d'une

transmission particulierement exaltée par la mise en réseaux.

1.4 Quelques exemples d’applications possibles

Le caractere confiné d’un plasmon le long d’une interface est particulierement

intéressant dans un contexte de guidage optique. Un domaine récent s’attache au-
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jourd’hui a en développer les potentialités, en cherchant in fine le meilleur compro-
mis entre confinement et propagation qui sont en général mutuellement exclusifs.
Les efforts dans ce domaine sont justifiés par la capacité d’un plasmon de surface a
localiser le champ dans un volume sub-longueur d’onde, tout en gardant une bande
passante élevée. Autrement dit, c’est le mariage révé entre les capacités d’intégration
de I’électronique et les fréquences élevées de I'optique.

S’agissant des structures plasmoniques, tels les réseaux de trous, les avancées
ont permis ces dernieres années de nombreuses applications. D’abord, les réseaux
sont une bonne alternative aux systemes standards de type Kretschmann-Raether
pour mesurer de faibles variations d’indice. Des travaux récents ont démontré des
résolutions de 107 RIU (refractive index unit) dans le proche infrarouge [38] quand
d’autres auteurs ont insisté sur les grandes capacités d’intégration en optofluidique
de ces structures [39,40].

Les réseaux plasmoniques permettent également, par exaltation du champ proche,
le suivi des réactions chimiques avec une résolution sans précédent. Dans ce contexte,
les travaux de J. Coe de 1’Ohio State University sont importants. Ces auteurs ont
pu suivre la réaction méthanol = formaldehyde sur catalyseur de Cu™ avec une
résolution vibrationnelle jamais atteinte [41].

De facon intéressante, le potentiel applicatif est méme presque plus riche pour un

autre type de structure, fonctionnant sur les mémes principes : la cible plasmonique.

1.5 Cas particulier des structures de type cible

Nous allons maintenant compléter cette discussion par une étude sur les struc-
tures typiques étudiées tout au long de cette these : les cibles. Une cible est une struc-
ture constituée d'un trou sub-longueur d’onde unique entouré d’anneaux concen-
triques et périodiques, comme représentée sur la figure 1.8. La lumiere incidente
(fleche verte) va coupler aux plasmons de surface grace au réseau de sillons, et les
plasmons de surface (fleches rouges) vont alors soit se propager vers le trou central,
soit s’en éloigner : on observe alors un comportement d’antenne. Les plasmons qui
passent le trou central sans étre transmis peuvent étre réfléchis par le réseau de
sillons de 'autre coté du trou (fleche blanche) pour étre ensuite transmis a tra-
vers le trou ou de nouveau réfléchis. Ainsi, au niveau du trou central, il va y avoir

une concentration des plasmons de surface qui vont exalter la transmission optique
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a travers le trou en interférant avec la transmission directe (fleche orange). Dans
un article récent [42], la transmission a travers une cible est décrite comme étant
fonction de la transmission a travers un trou unique multipliée par l'intensité du
champ électrique au centre. Les effets de dimensions de la cible ainsi que les effets

de cohérence entre plasmons et champ incident sont discutés en détail.

FIGURE 1.8 — Images SEM d’une cible a/ a incidence normale , et b/ coupe
imagée a 52°, en représentant la lumiere incidente (fleche verte), la lumiere dif-
fractée et réfléchie (bleue), ainsi que la lumiére transmise directement (orange); on
y représente aussi les plasmons de surface excités, ainsi que la lumiere finalement
transmise (rouge) et la réflexion sur le réseau de sillons (blanche). Les barres jaunes
font 2pum.

Puisque les sillons sont gravés sans perforer la surface du film déposé sur un sub-
strat de verre, seule 'interface air-métal est considérée. Les spectres de transmission
présentent typiquement dans le visible un seul pic d’intensité qui correspond a un

accord période-plasmon fondamental avec :

!/
N P | € ¢cq
res — /
n\ e, +¢cq

, (1.26)
ou n est un entier positif.

On peut néanmoins noter qu’il est possible de détecter d’autres pics d’inten-
sité, dans le visible, correspondant aux différents multiples de la période, comme
récemment observé [42].

Sur la figure 1.9, on mesure 1’évolution des spectres de transmission des cibles
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FIGURE 1.9 — Variation de la transmission de structures de type cibles avec la
période, les autres parametres étant la largeur des sillons w = %, leur profondeur
100 nm, et le diametre des trous d = 250 nm.

avec la période. Ces spectres présentent un seul pic de transmission dans le visible
(i.e. n = 1), relativement fin, ce qui permet de considérer les cibles comme des
filtres spectraux [43]. Notons que ces mesures sont limitées par la bande passante
du spectrometre, qui ne permet pas de conclure sur les comportements spectraux
au-dela de A ~ 850 nm. De plus, comme nous 'avons déja vu, pour une longueur
d’onde d’illumination sous A ~ 500 nm, la présence des transitions interbandes dans
Au T'emporte sur l'excitation des plasmons, avec pour le métal |e/ | ~ £/ .

Plusieurs travaux ont cherché a optimiser les parametres géométriques de ces
structures [31]. Nous vérifierons dans le chapitre 5 comment les parametres géométri-
ques influeront sur les modifications de polarisation lors de la transmission a travers
une cible, prolongeant ainsi un travail réalisé au laboratoire [44].

Ces résultats obtenus pour un film Awu déposé sur un substrat de verre s’ob-
tiennent également sur film suspendu, avec de meilleures efficacités [45]. Par ailleurs,
le recours aux films suspendus permet de graver un réseau de sillons des 2 cotés du
film, ouvrant la voie a de nouveaux comportements. Par exemple, si la méme cible
est gravée des deux cotés du film, le faisceau diffracté présente alors une faible diver-

gence [46,47]. Cette configuration a par ailleurs été exploitée tout récemment dans
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le domaine de la FCS (fluorescence correlation spectroscopy) a haute résolution,
avec des effets observés remarquables [48,49].

Une autre application potentiellement intéressante est le systeme de trieurs de
photons présenté dans [43,50], ou I'association du comportement d’antenne d’une
cible d'une part, et du comportement de filtre d’autre part, définit une alternative
possible a la technologie des filtres Bayer (voir schéma fig.1.10). Le trieur de photon
est une superposition de trois cibles de périodes différentes et ajustées pour exciter
des plasmons dans les gammes de longueurs d’onde du bleu, vert et rouge. Un
photon arrivant au centre de la structure sera couplé avec un plasmon de surface
de la couleur associée au photon, puis sera propagé vers le trou correspondant pour
étre finalement transmis a travers celui-ci. La taille d’'un macro-pixel du trieur de
photons est bien plus petite que celle d’un filtre Bayer traditionnel. De plus, comme
le trou est petit, les dimensions du détecteur associé le seront aussi, et le temps
de réponse du détecteur sera plus court [51] (ce qui est en soi une application

intéressante, notamment par rapport au bruit de détection).

FIGURE 1.10 — a/Schéma du filtre Bayer, avec un macro-pizel composé de quatre
pizels élémentaires chacun associé a un filtre coloré b/Image SEM d’une tri-cible
avec chaque cible ayant une période associée a une des trois couleurs : rouge, vert,

bleu.






Chapitre 2
Le formalisme de Mueller

Le formalisme de Mueller est particulierement adapté a ’étude des effets sur la
polarisation au cours de la diffusion optique sur un échantillon, quels que soient les
états de polarisation : purs, partiels, ou non polarisés. Ce formalisme a été appliqué
pour caractériser les effets possibles de dépolarisation de la lumiere transmise a
travers des réseaux plasmoniques, par exemple les réseaux périodiques de trous
sub-longueurs d’onde percés dans des films métalliques [52-55].

Nous allons ici rappeler les définitions et notations importantes du formalisme de
Mueller, ainsi que celles associées au formalisme de Jones adapté pour des systemes
non dépolarisants. Ce chapitre permet donc d’introduire les termes qui seront em-
ployés pour caractériser au chapitre 5 nos expériences relatives aux propriétés de

polarisation des cibles plasmoniques et des effets associés.

2.1 La polarisation de la lumiere

Un rappel rapide sur la polarisation de la lumiere permet de présenter les nota-
tions utilisées au cours de ce travail. La polarisation de la lumiere est définie par la
direction d’oscillation du champ électrique E de la lumiere. On distingue trois types
de polarisations : les polarisations dites linéaire, circulaire et elliptique. Pour une
polarisation linéaire, la direction du champ électrique E reste constante, mais sa
norme peut varier au cours de la propagation : projetée sur un plan, son évolution
au cours de la propagation décrit une ligne. Pour une polarisation circulaire, c¢’est
la direction de E qui tourne, mais la norme reste constante : projetée sur un plan,

son évolution lors de la propagation décrit un cercle. Un champ électrique polarisé
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elliptiquement quant a lui voit sa direction tourner, et sa norme varier : projetée

sur un plan, son évolution au cours de la propagation décrit une ellipse.

Si ’étude est faite dans le plan z fixé, perpendiculaire a la direction de propaga-
tion d’une onde plane, son champ électrique E se décompose dans la base du plan
(€x,¢€,) [56,57]

E = E.é; + Eye, = Ey, cos(wt — py)éx + Eoy, cos(wt — ¢, )€, (2.1)

La variation du champ électrique au cours du temps obéit a une équation ellip-

tique générale :

Eox EOy EO:):EOy (22)

Polarisation elliptique : (£2)2 4+ (££)2 — 22280 o5 = sin >
différence de phase DO =Py — Pg

qui pour des différences de phase spécifiques correspond aux polarisations linéaires
et circulaires :

— Si ¢ = 0[nx], la polarisation est linéaire

~ Si p = Z[n] et Ky, = Epy, la polarisation est circulaire

Il est possible de décrire la polarisation grace aux variables de l'ellipse (eq. 2.2),

représentés sur la figure 2.1, comme nous le verrons dans la section (2.3) :

\ 4

2E,

FIGURE 2.1 — Schéma de 1'ellipse de polarisation avec la définition des angles €, 1,
v.
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e : ellipticité

Y azimut (2.3)
. — Loz

v : tanv = Egy

On note que toute polarisation elliptique peut s’obtenir par combinaison des
polarisations linéaires et circulaires, qui correspondent aussi a une base des états
de polarisation purs.

Il existe deux conventions associées au caractere vectoriel de la polarisation :
soit en regardant la source, soit en regardant le détecteur. En fonction de la conven-
tion utilisée, la rotation des états circulaires est de signe différent. Dans tout ce
travail, nous regarderons la source : dans ce cas, si 'on se place dans un plan z fixé,
le vecteur E décrit un cercle en tournant dans le sens trigonométrique pour une
polarisation circulaire gauche, comme représenté sur la figure 2.2. Réciproquement

pour la polarisation circulaire droite.

al e H b/

FIGURE 2.2 — Schéma présentant les champs électrique (rouge) et magnétique (vert)
pour une polarisation circulaire gauche : a/champs a un instant donné b/ rotation
trigonométrique des champs a un point de I'espace.

Nous allons commencer par présenter le formalisme de Jones, qui ne permet pas
de décrire une polarisation partielle, et donc I'effet d’'une dépolarisation, mais qui est
simple d’écriture. De plus, la symétrie cylindrique des structures que nous utiliserons

tout au long de ce travail permet une description simple (non dépolarisante) dans
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le formalisme de Jones. Nous introduirons ensuite le formalisme de Mueller, ainsi

que tous les outils de description de la polarisation.

2.2 Le formalisme de Jones

Le formalisme de Jones permet de définir les relations de passage entre un champ
incident E@n et un champ sortant ES d'un systeme optique. Dans la base (é,,¢é,)

décrite plus haut, cette relation prend une forme simple :

E, = JE;, (2.4)

ou J est une matrice 2 X 2 appelée matrice de Jones. Ce formalisme est complet
dans le cas des états purs de polarisation.

On distingue 6 état purs usuels : 4 états de polarisation linéaire x (angle par
rapport a I'horizontal # = 0°), y (0 = 907), p (0 = +45") et m (0 = —45°), et 2 états
de polarisation circulaire, gauche (L) et droite (R). Dans cette méme base, et dans
la convention présentée dans la section précédente 2.1 (on regarde la source), les

vecteurs associés a ces états purs de polarisation s’écrivent :

()i ()

(3 ()

On définit les éléments de la matrice de Jones ainsi :

JOO JOl (26)
JIO Jll

Ces éléments étant complexes, la matrice J compte a priori huit éléments
indépendants. Mais I'un d’eux est associé a la phase globale de la matrice et peut
étre fixé par normalisation. Il y a en fait ainsi sept éléments indépendants qui sont
reliés a sept propriétés optiques d’un matériau : absorption isotropique de ’ampli-
tude, biréfringence et dichroisme linéaires (selon z — y, et p — m), biréfringence et
dichrolsme circulaires (selon L — R).

Pour une succession de systémes optiques (J, Jo, ..., J,,), J; étant le i™¢ systeme
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traversé par le faisceau lumineux, la relation (2.4) s’écrit pour le systeme total (non

commutatif) :

J: Jan_l...Jgjl (27)

D’une matrice de Jones, deux quantités sont particulierement importantes :
la diatténuation (notée x) et le retard (noté ¢, avec 0 < ¢ < ), qui sont des
mesures du dichroisme et de la biréfringence respectivement [58]. Dans ce manuscrit,
nous limiterons la définition de ces deux quantités aux états de polarisation x — y
uniquement. Le dichroisme et la biréfringence selon les deux autres couples d’états
de polarisation (p —m, L — R) seront exprimés exclusivement via leurs éléments
associés dans la matrice de Mueller décrivant le systeme (section 2.4). En utilisant
le cas simple d’une matrice de Jones diagonale (chaque élément diagonal correspond

alors a une valeur propre complexe), on peut définir ces deux quantités (y, ¢) :

t, O
( 0 t,e" ) (2:8)

[t — [ty]”

diatténuation : y = ————
[ta|? + [ty]?

(2.9)

La diatténuation quantifie le dichroisme, propriété d’un systeme qui traduit
’anisotropie de sa transmission, ici selon les axes = (t,) et y (t,). La transmission
est donc dépendante de 1’état de polarisation incident : un exemple d’un élément
dichroique pur (qui n’induit pas de retard) est un polariseur. Le retard quantifie la
biréfringence, propriété qui traduit le déphasage induit par le systeme : un exemple
d’un élément biréfringent pur (pas de diatténuation) est un compensateur (lame
d’onde).

La diatténuation est simplement une mesure de l'effet de dichroisme décrit par
le rapport i—z C’est une mesure bornée : Y = 0 correspond a des transmissions
selon les directions x et y équivalentes, et si x = +1 (respectivement y = —1), la

transmission suivant la direction y (respectivement x) est nulle.

Il est de plus possible d’écrire la matrice de Jones J comme un produit d’une
matrice de dichroisme pur Jp;., et une matrice de biréfringence pure Jg.; : on parle

de décomposition polaire [58,59] :
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J = Jret - Jpic (2.10)

Cette décomposition polaire permet d’isoler les effets de biréfringence dans la
matrice Jg.; associée, et les effets de dichroisme dans sa matrice Jp;.. Dans le cas

précédent (matrice 2.8), ces deux matrices s’écrivent ainsi :

1 0 £ 0
Je: . ,etJic: 2.11
fret (0 6%0) b (o ty> (2.11)

Nous traiterons cette décomposition polaire plus en détail dans la section (2.4.2)
sur les matrices de Mueller, mais notons déja qu’elle sera systématiquement utilisée
pour traiter les résultats expérimentaux du chapitre 5.

Une matrice de Jones permet de décrire la réponse de tout systeme non dépolari-
sant illuminé par un état pur. Dans la réalité, 1’état de polarisation incident est
rarement pur, et les systemes optiques sont dépolarisants en général. Il faut donc
pouvoir généraliser le traitement a ces situations en introduisant une base des états
de polarisation plus complete, qui prenne en compte tout état possible de polarisa-
tion, y compris les états partiellement polarisés : c’est ce que permet le formalisme
de Mueller, associé aux parametres de Stokes et a la représentation de la sphére de

Poincaré.

2.3 Parametres de Stokes et sphere de Poincaré

Comme nous le détaillerons dans la section 2.7, la procédure expérimentale
consiste a préparer le faisceau incident dans un état pur de polarisation (un parmi
les six de base présenté dans la section 2.2), et a analyser ’état de polarisation du
faisceau transmis a travers le systeme optique a caractériser. On utilisera dans toute
la suite la notation suivante pour une configuration de polarisation : (f|T]i), avec
T la matrice de transmission de I’échantillon étudié, ¢ et f les états de polarisation
de préparation et d’analyse respectivement.

Il s’agit donc de mesurer six intensités correspondant aux six états purs de
polarisation introduits dans la section (2.2) en préparation et en analyse : I, Iy,
I, I, I, Ig. Pour chacune des deux partie du systeme (préparation et analyse),

on peut ainsi définir un vecteur de Stokes :
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So L +1,
S L —1

s=|""|= vl (2.12)
S5 I, — 1,
S3 I, — IR

combinaison linéaire des polarisations pures (linéaires et circulaires) : ce type de
vecteur permet in fine de générer une base a quatre dimensions et de décrire
n’importe quel état de polarisation de maniere parfaitement définie. En effet, les
vecteurs de Stokes formant une base, la relation de correspondance entre les pa-
rametres de Stokes et un état de polarisation (pur ou partiel) est bijective. Il est
possible de définir les vecteurs de Stokes en fonction des composantes du champ
électrique [56,57,60,61] :

<E’>+<E’> <E,>+<E >
<E’>-<E?> <E% >-<E? >

S = - = = o oy . (2.13)
<EES >+ <ESE; > 2 < By By, cosp >
i(< BB > — < E,E, >) 2 < Ey B, sing >

avec < ... > la moyenne temporelle, £; = E@je*"(“’”%) et ¢ = ¢, — . On peut
alors exprimer les parametres de Stokes en fonction des parametres de l'ellipse

définis précédemment (2.3) :

1 1
S8y = S1/S0 _ | cos 2¢ C?S 21 (2.14)
Sa/So cos 2¢€ sin 2¢)
83/80 sin 2¢

Et inversement, a partir des équations (2.13) et (2.14), les parametres de l'ellipse

peuvent etre déduits des parametres de Stokes :

sin2 = S3/Sy , avec (

tan2y = S5/S; , avec (0 < <) (2.15)
cos2v = 51/Sy ,avec (0 <v <7/2) '

(

tanp = S53/Sy ,avec (—m < @ <)
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Une représentation tres intéressante de I’espace des polarisations est la sphere de
Poincaré ou tout état de polarisation peut étre localisé. Cette sphere est construite
sur trois axes correspondant aux vecteurs de Stokes Sy, Sp, S3 et son rayon est
donné par Sy (Sy est U'intensité totale de I’état S). On représente la sphere sur la
figure 2.3. Un état pur de polarisation est localisé sur la sphere de rayon S,. Pour
un état partiellement polarisé, sa position est a I'intérieur de la sphere (distance au
centre < Sp). Un état non polarisé est localisé au centre de la sphere.

Un état polarisé linéairement (S3 = 0) est situé sur I'’équateur de la sphere,
alors qu'un état polarisé circulairement (S; = Sy = 0) est situé sur I'un des deux
poles de la sphere (+1 pour L, et —1 pour R). Toute autre position A sur la sphere
correspond a un état donné de polarisation elliptique, défini par ses parametres

d’ellipticité (e,1) qui sont donc associés a des coordonnées sphériques.

S3/Sy L

$./S0

FIGURE 2.3 — Représentation de la sphere de Poincaré, et des parametres elliptiques
associés & un point sur la spheére A(e, v).

On définit le degré de polarisation d’un faisceau lumineux dans le formalisme de

Stokes comme une mesure de la pureté de son état de polarisation par le parametre

\/W
p_ VIETHTS (216)

Si I’état de polarisation est pur, alors P =1, et :
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So =1/S?+ 52+ 52 (2.17)

Si le faisceau est non polarisé, alors P = 0, et :

Sl = SQ - Sg - O (218)

Toute polarisation partielle a un degré de polarisation compris entre ces deux
bornes (cas limites). Il est alors possible de décomposer n’importe quelle polarisation

en somme d’un état non polarisé, et d'un état pur de polarisation :

état non polarisé état pur
So So — \/S?+ 53+ 52 VS + 524 52
S _ 0 n Sh (2.19)
SQ 52
Ss 0 S3

Notons que si le degré de polarisation n’est pas compris entre (0 < P < 1), alors
le systeme associé n’est pas physique : cette condition [0 < P < 1] est une condition
nécessaire, mais pas suffisante pour démontrer la réalisabilité physique du systeme.
Une étude de la réalisabilité physique des matrices de Mueller est présentée dans la

section 2.5.

Finalement, le phénomene de dépolarisation est défini comme une diminution
du degré de polarisation d'un faisceau incident : Pironsmis < Pincident- O1 le fais-
ceau incident a une polarisation pure (position sur la sphere de Poincaré), alors
le faisceau émergent d’un systéme aura une polarisation pure (pas nécessairement
identique a la polarisation incidente) pour un systéeme non dépolarisant, et une
polarisation partielle (position non plus sur la spheére, mais a l'intérieur) pour un

systeme dépolarisant.
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2.4 La matrice de Mueller

2.4.1 Presentation de la matrice de Mueller

Par analogie avec les relations de passage de type Jones, on peut définir sur les
parametres de Stokes une matrice 4 x 4 de passage appelée matrice de Mueller.
Comme nous 'avons souligné plus haut, la force de ce formalisme est sa capacité a
représenter matriciellement n’importe quel systeme optique, qu’il dépolarise ou non
la lumiere incidente. Une onde incidente caractérisée par le vecteur de Stokes .S;,
est transmise a travers le systeme dans un vecteur de Stokes de sortie S qui peut
étre analysé. On décrit matriciellement la relation entrée-sortie par la matrice de
Mueller M :

Sy = MS;, (2.20)

Moo Mo1 Mo2 M3
mip M1 Mi2 M3 (2 21)

Moo M21 T2 123

mg3o M3p M32 133

Comme pour le formalisme de Jones, une succession ordonnée de systemes
(My, My, ..., M,,), M; étant le i*™° élément rencontré par le faisceau, est assimilable

a un systeme total M :

M == MnMnfl...Mng (222)

I1 est ainsi possible de considérer n’importe quel systéeme M comme une superpo-
sition de systemes élémentaires ordonnés (relation 2.22 non commutative). Par ana-
logie avec les matrices de Jones, une décomposition polaire unique de chaque matrice
de Mueller en trois matrices élémentaires est possible : une matrice de dichroisme
pure, une matrice de biréfringence pure, et une matrice de dépolarisation pure. On

peut alors écrire une matrice de Mueller M selon le produit suivant [58,62,63] :

M = Ma - Mpe - Mpic (2.23)

Ce produit matriciel n’étant pas commutatif, il existe en réalité les six permu-
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tations possibles de ce produit matriciel. Nous nous cantonnerons cependant a la
considération de ce produit ordonné précis (2.23). Si le systéme ne présente pas
I'une des propriétés optiques, que ce soit la dépolarisation, la biréfringence ou le
dichroisme, alors la matrice associée est proportionnelle a la matrice identité. L uti-
lisation expérimentale de la décomposition polaire sera discutée en détails dans la
section 2.7, mais nous pouvons d’ores et déja noter que cette décomposition permet
de séparer les propriétés de dépolarisation d’une matrice expérimentale, et d’étudier

séparément les propriétés de dichroisme et de biréfringence.

Il existe trois types de biréfringence et de dichroisme, associés aux couples d’états
de polarisation x—y, p—m et L— R. Dans le tableau 2.4, sont représentés les éléments
matriciels correspondant & chacune de ces propriétés optiques [56, 64, 65]. Nous
verrons cependant dans le chapitre 5 que pour la grande majorité des structures
plasmoniques étudiées dans cette these, leur symétrie cylindrique ou rectangulaire
selon les axes géométriques x et y pourrons imposer de fortes signatures sur les
éléments matriciels correspondant a la biréfringence et au dichroisme des états de
polarisation  — y !, mais elles seront en général faibles, voire négligeables, pour
les états p — m et L — R. Les mesures de la diatténuation (eq. 2.9) et du retard
(eq. 2.8), correspondant aux mesures du dichroisme et de la biréfringence des états
de polarisation x — y, seront donc nos outils privilégiés pour sonder les propriétés

optiques des structures étudiées.

Comme on peut séparer 'effet de dépolarisation d’'une matrice de Mueller, les
termes intéressants de la matrice de Mueller non dépolarisante ainsi obtenue peuvent
étre reconstruits a partir de la matrice de Jones introduite dans ’équation (2.8),
qui est compatible avec les symétries rencontrées dans cette these. Il faut noter ici
que cette démarche implique I'équivalence Mueller-Jones qui sera discutée plus loin
(section 2.6). On peut la normaliser par t,, et en notant p = E—Z on développe cette
matrice de Jones en sa matrice de Mueller associée [44], le calcul de ce passage étant

développé dans ’annexe A :

1. Nous alignons le montage de telle sorte que les axes des états de polarisation linéaires = — y
soient confondus avec les axes géométriques = et y de la structure.
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| états x-y : etats p-m : circulaire
e Im—mmmm e mm - == e R il
m: —a 0 0), - 0 b 0), - 0 0 ¢
£ a — 0 0f 0 — 0 0] 0 — 0 0
'8|D1: |D2: |D3:
5! - 0l b 0 — 0! 00 — 0
o 000 - 000 - ¢c 00 -
i === === ========== I
o ~ 0 0 0) ~ 0 0 ) ~ 0 0 0
2. I I
o 0 — 0 0 | 0 — 0 -4 0 — -y 0
s 0 - —al, 0 0 - 0] Oy - 0
@ | 00 a - | 080 - ) 00 0 -

FIGURE 2.4 — Présentation des matrices purement dichroiques (D) ou biréfringentes
(B) selon les états de polarisation x — y (indice 1), p —m (indice 2) et L — R pour
les polarisations circulaires (indice 3).

1+p* 1-p? 0 0
1—-p% 1 2 0 0
- proLEp | | (2.24)
0 0 2Re(pe'?)  —2Im(pe'?)
0 0 2Im(pe™®) 2Re(pe™”)

Avant d’extraire des informations des matrices de Mueller mesurées, nous réali-
sons dans un premier temps la décomposition polaire, permettant d’isoler ses diffé-

rentes caractéristiques optiques. Nous allons détailler maintenant ce processus.

2.4.2 La décomposition polaire

Comme nous 'avons vu, une matrice de Mueller est une combinaison ordonnée
de trois matrices : la matrice de dépolarisation (M), celle de biréfringence (Mg, ),
et celle de dichroisme (Mp;.). Chacune de ces matrices n’a d’information que sur
sa caractéristique physique (par exemple, la mesure du retard d’une matrice de
dichroisme est ¢ = 0°). Rappelons que si la matrice de Mueller M ne présente
pas 'une ou l'autre des trois caractéristiques optiques, alors la matrice associée
est proportionnelle a la matrice identité. Nous allons maintenant présenter les trois

matrices, avant de décrire les étapes de la décomposition polaire utilisée durant
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cette these. Cette étude sur la décomposition polaire est tirée de [58].

La matrice de dichroisme

Comme nous l'avons vu dans la section précédente (2.4.1), le dichroisme est
défini sur les trois couples d’états de polarisations x —y, p—m et L — R : nous allons
donc introduire le vecteur D dont les composantes correspondent au dichroisme

selon chacun de ces trois couples :

D:t—y moy
— 1 — - A
D=1\ Dy | = —— | mea | avec D =|D|D (2.25)
00
Di_r mo3

La matrice de dichroisme peut alors s’écrire de la maniere suivante :

ic m — y .
D 00 D

mp

1—/1-| D2 1—4/1-m§, —mg,—mg,

avec, en posant n = BE = I mEmI,
1—|—n'(m31—|5]2) n - Moy - M2 n - Mot - Mo3
mp = Te- Moy - Mo2 1+n-(m§ — |DP) n - Moz - Mo3
n - Mot * Mog3 n - Moz * Mo3 L+n-(mg; —|D]?)

(2.27)
Ainsi, la matrice de dichroisme est calculable a partir des éléments de la matrice

de Mueller de maniere assez simple. Notons de plus que cette matrice est symétrique.

La matrice de biréfringence

La matrice de biréfringence, induisant un déphasage sans diatténuation, est

quant a elle équivalente a une rotation de la sphere de Poincaré, on peut alors

1 07
Mpe; = < , ) (2.28)

OmR

Pécrire directement :

Nous n’allons pas détailler la forme de la matrice mg, car comme nous le verrons
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dans la section 2.4.2, la matrice de biréfringence est la matrice restante apres les
différentes étapes de la décomposition polaire (ot I'on soustrait d’abord la matrice
associée au dichroisme, puis celle associée a la dépolarisation). Notons cependant
que cette matrice a bien la forme d’une matrice associée a la biréfringence, car
tous ses éléments matriciels associés au dichroisme (premieres ligne et colonne sauf
moo) sont nuls. Il faudra cependant vérifier qu’elle est bien antisymétrique (M4E,, =
— Mpar).

De la méme maniere que pour le dichroisme, qui est défini sur les trois couples
d’états de polarisation, on peut définir un retard global R,;,. Dans les études
présentées dans cette these, les structures ont des symétries cylindriques ou rec-
tangulaires (les états de polarisation x — y sont alignés avec les axes des structures),
et 'on a vérifié que le retard global Ry, et le retard ¢ défini pour les états © — y

(voir plus loin eq.2.35) sont toujours presque identiques.

Ryo; = cos™? <w — 1) (2.29)

La matrice de dépolarisation

Une transmission a travers une matrice de dépolarisation Ma ne diminue pas
I'intensité de la lumiere transmise, mais peut polariser une lumiere incidente non
polarisée, ce qui est traduit par l'indice de polarisation Ip. Elle s’écrit donc de la

maniere suivante :

_‘T mA].O
1 0 -
Ma=1| - ;avec Ipy = | mag (2.30)
Ipn ma
maso

Les axes principaux de la dépolarisation sont donnés par les vecteurs propres de
la matrice mp, et ses valeurs propres associées (3;, i = 1,2,3) vont permettre de
définir le coefficient de dépolarisation A (0 < A <1):

A:1—Z§' (2.31)

Nous allons maintenant expliquer les différentes étapes de la décomposition po-

laire.
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La décomposition polaire

Une matrice de Mueller M est composée a priori du produit ordonné des trois
matrices vues dans les sections précédentes. Dans la suite de ce travail, nous avons
vérifié que 'utilisation du produit M = Ma - Mpe - Mp;. était justifiée. 11 est aisé
d’isoler la contribution dichroique Mp;. (2.26 et 2.27), et de la séparer de la matrice

mesurée M. On obtient ainsi une nouvelle matrice M’ qui n’a plus de contribution

dichroique :
, » 1 0of
M =M-My. =Ma-Mpe = _
Ipy (2.32)
B 107 1 07 '
I_])QA mp 0 mpg
Comme mp est une matrice de rotation (mpg - m% = 1) et ma est une matrice

symétrique (mX = my,), alors m’ - m” = (ma - mp) - (m% - m%) = m%. Ainsi, les

valeurs propres 3; (i = 1,2,3) extraites de (m’ - m'?) sont le carré de celles de la

matrice ma. Il est alors possible de développer :

mp = sgn(det(m’)) - [(m'-m™T) + (v/BiB2 + /B2 + \/5152)1}_1

(2.33)
(VB + VB2 + V/Bs) - (m' - m'T) + /B B2 551
Finalement, on déduit la matrice Mg.; de la matrice M’ :
Mpe = M- M’ (2.34)

La décomposition polaire présentée ici est tres intéressante pour les mesures
d’intensité (chapitre 5), et elle sera alors systématiquement utilisée dans ce chapitre.
Elle n’est cependant pas adaptée pour les images des états de polarisation (chapitre
4), pour lesquelles nous étudierons directement les matrices de transmission (6 x 6)

et les matrices de Mueller (4 x 4).

Nous allons maintenant définir les différentes grandeurs que 'on peut extraire

d’une matrice de Mueller.
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2.4.3 Les quantités définissant une matrice de Mueller
La diatténuation et le retard

Apres soustraction des effets de dépolarisation, la matrice restante peut étre
écrite sous forme de matrice de Jones (ce cas des matrices dites de Mueller-Jones est
détaillé dans la section 2.6). Notamment, dans le cas de nos structures a symétries
cylindriques ou rectangulaires, la matrice de Mueller peut s’écrire sous la forme
(2.24) vue précédemment. Les définitions de la diatténuation et du retard sont

toujours valables :

_ =1 1=/ _ Im(pe'?)
X = e[ 1502 et v = arctan Te(pei) (2.35)

Apres décomposition polaire, ces deux quantités sont définis a partir des ma-
trices de dichroisme et de biréfringence respectivement. La symétrie du systeme
expérimental n’étant pas parfaite, il peut y avoir de légeres différences entre les
éléments matriciels censés étre identiques ou opposés : la matrice de dichroisme est
symétrique, et la matrice de biréfringence est antisymétrique (comme on peut le voir
sur le tableau 2.4). Pour tenir compte de ces légeres asymétries, dont les déviations
sont plus petites que les erreurs expérimentales (mesurées en détails dans le chapitre

3), on moyenne ces éléments de telle sorte que les équations (2.35) deviennent :

Dic Dic Ret Ret
Mgyt + My (m32 — M3 ) (2.36)

= - — et ¢ = arctan
Dic Dic’ Ret Ret
My~ + My May + Ma3

Le gain

Le gain (aussi appelé transmittance) est défini comme le rapport de l'intensité

de sortie sur l'intensité incidente [66] :

< Sy > % meiS
0 S 01~1
= " ° = 2.

g <SO>in Z SO ( 37)

L’inégalité de Cauchy-Schwartz permet d’écrire [67] :

Moy - Sy + Mgz - Sa +mos - S3| < /mdy +mdy +mdy - \/ST+ 53+ 53

2.38
< \/mgl + m%l + m%l - So ( )
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Le gain est donc compris dans U'intervalle (gmin < g < Gmaz), avec :

{ 9min = Moo — \/m(2)1 + m(2)2 + m%B (2 39)

_ 2 2 2
Gmaz = Moo + /M3y + My +miy
L’indice de polarisation

L’indice de polarisation traduit la capacité du systeme a polariser une lumiere

incidente non-polarisée (voir eq. 2.30). Par définition [68] :

1
Ip= —\/mfo +m3y+mi, et 0< Ip<1 (2.40)
Moo

L’indice de dépolarisation

L’indice de dépolarisation (pp) traduit la capacité intrinseque moyenne du sys-
teme a dépolariser un état de polarisation incident [68]. Cette moyenne est réalisée

sur les états purs de polarisation. On le définit comme suit :

3 2 2
_olmi) —m
oD \/Zz,]O( ]) 00 (241)

2
3mg

L’indice de dépolarisation est différent du degré de polarisation. En effet, si
un degré de polarisation mesure la pureté d’une polarisation donnée, l'indice de
dépolarisation quant a lui mesure la réponse d’un systéeme, indépendamment de
I’état de polarisation incident : il est donc défini uniquement grace aux éléments de
sa matrice M. Pour se convaincre que ces deux quantités ne sont a prior: pas égales,
on peut développer le degré de polarisation en sortie P,, qui fait non seulement

intervenir les éléments m,;, mais également les composantes de Stokes .S d’entrée :

CVSEESEESE (T mas)?
N So N Z?:o (1m0iS;)

L’indice de dépolarisation suit la relation 0 < pp < 1, et sa valeur est un bon

P, , avec 8" = MS (2.42)

test pour vérifier que le systeme étudié peut s’écrire sous la forme d’une matrice
de Mueller-Jones, comme nous le verrons plus loin (section 2.6). Par la suite, pour

quantifier la dépolarisation induite par la structure, nous utiliserons de préférence
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I'indice de dépolarisation pp plutot que le coefficient de dépolarisation A introduit

dans ’équation (2.31).

2.5 Caractere physique d’une matrice de Mueller

Si toute matrice de Mueller décrit physiquement un systeme interagissant avec
la polarisation, cela ne veut pas dire que toute matrice 4 X 4 est une matrice de
Mueller. Pour qu’une matrice soit dite de Mueller, il faut qu’elle soit réalisable
physiquement [56,57,66,67].

Si on se place dans 'espace de la sphere de Poincaré, avec comme coordonnées,
(€,7), on définira qu'une matrice est une matrice de Mueller si et seulement s’il n’y

a ni sur-gain ni sur-polarisation du systeme, c’est-a-dire si :

0 < gle, i)
0 S P0<6i7 1/}2)
pour tout point A(e;, ;) de la sphere (—7/4 < ¢ < 7/4, et 0 < ¢; < 7). Ces

conditions doivent étre vérifiées quelle que soit la direction du faisceau lumineux

1

L (2.43)

VARVAN

(sens direct associé & M, et sens inverse associé & M7T), ce qui se traduit pour les

conditions sur le gain, calculées a I'aide des équations (2.39) et (2.43) :

[ sens direct Grmaz = Mo * (1 + /mo1+moz+mos>
sens direct : Grmin = Mo - (1 _ /mo1+m02+m03>
sens inverse :  Gmaz = Moo - (1 + /m10+m20+m50)
sens inverse :  gpmin = Moo * (1 - /w)

Tout au long de ce travail, les conditions sur le gain seront systématiquement

| /\

I\/

(2.44)

IN
—

| \/

vérifiées. Le gain est toujours positif, car on peut vérifier pour toutes les struc-
tures étudiées que gin > 0, aussi bien dans le sens direct qu’indirect. En outre,
les conditions ¢,,., < 1 sont aussi satisfaites, car les structures étudiées sont des
systemes passifs. Les matrices présentées sont toutes normalisées par 1’élément my,
qui correspond au gain. Les ordres de grandeur du gain mgy sont pour les cibles
percées mog & 2- 1072 (chapitre 4), pour les cibles plasmoniques m&'e ~ 1-1073

les trous uniques m{" ~ 6 - 1075 (chapitre 5).

Si ces conditions sont satisfaites, 'intensité transmise, positive, n’est pas supé-
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rieure a l'intensité incidente, et le degré de polarisation est inférieur a I'unité (qui
correspond a un état pur) : ces deux variables restent dans leurs domaines de
définition. Cependant, si les conditions sur le gain sont toujours satisfaites, les condi-
tions 2.43 sur le degré de polarisation doivent étre étudiées, mais sont en général peu
pratiques a utiliser. En effet, elles supposent d’étre vérifiées pour tout point A(e, )
de la sphere de Poincaré. Une condition nécessaire et suffisante alternative peut
étre écrite, qui s’exprimera exclusivement en fonction des éléments de la matrice de
Mueller. Cette condition est néanmoins mathématiquement plus lourde.

Soit IT une matrice hermitienne associée a M, définie par I’équation (B.1), et
dont les propriétés sont détaillées dans ’annexe B. Pour que M soit réalisable
physiquement, il faut que les quatre valeurs propres de Il (B.5) soient positives
ou nulles : \; > 0, 7« = 0,1,2,3. Néanmoins, cette condition nécessaire n’est pas
suffisante, il faut de plus les quatre conditions sur le gain de la relation (2.44).

I1 est intéressant de noter qu’a partir des équations (B.4) et (B.6), la condition
sur les valeurs propres permet d’écrire [66] (la réciproque n’est malheureusement

pas vraie) :

3 3

> (mf)=4> N <4 (i )\Z) = 4m2, (2.45)

i,§=0

Cette inégalité correspond a la condition 0 < pp < 1. L’égalité pp = 1 est
possible si et seulement s’il n’y a qu’une seule valeur propre \; non nulle : nous
verrons cette condition plus en détail dans la prochaine section.

En conclusion, une matrice M est une matrice de Mueller (c’est-a-dire qu’elle
est physiquement réalisable) si et seulement si la matrice associée II, définie ex-
clusivement grace aux éléments matriciels m;; (B.2), admet quatre valeurs propres
positives ou nulles, et que M vérifie les équations (2.44). Un calcul direct sur les

¢léments m;; permet alors de conclure sur la réalisabilité physique d'une matrice.

2.6 La matrice de Mueller-Jones

Si toute matrice de Jones peut étre développée en une matrice de Mueller, la
réciproque n’est en général pas vraie. Les matrices de Mueller qui peuvent étre
exprimées comme des matrices de Jones sont alors dites de Mueller-Jones, et sont

notées M ;. De telles matrices M; répondent a de nombreuses conditions toutes
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nécessaires mais pas forcément suffisantes [62,67,69,70].

Au final, une matrice de Mueller M est une matrice de Mueller-Jones si et
seulement si sa matrice hermitienne IT associée, définie par I’équation (B.1), n’ad-
met qu'une seule valeur propre non nulle, qui est positive. Ainsi, on en déduit par

diagonalisation de II (eq. B.5) :

)\0:T7“<H):2*m00>0,et)\1:>\2:)\3:0 (246)

De plus, a partir des équations (B.4) et (B.6), on écrit :

{ Tr(l1?) = Tr(MTM) = 327 _ym?; (2.47)

Tr(I?) = 3200 A = A = 4mg,

La condition nécessaire et suffisante pour qu'une matrice de Mueller soit une

matrice de Mueller-Jones peut alors s’écrire [66] :

Tr(MTM) — m2 Am2. — m2
pp = a 3 2) Moo _ —m(;f o0 g (2.48)
My My

Ainsi, si une matrice de Mueller physiquement réalisable ne dépolarise pas, alors

pp = 1, et elle peut se simplifier en une matrice de Jones. Ce sera cette condi-
tion qui sera systématiquement utilisée pour étudier les matrices de Mueller. Cette
démonstration n’est cependant valable que pour les matrices de Mueller, ce qui si-
gnifie qu’il faut auparavant vérifier les conditions de réalisabilité physique énoncées

dans la section 2.5.

2.7 Protocole expérimental

Notre protocole expérimental est le plus simple possible, et se démarque en cela
de procédures plus complexes [57,63, 71]. Notre approche consiste a reconstruire
la matrice de Mueller associée aux structures étudiées que nous mesurons en les
illuminant par un faisceau dont la polarisation est préparée dans chacun des états
purs de polarisation (x, y, p, m, L, R). Nous effectuons pour le faisceau transmis
une analyse de polarisation sur cette méme base des six états purs, de sorte que
nos mesures consistent en 6 x 6 = 36 mesures d’intensités, comme représenté sur le
tableau 2.5.



2.7 Protocole expérimental 47

Préparation

x| ylp|m[L ][R

i Lo lor loo los log los
i Lo Uy L Uy Ly Iy
gl Ly by ln Ix Ly by
:(C“i Z30 t31 t32 133 134 135
i Ly Ty Uy Ly Ly Uy
R\Zso Isi s Iss Isy s

FIGURE 2.5 — Matrice expérimentale 6 X 6 mesurée présentée avec les états de
polarisation en préparation et en analyse de chacun de ses éléments.

La procédure de préparation consiste a générer six vecteurs de Stokes

1
+1 0
Y Y (249)
+1
0 0 +1

qui sont chacun associés a un vecteur de Stokes sortant, construit sur les intensité
rassemblées sur le tableau 2.5. Par exemple, pour un faisceau incident préparé dans

I’état pur y de polarisation, c¢’est-a-dire pour le vecteur

1
-1
O )
0
le vecteur sortant s’écrit
Ig + Ié/ t01 -+ tn Moo — Mo1
Iy —1v top — t Mg — M
SY = oY= o , qui est égal a 10 H (2.50)
Iy — 1Y, to1 — t31 Mag — Moy

y y
I} —1; tar — ts1 mgop — M31
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par la relation entre les deux vecteurs de Stokes donnée par la matrice de Mueller
(2.20).

L’algorithme s’écrit alors directement pour tous les vecteurs de Stokes initiaux,
et le calcul pour chaque élément de la matrice de Mueller est détaillé dans ’annexe
C. Remarquons tout de suite que cette méthode sur-détermine la matrice de Muel-
ler, puisqu’on passe de 36 éléments de la matrice de transmission mesurée aux 16
éléments de la matrice de Mueller. Cette sur-détermination reste expérimentalement
intéressante, car la matrice de transmission est plus facile a lire, ce qui permet de
cerner rapidement les causes d’éventuelles propriétés optiques inattendues.

A priori, une matrice de Mueller comporte 16 éléments indépendants, mais tres
souvent, la symétrie du probleme considéré permet d’en réduire le nombre. Nous
avons vu un exemple (eq.2.24) ou la symétrie d’ordre deux (symétrie rectangle)
d’un élément biréfringent réduit le nombre d’éléments indépendants de la matrice
de Mueller a deux.

Nous détaillerons dans le chapitre 3 le montage expérimental utilisé pour la me-
sure des intensités (fig.2.5), ainsi que les matrices de Mueller (extraites de mesures)
des différents éléments optiques utilisés.

Finalement, nous opérons sur les matrices de Mueller ainsi mesurées la vérifica-
tion de leur réalisabilité physique, ainsi que leur décomposition polaire (2.23). No-
tons que nous ne présenterons dans les résultats du chapitre 5 que les propriétés de
biréfringence et de dichroisme calculées a partir des matrices issues de la décomposi-

tion polaire Mg et Mp;. respectivement.

2.7.1 Estimation du bruit de mesure

Il est crucial de pouvoir déterminer sans ambiguité le caractere physique d’'une
matrice M, et le cas échéant son caractere Mueller-Jones. Chacune des conditions
nécessaires et suffisantes que nous avons décrites (sections 2.5 et 2.6) ont 'avantage
de reposer sur une caractérisation directement faite sur les éléments de la matrice
de Mueller, mais elles impliquent d’étre surs des valeurs de ces éléments. Autrement
dit, I'estimation du bruit expérimental, qui se reflete comme une incertitude sur les
éléments de M, est absolument centrale a notre travail. Nous utiliserons pour cette
estimation un mode opératoire déja bien référencé [57,63,67,71-73].

Notons AS = o(m;;), la matrice de déviation standard (due au bruit expérimen-
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tal) de chaque élément m,; de la matrice M associée au systeme étudié. Le processus
d’estimation du bruit, et la mesure de AS seront vus en détail dans le chapitre 3 :

au final, la matrice de déviation standard est présentée dans I'équation (3.13).

Le caractere physique des matrices expérimentales impose qu’il n’y ait pas de
sur-gain (condition systématiquement vérifiée), mais aussi que les valeurs propres
de la matrice II associée soient positives ou nulles (section 2.5). Cependant, pour
toutes les matrices de Mueller issues des mesures de transmission réalisées sur le
banc optique, ces valeurs propres ne sont pas nulles (typiquement A\g = +1.94 - mgp,
A1 = —0.05 - mgg, A2 = +0.05 - mgo et A3 = +0.06 - mgg) : pour autant, ces matrices
sont bien physiquement réalisables. Fn effet, les valeurs propres de nos structures
sont proche de : A\g = tr(Il) = 2mqg, et A\; = 0 (pour i = 1,2,3). On considere
dans ce cas qu'une matrice est physiquement réalisable si I’écart entre la théorie
(\; = 0) et nos mesures peut étre expliqué par le bruit expérimental, ¢’est-a-dire si
VIAE + A2+ [As]2 & Tr(AS-(AS)T) = 0.106 [63], ce qui est le cas de toutes nos

structures. Ainsi, tous les résultats présentés dans cette these sont issus de matrices

de Mueller physiquement réalisables.

Le méme raisonnement pourrait étre fait pour dire que la dépolarisation du
systéme est issu d’erreurs expérimentales (Ao = tr(Il) = 2mg, et A; = 0 pour
i = 1,2,3), mais en tout état de cause, nous procédons tout de méme a une
décomposition polaire pour isoler les effets de la dépolarisation. Il est tres intéressant
de noter que les matrices de biréfringence et de dichroisme ainsi obtenues sont par-
faitement non dépolarisantes (pp = 1.000) : elles sont donc de Mueller-Jones. Les
écarts aux conditions sur les valeurs propres (A; = 0) sont regroupés dans la ma-
trice de dépolarisation, et plus la dépolarisation est importante plus ces écarts sont

grands.

En conclusion, s’il existe des écarts entre les expériences et le modele théorique, la
mesure du bruit expérimental (AS) permet de les expliquer. De plus, la décomposi-
tion polaire permet de regrouper ces écarts dans la matrice de dépolarisation, et
ainsi de mesurer la biréfringence et le dichroisme a travers des matrices de type
Mueller-Jones parfaites (pp = 1.000). Finalement, la dépolarisation est de 'ordre
de 5% (ce qui est faible) pour toutes les structures mesurées, aussi bien des cibles que
des trous uniques a géométries cylindriques ou rectangulaires : cette dépolarisation
peut alors étre expliquée par la transmission a travers le trou unique, ainsi que par

les erreurs expérimentales que nous verrons plus en détails dans le prochain chapitre
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(chapitre 3).

2.8 Conclusion

Cette introduction a I’étude de la polarisation par matrice de Mueller a permis
d’avoir une vue d’ensemble sur les concepts que nous allons utiliser dans la suite
de ce manuscrit. Nous avons tous les outils pour pouvoir définir n’importe quel
systeme physique, et I'étudier completement du point de vue de la polarisation.
C’est donc avec ces outils que nous caractériserons les propriétés de dichroisme, de

biréfringence, etc. de nos structures plasmoniques.



Deuxieme partie

Résultats expérimentaux






Chapitre 3
Protocole expérimental

Dans ce chapitre, nous allons présenter le processus utilisé pour la nanofabri-
cation de structures sur film métallique. Ce processus nécessite un lavage du sub-
strat, une déposition du film métallique de qualité (qualité de surface, rugosité,
homogénéité du film), et enfin une gravure précise des structures. Nous détaillerons
aussi les méthodes de mesure des structures ainsi préparées que sont le spectrometre
et le montage de la matrice de Mueller, ainsi que la méthode et les résultats de la

mesure du bruit expérimental de ce dernier (introduit dans la section 2.7.1).

3.1 La préparation des films métalliques fins

Un processus précis de lavage de substrats a été mis en place pour éliminer au
maximum les traces de molécules organiques (graisses par exemple) a la surface du
substrat, qui ont une grande influence sur la qualité du film. Dans un bain-marie
(& une température d’environ 30°C') soumis a des ultra-sons, le substrat de verre
est placé dans trois différentes solutions : un premier lavage a 1’aide d’une solution
savonneuse (Hellmanex II) est suivi d'une étape de rincage a ’eau ultra-pure, puis
d’un bain d’éthanol absolu. Finalement, on rince 1’éthanol présent sur le substrat
avec des bains d’eau ultra-pure successifs, puis on seche a I’étuve.

Une fois les substrats de verre préts, on utilise un pulvérisateur (Emitech K575X)
pour déposer une fine couche de métal. Dans la chambre du pulvérisateur, le substrat
est placé sur le porte-échantillon anodique, a la verticale d’une cible métallique, qui
forme la cathode et qui est fixée sous le couvercle du pulvérisateur. La chambre est

remplie d'un gaz d’argon & faible pression (9-10~3mbar), qui sera ionisé en applicant
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FIGURE 3.1 — Photo du pulvérisateur (Emitech K575X) utilisé pour déposer les
films métalliques.

une forte différence de potentiel (plusieurs kV) entre le porte-échantillon (anode)
et la cible métallique (cathode). Les ions lourds (Ar*) du plasma ainsi généré se-
ront accélérés vers la cible par le champ électrique intense, et entreront en collision
avec la cible métallique, éjectant ses atomes qui vont étre projetés dans toute la
chambre, et notamment sur le substrat. De plus, le systeme magnétron dont cet ap-
pareil est équipé (formé de deux aimants concentriques de polarités inverses) génere
un champ magnétique supplémentaire, ce qui permet de concentrer le plasma sous
la cible, augmentant ainsi la probabilité de collision des ions Ar* du plasma avec
les atomes métalliques de la cible. Un systeme de Peltier et de circulation d’eau
permettent de refroidir la cible et le substrat, diminuant la rugosité du film déposé.

Cette méthode de déposition permet la fabrication de films métalliques ho-
mogenes et peu rugueux, et aussi la gravure de structures de qualité. Une faible
rugosité de la surface du film permet la propagation des plasmons de surface avec
peu de diffusion. Des mesures par AFM effectuées dans ce laboratoire ont montré
que la rugosité des films ainsi pulvérisés était inférieure a 1 nm, notamment pour

les films Au avec lesquels nous travaillerons tout au long de cette these.
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3.2 La nanofabrication des structures sub-longueurs
d’onde

FIGURE 3.2 — Photographies du FIB : a/ avec les différents moniteurs permettant
de controler le FIB b/ intérieur de la chambre.

Une fois le film métallique déposé, des structures sont gravées grace a un systeme
de faisceau d’ions focalisé (appelé couramment FIB, Focused Ion Beam). Le FIB
utilisé dans le laboratoire, un modele FEI DualBeam Strada 235, est composé d'un
canon a électrons, et d’'un canon a ions (fig.3.2).

Le canon & ions est une source qui, soumise a une différence de potentiel, per-
met d’ioniser et d’accélérer les ions gallium Ga™, qui vont étre focalisés sur le film
métallique éjectant ainsi les atomes du film, et gravant la structure. La taille du
faisceau nominale est de 5 nm : un jeu de diaphragmes de différentes tailles per-
met de changer la puissance du faisceau arrivant effectivement sur le film, mais ce
controle de puissance influe aussi sur la taille du faisceau focalisé. Typiquement,
toutes les structures étudiées lors de cette these ont été gravées par des faisceaux
ayant une taille de 10 nm ou 15 nm, en fonction du courant utilisé. Si la puissance du
faisceau a ions est adaptée pour graver des structures, elle ne I’est pas pour imager
les structures gravées, car la prise d’'image endommagerait alors la structure.

Pour imager, nous avons donc recours au canon a électrons a balayage MFEB.
Les électrons incidents au film métallique sont en partie réfléchis et peuvent étre
détectés pour construire 'image SEM de la structure. Les électrons non réfléchis

ne sont pas piégés a la surface du film, car I’échantillon est relié a la masse, par le
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biais d’une laque de carbone conductrice faisant contact entre la surface métallique

du film et le métal du porte-échantillon.

al

b/

FIGURE 3.3 — a/ Images binaires des pixels éclairés par le faisceau, avec un zoom
pour deux types de discrétisation : damier (bordure rouge) et carré (bordure verte)
b/ Images SEM de deux structures avec un scan des pixels rectiligne (gauche) ou
radial (droite) : on entoure le principal défaut apparent.

La forme des structures gravées par le faisceau d’ions Ga™ est controlée par une
liste de pixels, appelée streamfile, fournie au programme gérant le FIB : ce sont
ces pixels listés que le faisceau d’ions va éclairer. Il n’est en général pas nécessaire
d’éclairer tous les pixels définissant une forme quelconque, et il est possible de
la discrétiser en allumant seulement un pixel sur deux ou sur trois. Sur la figure
(fig.3.3 a/), on présente une image issue d’un streamfile, ainsi que deux agrandis-
sements d'une zone, pour deux types de discrétisation, damier ou carré, pour un
éclairement d’un pixel sur deux. Il est aussi possible de faire varier la taille d’un

pixel, en zoomant sur la zone a graver : typiquement, nous travaillons avec un fac-
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teur d’agrandissement de 12000 X. Comme le programme controlant le FIB n’a la
capacité que de gérer environ 250000 pixels, il est nécessaire de trouver un com-
promis entre la discrétisation, et la taille des structures que 1’on peut graver : nous
avons choisi durant ce travail la discrétisation carrée présentée sur la figure 3.3 a/.
Par exemple, pour la majorité des cibles présentées dans le chapitre 5, le nombre
d’anneaux maximal que 'on peut graver avec un seul streamfile est de 6 ou 7, en
fonction des parametres géométriques utilisés.

De nombreux autres parametres ont un effet important sur la qualité de la
gravure (comme la durée d’éclairement de chaque pixel, la taille du faisceau, etc...).
Il est important de noter que le faisceau est bloqué pendant son déplacement entre
chaque pixel, mais ce blocage n’est pas parfait, et des défauts peuvent apparaitre : il
devient nécessaire de controler le chemin du faisceau, et ’ordre avec lequel il éclaire
les pixels successifs. Ce controle peut étre réalisé en gérant dans quel ordre les pixels
du streamfile se succedent. On présente sur la figure 3.3 b/ deux ordres de pixels
différents qui imposent au faisceau un chemin rectiligne dans un cas, et radial dans
I’autre. Dans le cas d'une série rectiligne de pixels, 'imperfection du blocage du
faisceau entre deux pixels génere une mauvaise gravure (les bords de la structure
ne sont pas nets), et un défaut notable de pixels mal gravés (entouré sur la figure).
Dans le cas d’une série radiale, le chemin du faisceau est tel que les imperfections
de gravure agissent sur les pixels qui font partie de la structure. Ainsi, pour les
structures étudiées dans le chapitre 5, les streamfiles seront toujours ordonnés en
série radiale.

Nous verrons dans le chapitre 5 d’autres défauts liés a la gravure, et les méthodes

pour les compenser.

3.3 La caractérisation spectrale des structures

Les structures gravées sont étudiées spectralement grace a un systeme associant
une source de lumiere blanche, un microscope inversé Nikon Fclipse TE200, un
spectrometre Acton de type SpectraPro 300i, et un détecteur CCD (charge-coupled
device) Princeton Instrument VersArry 1300B refroidi a 'azote liquide. Le micro-
scope permet de collecter le faisceau transmis a travers la structure, et de le faire
diffracter sur le réseau du spectrometre. Finalement, le faisceau diffracté est détecté

par un capteur CCD, qui est refroidi a -100°C' grace a de I'azote liquide, ce qui per-
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met de limiter le bruit électronique associé au détecteur [74].

-/

cMOS |

échantillon

FIGURE 3.4 — Schéma de principe du spectrometre : le faisceau de lumiere blanche
est transmis a travers les structures est collecté par 'objectif et dirigé vers la fente
du spectrometre, qui filtre tous les ordres de diffraction différents de 0, pour étre
diffracté sur le réseau en direction du capteur CCD.

Le schéma du spectrometre est présenté sur la figure 3.4. La taille de la fente en
entrée du spectrometre est de 25 um, ce qui est un bon compromis entre la sensibilité
du systeme et I'intensité transmise. Une rotation du réseau laisse place a un miroir,
qui image alors la structure de transmission sur le détecteur CCD : ce systeme
permet d’aligner la structure voulue avec la fente, et de focaliser la structure sur
le capteur CCD. Remarquons enfin que 1'objectif du microscope génere de faibles

aberrations chromatiques sur le spectre des structures.

3.4 Le montage de la matrice de Mueller

Nous allons maintenant présenter le montage développé pour mesurer les ma-
trices de Mueller des différentes structures étudiées ici. Ce montage permet d’étudier
completement les effets d’une structure donnée sur les états de polarisation d’une
lumiere incidente, comme nous I’avons vu dans le chapitre 2.

Le montage expérimental (fig.3.5) est composé de trois parties distinctes. Le
faisceau est d’abord controlé en polarisation grace aux éléments (1) : c’est Iétat de
polarisation de préparation. Il est ensuite focalisé par 1'objectif d’illumination O,

(5x, N.A. = 0.14) puis transmis a travers 1’échantillon, pour étre collecté par 1’ob-



3.4 Le montage de la matrice de Mueller 59

jectif Oy (50x, N.A. = 0.42). Finalement, on analysera la polarisation (éléments 2)
du faisceau émergeant du second objectif. Les parties de préparation et d’analyse de
la polarisation sont symétriques par rapport au plan de I’échantillon. On construira
chacune de ces deux parties grace a trois éléments de polarisation : un polariseur
(P), une lame demi-onde (A;/2), et une lame quart d’onde (A;/4). Pour préparer
n’importe quel état de polarisation, il serait possible de n’utiliser qu’un polariseur
et une lame A; /4. Cependant, comme notre source est partiellement polarisée, nous
allons fixer le polariseur et la lame A, /4, et rajouter une lame rotative A;/, pour
pouvoir controler I’état de polarisation ; pour des raisons de symétries on construit

le systeme d’analyse de la méme maniere que le systeme de préparation.

En effet, si la source est elliptiquement polarisée (a 'exception du cas limite
d’une polarisation circulaire), chaque rotation du polariseur de préparation modifie
I'intensité transmise, on le fixe donc a un angle donné. De plus, la lame A/, peut
étre ajoutée ou enlevée grace a une monture basculante, permettant de construire
des états de polarisation linéaires ou circulaires. La lame A; /4 est réglée en alignant
I'un de ses axes (dans notre cas, c’est I'axe lent) avec 1’axe du polariseur. Grace a
cette méthode, les seuls éléments qui subissent des rotations lors des mesures sont
les lames A4 /2, ce qui diminue les sources possibles d’erreurs expérimentales. Si ce
choix des éléments de polarisation est tres intéressant, I'un de ses points faibles
est que les lames A;/4 sont rajoutées pour construire une polarisation circulaire a
partir d'une polarisation linéaire p ou m : ceci modifiera légerement l'intensité de

transmission, indépendamment de 1’état de polarisation.

Finalement, malgré les couches anti-réfléchissantes déposées sur certains éléments,
une partie du faisceau est toujours réfléchie, et va interagir avec la source diode laser
quand les éléments optiques sont bien alignés. Une étude systématique a permis de
montrer que l'insertion d’une densité optique faible (OD ~ 0.73 a A = 785 nm)
en amont du montage permettait d’atténuer ce probleme d’un ordre de grandeur.
Cette méthode est intéressante, car malgré I'atténuation de 'intensité mesurée, et
donc de la dynamique des mesures, le gain de sensibilité grace a la forte diminution

du bruit est plus avantageux.

A partir de ce montage, il est possible d’imager le plan conjugué et le plan de
Fourier (plans C et F sur le schéma 3.5 a/). Le passage de 1'un a I'autre se fait par
I'utilisation d’une lentille de Fourier qui est a une méme distance, égale a sa focale,

du plan conjugué et du plan de Fourier.
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Echantillon PlanC PlanF

al

y

LD Ly Py A1/21/\1/41 O, ‘@X O, A1/421\1/22'32 L, Ls

Z

FIGURE 3.5 — a/Schéma du montage utilisé pour faire les études des matrices de
Mueller dans le plan conjugué (C) ou dans le plan de Fourier (F) : LD (source

diode laser A = 785 nm), L;»3 (lentilles), P, (polariseurs), A}’/22 (lames demi-
ondes), A}’/24 (lames quarts d’onde), O; 5 (objectifs) b/ Photographie du montage
utilisé pour faire I’étude du montage de Mueller en intensité (avec un puissance-
metre comme détecteur); les lignes représentent les parcours des faisceau laser :
orange a A = 635 nm (utilisé principalement pour l'alignement), rouge a A = 785
nm, et violette pour le trajet commun aux deux faisceaux.

3.4.1 Etude matricielle des éléments de polarisation

Nous allons présenter ici rapidement les matrices de Mueller correspondant aux
éléments de polarisation [56]. Notons « 'angle entre ’axe principal de 1'élément de
polarisation, et I’axe horizontal x. Les polariseurs que nous utilisons sont considérés

comme des éléments dichroiques idéaux !, n’induisant pas de retard.
)

1. En réalité, il y a un rapport de 8.8 - 1076 entre les intensités transmises par nos deux
polariseurs en configurations parallele et croisée.
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1 cos 2av sin 2« 0

Pla) = 1 cos 2 cos? 2av cos 2asin2a 0 (3.1)
2| sin2a cos2asin2a sin? 2cv 0
0 0 0 0

Une lame d’onde est un élément biréfringent. Soit o le retard induit par la lame

d’onde, sa matrice de Mueller la plus générale est alors :

1 0 0 0

AS.a) 0 1—sin?(2a)[1 — cos(d)] Sin(;m) [1 — cos(9)] sin(2a«) sin(J)
0 Sm(4°‘ [1 — cos(0)] 1 — cos?(2a)[1 — cos(d)] — cos(2a) sin(4)
0 - sm(2a) sin(d) cos(2a) sin(d) cos 0

(3.2)

Dans ce travail, nous avons utilisé deux types de lames d’onde : des quarts

%), et des demi-ondes (notées Ay/y(cr), avec § = ).

De plus, on orientera toujours 1’axe lent des lames quarts d’onde selon y (on notera

d’onde (notées A, /4, avec § =

simplement A1/4(0 = 7, = 0) = Ay/4). Les relations (3.3) décrivent la matrice des

T
27
lames A4 /4 utilisées, et des lames A;/5(a) associées a I'angle « :

1 00 O 1 0 0 0
010 O 0 cos(4a sin(4a 0
A1/4 = ) A1/2(04> = ( ) ( ) (3'3)
000 —1 0 sin(4a) —cos(4da) 0
001 O 0 0 0 -1

3.4.2 Etude matricielle du systeme

Pour décrire matriciellement les systemes de préparation et d’analyse, il suffit
de multiplier les matrices des éléments de polarisation utilisés de maniere ordonnée
(un polariseur P(«), une lame A;5(a), et une lame A/, amovible). Pour la suite,
nous orienterons I'axe du premier polariseur selon la direction y (Pi(5)), et I'axe
du second selon la direction x (P»(0)). Nous avons utilisé cette configuration, car il
est bien plus précis de régler 'angle entre deux polariseurs quand ils sont dans la
configuration croisée plutot que dans la configuration parallele (réduction du bruit

expérimental). Leur matrice sont alors :
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1 —10 0 1100
1l =1 1 00 11100
"2l 0 0 0 0 2100 0 0 (34)
0 00 000 0

Pour obtenir un état de polarisation linéaire, on associera un polariseur et une

lame demi-onde :

1 -1 00
1 —cosda cosda 0 O
A ()P = = 3.5
1/2( )P —sinda sinda 0 0 (35)
0 0 0 0

Pour obtenir un état de polarisation circulaire, on associera un polariseur, une

lame demi-onde et une lame quart d’onde.

1 -1 00
1 —cosda cosda 0 0
A A P=- 3.6
1/4 1/2(04) 1 9 0 0 00 ( )
—sinda sinda 0 0O

La lame A4 5(r) est tournée de telle maniére que I'état émergent soit (S, 0, 0, S5)”
(a = £ mod[F] pour S3 = sin (4a) = +1, et @ = 3 mod[5] pour S3 = sin (4a) =
—1) I'état de polarisation arrivant sur la lame A; /4 est alors (respectivement) p ou m.
Si on étudie le systeme d’analyse, la symétrie miroir impose que les angles définissant
les polarisations linéaires restent inchangés, mais que les polarisations circulaires
soient inversées (par exemple, une polarisation circulaire gauche (—sin(4a) = +1)
sera obtenue grace au systeme d’analyse linéaire (PA;/;) dans I’état m). Notons
que ce systeme transpose les états linéaires (57, S2) d’'un vecteur de Stokes en com-

posantes circulaires :

So— S
T 1 0
A1/4A1/2(i§)P15 =3 0 (3.7)
FSo £ 5

Ce systeme ne permet donc pas 1’acces aux composantes circulaires S3 (contraire-
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ment & un polariseur circulaire). Cependant, s’il est important d’étre conscient de ce
probleme, il n’a en réalité pas d’incidence sur nos mesures. En effet, en préparation
on cherche simplement a construire des états de polarisation purs qui illuminent la
structure, et ’état ainsi créé est bien un état de polarisation circulaire. De plus, en

analyse, le systeme est symétrique, et on obtient cette fois-ci :

1 cosda 0 —sinda So F Ss
T 1] 1 cosdar 0 —sindo 11 SoF 55
PoAyjo(£=)A1 /S = = S == 3.8
51 8) 1/4 5o o o 0 5 0 (3-8)
0 0 0 0 0

Cette fois-ci, ce sont les composantes circulaires qui sont transposées dans les
composantes linéaires. Comme il est de toutes facons possible d’accéder aux com-
posantes linéaires en enlevant la lame A, 4, il est possible d’utiliser ce montage pour

définir totalement le systeme.

3.5 Les approximations expérimentales des ex-

périences

Dans la description des matrices donnée dans la section précédente, on considere
un systeme aligné parfaitement, avec des éléments idéaux. En réalité, il existe deux
sources principales d’incertitudes lors des mesures : les incertitudes associées au
montage, et les incertitudes associées aux structures. Dans cette considération, les
incertitudes du montage sont principalement liées a un écart entre les états de
polarisation expérimentaux et les états purs théoriques (on les appellera dans la suite
incertitudes de polarisation). Elles sont une conséquence d’un ensemble d’erreurs
liées a I'alignement des différents éléments de polarisation, au caractere non-parfait
de ces éléments, et a I'action des éléments de focalisation et du substrat de verre sur

la polarisation. On va maintenant étudier en détail ces incertitudes de polarisation.
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3.5.1 Mesure des incertitudes associées au montage
Caractérisation des éléments de polarisation

Tout d’abord, on va chercher a caractériser les différents éléments de polari-
sation : les éventuelles imperfections du retard §2 et les erreurs d’alignement sur
le montage optique. Nous allons considérer ici que toutes les imperfections d'un
élément de polarisation donné sont dues a une erreur de retard : on y intégrera
les incertitudes d’alignement qui sont difficilement extraites des données mesurées.
Ceci signifie qu’en réalité, ces mesures présentées ici seraient susceptibles de varier

légerement si l'alignement des éléments en question était modifié.

A partir de la figure 3.6, on peut estimer les déphasages réels des éléments de
polarisation, et pour ce faire on va utiliser deux méthodes, en fonction des éléments
considérés. Pour le cas d'une étude de polarisations linéaires (PA;3), il est possible
de simuler simplement un produit matriciel des éléments non parfaits, ce qui est
exprimé par la relation (3.9), en choisissant la polarisation de préparation selon x.
La simulation donne de bons résultats, car la formule n’est pas trop compliquée, et

le nombre de variables est faible (g1, £9).

[1 — cos (g2)] cos (g1) - sin® (f2) + 3 sin (1) sin (2) - sin (62)

1 : 1 , (3.9)
—5[1 — cos (€1)][1 — cos (2)] - sin (202) + 5[1 — cos (1)]

avec ¢; le retard d'une lame A/, i = 1,2 selon que I'élément considéré est dans
la partie préparation ou analyse du systeme respectivement, et 6, ’angle entre les

deux polarisations linéaires.

Dans le cas ou I'un des états de polarisation est circulaire (c’est-a-dire que ’on
étudie maintenant les caractéristiques des lames A4 4), les produits matriciels utilisés
avant deviennent plus complexes, et le nombre de variables augmente, ce qui rend
la correspondance entre les résultats et les simulations moins bonne. Dans ce cas, il
est préférable de faire une analyse par transformée de Fourier : on utilise la méthode

explicité dans la référence [75]. On obtient alors les résultats suivants :

2. Nous utilisons des lames d’ordre zéro, calibrées pour la longueur d’onde que nous utilisons,
et non des éléments de polarisation « larges bandes .
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FIGURE 3.6 — Profils d’intensité transmise a travers les éléments optiques dans
différentes configurations en gardant I'un des états de polarisations fixe, et en tour-
nant lautre d'un angle donné : a/ les deux états de polarisation sont linéaires
(deux lames Ay/;), avec rotation de l'analyseur, la ligne rouge correspond a la si-
mulation explicité dans le texte; b/ et ¢/ I’état de polarisation fixé est circulaire
gauche (présence d'une lame A;,4) b/ en préparation ou ¢/ en analyse, et on varie
la direction de 1’état linéaire.

er = (181.45 +0.03)°
er = (178.84 4+ 0.03)°
m= (89.10+0.05)°
= (87.85+0.04)°

, (3.10)

avec 1); le retard de la lame A/, de la partie préparation ou analyse du systeme :
5(A1/2) =g, et (5(A1/4) =1).
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Les incertitudes de polarisation

Une fois que I'on connait avec précision les éléments de polarisation qu’on utilise,
il faut considérer les effets des objectifs de focalisation, du substrat de verre et de
I'expérimentateur. On mesure alors une matrice dite de référence (M,.s) présentée
dans la relation (3.11) : la mesure est faite avec le systeme d’étude complet (objectifs
compris), mais en remplagant 1’échantillon par un substrat de verre identique a celui
utilisé pour faire les échantillons. Cette matrice est bien une mesure de I’écart entre
les états de polarisation expérimentaux et les états purs théoriques : ¢’est la matrice

des incertitudes de polarisation.

1.000  0.001 0.003 —0.005
0.001  1.000 0.005 0.016

Mey = (3.11)
—0.005 0.011 0.999 —0.005

0.012 —-0.014 0.007 0.985

Cette matrice a pour indice de dépolarisation : P = 0.995.

Une fois les incertitudes de polarisation du systeme connues, il faut considérer les

incertitudes dues a la manipulation du montage pendant la mesure des structures.

Les incertitudes de manipulation

Pour une structure avec des caractéristiques géométriques données, les écarts
a la reproductibilité de la mesure sont appelés les incertitudes de manipulation. 11
faut bien discerner ces incertitudes de manipulation, qui sont associées par exemple
au centrage de la structure dans le faisceau ou a la focalisation de l'objectif de
collection, et les incertitudes de polarisation qui sont liées a la qualité de préparation

des états de polarisation, bien que toutes deux soient liées au systeme.

Pour étudier les incertitudes de manipulation, nous avons mesuré la méme struc-
ture (notée A) plusieurs fois et a différents moments, et on a calculé la moyenne
ainsi que 'écart type de chaque élément de la matrice. La relation (3.12) présente la
matrice de Mueller, ainsi que la matrice d’écart type o pour une structure de période
P =730 nm, de largeur de sillons w = 250 nm, et de diametre de trou d = 350 nm,
construite apres sept différentes mesures de la méme matrice. Notons que 1’étude

des différents parametres géométriques des structures sera faite au chapitre 5.
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1.000  —0.008 0.003 —0.009 0.000 0.005 0.015 0.003

_ | —0009 0991 0002 0088 | | 0.004 0002 0.004 0.011

0.017  0.000 0.981 —0.089 0.015 0.007 0.014 0.014

0.008  0.093 0.079 0.859 0.003 0.010 0.010 0.013
(3.12)

On calcule la moyenne des indices de dépolarisation, ainsi que I'écart type (P =
0.951£0.008). L’indice de dépolarisation calculé directement a partir de la matrice
moyennée est P = 0.951, ce qui est en accord avec 'intervalle donné par ’écart type.
Comme par normalisation on fixe I’élément mgg = 1.000, il est nul dans la matrice
o, et il est donc impossible de calculer directement un indice de dépolarisation pour

celle-ci.

3.5.2 Mesure des incertitudes associées aux structures

On associe a la préparation des structures les incertitudes de nanofabrication, qui
sont estimées en mesurant les matrices de Mueller associées a différentes structures
(A, B, C, D) gravées sur un méme film & des endroits différents a I’aide du méme
streamfile. Les incertitudes liées aux faibles différences de caractéristiques du film en
deux points différents, et aux variations du faisceau entre deux structures gravées

sont alors prises en compte. On a ainsi mesuré huit matrices gravées avec le méme

streamfile :
1.000 —0.015 0.022 —0.011 0.000 0.020 0.018 0.003
| —0.015 0994 -0.004 —0.046 n 0.020 0.004 0.012 0.049
B 0.027  0.002 0.987 —0.086 0.013 0.009 0.011 0.052
0.005 0.053 0.076  0.866 0.004 0.044 0.049 0.013

(3.13)

Dans ce cas-la, le degré de polarisation moyen calculé est P = 0.956 £ 0.011, et

I'indice calculé a partir de la matrice moyennée est P = 0.954, qui est inclus dans
I'intervalle défini par 1’écart type.

En réalité, ces mesures incluent les incertitudes liées a la nanofabrication et

a la manipulation. Ainsi, on a mesuré deux matrices d’écart type, une liée au

systeme expérimental seul (o..,), et I'autre liée a la nanofabrication et au systeme
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expérimental (0ezptrap). Comme ces erreurs expérimentales s’additionnent, on peut

estimer la matrice des incertitudes de nanofabrication (o tq) de la maniere suivante :

0.000 0.015 0.003 0.000
| | 0.016 0.002 0.008 0.038 (314
O fab = |Oex ab — Oexp| = .
fab phfab P 0.002 0.002 0.003 0.038

0.001 0.034 0.039 0.000

Les incertitudes associées a la nanofabrication semblent étre principalement liées
au dichroisme entre les états = et y, et a la biréfringence. Ces effets peuvent étre
dus aux variations du faisceau d’ion en fonction de son réglage, a la position sur
I’échantillon, ainsi qu’a la qualité de gravure. Cependant, elles ne sont pas liées a la
qualité de déposition du film, qui est statistiquement la méme sur toute la surface,
étant donné que les structures mesurées sont gravées sur un meme film.

Dans la suite, on considérera la matrice o de la relation (3.13) comme la matrice
de déviation standard (AS = o(m;;)) associée a la mesure de 'intensité transmise

par une structure de type cible non percée :

0.000 0.020 0.018 0.003
0.020 0.004 0.012 0.049

AS = (3.15)
0.013 0.009 0.011 0.052

0.004 0.044 0.049 0.013

En effet, cette matrice contient ’ensemble des incertitudes, qu’elles soient as-
sociées au montage, ou aux structures. La matrice expérimentale pourra aussi étre
comparée a la matrice de référence M,.;, pour discuter de I'aspect physique des
différents termes de matrice. La matrice de déviation standard a été mesurée sans
a priori sur la matrice de la structure, elle est une mesure de la reproductibilité des
expériences : on l'associera indistinctement aux différentes structures mesurées .
Notons qu’aucune matrice de déviation standard n’a été mesurée pour les études
d’imagerie de Mueller (cibles percées), car dans ce cas, on ne fait pas une étude

quantitative poussée, mais on étudie plutot la forme des faisceaux émergents.

3. Malgré le fait que cette matrice AS a été mesurée pour des structures de type cible, nous
I'utiliserons aussi pour estimer les différentes incertitudes sur la mesure des trous uniques.
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Cibles percées et faisceaux

hélicoidaux non diffractifs

En 1987, Durnin et collaborateurs ont réalisé que des solutions non diffractives
de I'équation d’Helmholtz pouvaient se définir a partir de fonctions de Bessel. De
tels modes ont été mesurés expérimentalement par transmission a travers un anneau
gravé dans un film métallique [76-81]. De tels faisceaux non diffractifs ont ensuite
été reproduits par transmission a travers des hologrammes [82,83]. L’holographie
est en effet une méthode puissante pour générer de maniere controlée des faisceaux
optiques aux propriétés particulieres. D’autres méthodes existent pour induire des
propriétés optiques intéressantes au faisceau transmis, telles que celles basées sur la
manipulation locale de polarisation au niveau de réseaux diélectriques générés par
ordinateur : conversion de polarisation [84], controle de I’hélicité [85], génération
d’un faisceau non diffractif [86], etc.

Dans ce chapitre, nous présentons I’étude de structures directement inspirées de
la cible plasmonique et qui sont formées par des anneaux concentriques, percés a tra-
vers un film métallique optiquement opaque et de largeur sub-longueur d’onde. Cha-
cun de ces anneaux, concentriques et de rayons périodiquement croissants (fig.4.1),
est de fait analogue a I'anneau de Durnin et nous retrouverons les propriétés non
diffractives associées aux modes de Bessel de la symétrie cylindrique. Cependant,
de par le caractere sub-longueur d’onde de nos anneaux, de forts contrastes en po-
larisation sont induits, et la courbure de chaque anneau permet la conversion entre
composantes de polarisations linéaires. Finalement, nous vérifierons qu'un controle

de polarisation permet de générer dans le faisceau émergent un moment angulaire
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FIGURE 4.1 — a/ Image SEM d’une cible percée de période P = 700 nm et de
largeur de sillons w = 150 nm, gravée dans un film Awu d’épaisseur ey, = 215 nm
b/ Schéma de la coupe d’une cible percée.

orbital, par transfert de moment angulaire de spin lors de la transmission [87]. On
parle alors de faisceaux hélicoidaux.

Dans une premiere partie, nous décrirons ces structures d’un point de vue
théorique. Les simulations, considérant les fentes comme infiniment fines et négligeant
les contributions plasmoniques, ont permis de valider nos résultats expérimentaux.
Nous présenterons les mesures a partir desquelles nous déduisons les propriétés de
conversion de polarisation et de génération de faisceaux de Bessel hélicoidaux. Les
effets de variation de la période et de la largeur des sillons seront testés. Finalement,
nous étudierons le caractere non diffractif du faisceau transmis au travers d’un ou

plusieurs anneaux.

4.1 Approche théorique des cibles percées

Rappelons que la notation (f|7T'|i) correspond a 'intensité de transmission lorsque
le champ incident est préparé dans I’état de polarisation i, et le champ transmis
et analysé dans ’état de polarisation f. Comme nous ’avons vu dans le chapitre
2, pour 7 et f il est plus que suffisant d’étudier expérimentalement les six états de

polarisation purs : x, y, p, m, L, R; un ensemble de combinaisons linéaires (annexe
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C) permet alors d’obtenir la matrice de Mueller.

4.1.1 L’anneau unique : ’expérience de Durnin et collabo-

rateurs [77]

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a I’étude d’un anneau simple
percé a travers un film métallique, et de dimensions plus grandes que la longueur
d’onde d’illumination. L’étude de la propagation non diffractive du faisceau transmis
par de telles structures a déja été réalisée [77]. Comme ces expériences ont été
réalisées avec des structures dont toutes les dimensions sont plusieurs fois plus
grandes que la longueur d’onde du faisceau (anneau de rayon 2.5 mm et de largeur
10 pm, pour \;; = 500 nm), on utilisera une description scalaire de la diffraction.

Durnin montre que 1’équation d’Helmholtz

, 107
\% ~ 2 E(z,y,2,t) =0 (4.1)

admet des solutions non diffractives, c’est-a-dire que les ondes décrites par ces so-
lutions ont une intensité qui ne diminue pas lors de leur propagation le long de
I'axe z [76-78|. Parmi les solutions non diffractives, certaines peuvent s’écrire sous
la forme de fonctions de Bessel de premiere espece J,, pondérées d'un facteur mul-

tiplicatif dépendant de z et ¢ correspondant a la propagation :

, 2
E(x,y,z > 0,t) = ' P*“D J (ay/22 + 42) avec o + 2 = (%) (4.2)

La plus simple de ces solutions est alors la fonction de Bessel d’ordre zéro Jy. Il
suffit alors de vérifier que le champ défini par I’équation (4.2) est une solution non

diffractive de I’équation d’Helmholtz :

I(z,y,2 >0,t) =|E(x,y,z>0,t)|?

_ lei(ﬁz—wt)Jn(a /22 + y2)|2 (4.3)

=I(z,y,2=0,t =0)

En réalité, les dimensions finies de ’anneau et de la lentille de focalisation li-
mitent la distance de propagation du faisceau non diffractif, comme présenté sur la
figure 4.2. Dans ce cas, il est possible de définir la distance de propagation limite

Zmaz & partir des dimensions des éléments utilisés :
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D
Dmar = Df (4.4)
2r
avec r le rayon des anneaux, D est le diametre de la lentille de Fourier et f sa

distance focale.

FIGURE 4.2 — Schéma du calcul de Z,,,,. Reproduit de [79].

Dans la configuration expérimentale de Durnin, Z,,,, = 85 cm est environ quinze
fois plus élevé que la distance de Rayleigh d'un faisceau gaussien de méme dimen-
sion.

Ainsi, la transmission a travers un anneau unique permet de générer un faisceau
de Bessel non diffractif sur une grande distance, seulement limitée par les dimensions
finies des éléments optiques utilisés. Nous allons maintenant nous intéresser au cas
ou la largeur de I’'anneau de transmission est sub-longueur d’onde, pour étudier les

effets de polarisation sur la génération de modes de Bessel non diffractifs.

4.1.2 Le cas d’un anneau sub-longueur d’onde : une ap-

proche vectorielle

Un anneau unique de largeur sub-longueur d’onde se comporte comme un filtre
de polarisation dont le comportement peut se comprendre simplement par une ap-
proche vectorielle dans la limite d’'un anneau infiniment fin. Dans cette limite, seule
la composante radiale du champ électrique incident (E,n -€,) est transmise a travers
la structure (voir fig.4.3). De plus, nous considérerons que le film est opaque, c’est-
a-dire que seule la fente annulaire transmet la lumiere. On utilisera les notations

suivantes dans la base cartésienne (é,, é,), puis polaire (é,,éy) :
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E = FE,é, + Eé, = E ¢, + Eyéy (4.5)

FIGURE 4.3 — Schéma d’un anneau unique sub-longueur d’onde, avec les deux
référentiels associés : cartésien (é,,€é,), et polaire (€,, ).

Les produits dyadiques des vecteurs polaires (é,®¢é, et €, ®é,) permettent d’ex-
primer le champ électrique dans la base cartésienne en fonction de ses composantes

polaires :

(4.6)

avec (€, = cosé, + siné,), et (é, = —siné, + cosPé,).
On définit ainsi deux matrices permettant d’obtenir les composantes radiales
€, ® €, et azimutales é; ® é, d'un vecteur F/, dans la base cartésienne, en fonction

de I'angle polaire (1)) (en notant I la matrice identité) :

. ) cos (2¢)  sin (2¢) !

e, e, =351 =1 (I+M

»@C 2 * sin (2¢)  — cos (2¢)) 2 (T4 M(v)) @
s os 1 [ cos(2¢) sin(2¢) i

ot =3\l sin (2¢0) — cos (2¢) =2 (= M)
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La présence d’éléments non diagonaux sur la matrice M (1)) est associée a un
effet de conversion de polarisation. Nous verrons par la suite que c’est cet effet de
conversion de polarisation qui est a 'origine de I’hélicité du faisceau émergent sous

certaines conditions de polarisation .

4.1.3 Mise en réseau : cas de la cible percée

Une cible percée est un réseau d’anneaux concentriques périodiques totalement
percés a travers le film (voir fig.4.1). Une telle cible sera appelée cible percée dans
tout le reste de ce travail, par opposition a la cible, qui est entourée de sillons
périodiques ou seul le trou central transmet de la lumiere.

Lors de la mise en réseau des anneaux, la structure résultante peut s’écrire
comme une somme de fonctions de Dirac, associées a chaque anneau en les considérant
comme infiniment fins. Pour chaque anneau, la description reste la méme que dans
la section (4.1.2), et en chaque point des anneaux, seule la composante radiale
du champ électrique est transmise. Notons Em le champ électrique incident sur la
structure, El le champ électrique émergent de la structure, et p, = npy le rayon de
I’anneau n. Le champ électrique en un point M (p” 1) du plan de la structure (p”

étant la distance au centre de la structure) s’écrit alors de la maniére suivante :

—

Ev(p" ) = Y 8(0" — pa)éyr @ e Ei (4.8)

On peut isoler deux plans d’étude distincts : le plan conjugué, et le plan de
Fourier. Sur la figure 4.4, le plan z = 0 correspond a l'image de la cible réalisée
par le systeme objectif de collection Oy + éléments de polarisation (2) + lentille de
focalisation Ly (comme représenté sur le schéma 3.5 a/) : c’est une image agrandie
(52 fois) de la structure, et analysée en polarisation. C’est donc le plan conjugué
(espace direct) de la structure, qui est directement accessible avec la relation (4.8).

Le plan de Fourier correspond a la distribution des vecteurs d’onde k associée
a la structure. Il est accessible a partir du plan conjugué en ajoutant une lentille
(de distance focale f) dans le plan z = f (voir fig.4.4), et il est situé a la position

particuliere (z = f + a = 2f) : cette lentille réalise une transformée de Fourier

1. L’hélicité d’un faisceau est nulle pour un faisceau Jy (configurations de polarisation (R|T|R)
ou (L|T|L) par exemple), mais non nulle pour un faisceau .J» (configurations de polarisation
(R|T|L) ou (L|T|R) par exemple)
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v >
Cible Percée Lentille L Plan d’imagerie

FIGURE 4.4 — Représentation schématique d’une partie du montage, faisant I'image
de la structure par une lentille de focale f et de diametre D.

optique et est donc appelée la lentille de Fourier. Il faut donc compléter 1’étude

précédente en tenant compte de la transmission a travers cette derniere.

Transmission a travers la lentille de Fourier.

Nous allons maintenant décrire la formation de I'image de la cible percée a
travers une lentille de focale f, placée a une distance a de la cible, en supposant
une illumination de la structure par une onde plane (voir schéma 4.4). Le terme

traduisant la propagation libre d’une onde sur une distance z peut s’écrire :

ezkz

Az

De plus, le terme traduisant la traversée d’une lentille convergente L de diametre

Ei(p", ) (4.9)

D, de surface Sy, et de distance focale f est :

Lk 2
e ‘27 (4.10)
On convolue alors ces expressions pour obtenir le champ Eg associé a une image
formée en (z = f + a) par la lentille s’écrit en fonction du champ d’illumination de

la cible Ej, (voir schéma 4.4) :

ika v ik

Ex(p,0) = — Js, 45 ez () gmi2s " fdp7'%ei%(f7—p‘
X Zn 5(,0” _ npo)épu X ép”Em

(4.11)
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Le point important est que ce calcul se développe immédiatement avec des fonc-
tions de Bessel d’ordre zéro, Jo[p] = 5= [ €#**?df (une définition plus complete des

fonctions de Bessel ainsi que leurs propriétés sont données dans I’annexe D) :

- k

Ex(p,6) = —3fpetoeiss’ o npgeisr 00 (B2 g et
XJ [kpp] JO [%} Ap// X ep"Ein

(4.12)

Il est possible de simplifier I'expression (4.12) en utilisant ’approximation de la
lentille infinie, out 'on néglige les effets diffractifs induits par les bords de la lentille

sur le faisceau. Avec

D >>2Va , (4.13)

on peut écrire

D/2 0o
/ dp' ~ / dp’ (4.14)
0 0

qui permet de simplifier ’équation (4.12) par une transformée de Hankel :

/ dplpl Jy {k’pp} £ 1, {k”;p‘)} = TR, [kn})’)‘)] (4.15)
0

Finalement, dans le plan (z = f + a), le champ E, peut s’écrire

- 2 k(f+a) o k .
Eg(p7 Q) = 71'26 an e Qf(npo f]JO |: p;p0:| épu & ép”Ein (416)

Gréce aux relations sur les fonctions de Bessel (développées en annexe) (D.4) et

(D.6), la relation précédente peut s’écrire :

- k(f+a) — -
By(p. 0) = 7r2€ an oiar (mpo)?[1-4] ( ) s azﬁ ) E;, , (4.17)
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oo

!
avec ¢ [ = cos(20)J, [%] (4.18)
v = —sin (20).Js [%}
JO['I] — -1 27 elCECOS’TdT
et 0% (4.19)
JQ[.’L’] — 1 0 ez:ccosq- QZTdT

Par exemple, si l'on calcule le premier terme de cette matrice (o — (), le

développement (D.4) permet d’écrire :

Jo [282] (14 cos (20)) = 37 €T O (14 cos (20)

= J [—kp?po] — %cos (20)J3 [—kmfmo] (4.20)
= (@=p)
Cas particulier du plan de Fourier
Notons que dans le cas du plan de Fourier (a = f), expression (4.17) est

f
simplifiée par Zn L npoe’ s 7 (o) [1=7] Ziozl npg, et devient :

By 0)——Min a=f 7\ g (4.21)
AV ~ Oz—l—@ in .

Description du plan conjugué par les fonctions de Bessel

De plus, dans le plan conjugué qui correspond a la surface de la structure, le
champ est déja caractérisé par la dépendance des champs de Bessel. En effet, pour
tout plan z > 0 tel que le faisceau est propagé librement entre z = 0~ (pg, 1g) et
z > 0% (p”,4) le champ peut s’écrire :

E(' ,z2>0) = [ dps emei% pr=p3)? eps ® epSEn
27Te7’kz Uc (p//) npo — (422)
==, €2 Do npOeQZ [ } €ps ® €psLiin

Ainsi, en reproduisant les calculs développées en annexe (D.4) et (D.6), on re-

trouve :
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= 2 ikz i i i - —
E(p//’¢’ z > 0) = 7;62 e?ﬁ(l’ )2 ano@%(npoﬁ ( (0% ) B . 1 B > E;, (423)

!

[]W;J], et sont modulées par des fonctions trigonométriques de ’angle ).

Cette fois-ci les fonctions de Bessel ne dépendent plus de [M}’ mais de

Les éléments diagonaux sont une combinaison linéaire des faisceaux de Bessel J,
et Jo, et les éléments anti-diagonaux sont de la forme J5. Nous verrons par la suite
I'importance de ces termes en .J, et Jo, notamment ceux en Jy pour 'explication de
I’hélicité du faisceau transmis.

Nous allons maintenant étudier les résultats expérimentaux, et les comparer avec

le modele théorique exposé ci-dessus.

4.2 Les matrices de Mueller d’une cible percée

Pour étudier les effets de polarisation induits de la structure, nous suivrons la
méthodologie présentée aux chapitres 2 et 3. Le montage utilisé est décrit en détail
dans le chapitre 3 (voir fig.3.5). Précisons que la faible ouverture numérique de
I'objectif d’illumination (N.A. = 0.14) permet d’approximer ’onde incidente sur la

surface a une onde plane.

4.2.1 Le plan conjugué

On peut immédiatement observer les conversions de polarisation (voir eq. 4.7)
a partir de trois états purs (x, p, R) sans analyse. Grace a la symétrie cylindrique
de la structure, il est possible d’en déduire les résultats pour les autres états purs
(y, m, L) par des symétries miroirs.

On observe sur les figures 4.5 a/ et b/ que la distribution d’intensité transmise
avec une polarisation de préparation linéaire (z, et p) correspond a la loi de Malus

d’un polariseur. C’est ce qu’on attend d’une ouverture sub-longueur d’onde décrite
- 1
dans la partie 4.1.2. Par exemple pour E;, = Fj ( 0 ) la distribution d’intensité

obtenue a partir de I’équation (4.7) s’écrit :
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FIGURE 4.5 — Distribution d’intensité d’une cible percée (P = 700 nm, w = 150
nm, et es, = 215 nm) imagée dans le plan conjugué avec trois différents états de
préparation de polarisation purs sans analyse : a/ x b/ p ¢/ R. La longueur d’onde
d’illumination est \;; = 785 nm.

2
- 1 E?

Dans ce cas, I'angle 1 est I'angle mesuré d’apres l'orientation de la polarisa-
tion linéaire. Nous noterons dans la suite I’angle 1), associé a la polarisation de

préparation, et 1 celui associé a la polarisation d’analyse. Si la polarisation du

faisceau incident est circulaire Em = 5—% ( Ik la distribution d’intensité est
7
alors azimutale, comme prévu avec :
1 ’ E? E?
I()) = |E)* = |éy ® epw\/_ ( )' = Io(l + cos? (21) + sin? (2)) = 70
(4.25)

En travaillant avec le systeme de préparation et d’analyse, on construit alors la
matrice des 6 x 6 coefficients de transmission ¢;; (voir tableau 2.5) de la cible percée
étudiée qui est représentée sur la figure 4.6.

On peut distinguer sur cette matrice trois sous-ensembles, chacun correspondant
a une configuration de polarisation entre un état de polarisation de préparation et
d’analyse : la configuration linéaire/linéaire, la configuration linéaire/circulaire, et

la configuration circulaire/circulaire.

Pour I’étude de la configuration linéaire/linéaire, I'intensité finale mesurée par



80 Chapitre 4: Cibles percées et faisceaux hélicoidaux non diffractifs

Polarisation de préparation
X y p m L R

Polarisation d’analyse

FIGURE 4.6 — Matrice expérimentale de transmission d’une cible percée (P = 700
nm, w = 150 nm, et e4, = 215 nm) imagée dans le plan conjugué, et illuminée a
A = 785 nm. Chaque image est normalisée séparément, pour avoir une plus grande
dynamique dans la distribution d’intensité. On identifie par des blocs (entourés en
rouge) les trois types de configuration de polarisation : linéaire/linéaire (1 bloc),
linéaire/circulaire (2 blocs) et circulaire/circulaire (1 bloc).

la caméra CMOS dépend des angles des polarisations linéaires de préparation (1)),

et d’analyse (¢7) selon la relation :

(41, 92) = 1(0) cos® ¢y cos® ¢y (4.26)

On choisit ici de prendre comme référence ’orientation de la polarisation linéaire
de préparation. Pour chacun des éléments matriciels diagonaux, ¥ = ¥y = 1, et
I o cos* : ils sont identiques, & une rotation de ¢ pres. Si les polariseurs sont
croisés (par exemple pour une configuration (x|T|y)), il n’y a pas d’extinction.
Dans ce cas, l'intensité mesurée dépend du produit de la transmission colinéaire a

la polarisation incidente (variant en cos? @) et de la transmission perpendiculaire
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(variant en cos? (1) + 7/2)) : I o cos?1psin®¢p. Ce cas précis des polariseurs croisés
illustre bien la conversion de polarisation sans laquelle 'intensité transmise serait
nulle.

De méme, les configurations linéaire/circulaire sont toutes identiques, a des ro-
tations de v pres (la référence correspondant a 'orientation de I'unique polarisation
linéaire). En effet, 'intensité transmise par la structure sous une polarisation cir-
culaire est uniforme par rotation autour de la structure (contribution azimutale),
comme calculé par 1'équation (4.25), alors que la contribution linéaire suit la loi de
Malus (4.24) : I(¢)) = I(0) cos? (¢0). Ainsi, entre les différents éléments de la confi-
guration linéaire/circulaire, la forme de la distribution d’intensité ne varie pas, mais
la direction de I’axe principal (sur lequel I'intensité est maximale) dépend de 1'orien-
tation de la polarisation linéaire. Du point de vue de la matrice de transmission ¢;;,
ceci peut s’écrire :

tiy = ti5 = tg; = ts; pour chaque 1 =0,1,2,3 (4.27)

Finalement, la configuration circulaire/circulaire a toujours une intensité uni-
forme par rotation autour du centre, avec une différence au centre entre les pola-
risations croisées et paralleles. Cette différence peut étre expliquée grace a la su-
perposition des modes de Bessel calculée dans I’équation (4.23) : le mode de Bessel
Jo qui n’est généré que pour les configurations paralleles ((R|T'|R) et (L|T|L)) crée
un pic d’intensité au centre de l'image. Pour les configurations croisées ((L|T'|R) et
(R|T|L)) ce mode Jy n’est pas généré, et le centre de I'image présente un minimum
d’intensité.

La symétrie cylindrique de la structure impose que la matrice de transmission
6 x 6 (t;;), présentée sur la figure 2.5, soit symétrique (T'7 = T), ainsi que la
matrice de Mueller par construction?. On peut cependant observer sur la figure
4.6 que cette symétrie, mais surtout les relations (4.27), ne sont pas parfaitement
respectées expérimentalement. Ces écarts peuvent s’expliquer par de petites erreurs
sur I'alignement, les angles de rotation, ou l'imperfection d’'une ou plusieurs des
lames quarts d’ondes. Ils ont cependant des conséquences notables sur la matrice

de Mueller (voir fig.4.7 a/) : si les relations (4.27) étaient respectées, alors par

2. Une normalisation générale de la matrice de transmission a été réalisée avant de construire
la matrice de Mueller : elle tient compte du temps d’acquisition de chaque image. Les intensités
de chaque élément de cette matrice de Mueller peuvent donc étre comparées.
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al b/

FIGURE 4.7 — a/ Matrice de Mueller associée a la matrice de transmission de la
figure 4.6 b/ phase associée a la structure discutée dans la section 4.2.3.

construction, les éléments de la matrice de Mueller my3 et mg; (avec i = 0, 1,2)

devraient étre nuls, ce qui n’est expérimentalement pas le cas.

4.2.2 Le plan de Fourier

Avec le montage utilisé, il est possible d’imager le plan de Fourier (voir cha-
pitre 3), c’est-a-dire I'espace des vecteurs d’onde k. Dans cet espace, on obtient les

transformées de Fourier des contributions de chacun des éléments optiques.

X p R

FIGURE 4.8 — Distribution d’intensité d’une cible percée (P = 700 nm, w = 150
nm, et ey, = 215 nm) imagée expérimentalement dans le plan de Fourier avec trois
différents états purs de préparation de polarisation x, p, R, sans analyse.

On représente sur la figure 4.8 la distribution d’intensité imagée dans le plan

de Fourier sans analyseur, pour les trois polarisations x, p, R des mémes structures
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que dans la figure 4.5. De méme que pour le plan conjugué, une simple symétrie
miroir permet d’accéder aux images des trois autres polarisations y, m, L.

En analysant les états de polarisation émergeant de la structure, on image la
matrice de transmission expérimentale des cibles percées dans le plan de Fourier
sur la figure 4.9. Tout comme pour la matrice dans le plan conjugué, on distingue
quatre sous-ensembles dans cette matrice, correspondant aux trois configurations
de polarisation : linéaire/linéaire, circulaire/linéaire (deux blocs de la matrice sont
associés a cette configuration) et circulaire/circulaire. A partir des équations (4.18)
et (4.21), on peut reconnaitre sur les images les fonctions de Bessel Jy (non nulles

sur I’axe optique) et J, (nulles sur le méme axe).

FIGURE 4.9 — Matrice de transmission expérimentale d’une cible percée (P = 700
nm, w = 150 nm, et ey, = 215 nm) imagée dans le plan de Fourier, illuminée
a A = 785 nm. On identifie par des blocs (entourés en rouge) les trois types de
configuration de polarisation.

Ainsi, les éléments de matrice correspondant aux configurations de polarisation
linéaire/linéaire (t;; avec i,j = 0,1,2, 3) sont des combinaisons réelles de fonctions

de Bessel Jy et J5. On remarque que les termes de conversion de polarisation sont
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uniquement associés aux modes Jo, modulés par cos? (26) ou sin? (26).

La configuration de polarisation linéaire/circulaire est située dans les deux blocs :
tij, et t;; avec i = 0,1,2,3, et j = 4,5. Dans cette configuration, les combinaisons
linéaires entre fonctions Jy, et Jo sont complexes, et la forme méme de la struc-
ture est inchangée, mais subit des rotations en fonction des états de polarisation
considérés, comme nous ’avions déja observé dans le plan conjugué. L’intensité
mesurée est identique pour chacun de ces éléments, et correspond a la moitié de
I'intensité maximale mesurée pour les éléments diagonaux.

Finalement, le sous-ensemble circulaire/circulaire a des éléments diagonaux en
Jo, et non diagonaux en J,, modulés par la phase e*?* le signe dépendant de la
polarisation circulaire incidente (signe + pour la configuration (R|T'|L) et — pour
la configuration (L|T'|R)).

FIGURE 4.10 — Simulation de la matrice de transmission d'une cible percée (P = 700
nm, w = 150 nm, et e4,, = 215 nm) prise dans le plan de Fourier, illuminée a A = 785
nm. On identifie par des blocs (entourés en rouge) les trois types de configuration
de polarisation.

On peut comparer cette matrice t;; expérimentale avec la matrice simulée (fig.4.10)

en suivant les termes de (4.21), étant donné que la condition (4.13) est vérifiée pour
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notre montage optique, avec f—j =822 m > 2z = f = 0.150 m. La matrice issue
du modele théorique coincide bien avec la matrice expérimentale, ce qui valide le
caractere tres filtrant des fentes sub-longueurs d’onde. Notons aussi que la symétrie
de la matrice de transmission (ainsi que de la matrice de Mueller par combinaisons

linéaires) est en accord avec la symétrie cylindrique des cibles percées.

al
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FIGURE 4.11 — a/ Matrice de Mueller associée a la matrice de transmission
expérimentale de la figure 4.9 b/ phase associée a la structure discutée dans la
section 4.2.3.

Les matrices de Mueller expérimentales (fig.4.11 a/) et simulées (fig.4.12) sont
identiques : elles sont symétriques (reflétant la symétrie cylindrique des structures),
et 'on comptabilise seulement 7 éléments indépendants. En effet, en observant la
matrice de transmission 6 X 6, la symétrie cylindrique de la structure permet de
diminuer le nombre d’éléments indépendants. D’ une part, cette symétrie cylindrique
implique que t;; = t;;, et d’autre part, on mesure (L|T|L) = (R|T|R), ce qui réduit
le nombre d’éléments a 20. Enfin, en configuration linéaire/circulaire, on n’aura pas

de différence d’intensité en polarisation |L) ou |R) : c’est la relation (4.27). On peut

a
le vérifier a partir de I'équation (4.21), en notant ﬁ ; I’état de polarisation

linéaire :
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FIGURE 4.12 — Matrice de Mueller associée & la matrice de transmission simulée de
la figure 4.10.

2
[=|E]* «

_1
a?+4-b?

a—p v 1
(a,b)-( ¥ oz—l—ﬁ)'(:lzz')

o =t ([ala — B) + by]* + [ay + b(a + B)]?)

(4.28)

Cette derniere relation réduit le nombre d’éléments de matrice de transmission
indépendants a 16.

Finalement, on distingue seulement trois images indépendantes dans les configu-
rations linéaire /linéaire, les autres étant similaires & une rotation pres. On peut choi-
sir pour les trois images indépendantes : (z|T|x), (y|T|z) et (p|T|z)3. Ces images
correspondent a des angles entre les polarisations de préparation et d’analyse de
0,7, 5 : toutes les autres configurations de polarisation étant obtenues par rotation
I’angle azimutal # de I'image de Fourier. De la méme maniere, on peut montrer
que les 4 images indépendantes restantes des configurations linéaire/circulaire sont
similaires a une rotation de ’angle azimutal 6 pres.

La matrice de transmission ¢;; compte en fait siz éléments indépendants : trois
éléments pour les configurations linéaire/linéaire, deux pour les configurations circu-

laire/circulaire, et un pour les configurations linéaire/circulaire. Rappelons qu’'une

3. Les intensités des images similaires & (x|T'|z), (y|T|z) et (p|T'|x) sont des rotations de J3 +
cos? (20).J3 — 2cos (20)JoJ2, sin® (20)J3, et 1[J¢ + (1 + sin (40)).J3 — 2(cos (20) + sin (20))JoJ2]
respectivement (éq. 4.21).
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condition nécessaire mais pas suffisante pour qu'une matrice soit une matrice de
Mueller-Jones est que le nombre d’éléments matriciels indépendants soit inférieur
ou égal a 7, ce qui correspond au nombre d’éléments indépendants maximal dune
matrice de Jones (voir section 2.2).

Notons de plus que les petites déviations entre les configurations de polarisation
circulaire/linéaire (mémes déviations si les polarisations circulaires sont en ana-
lyse) observées dans le plan conjugué sont toujours observables sur la matrice de
transmission expérimentale du plan de Fourier. Cependant, leurs contributions se
compensent lors de 'utilisation des combinaisons linéaires pour passer a la matrice

de Mueller, et leurs signatures deviennent négligeables.

4.2.3 Hélicité du faisceau

A partir de (4.21), avec un faisceau polarisé |L), on montre que sa polarisation

devient par transmission :

% (Jo|L) + Joe*°|R)) (4.29)

Cette structure est intéressante. Si on effectue en effet une analyse de polari-
sation en |L), on peut alors générer un faisceau purement Jy, en lien direct avec
les expériences de Durnin. Pour une analyse en |R), le faisceau, construit sur une
fonction .Jy, est nul sur I’axe optique mais porte une phase de 26 qui correspond a
un moment angulaire orbital non nul de valeur +2. On parle de modes hélicoidaux,
et ces modes ont une grande importance en optique [88]. On note également que le
signe du moment angulaire orbital est fonction de la préparation : +2 pour |L) et
—2 pour |R).

Il est particulierement intéressant d’imager la phase du faisceau transmis, ce que
I'on peut effectuer simplement via les vecteurs de Stokes, que ce soit dans le plan
conjugué (¢) ou dans le plan de Fourier (f). Sur la sphere de Poincaré, nous avons

établi dans la relation (2.15) que :

1 Sy
= 5 arctan (51) (4.30)

ce qui est représenté sur la figure 4.13.

Expérimentalement, on construit cette image de la phase a partir de la matrice
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S./Sq

FIGURE 4.13 — a/ Schéma de la sphere de Poincaré et de I'angle 2¢) associé a une
polarisation linéaire B. b/ projection sur la structure des états de polarisation £51,
:l:SQ et B.

de Mueller en considérant, par exemple, une polarisation incidente |L)

S5 1
S 0
V=M : (4.31)
S 0
S 1
ce qui nous permet de calculer :
1 S 1 Moo + Mo
— Zarct —2 ) = Zarct e —— 4.32
(0 2arcan<51) 2arcan(]\/[w_i_]\/[w (4.32)

Cette relation entre la phase et les éléments de la matrice de Mueller est valable
aussi bien dans le plan conjugué (¢) que dans le plan de Fourier (), en fonction de
la matrice utilisée. Dans ces deux plans, la phase du faisceau évolue de 47 sur un
tour complet, comme on le voit sur les figures 4.7 b/, et 4.11 b/ respectivement, ce
qui correspond en fait a une structure de phase hélicoidale.

Ces observations peuvent illustrer la notion de phase de Pancharatnam-Berry
[89-94] et le groupe de E. Hasman I'a parfaitement montré [85,95-97]. On souligne a

ce titre que notre matrice (4.21) est analogue aux matrices de transmission obtenues



4.2 Les matrices de Mueller d’une cible percée 89

dans l'infrarouge a travers des structures diélectriques birefringentes de Hasman
caractérisées par une variation locale des axes rapides.
On peut donc retrouver sur nos structures pour les états |L) — Jo| L) +e2?.Jy| R),

les regles de conservation de moments cinétiques mis en évidence par [87,98-101].

4.2.4 La contribution plasmonique

Les structures périodiques gravées sur un métal tel que Au permettent d’exciter
des plasmons de surface, comme nous 'avons vu dans le chapitre 1. Jusqu’a présent,
nous avons négligé cette contribution plasmonique de la cible percée dans nos si-
mulations, et nous ne 'avons pas discutée expérimentalement bien que la période
P = 700 nm des cibles percées ne soit pas tres éloignée de la période résonante
P,es = 760 nm attendue a la longueur d’onde d’illumination utilisée (Ay; = 785
nm). Une fagon trés simple de le faire est de refaire les mémes expériences dans

le tungstene (W), étant entendu que ce métal n’est pas plasmonique. En effet, les

FIGURE 4.14 — Matrice de transmission expérimentale d'une cible percée (P = 700
nm, w = 150 nm) gravée dans un film W (ey = 195 nm), imagée dans le plan de
Fourier, et illuminée & A = 785 nm. On identifie par des blocs (entourés en rouge)
les trois types de configuration de polarisation.
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propriétés de diélectrique du tungstene (e, =~ 5.75, et €, ~ 19.55 [10]) en font un
métal qui n’admet pas de plasmons de surface dans le visible, car il ne satisfait pas
aux conditions de leur existence (1.15). Sur la figure 4.14, on a mesuré la matrice

de transmission de la structure gravée dans un film W.

1,0 AW
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§ — - = Simulation
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k, (um’™)

FI1GURE 4.15 — Coupe selon la direction x de I'élément de la matrice de polarisation
(x|T|x) pour une cible percée gravée dans un film Au (triangles bleus), dans un
film W (triangles verts), et pour une cible simulée (ligne discontinue rouge). La
normalisation de chacune des coupes est faite par rapport a leur intensité maximale.

On peut noter que les résultats sont tout a fait similaires aux résultats de la
méme structure gravée dans le film Au, a un effet pres. On a représenté sur la
figure 4.15 les coupes selon la direction = dans le plan de Fourier des images en
configuration (x|7T'|z) pour des cibles percées dans un film Awu, dans un film W, et
pour des cibles issues de la simulation. On note que la forme globale est identique,
mais si les coupes du W et de la simulation sont confondues, il y a une contribution
plus importante hors axe optique pour Au. Puisque simulations et expériences sur
W sont en bon accord, les différences observées sur Au sont attribuées aux plasmons
de surface excités a sa surface.

Ceci peut se vérifier en variant la période des cibles. Nous avons mesuré la

configuration de polarisation (x|T'|z) pour différentes périodes pour un film Au
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a/ Iy P=395nm | Au P=450nm | Au P=490nm | Au P=550nm

P=620nm | Au P=700nm | Au P=770nm P=850nm

FIGURE 4.16 — Images dans le plan de Fourier de ’état de polarisation (x|T|x),
pour différentes valeurs de période de la structure de type cible percée, et avec une
largeur de sillon de w = 150 nm : a/ pour un film Au d’épaisseur 215 nm b/ pour
un film W d’épaisseur 195 nm.

d’'une part (fig.4.16 a/), et W d’autre part (fig.4.16 b/).

Nous avons vérifié que les variations de taille (fig.4.16) étaient inversement pro-
portionnelles a la période (%’r) pour chacun des deux métaux : ces variations sont
simplement associées aux transformées de Fourier réalisées sur les images dans le
plan de Fourier. En plus du simple effet de taille attendu, on observe sur ces images
de polarisation, un comportement intéressant de la distribution d’intensité entre le
centre et les ailes. Pour étudier ce comportement, on définit sur une coupe réalisée
suivant la direction z (toujours dans la configuration de polarisation (x|T|z)) le
rapport p entre les maxima secondaires et le maximum principal, comme représenté
sur la figure 4.17 b/. Sur cette méme figure (fig.4.17 ¢/ et d/), on mesure I’évolution
du rapport p en fonction de la variation de la période pour Au et W, et on observe

deux pics uniquement pour le film Aw, en lien avec I'idée d’une contribution plas-
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monique. En effet, ces pics dans la période correspondent aux valeurs théoriques
nécessaires pour exciter des plasmons de surface d’une cible pour les interfaces

air/métal (P = 760 nm) et verre/métal (P = 490 nm) selon 1'équation :

/
P =il w (4.33)
EmEd

Cette étude de la variation de la période nous a aussi permis de sonder les limites
de notre modele qui considérait les cibles percées sans contribution plasmonique.
Ceci est validé a posteriori par le fait que la période utilisée pour les cibles percées
(P = 700 nm) ne présente pas de forte contribution plasmonique (fig.4.17 ¢/).

On peut comparer de méme la matrice de Mueller et 'image représentative de

a/ b/

Distribution
d’intensité

Position latérale

c/ [ A AuserieA A d/ A W Série A
V¥ Au SérieB v W SérieB
1,04 1,01
T
= A Y >
by v by
] 2
G 05 s 4 S 051
Y Y
+ s ¢ v %
+ *  x x
010 T T T T T 010 T T T T T
400 500 600 700 800 900 400 500 600 700 800 900
Période (nm) Période (nm)

FIGURE 4.17 — a/ Image de I’élément de la matrice de polarisation (x|T|z) d’une
cible percée, avec la coupe selon la ligne blanche. b/ Schéma du profil d’intensité
de la coupe, et définition du rapport p de 'intensité des maxima secondaires sur le
maximum principal ¢/ et d/ variations du rapport p en fonction de la période pour
deux séries de structures distinctes gravées sur un meéme film Au (¢/) ou W (d/).
Les barres d’erreurs sont calculées a partir de plusieurs sets de mesures effectués
pour chaque structure.



4.2 Les matrices de Mueller d’une cible percée 93
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FIGURE 4.18 — a/ Matrice de Mueller associée a la matrice de transmission
expérimentale de la figure 4.14 b/ phase associée a la structure.

la phase pour les cibles percées dans un film W (fig. 4.18) a celles percées dans
un film Au (fig.4.11), et I'on vérifie que leurs caractéristiques sont conservées en
modifiant le matériau. Ceci étaye de nouveau ’argument que ce sont principalement
des caractéristiques propres aux propriétés géométriques de la structure, et non aux
propriétés du matériau qui sont responsables des images mesurées.

Nous allons maintenant sonder la validité de 'approximation des fentes infini-

ment fines, en faisant varier la largeur des anneaux.

4.2.5 Les limites du modele : variation de la largeur des

anneaux

Les simulations présentées dans les sections précédentes ont été faites en considé-
rant un pur filtrage radial de 'anneau, ce qui implique que les fentes soient infi-
niment fines. Il est intéressant de tester les limites de cet effet de filtrage pour
différentes valeurs de largeur d’anneau. Pour ces expériences, toutes les structures
sont réalisées sur le méme film et étudiées dans les mémes conditions et les images
associées sont mesurées sur les coefficients de transmission (z|T|x).

Les mesures présentées ici n’ont pas été faites dans les mémes conditions que
celles faites lors de I’étude de la variation de la période. En effet, nous avons remplacé
I'interface air/métal du systeme par une interface eau/métal (nous en expliquerons

les raisons dans la fin de cette section). Dans ce cas, la relation (4.33) impose que
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v T T T T T T T
100 120 140 160 180 200

largeur des sillons (nm)

FIGURE 4.19 — a/ Evolution du rapport p en fonction de la largeur des anneaux
des cibles percées. b/ Images de polarisation associées aux points du graphique.
Ces résultats sont obtenus en remplagant l'interface air/métal par une interface
H>0 /métal.

les périodes d’excitation liées a l'interface en question soient changées. En effet, si
pour linterface air/métal, la période d’excitation du premier mode plasmonique

était P ~ 760 nm, pour l'interface eau/métal elle est déplacée & P ~ 570 nm.

La figure 4.19 donne les résultats pour I’étude de cibles percées, en contact
avec de l'eau ultra-pure : P = 570 nm et w variable (w € [100;190] nm, par
incrémentations de 10 nm). Dans la figure 4.19 a/, on constate un maximum pour
des sillons de largeur w = 160 nm, qui délimite deux zones comme on peut le voir

sur les images de la figure 4.19 b/.

Dans la premiere zone, ’accroissement de la largeur des anneaux est accom-
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pagnée d’une diminution de l'intensité au centre de 'image, ce qui se traduit par
une augmentation drastique du rapport p (défini dans la figure 4.17). Au niveau de
la transition (w = 160 nm), le rapport p est maximal, et I'image de polarisation est
similaire a une image de polarisation correspondant a des états linéaires croisés as-
sociés a une préparation tournée de 45° (les états (p|T'|m) et (m|T|p)). Finalement,
dans la seconde zone, le rapport p diminue, mais cela se traduit par une image qui

s’identifie de plus en plus a un état de polarisation (y|T|y).

Ce comportement doit s’expliquer de maniere différente du comportement ob-
servé lors de I’étude de la variation de la période. En effet, les images de polarisation
de la figure 4.16 ont toutes la méme forme. Si les résultats de I’étude de la variation
de la période peuvent s’expliquer par l'existence de la contribution plasmonique,
cette derniere ne permet pas d’expliquer le changement de forme des images de

polarisation observé ici (fig.4.19).

Cependant, a partir de nos simulations, on peut considérer le champ transmis
polarisé azimutalement plutot que radialement. Dans ce cas, la simulation obtenue
présente le méme retournement que nous avons observé sur la figure 4.19 pour les
largeurs d’anneau [w = 170;190] nm. Ainsi, 'augmentation de w semble corres-
pondre a l'introduction d’une contribution azimutale (é, ® é,) au champ transmis
(champ qui était jusqu’alors décomposé radialement sur €. In fine, le champ trans-
mis est une superposition de contributions azimutale et radiale pondérées, s’écrivant

en utilisant les notations de la figure 4.4 :

Ei=|—]——¢é,/ Qe+ ———¢€, @ éy| iy 4.34
1 /—1+a2p p /—1+a2w P ( )

Les résultats des simulations pour différentes valeurs de « sont présentées sur la
figure 4.20. Notons que a = 0 correspond au cas ou le champ est purement radial,
et &« — —oo a celui ou le champ est purement azimutal. Pour o = —1, les contribu-
tions radiales et azimutales sont équivalentes, et leur interférence détruit le faisceau
de Bessel Jy (donnant lieu a la tache centrale). Pour les valeurs de « s’éloignant
de (—1), linterférence destructrice sur Jy est de moins en moins importante. De
maniere analogue, Wang et collaborateurs ont retrouvé des résultats similaires lors
d’une étude spectrale de cibles percées sur un film Ag en gardant la géométrie des

structures constante [102].

La simulation est tres proche des images expérimentales : I'image expérimentale
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0=0.00 o=-0.50 o=-0.75 a=-1.00 a=-1.25

IR

o

o=-1.50 o=-2.00 o=-5.00 o=-10.00 o=-0°

F1GURE 4.20 — Simulations faites pour des cibles percées, avec des anneaux infi-
niment fins, et ce pour différentes valeurs des contributions azimutales (coefficient

—\/ﬁ?) et radiales (coefficient \/2) du champ électrique E.

associée a la valeur w = 160 nm est presque identique a l'image de simulation
associée a la valeur a = —1. De plus, au vu des valeurs de p sur la figure 4.19
a/, la transition entre les deux zones, correspondant a l'intervalle [140; 170] nm, est
rapide.

On peut vérifier les effets sur les Jy grace a la figure 4.21 ou 'on a représenté
les valeurs normalisées de l'intensité maximale transmise dans les états (L|T'|L)
(associé a la contribution du faisceau Jy pur) et (L|T|R) (associé a la contribution
du faisceau Jy pur).

Sur la figure 4.22, les matrices completes de transmission simulées permettent
de bien cerner que les interférences mises en jeu dans la transition a = —1 agissent
exclusivement sur le faisceau central .J,. De plus, 1’équilibre entre contributions
radiale et azimutale nivelle les effets de variation de forme de faisceau transmis.
On vérifie que pour les états (L|T|L) et (R|T|R), le faisceau est totalement éteint,
puisque les interférences détruisent le Jy qui leur est associé.

En augmentant suffisamment la largeur des sillons, la longueur de coupure \;_

du premier mode azimutal est dépassée, et la contribution de la composante azi-

4. Les normalisations sont réalisées en divisant les intensités par I'intensité maximale pour les
états (L|T|R) et (L|T|L) indépendamment.
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FIGURE 4.21 — Etats de polarisation (L|T|L) (triangles rouges) associés a Jy et

(L|T|R) (triangles bleus) associés a J, calculés a partir des simulations présentées
dans la figure 4.20.

mutale du champ devient non-nulle. Si la fréquence de coupure de la polarisation
radiale (\¢,,) dépend principalement du périmetre des anneaux (qui varie pour
chaque anneau de la structure), la longueur de coupure de la polarisation azimutale

(AS,) dépend de la largeur des sillons (identique pour chaque anneau) [103-109] :

Re:c Rm 2 Rex - Rzn 2
C = (Fewt + Bing)n xS, = (Rea ) _ 2w (4.35)

m m m

avec R, et R, les rayons externes et internes d’un anneau, m le mode excité, et
n le milieu du guide d’onde.

Dans notre cas, comme le diélectrique est I'eau (n = 1.333), le premier mode
azimutal devrait avoir une longueur de coupure de A;_ = 426.6 nm, en choisissant
la largeur d’anneau de coupure : w. = 160 nm. Ces valeurs sont valables pour des
métaux parfaits (épaisseur de peau nulle). Pour les métaux réels, la fréquence de
coupure présente un déplacement vers le rouge important [109-111] : ainsi, méme
avec une longueur d’onde d’illumination de A = 785 nm, il est possible d’exciter des
modes azimutaux. Pour le premier anneau, le nombre de modes radiaux existants
est déja élevé (toujours dans l'approximation des métaux parfaits) : pour un rayon
(Rewt;Rmt) )

moyen ( de P = 700 nm, et une illumination a A = 785 nm, 7 modes se
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FIGURE 4.22 — Matrices de transmission simulées completes pour différentes valeurs
de « : a/ polarisation radiale (&« = 0) b/ polarisation azimutale (&« — —o0) ¢/
polarisation mixte (o« = —1).

propagent a l'indice de 1’eau.

Nous avons cherché a utiliser les variations de forme du faisceau, et donc du
rapport p, durant la transition observée pour a ~ —1 comme senseur de faibles
variations d’indices. Les résultats n’ont cependant pas été probants, et ils ne seront

pas exposés ici. Mais c’est la raison initiale pour avoir travaillé avec ’eau.
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4.3 Un faisceau non diffractif

Nous avons vu que les images de polarisation, dans le plan de Fourier, d’un
faisceau transmis par une cible percée sont soit des faisceaux de Bessel purs Jj
(configurations (L|T'|L) et (R|T|R)) ou Js (configurations (R|T|L) et (L|T|R)) soit
des superpositions modulées par des fonctions trigonométriques de ’angle azimutal
6. De plus, dans la section (4.1.1), nous avons vu que les fonctions de Bessel sont des
solutions non diffractives de I’équation de Helmholtz, comme montré par Durnin
[76-78]. Nous allons donc nous intéresser maintenant au caractere non diffractif du
faisceau transmis par les cibles percées sub-longueurs d’onde.

Pour étudier ce type d’effet, nous pouvons justement profiter de notre capacité
a préparer des faisceaux en Jy pour la configuration (L|T|L), et Jo pour la confi-
guration (R|T'|L). Le controle de polarisation est ici un outil trés pratique : pour
une polarisation circulaire incidente a la structure (ici nous choisirons L), on peut
sélectionner l'ordre de Bessel 0 ou 2 en inversant simplement l'orientation de la
polarisation circulaire d’analyse (respectivement L et R).

Dans cette étude, une fois le faisceau préparé, nous pouvons suivre sa diffraction
en l'imageant pour différentes positions sur 'axe z (0 < z < 500 mm), en re-
définissant pour le reste du chapitre z = 0 comme la position du plan de Fourier
(voir schéma 4.23). Nous allons commencer 1’étude par un anneau simple, analogue a
I’étude de Durnin pour des structures sub-longueurs d’onde (w = 150 nm, diametre
dyg = 2% 10pg puis dy = 2%4pg), que nous comparerons avec le faisceau Gaussien du
montage sans échantillon, c’est-a-dire le faisceau laser se propageant uniquement a

travers les éléments optiques.
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FIGURE 4.23 — Schéma du montage en étudiant la propagation selon l'axe z : le
plan z = 0 correspond au plan de Fourier.

Cette étude est résumée sur la figure 4.24, ou 'on représente la section —1250

pm < z < +1250 pm d’une image prise en configuration (L|T|L), pour différentes
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