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Adressage et controle
de nanosources optiques
par plasmonique intégrée ou fibrée

Résumé :

Les plasmons polaritons de surface, modes supportés par des nanostructures métalliques
permettent de confiner la lumiére & des échelles sub-longueurs d’onde. En s’affranchissant
de la limite de diffraction, ces modes constituent des pistes intéressantes pour ’adressage
et le controle de nanosources optiques (molécules, boites quantiques...). Par exemple, un
nanofil métallique constitue un guide plasmonique unidimensionnel qui permet d’exciter
une nanosource ou encore de coupler deux émetteurs avec des applications possibles pour
la réalisation de composants nano-optiques intégrés. En revanche, la perte d’énergie dans
le métal diminue la portée de ces dispositifs. Une stratégie consiste donc a travailler sur une
configuration hybride : plasmonique et fibre optique, pour coupler efficacement 1’émission
de la nanosource a un mode de fibre. Ceci ouvre la voie a la réalisation d’une nanosource
fibrée de manipulation aisée pouvant étre utilisée comme source de photon unique pour la
cryptographie quantique ou plus simplement comme une sonde de champ proche optique
haute résolution.

Aprés une étude des principaux canaux de relaxation d’une molécule fluorescente a
proximité d’un guide plasmonique, nous discutons de 'optimisation du couplage entre
I’émetteur et le guide plasmonique en jouant sur sa forme et la longueur d’onde d’émission.
Ensuite, nous nous intéressons au comportement d’une structure hybride composée d’une
fibre optique étirée et métallisée. Enfin, nous montrons que l'optimisation du transfert
d’énergie d’une molécule fluorescente en présence de cette structure permet de collecter
plus de 50% de I’énergie lumineuse d’un nano-émetteur posé sur un substrat vers une fibre
optique par le truchement d’un plasmon.







Addressing and control of
optical nanosources
by integrated or fibered plasmonics

Abstract :

Surface plasmon polariton (SPP) can confine light on subwavelength dimensions. Since
they are not diffraction limited, they are of great interest for addressing and controlling
optical nanosources. For example, a metal nanowire defines 1D plasmonic waveguide with
a great potential for either addressing or coupling quantum emitters. Therefore, SPP
opens great opportunities for integrated optical applications.

However, SPP suffer from ohmic losses that jeopardize the applications of plasmonic
components. In this context, we study the possibilities provided by an hybrid plasmonic-
photonic structure to couple efficiently an emitter to a fiber mode. Such a structure paves
the way for fibered single photon nanosource or high resolution optical probe.

In this thesis manuscript, we first study the coupling rate between a fluorescent mo-
lecule and a metallic nanowire thanks to Green’s dyad formalism. This leads us to dis-
tinguish the different relaxation channels and the enhancement of the energy transferred
into the plasmonic guided mode by optimizing the shape of the guide (crystalline nano-
wire, slow modes). Then, we investigate the energy propagation in a metal coated tapered
optical fiber.

Finally, we achieve an optimal configuration for which more than 50% of the energy
emitted by a quantum emitter laid on a substrat is transferred into an optical fiber.
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Introduction

Ce travail a pour objectif de dégager les principaux mécanismes de couplage entre un
nano-émetteur et une structure guidante métallique afin d’optimiser ce couplage et de
controler le signal émis.

La technologie proposée exploite les plasmon-polaritons de surface (SPP pour "Surface
Plasmon Polariton") qui sont des modes propres confinés a 'interface entre un métal et un
diélectrique. Un plasmon-polariton résulte du couplage d'une onde électromagnétique avec
oscillation collective d'un plasma (gaz de charges libres) qui se manifeste comme une onde
de polarisation a travers le plasma. Dans notre cas, le plasma est constitué des électrons
de conduction d’un métal. Lorsque les oscillations électriques restent confinées a la surface
du métal, le mode est appelé plasmon-polariton de surface. De tels modes, ne mettant en
jeu que des densités surfaciques de charges de polarisation, peuvent étre supportés par
des structures métalliques de dimensions nanométriques. La premiére proposition de guide
plasmonique date de 1997 et un consiste en un nanofil métallique pouvant supporter des
modes plasmons extrémement confinés [1]. En s’affranchissant de la diffraction, les guides
plasmoniques ont ouvert une nouvelle voie pour 'adressage et le controle de nanosources
optiques [2, 3|. Cette nouvelle technologie permet alors I'imagerie optique a I’échelle de
la molécule unique, le transfert de données a I’échelle nanoscopique voire la réalisation de
composants nanophotoniques tels que des commutateurs ou des transistors optiques [4].

Afin d’exposer le travail effectué sur I’étude des interactions entre un émetteur dipolaire
et une structure guidante plasmonique, ce mémoire est organisé de la maniére suivante :

e le chapitre 1 décrit les progres effectués dans le domaine de la plasmonique et du
contréle de nanosources et permet de motiver les configurations étudiées & com-
mencer par un simple nanofil métallique pour finir avec une fibre optique étirée et
métallisée.

e Le chapitre 2 détaille les principaux canaux de relaxation d’une molécule fluorescente
a proximité d’un guide plasmonique.

e Le chapitre 3 est dédié a I’amélioration du couplage par choix de la longueur d’onde
d’émission ou de la taille du guide. Un enjeu important est I’'optimisation du transfert
d’énergie entre un nano-émetteur et une fibre optique via un plasmon.

e Le chapitre 4 s’attache a décrire le comportement des modes d’une fibre optique
métallisée ainsi que du couplage entre ceux-ci lorsque la fibre est étirée.

e Enfin, le chapitre 5 étudie la géométrie de la partie métallisée d’une fibre optique
étirée afin d’optimiser la transmission de 1’énergie d’une molécule fluorescente dans
la fibre optique.

Les choix effectués au début de cette thése se sont révélés pertinents comme le montre

la littérature abondante sur ce sujet des années 2011 jusqu’a ce jour (voir chapitre L.).

Nous avons participé a ce mouvement au travers des publications suivantes :



Purcell factor for a point-like dipolar emitter coupled to a two-dimensional plasmonic
waveguide, J. Barthes, G. Colas des Francs, A. Bouhelier, J.-C. Weeber, and A.
Dereux, Physical Review B, 84, 073403 (2011)

A coupled lossy local-mode theory description of a plasmonic tip, J. Barthes, G.
Colas des Francs, A. Bouhelier and A. Dereux, New Journal of Physics, 14 (2012)
Coupling of a dipolar emitter into one-dimensional surface plasmon, J. Barthes, A.
Bouhelier, A. Dereux & G. Colas des Francs, Nature Scientific Reports (2013)
Plasmonic near-field probe for fibered single photon source and nanospectroscopy
applications, J. Barthes, S. Derom, F. Valdivia-Valero, A. Bouhelier, A. Dereux and
G. Colas des Francs, en préparation.
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Chapitre

Etat de I'art

1.1 Motivations

1.1.1 Nanophotonique et plasmonique

Que ce soit pour une meilleure compréhension des phénomeénes ou une amélioration
des performances de systéme actuels, la nécessité de réduire la taille des systémes est
primordiale. Les nanosciences et nanotechnologies font ainsi depuis plus de vingt ans
I'objet de travaux nombreux mélant la physique, la chimie, la biologie, les sciences de
I'ingénieur...

Par exemple, I'industrie micro-électronique cherche a intégrer un maximum de com-
posants sur une puce afin de d’augmenter ces capacités de calculs. On atteint aujourd’hui
des tailles de composants de l'ordre de 30 nm. Cependant, la bande passante de nano-
composants électroniques est limitée autour de quelques GHz [5].

1THZ 4
1GHz A

1MHz

Vitesse opérationelle

1kHz o

>

10nm  100nm  1pm  10pm  100um  1mm

Dimensions critiques

FIGURE 1.1 — Vitesses opérationnelles et dimensions critiques des différentes technolo-
gies de composants, mettant en valeur leurs forces et leurs faiblesses. Reproduit avec la
permission de [6], S. Bland, copyright 2006.

A Topposé, la photonique permet d’atteindre des bandes passantes bien supérieures
(de T'ordre du THz) ce qui la rend incontournable pour le transfert de données a trés
haut débit et a conduit a chercher & miniaturiser les dispositifs optiques (cf. fig. 1.1). De



nombreuses avancées ont été réalisées dans le domaine de la photonique intégrée depuis les
années 70 [7]. Cependant, la taille minimale des composants est limitée par la diffraction.
Dans le domaine visible celle-ci est de 'ordre de 0,5 — 1 um. Depuis la fin des années 90,
de nouveaux composants reposant sur 1'utilisation de plasmons ont fait leur apparition
[8]. L’utilisation d’ondes de charges de surfaces sur des supports métalliques plutot que
des électrons ou des photons permet alors de combiner la miniaturisation de la micro-
électronique a la bande passante de la photonique [9].

En parallele, en confinant la lumiére sur des dimensions de l'ordre de la longueur
d’onde (nano-optique) ou trés inférieure a celle-ci (plasmonique), il est possible de sonder
et de manipuler la matiere a des échelles jusqu’alors inaccessibles. Les recherches sur les
nanotechnologies suscitent des espoirs importants en raison de la réponse optique de la
matiére, a ’échelle du nanomeétre. Ces propriétés permettent d’envisager de nouvelles
fonctions jusqu’ici inimaginables ou d’améliorer grandement des dispositifs existant. Nous
pouvons citer de maniére non-exhaustive

e une amélioration de la sensibilité de capteurs chimiques (seuil de pollution) ou bio-

logiques (diagnostique précoce)

e la réalisation de composants nanophotoniques permettant d’augmenter considéra-

blement le débit d’informations par rapport a leurs homologues micro électroniques ;

e la manipulation et le piégeage de macromolécules d’intérét biologique ;

e le controle et la manipulation d’une source de photons uniques nécessaire a la cryp-

tographie quantique, ...

1.1.2 Ordres de grandeurs, difficultés et verrous

Réponse optique de nanostructures

L’interaction de la lumiére avec la matiére dé- 7\
pend fortement des dimensions caractéristiques mises &27
en jeu. Nous voyons apparaitre de nouveaux phéno- 7

meénes lorsque la dimension du matériau (d), la lon-
gueur d’onde de la lumiére (\) et/ou la longueur ca- ?I S
ractéristique 6 de la réponse électronique sont com-

parables (cf.fig 1.2). Il est alors utile de classifier les
matériaux selon leur comportement diélectrique (iso- — >
lant), métallique ou semi-conducteur. d

Pour les matériaux diélectriques, la structure
électronique influe peu sur leur réponse optique. La
dimension caractéristique dépend donc uniquement de
la longueur d’onde dans le milieu d’indice n. La ré-
ponse optique est limitée par la diffraction, soit une
taille minimale de l'ordre de d ~ A/2n ~ 500 nm pour le domaine visible et proche in-
frarouge. L’étude des matériaux dié¢lectriques de dimensions proches de cette limite est
'objet de la nano-optique. Citons notamment la microscopie en champ proche optique [10]
et les travaux portant sur les micro-cavités optiques permettant de controler 1’émission
de fluorescence [11]. Nous reviendrons sur ces derniers dans le paragraphe 1.2.1.

FIGURE 1.2 — Les différentes
échelles spatiales mises en jeu lors
de l'interaction lumiére-matiere.
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Dans le cas des métaux, 1’épaisseur de peau caractérise la longueur de pénétration
d’une onde électromagnétique. Elle est de I'ordre de 10 nm dans le domaine visible. Des na-
nostructures a ces dimensions (d ~ 10 nm) présentent donc une réponse optique originale.
Nous verrons que de telles objets supportent des modes particuliers appelés Plasmons-
Polaritons de Surface (SPP) qui résultent d’un couplage entre une onde électromagnétique
et les oscillations collectives des électrons libres a la surface du métal. Comme les dimen-
sions considérées sont supérieures a la longueur d’onde de De Broglie (~ 1 nm), il n’y a
pratiquement pas d’effet de taille sur la structure électronique et une description classique
de la réponse optique est généralement suffisante.

Enfin, le comportement des matériaux semi-conducteurs est décrit par des excitons
(ou paires électrons-trous). Leur extension est caractérisée par le rayon de Bohr, de l'ordre
d’une dizaine de nanométres (0 ~ 10 nm). Ainsi, des nano-cristaux de semi-conducteur
(d ~ 10 nm) présentent une réponse optique particuliére. Leur structure électronique
est également modifiée puisque celle-ci est régie par le comportement de l'exciton. Le
confinement quantique qui apparait dans les nanocristaux de quelques nanomeétres conduit
a une quantification de leurs niveaux d’énergie et donc a ’apparition des raies d’émission.
On peut alors les qualifier d’atomes artificiels et les utiliser comme sources lumineuses
calibrées (boites quantiques).

Interaction lumiére-matiére

La section efficace d’absorption caractérise l'efficacité de 'interaction lumiére-matiére.
Pour une molécule fluorescente, elle est de 'ordre de o4 ~ 1072 m? & température
ambiante a comparer a la surface d’un faisceau trés focalisé, au mieux de l'ordre de
(A/2)? ~ 107! m? dans le domaine visible donc étalé de plus de 7 ordres de grandeur que
oaps- Cette inadéquation traduit les problémes technologiques a surmonter pour obtenir
des surfaces comparables. Leurs résolutions est un enjeu actuel majeur ; le prix Nobel 2014
a ainsi été décerné a E. Moerner, E. Betzig et S. Hell pour leurs travaux sur la nanoscopie
[12, 13]. Plusieurs stratégies sont possibles pour augmenter efficacité d’interaction une
molécule fluorescente et la lumiére :

e augmenter la section efficace d’absorption. Dans la limite des trés faibles
températures (T < 10 K), celle-ci peut atteindre la valeur limite :

AN 2

Oaps = 3(2—) (1.1)
s

indiquant que la molécule peut absorber pratiquement toute I’énergie d’un faisceau

focalisé.

e Augmenter le temps d’interaction. Le positionnement de la molécule a I'in-
térieur d’'une cavité électromagnétique (cf. fig. 1.3.a) de grand facteur de qualité
permet d’augmenter considérablement le temps d’interaction lumiére-matiére. Le

couplage de I’émission a un mode de cavité accélére la cadence de la fluorescence
(cf. fig. 1.3.b).

Université de Bourgogne D
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FIGURE 1.3 — (a) Spectre et facteur de qualité d'une microcavité optique réalisée a 1’aide de
miroir de Bragg (b). Q ~ 5000. Reproduit avec la permission de [14], APS, copyright 1998.
(c) Réponse temporelle d'une nanosource a la résonance (trait plein) et hors résonance
(trait pointillé). Reproduit avec la permission de [15], IEEE Publication, copyright 1999.

e Confiner le champ d’excitation. Le confinement de la lumiére sur des dimensions
comparables a celle de la molécule permet d’augmenter la probabilité d’interaction.
Travailler en deca de la limite de diffraction est rendu possible grace a 'optique
de champ proche ou a I'utilisation de structures plasmoniques. Cette approche est
privilégiée dans ce travail et est discutée dans les paragraphes suivants.

1.2 Nano-optique et spectroscopie de molécules uniques

1.2.1 Optique de champ proche et plasmonique

Microscopie optique en champ proche

La microscopie en champ proche optique (ou SNOM pour Scanning Near-field Optical
Microscope) fait partie de la famille des microscopies a sonde locale (microscope a effet
tunnel électronique-STM, microscopie & force atomique-AFM, ...) et s’est développée a
partir des années 90 [10]. Il s’agit de mesurer les propriétés optiques de surface a des
échelles sub-longueur d’onde. Les sondes de microscope optique en champ proche sont
généralement classées en deux catégories :

— les sondes sans ouverture qui agissent comme un centre diffuseur du champ proche.
Le champ diffusé peut alors étre détecté en champ lointain donnant ainsi une mesure
de l'intensité du champ proche (cf. figl.4.a). [16]

— les sondes a ouverture qui reposent sur l'utilisation d’une fibre optique étirée mé-
tallisée sauf a son extrémité (cf. figl.4.b). [17]

Il faut également noter que la nature du signal détecté dépend de la sonde mais aussi
du mode d’imagerie : illumination ou détection en champ proche [19]|. En effet, en mode
détection, I'image mesurée est une cartographie de l'intensité du champ électrique ou du
champ magnétique, tandis qu’en mode illumination, on obtient une cartographie de la
densité locale d’état photonique (LDOS).

6 Université de Bourgogne



FIGURE 1.4 — (a) Sonde sans ouverture. Reproduit avec la permission de [17], AIP Publi-
shing LLC, copyright 2003 . (b) Sonde avec ouverture. Reproduit avec la permission de
[18], OSA, copyright 2006.

Limite de diffraction et confinement lumineux

La microscopique optique en champ proche ou la manipulation de nano-objets peut
s’effectuer grace a une fibre optique étirée (cf. fig. 1.5.a). Le rayon de courbure a I'ex-
trémité d’une fibre utilisée pour le champ proche ou la manipulation de nano-objets est
typiquement de l'ordre de 50 a 100 nm et le champ électromagnétique peut parvenir a
son extrémité car le mode HE;; d’une fibre & saut d’indice ne posséde pas de coupure. En
revanche, si le champ modal est bien confiné dans le coeur de la fibre pour des dimensions
de l'ordre de la longueur d’onde, il s’étend largement hors de la fibre lorsque le rayon de
celle-ci a des dimensions sub-longueur d’onde (cf. fig. 1.5.b).

a) b)

(nm)

4-600

1400

Fo | /

FIGURE 1.5 — (a) Image d’une fibre optique étirée avec une rugosité trés faible. Reproduit
avec la permission de [20], AIP, copyright 1999. (b) Lignes de densité de puissance élec-
trique d’une fibre optique étirée et excitée par le mode HE;;. Simulation a A = 488 nm,
reproduit avec la permission de [10], Cambridge University Press, copyright 2006.

En métallisant la fibre avec un film optiquement opaque de quelques dizaines de na-
nométres tout en laissant I'ouverture & son extrémité, on arrive alors a confiner la lumiére

Université de Bourgogne 7



sur des dimensions comparables a celle de 'ouverture |21, 22|. Malheureusement, ce confi-
nement se fait au détriment d’une faible transmission de la lumiére [10].

La forme et le controle de la métallisation sont alors des éléments clefs pour optimiser
le guidage et obtenir la meilleure luminosité a l'extrémité. Il faut trouver un compromis
entre le confinement et I'intensité du signal en sortie de pointe. On utilise généralement
des ouvertures de l'ordre de 100 nm [23].

Cela a conduit a chercher des solutions pour confiner efficacement une onde électroma-
gnétique tout en conservant une intensité lumineuse suffisante. La plasmonique apporte
une réponse originale a ce défi. En particulier, nous étudierons 'intérét d’une fibre métal-
lisée dans les chapitres 4 et 5.

Plasmonique

Les plasmons de surface sont des oscillations collectives d’électrons libres localisées a
la surface d’un métal. Le mouvement de ces charges est alors accompagné d’une oscilla-
tion du champ électromagnétique qui est confiné sur quelques dizaines de nanométres a
la surface du métal. Ce mode résultant du couplage entre une onde électromagnétique et
les charges libres du métal est appelé Plasmon Polariton de Surface (SPP). On distin-
guera cependant le SPP qui se propage et peut permettre le guidage optique sur quelques
dizaines micrométres du plasmon de surface localisé (LSP) qui apparait sur des nanopar-
ticules. Ces derniers ne se propagent pas mais permettent le confinement tridimensionnel
d’un champ électromagnétique (pour une revue voir le livre [24]). Nous rappelons ici les
principales propriétés des SPP.

La figure 1.6.a illustre les principales caractéristiques des plasmons de surface. Par
exemple, une interface plane métal/diélectrique supporte un plasmon délocalisé confiné
a la surface et se propageant sur quelques dizaines de micrométres le long de I'interface.
Il s’agit d’un mode guidé dont la constante de propagation kspp = nsppko (00 ngpp est
I'indice effectif du mode) est supérieure au vecteur d’onde accessible dans le milieu d’in-
dice n : (kspp > nw/c). Ceci impose également le confinement sub-longueur d’onde dans
la partie diélectrique, puisque le vecteur d’onde vérifie : (n1kg)* = kipp + k7. Ainsi, 'ex-
tension spatiale dans la partie diélectrique est gouvernée par un vecteur imaginaire pure
ki, =i/, ou 0 est la distance caractéristique de confinement dans le milieu diélectrique
donnée par § = \/(2m/népp — n?). Ceci montre qu'un indice effectif élevé du plasmon
conduit & un fort confinement (6 < \). Toutefois, ce confinement sub-longueur d’onde est
obtenu au détriment de pertes Joule importantes dans le métal. Par ailleurs, 'excitation
d'un tel mode est mal aisée en raison de son vecteur d’onde élevé et nécessite d’utili-
ser une onde évanescente (excitation dipolaire, champ proche optique, ...) ou d’utiliser
une onde diffractée (diffusion sur un défaut ou un réseau de couplage). L’intensité du
champ électrique est alors localement 10 fois supérieure a celle du champ d’excitation. Ce
comportement est a la base d’applications telles que

— les capteurs bio-chimiques par résonance de plasmon de surface (SPR);

— les guides plasmoniques pour la photonique intégrée [27, 6, 9]. Ces guides appa-
raissent comme le chainon manquant entre la microélectronique et la photonique
intégrée. Ils permettraient de combiner la miniaturisation et une large bande pas-
sante.

La figure 1.6.b illustre les plasmons localisés supportés par une nanoparticule métal-
lique. Le confinement lumineux est cette fois sub-longueur d’onde dans les 3 dimensions.
Certains modes localisés (comme le mode dipolaire) sont radiatifs assurant un couplage
efficace entre champ proche et champ lointain. Ceci est a la base du concept de nano-
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FIGURE 1.6 — (a) Image d’un plasmon délocalisé a l'interface argent/air, reproduit avec
la permission de 25|, APS, copyright 1993. (b) Principe de mesure de ’énergie du champ
proche a la surface du métal. (c) Image par spectroscopie des pertes d’énergies d’électron
(Electron Energy Loss Spectroscopy) d’un plasmon localisé. (d) Principe de la mesure
de I'énergie perdue d’'un faisceau d’électrons focalisé sur un prisme métallique. Reproduit
avec la permission de [26], Macmillan Publishers , copyright 2007.
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antenne optique [28, 29].D’autre part, le fort confinement lumineux associé a une intensité
importante du champ électromagnétique conduit a un couplage efficace avec des émet-
teurs a l'origine des spectroscopies exaltées [30] (SERS - Surface enhancement Raman
Scattering /Spectroscopy , ou MEF-Metal Enhancement Fluorescence)

Sondes plasmoniques pour le champ proche optique

Le fort confinement des modes plasmons localisés permet de s’affranchir de la limite de
diffraction et motive leur utilisation comme sonde locale du champ proche optique. Une
nano-particule métallique accrochée a I'extrémité d’une sonde locale (type AFM) constitue
ainsi un centre diffuseur extrémement efficace pour réaliser une sonde sans ouverture.
Cependant, ceci impose de travailler a la résonance plasmon de la nano-particule et limite
le champ d’application. L’utilisation de I'effet de pointe est en général privilégié puisqu’il
aboutit a la formation d’'un champ électromagnétique intense et confiné a ’extrémité d’une
nano-particule métallique (méme sans résonance plasmon). Cette configuration est a la
base des spectroscopies exaltées dans une jonction pointe-surface (Tip-Enhanced Surface
Spectroscopies), elle permet un controle trés fin de I'émission de fluorescence [31] ou de la
diffusion Raman [32] par controle nanométrique de la distance pointe surface. Par ailleurs,
le fort confinement du champ lumineux permet aussi de piéger des nanoparticules par les
forces de gradient de champ ainsi créées et permet la manipulation de nano-objets |33, 34].

Le centre diffuseur n’est pas trés directif et d’autres configurations ont donc été propo-
sées pour augmenter 'efficacité de collection (ou d’excitation) du signal champ proche op-
tique. Parmi les options étudiées dans la littérature, citons la réalisation de nano-antennes
optiques a l'extrémité d'une fibre optique étirée [20, 35]. Cette configuration permet un
couplage efficace dans la fibre optique mais est particuliérement difficile a réaliser et la
structure doit étre dimensionnée selon la longueur d’onde d’étude.

Lum | pointe métallique

FIGURE 1.7 — Simulation du champ électrique longitudinal E, le long d’une pointe d’argent
dans lair. longueur d’onde A = 800nm, £4,(800nm) = —31 + 0,409i. La propagation du
plasmon et son confinement en bout de pointe sont clairement visibles.

Une autre approche est possible. Il s’agit d’associer un plasmon propagatif (SPP)
et leffet de pointe pour propager le signal dans une direction donnée et le confiner sur
des dimensions nanométriques. Par exemple, une pointe métallique supporte un mode
plasmon a l'interface métal/air qui devient trés confiné a son extrémité (cf. figure 1.7).

L’excitation et la détection du mode plasmon propagatif n’est pas aisée. Deux ap-
proches originales ont été proposées. La premiére consiste & métalliser une fibre optique
étirée et a graver un réseau de couplage sur le film métallique [36] (cf. figure 1.8.a). Cette
configuration conduit a la formation d’un champ confiné sur des dimensions de 'ordre de
la dizaine de nanométres et permet des études spectroscopiques a ’échelle de la molécule
unique et sur des échelles de temps de quelques femtosecondes mais sa fabrication est
difficile.
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Enfin Bouhelier et Novotny ont proposé dés 2003 une sonde plasmonique constituée
d’une fibre optique étirée et recouverte d'une fine couche métallique. Ils ont montré nu-
mériquement un couplage efficace du mode de fibre (mode interne) vers le plasmon se
propageant a la surface extérieure de la fibre métallisée (cf. figure 1.8.b). Il s’ensuit un
fort confinement lumineux a l'extrémité de pointe [37]. Nous étudierons en détail une
configuration similaire aux chapitres 4 et 5.

b)
+ E
.,
fibre 7
optique N
if
Excitation metat 1 plasmo” prov
par réseau champ
de couplage intense
a l'extrémité

Plasmon Propagatif

par mode
de fibre

_—

FIGURE 1.8 — a) Excitation d’un plasmon propagatif par réseau de couplage et exaltation
en bout de pointe. Reproduit avec la permission de [36], American Chemical Society, co-
pyright 2007. b) Excitation d’un plasmon par couplage entre un mode de fibre et mode
plasmonique, principe et simulation. Reproduit avec la permission de [37], WILEY, copy-
right 2003.

Cette configuration est a rapprocher de la réalisation expérimentale de Fischer et al.
démontrant une forte exaltation et un excellent taux de collection du signal Raman dans
une jonction pointe-surface ot la pointe est un prisme de verre recouvert d’une fine couche

d’or [38, 39].

1.2.2 Controle de nanosources optiques

En permettant ’étude spectroscopique a 1’échelle de la molécule unique, la nano-
optique et la plasmonique ont ouvert la voie a une meilleure compréhension du compor-
tement lumiére-matiére mais aussi ont fait apparaitre des comportements nouveaux.

Temps de relaxation

En particulier, les propriétés d’émission dépendent de l’environnement de I’émetteur.
La figure 1.9 représente de la diagramme d’énergie d’un systéme moléculaire. L’état fon-
damental est 1’état électronique singulet Sy et sous l'effet d’une excitation optique, le
systéme passe dans I'état excité S;. Apreés relaxation vibrationnelle, le systéme retourne
a son état fondamental avec émission de fluorescence.

En premier lieu, le taux d’émission de fluorescence I' est gouvernée par la régle d’or
de Fermi :

2T Wern

= 2 s om 1.2
e ol pu(r o) (12
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FIGURE 1.9 — a) Diagramme d’énergie expliquant le principe de la fluorescence. b) exemple
de spectres d’absorption et d’émission de la GFP (Green Florescent Protein).

oll Wepm, et g sont respectivement la pulsation d’émission et la permittivité du vide,
po est le moment dipolaire de la molécule orienté selon w a la position r. Le terme
Pu(T, Wer) est la densité d’état photonique a la position du dipole et selon son orientation.
En particulier, dans le vide, le facteur I' devient :

o w3

€M

0=
3reghc?

Ce facteur donne I’élargissement du niveau électronique excité. Cependant, il faut
aussi tenir compte de la sous-structure vibrationnelle des états électroniques Sy et Sy.
La relaxation vibrationnelle au sein d’un niveau dépend évidemment de l'interaction du
systeme avec le « bain » de modes du milieu environnant. Par conséquent, les niveaux
vibrationnels impliqués dépendent fortement de I'environnement du systéme moléculaire.

Ainsi, dans une matrice, chaque molécule ayant un environnement différent, la transi-
tion met en jeu des niveaux vibrationnels différents et une mesure de I' sur un ensemble de
molécules donne un élargissement dit inhomogéne, traduisant 'effet de I’environnement.

Par contre, une mesure de la durée de vie (1/I") d’'une molécule individuelle permettra
de déterminer I’élargissement homogeéne (celui de cette molécule dans son environnement)
qui sera différent d’'une molécule a une autre. Dans ce contexte, la molécule constitue une
sonde locale de son environnement [40].

Finalement, on peut modéliser I’émission de fluorescence par un systéme & deux ni-
veaux. En analogie avec la RMN (équations de Bloch optique), on distingue deux temps
de relaxation

— le temps de relaxation longitudinal T, associ¢ a la dynamique du niveau excité

(population) ;

— le temps de relaxation transverse Ts, associé au dipole de transition (cohérence).
Si on néglige les interactions avec 1'environnement (collisions, interaction avec les phonons
de la matrice), on peut montrer que ces deux temps vérifient Ty = 2T;. Cependant, les in-
teractions avec ’environnement conduisent a un déphasage aléatoire entre deux émissions
de photons (phénomeéne de décohérence). On a alors :

L1
T, o1, !
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ou v* traduit le déphasage introduit par exemple par des collisions avec le milieu ex-
térieur. La plupart du temps, Ty < T;. Pour un cristal de rubis : Ty ~ ms et Ty ~ fs.
Ainsi, la cohérence initiale entre les deux niveaux (associé a la dynamique du dipole de
transition) est perdue trés rapidement [41]. C’est un point essentiel qu’il faut considé-
rer lorsque 'on veut réaliser des expériences ou dispositifs reposant sur les propriétés
quantiques des nanosources optiques (cf. section suivante).

Sources de photons uniques

Les expériences de spectroscopie de molécules uniques ont fait apparaitre des propriétés
originales sur I’émission, citons notamment 1’émission de photons uniques. En effet, lorsque
I'on étudie des cycles d’excitation/ émission sur une seule molécule, on se rend compte
que celle-ci ne peut émettre les photons que un par un. La durée moyenne entre deux
émissions dépend du temps d’excitation (inverse de la pulsation de Rabi) et du temps
d’émission (inverse du taux de fluorescence). On parle alors de dégroupement de photons.
Ces sources de photons uniques sont a la base de protocoles de cryptographie quantique.

a . b) i
) E . relaxation ) )60
A B Vibrationnelle S 404
A e 5
transition S-T B 55
_+Z i 20 1
] Z—7 0 T T T T 1
~« 0.0 02 0.4 06 08 1.0
ii) Time [s]
}\' S 1 Y 1 | )
exe T < SOWMM “\ ol
/\/\V/\/\\) > AA)\" é 40—- "H ‘1 *m ‘ |
excitation A T 20 | | \ ‘lh‘ | H
V v 0.0 0?2 0!4 ofs 0?8 1!0
SO Time [s]

FIGURE 1.10 — (a) Diagramme d’énergie d’'une molécule fluorescente avec état triplet.
(b) Visualisation par comptage de photon de la scintillation d’un échantillon de molé-
cules fluorescentes excitées (i) et suppression de la scintillation par présence d’une couche
métallique (ii). Reproduit avec la permission de [42], IOP Science, copyright 2007.

Toutefois, il peut apparaitre aussi un phénoméne opposé appelé groupement de pho-
tons. En effet, ’état triplet joue un réle important lors des cycles d’excitation-émission
(cf. fig. 1.10.a). Son effet sur I'émission d’une molécule fluorescente est négligeable au
premier abord car les transitions singulet-triplet sont censées étre interdites puisqu’elles
correspondent a un changement de spin. Cependant, des couplages spin-orbites peuvent
conduire a des croisements intersystémes (ISC) et donc une transition S; — T;. Bien que
la probabilité de cette transition soit faible, son apparition entre en compétition avec la
fluorescence. La transition Ty — Sy permet de retourner a ’état fondamental (phospho-
rescence). La durée de vie du niveau T est plus grande que celle S; et a 1’échelle de la
molécule unique, ceci se traduit par un groupement de photons : ’émission de fluores-
cence se produit puis semble s’arréter pendant un certain temps (phosphorescence) avant
de reprendre. Ceci se traduit par un scintillement de la nanosource que 1’on veut éviter.
Ce scintillement peut étre diminué grace a une structure plasmonique (cf. fig. 1.10.b).
Par couplage au plasmon, le temps de vie du niveau excité (T;) diminue ce qui a pour
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effet d’augmenter la cohérence entre les niveaux d’énergie (v* négligeable) et ainsi peut
permettre la réalisation de sources de photons indiscernables.

Nano-sources optiques, boites quantiques

Une nanosource optique peut étre simplement une molécule fluorescente ou un ion
(Rh6G,DiD, terres rares...) mais cela pose la difficulté de la synthése de systéme molé-
culaire stable (pas de vieillissement ni de scintillement), émettant a une longueur d’onde
choisie et présentant un fort rendement quantique. De nombreux progrés ont été obte-
nus, notamment dans le contexte des biomarqueurs ou des milieux lasers. Cependant, une
véritable ingénierie des nanosources s’est aussi développée autour des nanocristaux de
semi-conducteur (boites quantiques). En effet, lorsque la taille d’'un nanocristal de semi-
conducteur est proche du rayon de l'exciton (soit 1 & 10 nm), il se produit un effet de
confinement quantique aboutissant & des états discrets d’énergie et donc des spectres de
raies semblables a ceux des molécules fluorescentes.

a) b)

Quantum Confinement
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\ i
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400 500 ‘600 ‘700
500 nm WAVELENGTH (nm)

FIGURE 1.11 — a) Nano structures de GaAs épitaxiées. Reproduit avec la permission de
[43], APS, copyright 1988. b) Spectres d’absorption pour différentes tailles de nanostruc-
tures de CdSe.

On peut alors réaliser des nanosources émettant a des longueurs d’ondes choisies (fonc-
tion du diamétre des nanocristaux) et stables. Ces boites quantiques sont généralement
obtenues par épitaxie ou synthése colloidale permettant d’obtenir une immensité de boites
quantiques.

Controle de I’émission de fluorescence

La réalisation de nanosources optiques efficaces est un enjeu majeur avec des applica-
tions telles que

— le biomarquage ;

— la théranostique (imagerie et thérapie par photodynamique);

— la cryptographie quantique;

— des nanosources intégrées sur puce...

Les différents paramétres & optimiser dépendent des applications envisagées : la sta-
bilité, le rendement quantique, le taux de collection, la diminution du scintillement, la
cohérence de I’émission, etc...
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Ceci peut se faire en travaillant sur la synthése de sources fluorescentes [44]. Une se-
conde approche consiste a travailler sur I'interaction entre I’émetteur et son environnement
pour controler les propriétés d’émission.

Les premiers résultats dans ce domaine furent obtenus en plagant des émetteurs dans
une microcavité optique [11].

En effet, dans le cas d'une cavité optique monomode, la régle d’or de Fermi (eq. 1.2)
se réduit au facteur de Purcell

r 3</\)3Q

. 3 (A 1.3
p w) Voo, (1.3)

Ty 4n?
ol A est la longueur d’onde d’émission dans le vide, n; I'indice du milieu, Q le facteur de
qualité de la cavité et V sy le volume effectif du mode.

En placant un émetteur dans une microcavité présentant un grand facteur de qualité,
on aboutit a une forte augmentation du taux d’émission. Par conséquent, il est possible
d’augmenter la cadence de 'émission de photons uniques (cf. fig. 1.3 ).

Plus généralement, 'exaltation de 'interaction lumiére matiére dans une cavité permet
de réaliser des dispositifs optiques efficaces (non-linéarité, laser bas seuil [45]) et originales
comme le blocage de photon [46].

Cependant le volume effectif d’'une microcavité est limité par la diffraction autour de
(A/n)? au mieux. Ceci conduit a proposer de remplacer le mode cavité par un plasmon
de surface dont le confinement n’est pas limité & priori.

Depuis les travaux pionniers de Drexhage a la fin des années 70, de nombreuses études
ont permis de comprendre puis de controler I’émission de fluorescence par couplage & des
nanostructures plasmoniques. Lorsqu’un émetteur dipolaire est placé a proximité d’une
telle structure, les différents canaux de relaxation depuis 1’état excité vers I'état fonda-
mental sont :

— DI’émission de fluorescence (taux radiatif noté I'yq) ;

— l’excitation d’un plasmon dans la nanostructure;

— un transfert non-radiatif vers le métal (taux non-radiatif noté I'nyqq)-

La distinction entre ces trois canaux n’est pas toujours simple et sera discutée en
détail dans le chapitre 2. Toutefois, nous pouvons déja indiquer que la contribution de
ces différents canaux dépend fortement de la distance émetteur-structure mais aussi de
la nature méme de la nanostructure plasmonique. Des études récentes ont ainsi montré
la possibilité d’exalter I’émission de fluorescence et 'efficacité de collection par couplage
a des nanostructures [47, 48, 49, 50, 51|, ceci a conduit & faire une analogie entre cavité
optique et cavité plasmonique [52] (cf. figure 1.12).

a) b)
Miroir de Bragg

/ (Or) \

bille fluorescente

1 um

FIGURE 1.12 — a) Image MEB d’un miroir de Bragg Plasmonique, b) Cavité plasmonique.
Reproduit avec la permission de [52], APS, copyright 2014.
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Il est méme possible de modifier la dynamique interne de la relaxation moléculaire
en modifiant les probabilités de transfert vers 1’état triplet au profit de I’émission de
fluorescence [53, 54].

A terme, on peut imaginer d’accélérer suffisamment le taux d’émission I'; pour at-
teindre le régime o Ty = 2T; (comme discuté précédemment cf. fig 1.10). Dans ce
régime, les photons émis successivement sont indiscernables, ouvrant ainsi la voie a la
réalisation d’expériences d’optiques quantiques & température ambiante.

1.2.3 Couplage de nanosources

Puisqu’un émetteur peut étre couplé efficacement a un SPP, on peut aussi imaginer
controler le couplage entre 2 émetteurs via un SPP (RET : transfert d’énergie résonant
assisté par SPP). Le RET permet le transfert d’énergie entre deux molécules trés proches
et conduit & ’émission de photons. Ce principe est trés utilisé en biologie pour étudier les
interactions et repliements des protéines (FRET : Forster Resonance Energy Transfer).
Ce phénoméne décroit trés rapidement avec 1’éloignement des molécules et n’opére que
pour de distances inférieures a 10 nm.

La présence d’une fibre optique de faible rayon a proximité des deux émetteurs per-
met alors de guider I’énergie émise de fagon radiative et de la transférer d’'une molécule
a lautre a la maniére d'un télégraphe [55]. Le couplage s’effectuant par la portion du
champ modal extérieure a la fibre optique, il est normal de s’intéresser au couplage par
un guide plasmonique puisque le champ est par essence extérieur au guide. Le principe
de ce transfert est représenté figure 1.13.a ainsi que la forme des différentes structures
envisagées (fig. 1.13.b) [56, 57].

La compréhension des phénomeénes de couplage a un guide plasmonique est alors pri-
mordiale pour favoriser le couplage tout en limitant les pertes métalliques. Nous discute-
rons plus en détail ces aspects dans le chapitre 3.

a) b)

¢ .. 10 A

A Q

FIGURE 1.13 — (a) Principe du RET (Resonant Energy Transfer) par plasmon interposé.

(b) exemples de nanostructures possibles avec leur profil modal. Adapté avec la permission
de [56], American Chemical Society, copyright 2010.

Par ailleurs, lorsque les deux molécules sont dans leur état excité, la présence d’une
structure guidante modifie considérablement la nature des émetteurs et il est nécessaire de
les considérer comme une seule et méme entité ot les deux molécules peuvent émettre de
fagon coopérative. Le couplage permet alors de favoriser (on parle alors de superradiance)
ou de défavoriser (subradiance) ’émission de photon [58, 59, 55, 60|. Ce phénoméne est
la source d’un intérét croissant |61, 62| avec a la clef de nombreuses applications comme
la réalisation de portes logiques nano-optiques ou l'intrication de qubits.
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Conclusion

Pour conclure, le fort confinement modal des plasmons apporte une solution originale
a la spectroscopie de molécules uniques. De plus, en profitant des propriétés soit de confi-
nement des plasmons localisés soit de guidage des plasmons délocalisés, on peut adresser
et controler finement des nanosources optiques a température ambiante.

Enfin, la nature électromagnétique des SPP permet d’envisager le couplage avec la
photonique ou 'optique fibrée comme nous le discuterons au dernier chapitre.
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Chapitre

Couplage d’'un émetteur a un nanofil
plasmonique

Introduction

Plusieurs stratégies ont été envisagées pour controler et manipuler 1’émission d’une
nanosource optique. La terminologie de I'électrodynamique en cavité (cQED) est particu-
lierement utile pour comprendre les phénoménes physiques mis en jeu.

Le taux d’émission d'un émetteur placé dans une microcavité optique est régi par le
facteur de Purcell. Celui-ci révele que le couplage entre I’émetteur et un mode de la cavité
dépend du rapport Q/V.rs ot Q est le facteur de qualité et V.sr le volume du mode.

Dans une microcavité optique, on peut atteindre des facteurs de qualité de I'ordre de
10, toutefois au détriment d’un volume modal limité par la diffraction [11].

Il a aussi été proposé d’utiliser des volumes a la limite de la diffraction en couplant
des atomes uniques a une fibre étirée [63]. Afin de réduire encore la taille des dispositifs,
l'utilisation de plasmon est prometteuse [64].

FIGURE 2.1 — Plasmon de surface induit par 1’émission d’un dipole p & une distance d
d’un nanofil d’or. L’intensité du champ modal est représentée a un instant donné (voir
expression table 2.1). g5 et €1 sont respectivement les permittivité du guide et du milieu
extérieur.

Des nanofils métalliques comme présenté fig. 2.1, définissent des guides d’onde uni-
dimensionnels avec des applications possibles pour les circuits optiques intégrés. Par
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exemple, la propagation de plasmon peut étre contrélée par un émetteur unique per-
mettant ainsi de réaliser un transistor optique a photon unique [65].

Il est également possible de coupler deux émetteurs distants par un guide plasmonique
ce qui conduit & des transferts d’énergie résonants [56], permettant de commander des
qubits intriqués [66, 62] ou de réaliser des portes logiques nano-optiques [57]. Dans le
régime de couplage faible, I'interaction émetteur-plasmon est régie par la régle d’or de
Fermi et dépend donc de la densité de modes plasmons a la position de I’émetteur. Nous
présenterons donc dans ce chapitre la relation de dispersion d'un cylindre métallique
pour introduire la densité locale de modes. Nous expliquerons comment 1’obtenir grace
au formalisme du tenseur de Green afin d’évaluer le taux de couplage entre un émetteur
dipolaire et un guide plasmonique. Ce formalisme permet alors de distinguer les différentes
contributions a ce taux : les contributions radiative, non-radiative et plasmonique. En
particulier, cela nous aménera a généraliser la notion de facteur de Purcell en présence
d’un guide d’onde unidimensionnel en présence de pertes.

2.1 Relation de dispersion et densité de modes guidés

Afin de détailler les différents canaux de relaxation d’un dipoéle & proximité d’un guide
plasmonique, nous introduisons le concept de densité locale de modes en lien avec la
densité de modes guidés d’un cylindre métallique.

a) b) c) d)
X 1015 15 1015
4.5 4.5 4.5 X10 45 i
4 4 4 // 4 ’
—.‘m 'Tm 35 —.‘m 35 T"? 35
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t t E g,
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25 25 2.5
2 2 — TM,, ?
— TM, — HE ;
5L .. 1.5 L5 ' '
20 40 60 80 100 01 2 3 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15
4 DOS (a.u.) i 1
k, (um™) - (pm’) L pp(um )

FIGURE 2.2 — Relation de dispersion d’un nanofil d’or de rayon 100 nm en 'absence (a)
ou présence (c) de pertes. L’asymptote horizontale pour w = 3,7 x 10! s™! correspond
a la limite du régime quasistatique eo(w) + ¢; = 0. b) DOS du mode TMy; déduit de
dk,/dw (en I'absence de perte) d) Comparaison de la longueur de propagation (Lgpp) &
la période spatiale (Agpp) pour le mode TMy;. La zone grisée correspond & une longueur
de propagation plus petite que la période d’oscillation. La constante diélectrique est tirée
de [67], celle du milieu extérieur vaut e, = 2, 25.

Les solutions propagatives des équations de Maxwell font intervenir des fonctions de
Bessel cylindriques [68, 69| et sont répertoriées dans le tableau 2.1 ou les coefficients a;
sont complexes et indéterminés. On note k, le vecteur d’onde et k; | = (g;k2 — k?)V/?
les composantes perpendiculaires a la propagation avec ky = w/c. Les propriétés magné-
tiques des matériaux sont négligées. Pour chacun des champs, on suppose une dépendance
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temporelle implicite de la forme e™?

TABLE 2.1 — Forme des modes TM supportés par un cylindre métallique

metal

milieu extérieur

Ez( ) = aljo(k2 ﬂ“)
E.(r) = z—alJ (koim)

_ 80 EqW /
Hy(r) =1, /%k‘u arJo (ke 1)

Ez(’l“) = CLQK()(I{ZLLT)
E.(r) = ig=Kj(k,17)

- € ’Ew
Ho(r) =i M—OkllLCLQKZ)(kLJ_T)
\/ a0 F.

La continuité du champ électrique longitudinal et celle du champ magnétique orthoradial
conduit a l'équation suivante [70] :

81]€8 Hé(kl,LR)
ki1 Ho(ki, 1 R)

82]€8 Jé)(kQ,iR) -
ka1 Jo(k2,1R)

—0 (2.1)

Sa résolution dans le plan complexe permet d’obtenir la constante de propagation com-
plexe k..

La figure 2.2.a représente la relation de dispersion w = f(k,) du mode fondamental
(TMp;) d’un nanofil plasmonique d’or en 'absence de pertes (Im &5 = 0).

Un plasmon polariton de surface (SPP) est le résultat d’un couplage entre une onde
lumineuse et un plasmon de surface, ainsi, a basse fréquence, la relation de dispersion suit
la droite de lumiére définie par w = ck./n;. A hautes fréquences, la relation de dispersion
suit une asymptote horizontale correspondant a la limite définie par e5(w) + &1 = 0.
Cette résonance plasmon s’obtient alors pour wgpp = 3,5.10'° rad.s™! soit A = 525 nm.
Le comportement du plasmon est alors dit "quasi-statique" avec une vitesse de groupe
nulle dw/dk, — 0. L’étude détaillée du comportement quasi-statique sera traitée dans le
chapitre 3.

La densité de modes guidés, proportionnelle a dk,/dw, est représentée fig. 2.2b. On
observe une forte accumulation de modes a la résonance plasmon aux alentours de w =
3.5 10% rad.s~!. Ces derniers s’apparentent aux modes localisées quasistatiques d’une
nano-particule [71]. Au dela de cette pulsation, le nanofil ne supporte aucun mode SPP.

En présence de pertes, la relation de dispersion doit étre résolue dans le plan complexe
(k, = k. +ik”). En utilisant la méthode de Newton-Raphson, on obtient la relation de
dispersion w = f(kSpp) représentée sur la figure 2.2.c. On observe une modification de
'allure de la relation de dispersion, surtout a proximité de 'asymptote quasistatique [72].
La longueur de propagation est représentée fig. 2.2.d et est comparée a la longueur d’onde.
On remarque que le domaine voisin de I'asymptote quasistatique correspond a des « quasi-
modes » dont le temps de vie est plus court qu'une période d’oscillation. Le concept de
modes devient alors caduque.

Cependant, ces quasi-modes sont utiles pour décrire le couplage avec un émetteur.
Malgré une distance de propagation trés faible au voisinage de la limite quasi statique,
le mode plasmon est extrémement confiné sur une distance transverse définie par dgpp ~
1/(k? — e5k2)Y/? avec k., > ko. Le volume modal est alors minuscule et le couplage a
un émetteur quantique dans son voisinage est favorisé |69, 73]. Cependant ce couplage
correspond & un transfert d’énergie non radiatif qui inhibe la fluorescence.

Ainsi selon le comportement du plasmon de surface (propagatif a basse fréquence
et quasistatique a haute fréquence), il est possible de le guider ou le confiner sur des
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échelles inférieures a la longueur d’onde. La figure 2.2.c. contient également la relation
de dispersion du mode HE;;. Nous verrons plus loin que ce dernier intervient également
lors du couplage entre un émetteur et un guide mais sa structure est différente du mode
TMp; .

—HE
— TMy,

\®]
93]

\S]

(1)

Re (k,/ky)

(i)
15 el e . N N N
20 40 60 80 100120 140 160 180 200

R (nm)

5+ 11] -
T™;

1t ~1/r |

0 100 200 300 400 500 600
r (nm)

FIGURE 2.3 -~ (a) Relation de dispersion d’un nanofil d’or en fonction de son rayon R
dans un milieu de permittivité e, = 2,25. (b) Profil du champ modal |E| pour le mode
TMo; (i) et HEq; (ii) pour un rayon R = 60 nm. (c¢) Profil du champ E. pour un rayon
R = 60 nm. La longueur d’onde d’étude est A = 800 nm.

La figure 2.3 montre le profil modal des deux modes TMy; et HE;;. Ce dernier est
trés peu confing, son extension hors du guide décroit faiblement en 1/r (cf .[69]). On peut
estimer la distance caractéristique d’extension du mode par la composante orthogonale du
vecteur d’onde : § ~ 1/]k;,|. On obtient pour chacun des modes : dyg,, ~ 750 nm contre
d1My; ~ 100 nm. Nous verrons plus loin que la contribution de mode HE;; au couplage
émetteur-nanofil plasmonique est faible.
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2.2 Densité locale de modes

2.2.1 2D-LDOS

Pour discuter de la relaxation d’un émetteur, il est utile de considérer la densité locale
de modes qui décrit la densité de modes photoniques accessibles en un point donné de
I’espace. La densité locale de modes peut étre obtenue a partir du tenseur de Green en
2D selon la relation |74, 75] :

2
p(r)P(r ), k,) = —%ImTrsGQD(r//,r//,kz) (2.2)

Pour un guide infini, le tenseur de Green noté G*P peut étre défini comme la réponse
du systéme a une excitation ligne de courant J située a une position r(/) ) (cf. fig. 2.4). Le
champ électrique rayonné a la position 7/, est alors donné par

k2
E®(r,) = ;SGQD(T//, ) k.).J (2.3)

point M &
d’observation

// //

structure &,
guidante
81
e Substrat
FIGURE 2.4 — Structure guidante 2D.

G?P est un tenseur de rang 3 qui est calculé pour chaque couple de points (r /)5 r? /). Il
est obtenu par résolution de 'équation auto-cohérente de Dyson [76, 77].

GQD(’I"//,’I"(/)/, k) = Gfgf(r//,r(/)/, k) + ... (2.4)

k] Gfle)f(r//, 'r’//, k.) (5Tef — 5)G2D('r'//, 'r(/)/, kz)dfr’//

guide

ou l'indice "ref" indique la structure de référence composée par le milieu extérieur sans le
guide. Lorsque le milieu de référence est homogéne ou constitué d’un systéme multicouche,
G?eDf est analytique [78|. Le tenseur de Green associ¢ au systéme complet est obtenu en
discrétisant 1’équation de Dyson.

GQD(’I'//,T‘(/)/, k‘z) = GzeDf(’l‘//,’l"(/)/, kz) + ... (2.5)

~ 2D
k(2) Z Gref(r//arl//ukz)(gTef_€)G2D(r,//7r(/)/7kz)
Cellules
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~ 2D
ou G, (ry, r'/ /5 k.) indique que les variations du tenseur de Green sur une cellule sont

~ 2D
prises en compte dans le calcul comme expliqué en annexe A (G, = [, - GfeDde) [79].

Pour caractériser le role du guide seul, le tenseur de Green 2D est décomposé en deux
contributions, I'une correspondant au milieu extérieur noté Gfgf et I'autre correspondant
au guide noté AG?P

G = G/D + AG™ (2.6)

Cette décomposition permet ainsi d’isoler la structure guidante du systéme de référence
dont la formulation est analytique pour un milieu homogéne ou un systéme multicouche.

On s’interesse ensuite a la modification de la densité locale d’état photonique en pré-
sence du guide (notée Ap®P), au point r,,, pour l'intervalle de propagation [k, k, + dk,].
Cette valeur est obtenue & partir de la différence entre G*P et G,.; [80] :

2k,
ApQD(r//, k.) = —7ImTT€AG2D(T//’ Ty, k=) (2.7)

Les variations de la LDOS partielle Ap?P sont représentées fig. 2.5 pour un nanofil d’or
de rayon R plongé dans un milieu homogéne d’indice n = 1. On observe deux maximas
locaux qui suivent les relations de dispersion des modes guidés HEq; et TMg; (voir aussi
fig. 2.2.¢).

—_
o

A =800 nm
d=R/2

N W R LY N 0 O

—_—

(=)

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
R (nm)

FIGURE 2.5 — 2D-LDOS partielle radiale a une distance R/2 de la surface d’un nanofil

d’or de rayon R. Les lignes blanches en surimpression sont les relations de dispersion pour
les modes HE{; et TMy;.

Pour étudier I'influence de la polarisation des modes, on peut également définir la
densité locale d’état photonique partielle (P-LDOS), exprimant la probabilité d’existence
d’un champ de polarisation donnée :

Api (1)) k) = Ap2P (v k) + ApgP (v, k) + Ap2P(ry ), k) (2.8)

Les deux modes vus ci-dessus n’ayant pas la méme polarisation, leur contribution a la
LDOS partielle n’est pas la méme selon 'orientation choisie.
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On remarque ainsi (cf. fig. 2.6) que le pic plasmon disparait pour la contribution
orthoradiale de la 2D-LDOS. En effet, le mode plasmon est un mode TM ne présentant
pas de contribution orthoradiale de champ électrique. Pour les orientations radiale et
longitudinale, les pics des deux modes sont présents.

a) b) c)
1073 — : : 1()75 : : : 104 — : :
HE
11
A/ / HE,,
1074, k‘TMOl 4 / HEll — ]0757 TM
> = 6 TE <« 01
g g 10 =
= 1075 = ~
N’ N—’ g
(91 — 9‘ D Q. 106}
<O]" 1076 2]' <
07\
7 107}
10™
= ‘ ‘ o8 ‘ ‘ 8| ‘ ‘
10075 2 25 3 15 2 2.5 3 1075 2 2.5 3
k.lk, k.lk, k.lk,

FIGURE 2.6 — Profil de la 2D-LDOS partielle & 33 nm de la surface d’un nanofil d’or
de rayon R = 100 nm plongé¢ dans un milieu d’indice 1,5. (a) polarisation radiale, (b)
polarisation orthoradiale, (¢) polarisation longitudinale.

2.2.2 Caractéristiques des modes

Les variations de la 2D-LDOS sont caractéristiques d’une résonance a proximité d’un
mode guidé. Ceci permet d’établir les propriétés de ce mode a partir du profil de la 2D-
LDOS. En effet, elle présente en général un profil Lorentzien centré sur le vecteur d’onde
de propagation kgpp et de demi-largeur a mi-hauteur notée Ak = 1/2Lgpp, proportionnelle
aux pertes [80]

Ap:P(r)), kspp) 1
(2Lgpp)? (k. — kspp)? + (1/2Lgpp)?

On peut donc établir la constante de propagation kspp = kgpp + tképp par un ajuste-
ment lorentzien de la LDOS.

Le tableau 2.2 compare les résultats obtenus par cette méthode (cf. fig. 2.7) avec ceux
tirés de la relation de dispersion (cf. eq. 2.1). Ils différent de moins de 0,01 pour I'indice
effectif (et 4% pour la partie imaginaire) avec celle obtenue par résolution de I’équation
de dispersion.

L’obtention de la partie réelle et imaginaire de I'indice effectif d’aprés les variations
de la 2D-LDOS de la figure 2.5 permet de reconstituer la relation de dispersion pour
différents rayons du nanofil (cf. fig. 2.8). Cette méthode est bien str applicable pour des
géométries plus complexes comme nous le verrons plus loin.

Le mode HE;; n’a pas de rayon de coupure, son indice effectif tend vers /z; pour
des petits rayons. Ce phénomeéne traduit un mode dont I'onde est trés peu confinée a la
surface du guide[69].

(2.9)

ApP(r)) k,) =
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FIGURE 2.7 — Profil Lorentzien de la 2D-LDOS pour une polarisation radiale a une dis-

tance d = 42 nm de la surface d’un nanofil d’or de rayon R = 10 nm plongé dans un
milieu d’indice 1, 5.

méthode | LDOS | Newton-Raphson
Re (k,/ko) | 5,138 5,127
Im (k,/ko) | 0,216 0,210

TABLE 2.2 — Comparaison de l'indice effectif pour un nanofil d’or de rayon R = 10 nm
plongé dans un milieu d’indice ny = 1, 5. La longueur d’onde d’étude est de A = 800 nm.

5 ‘ ‘ ‘ ‘ 0.25
| o TM (Green) | |
41 8 HE  (Green) | | 0.2 o TM, (Green)
— TM, (exact) | — TM,, (exact)
L3t
83 7 —HE, | (exact)
R 5|
A Elf-""""-- =
11l
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

R (nm) R (nm)

FIGURE 2.8 — Indices des modes plasmons d’un cylindre d’or de différents rayons plongé
dans le vide a A = 800 nm.
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L’avantage du formalisme utilisant la fonction de Green est de généraliser la notion
de modes a tous les canaux de relaxation (modes guidés, a fuite, pertes Joules...) et ainsi
de pouvoir identifier les différents canaux de relaxation d’un dipole émetteur en présence
d’un guide plasmonique. Ils sont détaillés dans les paragraphes suivants.

2.3 Canaux de relaxation

2.3.1 De la 2D a la 3D-LDOS

Afin de déterminer comment un émetteur dipolaire 3D se couple a un guide plasmo-
nique infini de forme et de constitution arbitraire, nous étudions la densité locale d’états
photoniques. En effet, le taux de couplage d'un émetteur quantique a un continuum de
modes est donné par la régle d’or de Fermi [10] :

2w
I(r) = e |dI? pu (7, wo) (2.10)
€0
ol pyu(r,wp) est la densité photonique locale partielle d'un émetteur située a r et

orienté selon w, pour une pulsation d’emission wy, p = pu désigne le moment dipolaire.

FIGURE 2.9 — Dipole électrique p a proximité d’'un nanofil métallique de rayon R.

Pour une meilleure compréhension des phénomeénes, nous comparerons le taux d’émis-
sion d'un dipdle en présence d’un guide par rapport & son émission dans le vide. Cette
derniére est donnée par pY (wy) = w?/67%c®. Aussi, la valeur normalisée du taux de cou-
plage est donnée par [10] :

L(r) _ pulr,wo)

= 2.11
T~ A 21
ou la densité d’état p,(wp) est donnée par
@) =~ 1 [w.Glr, ) (2.12)
ww)=——Im |[u.G(r,r).u :
P w

Pour une structure infiniment longue, le tenseur de Green 3D G(r, r) peut étre obtenue
a partir de son homologue 2D grace a une transformée de Fourier inverse 78]

1 o 4 /
G(r,r') = — dk,G? (v, 7, k,)e™==%) 2.13
5 /1T

7r—00

On obtient ensuite la densité d’état a partir de I’équation 2.12
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k2 >
pu(r) = 0 / dk, Im [u.GQD(r//,T//,kz).U] (2.14)

9.2
2w J_ o

L’équation précédente (2.14) permet évidemment de retrouver la 3D-LDOS d’un milieu
homogeéne d’indice n,. En effet,

2

kO
—% Tm [ .G?P T k). }
W u hom(r// ’I‘// )u’

w
67c?

(2.15)

En remplacant, la valeur obtenue dans 1’équation 2.14, en limitant l'intégration au
domaine des ondes radiatives définies par k., < nikg, il vient :

k2 niko 2
Prrom(r) = — =10 / gr e (2.16)

o,
z
22w J ., Omc? 6m2c?

L’équation 2.14 joue donc un role crucial dans ce chapitre puisqu’elle permet d’obtenir
des informations sur le taux de couplage d’un émetteur ponctuel a proximité d’un guide in-
fini. Si cette configuration est spatialement tridimensionnelle, 'invariance par translation
du guide permet de restreindre le calcul numérique dans le plan transverse du guide.

2.3.2 Taux de couplage d’un émetteur

L’émission du dipole peut se répartir dans différents canaux (fig. 2.10) : une partie de
I’énergie est rayonnée en champ lointain, cette portion correspondant au rayonnement est
appelée I'rqy. Le reste est absorbée par le métal, cette partie non radiative est nommée
['Nrag dans laquelle on peut distinguer

— une partie absorbée au cours de la réflexion sur le métal, notée I' s ;

— une partie associée & la diffusion d’électrons notée I'gify ;

— et enfin une partie dissipée par effet Joule lors de la propagation du plasmon, notée
I'spp.

On distingue ainsi 'énergie rayonnée de la contribution radiative (noté I'r.q). Cette
derniére correspond aux photons directement émis par la nanosource. La différence entre
les deux termes correspond a l’absorption (Igps) i.€. T'rag = Labs + [Ray-

En jouant sur les bornes d’intégration de I'intégrale de I’équation 2.14, il est possible
d’isoler différentes contributions de la LDOS et donc calculer les différents taux de relaxa-
tion d’'un émetteur dipolaire. La figure fig. 2.11 représente la variation de la 2D-LDOS en
présence d’un guide plasmonique. Les modification de la 2D-LDOS en fonction du vec-
teur d’onde montrent trois comportements distincts dont on peut extraire les principales
contributions [81, 82, 80| :

— les ondes propagatives de vecteurs d’onde inférieurs a niky contribuent a la partie
radiative du taux d’émission. La contribution I',,, est négligeable et sera discutée
plus loin ;

— l’aire du pic lorentzien centré sur ngpp permet de connaitre la proportion d’énergie
envoyée dans le mode plasmon (I'spp) ;

— enfin, le reste de l'aire sous la courbe correspond I'énergie perdue par diffusion
électronique dans le métal (aux grands k).

Il faut noter que la création de paires électrons-trous n’est pas prise en compte dans

cette description nécessite un modéle non local de la constante diélectrique [81].
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FIGURE 2.10 — Visualisation des différents canaux de relaxation .
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FIGURE 2.11 — Profil de la P-LDOS Ap?P pour un émetteur situé¢ a 20 nm d’un nanofil
d’or de rayon R = 40 nm et identification sommaire des différents canaux de relaxation a
A = 800 nm.
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2.3.3 Taux radiatif

La région des ondes de vecteurs d’onde vérifiant |k,| < njko correspond aux ondes
propagatives dans un milieu d’indice ny. Le taux radiatif doit étre obtenu en intégrant
le vecteur de Poynting sur une surface fermée & grande distance de 1’émetteur. Ce calcul
direct pose des problémes numériques puisqu’il faudrait alors discrétiser en volume le
guide pour déterminer le champ a grande distance du systeme étudié. Nous avons donc
estimé le taux radiatif en intégrant la 2D-LDOS selon k, avec |k,| < niko. Comme une
partie des ondes propagatives subit une absorption lors de la réflexion sur le guide (cf. fig
2.10), la LDOS est évaluée avec une partie imaginaire nulle de la permittivité du métal
(Im e, = 0) [80].

k2 n1ko
Pradu(T) = _27rgw/ ) dkImu.G™ (v, 7. k.)|, oW (2.17)
—MNn1ko

De plus, grace a la parité du tenseur G2P, le taux radiatif divisé par le taux radiatif
dans un milieu homogéne est donné par

Fracl,u _ 6
n1F0 n nlko

niko niko
/ dk Imu.G*(r,r k,)u = 1— / dk Imu. AG? (r,r k,).u
0 0

(2.18)

n1Kko

avec T = w?/67%c* et G*P = G2D) + AG?P.
Les variations du taux radiatif pour un dipéle situé a une distance d d’un nanofil d’or
sont représentées fig. 2.12.
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FIGURE 2.12 — Radiative (a) taux radiatif d’émission d'un dipole situé a une distance d
d’un nanofil d’or pour trois orientations (a. radial, b. orthoradial, c. longitudinal). Le rayon
du fil est de R = 10 nm et la longueur d’onde d’émission du dipdle est de A = 800 nm.

Les variations du taux radiatif peuvent s’expliquer en considérant le dipole image

dans le nanofil [83] et représenté en bas de la figure. Pour des orientations orthoradiale
et longitudinale, le dipole induit compense le dipole principal et le rayonnement a grande
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distance est faible, le taux radiatif s’effondre. Pour l'orientation radiale, le dipole induit
s’ajoute au dipole principal et le taux radiatif augmente fortement lorsque celui-ci est
proche du guide.

2.3.4 Taux non radiatif

Les différentes contributions

Le taux non-radiatif est obtenu en intégrant la 2D-LDOS avec |k,| > niky auquel est
rajouté la contribution due a l’absorption des ondes propagatives. Cette derniére étant
d’amplitude négligeable devant les autres contributions (cf Annexe B.2), nous restrein-
drons le taux non-radiatif au terme suivant :

6 o
PNradu(T) & — / dkImu.G? (v, k,).u (2.19)
n1k0 niko

La LDOS est représentée en échelle logarithmique sur la figure 2.13, pour un dipole
orienté radialement au guide. On observe deux contributions majeures au taux de relaxa-
tion non-radiatif :

— Dexcitation d’un plasmon (I'spp) formant un pic discuté plus loin;

— des ondes engendrants des pertes par diffusion d’électrons pour les grands vecteurs

d’onde (« lossy surface waves ») [82, 81, 80].
Ces derniéres apparaissent lorsque 1’émetteur est proche du guide comme en témoigne la
fig. 2.13. On retrouve le méme comportement qu’'un dipole devant un film plat métallique.

1
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d= 5nm
0 — d= 10nm
—~ 10
‘s — d=20nm
2 10t
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10—4,
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FIGURE 2.13 — Représentation (échelle log-log) des variations de la 2D-LDOS pour un
guide d’or de rayon R = 10 nm. La longueur d’onde d’émission est A = 800 nm, 4, =
—24 4 1,524, le milieu extérieur a pour permittivité e; = 2,25 .

Par ailleurs, on remarque une décroissance rapide de la 2D-LDOS avec la distance,
ceci s’explique par le fait que les interactions entre le dipole et le guide diminue quasi-
exponentiellement comme le profil modal.

Evolution du taux non-radiatif

Aprés intégration de la 2D-LDOS pour k. > niky, on obtient le taux non-radiatif
qui est représenté Fig. 2.14. La contribution ['spp est aussi indiquée et sera discutée au
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chapitre suivant.
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FIGURE 2.14 — Taux non-radiatif d’émission d’un dipéle situé a une distance d d’un nanofil
d’or pour trois orientations (a. radial, b. orthoradial, c. longitudinal). Le rayon du fil est
de R = 10nm et la longueur d’onde d’émission du dipdle est de A = 800 nm.

Les orientations radiales et longitudinales donnent un taux non-radiatif plus important
que pour une orientation orthoradiale car le mode plasmon ne peut pas étre excité pour
cette orientation. Par ailleurs, pour ces deux orientations, le taux non-radiatif augmente
fortement pour un dipole situé a proximité du guide car le couplage au plasmon et la
diffusion des électrons dans le métal sont favorisés.

2.3.5 Taux plasmonique

Nous avons vu que la densité locale d’état 2D peut étre assimilée a une lorentzienne
au voisinage de la résonance plasmon (cf. eq. 2.9). En remplagant son expression dans
I'équation 2.14 exprimant la 3D-LDOS, on obtient la relation suivante [84] :

k2 1
0 A,O2D(
4wk? Ly,

Ainsi le taux de couplage au plasmon s’écrit alors sous la forme suivante qui est une
généralisation du facteur de Purcell & un guide plasmonique :

Apspp(r) = /) (2.20)

Tspp  3nA AP (7)), kapp)

nily 45?/21631:1: Lspp

(2.21)

Il est intéressant de remarquer que la 3D-LDOS ne dépend que de la 2D-LDOS a
la résonance plasmon Ap®P(kspp) et de la longueur de propagation du plasmon Ly,
L’équation 2.21 donne alors une expression approchée du taux de couplage d’un émetteur
3D a un guide plasmonique 2D de section arbitraire. Elle contient a la fois la distribution
modale transverse du champ du nanofil par le terme Ap?P et la propagation du plasmon
selon I’axe du nanofil avec la distance de propagation Ly,,. Nous discuterons le lien entre
ce terme et le facteur de Purcell en détail au chapitre suivant.

Le taux d’émission d’un photon dans le mode plasmon contribue pour une grande part
au taux non-radiatif (cf fig. 2.15.a). La décroissance du taux en fonction de la distance au
guide est gouvernée par la chute du champ modal du guide lorsque 'on s’éloigne de celui-
ci. Le champ extérieur au guide étant donné par une fonction de Bessel, la décroissance est
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FIGURE 2.15 — Comparaison du taux non-radiatif d’émission d’un dipoéle situé a une
distance d d’un nanofil d’or plongé dans le vide au taux plasmonique. Le rayon du fil est
de R = 10nm et la longueur d’onde d’émission du dipdle est de A = 800 nm.

trés rapide (quasi-exponentielle). On remarquera cependant qu’a courte distance le taux
plasmonique se distingue du taux non-radiatif correspondant a la diffusion d’électrons
pour de grands vecteurs d’onde sur les impuretés du métal [82]. Ces phénomeénes se font
évidemment au détriment de la formation du plasmon et deviennent négligeables pour
des distances supérieures a 5 nm comme celles étudiées ici (cf fig. 2.15.b).

A grande distance, I’écart entre le taux non-radiatif et le taux plasmonique s’explique
par la présence du mode HE;; dont la contribution devient non-négligeable par rapport
au mode plasmon (cf fig. 2.15.c). Cependant, I’émission n’est pratiquement pas couplée
aux modes guidées (I' ~ 0,01L).

2.4 Efficacité de couplage (facteur ()

Grace aux résultats précédents, il est possible de définir un paramétre clef caractérisant
Pefficacité du couplage d'un émetteur a un guide. Ce paramétre est la fraction d’énergie
émise par I’émetteur dans le mode plasmon, défini par :

r
B=— 5P (2.22)
Lvad + I'Nrad

Au vu des taux définis précédemment, & courte distance, la diffusion d’électron domine
par rapport a I’émission dans le mode plasmon et le taux radiatif est alors négligeable.
A grande distance, le taux plasmonique décroit fortement, la contribution radiative est
alors prépondérante. Dans ces deux cas extrémes le facteur § est déprécié.

Il en résulte que pour des distances entre I’émetteur et le nanofil de quelques dizaines
de nm, le couplage vers le mode plasmon est prépondérant devant la diffusion d’électron
et I’émission en champ lointain. On obtient alors un maximum dépassant 80% pour les
orientations longitudinale et radiale comme indiqué sur la figure 2.16.
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FIGURE 2.16 — Facteur § a proximité d’un nanofil d’or de rayon R = 10 nm en fonction
de la distance émetteur-nanofil. La longueur d’onde d’émission est de A = 800 nm.

2.5 Nanofil cristallin

Afin de diminuer les pertes de propagation du plasmon, plus importantes dans une
structure en métal amorphe que dans une structure cristalline [85, 86, 87|, nous nous
sommes intéressés a des guides cristallins présentant une morphologie pentagonale [88, 89|.

25

241 —— pentagone
- - cylindre

23t
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2L
19}
18}
1.7¢
16+

15
0

Re (k,/k,)

100 200 300 400 500
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FIGURE 2.17 — Relation de dispersion d'un guide pentagonale et d’'un guide cylindrique
équivalent a A = 800 nm.

La relation de dispersion du mode fondamental d'un pentagone suit les mémes va-
riations que celle d'un cylindre [88]. Pour les gros rayons, ’écart entre les deux indices
effectifs est faible tandis que pour les petits rayons, un effet de pointe se fait sentir et
I'indice effectif du pentagone augmente plus fortement, traduisant un fort confinement
modal (cf. fig. 2.18).

Le taux plasmonique étant proportionnel & la LDOS pour le mode plasmon, le fort
confinement du champ électrique par « effet de pointe » améliore I'spp & courte distance
(cf fig. 2.19). De plus, pour une structure cristalline, la partie imaginaire de la permittivité
du métal est nettement diminuée [86]. On peut donc espérer une distance de propagation
plus importante tout en maintenant le confinement et le couplage.
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FIGURE 2.18 — Profil de |E|? pour le
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2.6 Influence d’un substrat

2.6.1 Apparition de modes a fuites

Nous considérons ici la configuration décrite figure 2.20. Le dipdle émetteur est placé
entre le nanofil et un substrat. Cette configuration peut étre obtenue par dépot d’un film
PMMA dopé avec des molécules fluorescentes sur lequel est déposé le nanofil.

X

FIGURE 2.20 — Position d'un dipole entre le substrat et le guide cylindrique.

Pour discuter qualitativement le comportement du mode SPP dans cette configuration,
nous avons tracé sur la figure 2.21 la relation de dispersion en fonction du rayon pour
un nanofil dans 'air. Lorsque celui-ci n’est pas en contact avec le substrat, la relation est
assez bien décrite par ce modeéle [90].

2
1.8}
;\O 1.6—ns
:N 1.4} modes a fuites
- dans le substrat
‘:‘2 1.2+
I
08—
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

R (nm)

FIGURE 2.21 — Relation de dispersion d’'un mode plasmon & 800 nm sur un nanofil d’or
de rayon R dans le vide.

Pour des rayons inférieurs & 25 nm, l'indice effectif du mode est supérieure a 1,5 et
le mode est lié. Par contre, aux grands rayons, l'indice du mode est compris entre 1 et
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1,5 et le mode devient & fuite dans le substrat. Ces fuites peuvent d’ailleurs étre mises a
profit pour caractériser le mode guidé par microscopie des fuites radiatives |91, 88|.

On choisit une distance entre le nanofil et le substrat de I'ordre du rayon pour que
le mode plasmon présente une longueur de propagation suffisante. Un calcul exact (ici
par la méthode des éléments finis) donne le profil modal. Sur la figure 2.22, on observe
une modification radicale du plasmon lorsque la distance entre le nanofil et le substrat
diminue. Si celle ci est de I'ordre au rayon, le champ est alors confiné dans 'espace situé
entre le nanofil et le substrat. De plus, cela conduit ici & un confinement modal entre le
nanofil et le substrat, utile pour coupler efficacement un émetteur placé dans cet interstice.

n..=1,391+0,066 i n = 1487+0,052

g =50 nm

FIGURE 2.22 — Profil du champ électrique en unité arbitraire pour un nanofil d’or de
rayon R = 40 nm a une distance g du substrat. L’indice du substrat est eg = 1,5, le
milieu extérieur est le vide. La longueur d’onde d’étude est 800 nm.

Il est intéressant de noter que l'indice effectif est alors aussi un peu plus élevé a courte
distance car le profil modal présente une contribution dans le substrat. Ceci réduit les
pertes radiatives : & une distance de 15 nm du substrat, on obtient une longueur de
propagation de Lgpp = A/47mn” = 1220 nm contre 960 nm si le guide est éloigné de 50 nm
du substrat.

2.6.2 Identification des canaux de relaxation

Efficacité de collection

L’étude des taux de relaxation d'un émetteur situé entre le substrat et le nanofil est
effectuée pour un rayon du nanofil de R = 40 nm situé a ¢ = 40 nm d’un substrat.
Le formalisme étudié ici permet de distinguer les différentes contributions aux taux de
relaxation d’'un émetteur situé entre un support et un nanofil (cf. fig. 2.23) :
— on note I'ryy, la partie contribuant a I’émission radiative dans le milieu extérieur ;
— une partie de I’émission d'un dipoéle est couplée au mode plasmon, nous notons I'spp
cette contribution ;
— une partie de 1'énergie est dissipée dans le métal, soit par absorption lors de la
réflexion (notée Iy ), soit par diffusion d’électrons (notée I'yifr), soit encore lors de
la propagation du plasmon (notée T§,).
La grandeur pertinente dans ce type de dispositif est alors la partie mesurable de I’énergie
plasmonique issue de la nanosource qui fuit dans le substrat (noté I'isd) par rapport a

I’énergie totale émise. On définit alors le facteur 5 par :

FRad

SPP
2.23
Ftot ( )

b=
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ou I';,; est la somme de tous les canaux décrits ci-dessus.

MILIEU EXTERIEUR

SUBSTRAT

FIGURE 2.23 — La représentation des différents canaux de relaxation envisagés pour un
émetteur situé entre un substrat et un nanofil

Canaux plasmoniques

Deux types de pertes peuvent coexister pour le mode SPP. Dune part, ’énergie est
dissipée par effet Joule dans le métal et d’autre part I’énergie peut étre évacuée dans le
substrat. En effectuant 1’étude avec une partie imaginaire nulle de la permittivité mé-
tallique, I’absorption dans le métal est annulée. La 2D-LDOS présente tout de méme un
profil lorentzien au voisinage du mode plasmon traduisant ainsi une énergie perdue dans
le substrat lors de la propagation. A titre d’exemple, un nanofil d’or de rayon R = 40 nm
plongé dans un milieu d’indice n; = 1, a 40 nm d’un substrat d’indice ny = 1,5 présente
a 800 nm un indice effectif de ngpp = 1,412. Grace au profil lorentzien, la largeur a
mi-hauteur permet d’évaluer la longueur de propagation en présence des deux types de
pertes : Lgpp = 1,70 pm. Pour estimer les fuites radiatives, on annule la partie imaginaire
de la permittivité métallique (Im 5 = 0) ce qui conduit & une longueur de propagation
de Lspp|Im€:0 = 3, 42 jrane

La longueur de propagation peut donc se décomposer en deux contributions corres-

pondantes aux pertes radiatives dans le substrat (I'5sd) et aux pertes Joule lors de la

propagation du plasmon (T§Rgd).

Le taux radiatif est obtenue en annulant les pertes métalliques :
1 1
riad = (2.24)

SPP — T Rad
L§gh  Lseplp,._

Le taux di aux pertes Joules est alors obtenue par différence entre le taux de perte
total et celui di aux pertes radiatives :

a 1 Qa
Toppd = @ = Dgpp — [5pd (2.25)
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FIGURE 2.24 — 2D-LDOS pour un nanofil d’or de rayon R = 40 nm plongé dans un milieu
d’indice n; = 1 & 40 nm d’un substrat d’indice ny, = 1, 5.

Pour un cylindre d’or de 40 nm de rayon, les longueurs de propagations sont réperto-
riées dans le tableau ci-dessous.

Lspp | Lg8p | Lopt’
(um) | 1,70 | 3,42 | 3,38

L’équation 2.21 permet d’obtenir la contribution plasmon grace au maximum de la
2D-LDOS évaluée a l'indice plasmon et est rappelée ci-dessous.

Tspp 37X Ap2P (7)), kepp)

— 2.26
Lo 45:1)’/2 kspp Lspp (2:20)

Grace a I'évaluation des longueurs de propagation avec et sans perte métallique, il est
possible d’attribuer un pourcentage de I’énergie plasmon évacuée par le substrat (noté
I'Ead) de celle se propageant puis s’éteignant dans le métal (noté I'SE).

L L
JoRad = % et JoNRad = % (2.27)
Lspp Lgpp

Canaux radiatif et de rayonnement

Nous définissons comme partie radiative, la contribution de la 2D-LDOS comprise
entre 0 et nikq lorsque la partie imaginaire de la permittivité métallique est nulle.

=1+ —me=0q, (2.28)

I'Raa 3T /”1k° Ap*P
n1lo 5:1')/2]{0 0 k.

Cette contribution peut se décomposer en une partie rayonnée dans le milieu extérieur

et le substrat (T',4,) et une partie plasmonique (I'5a8).

Université de Bourgogne 39



La partie rayonnée dans le milieu extérieur peut étre obtenue en retranchant la contri-
bution plasmonique et les pertes lors de la réflexion I'yps.

Loy = Draa — Ispp — s (2.29)

10

T
— I'Rad

Rad
— I'spp

L/
101»//

~

I /l’llro

0 1 1 1 1 1 1
0 5 10 15 20 25 30 35

d (nm)

10

FIGURE 2.25 — Taux radiatif et de rayonnement. Le nanofil est a 40 nm du substrat, son
rayon est de R = 40 nm. Le dipdle est est situé entre le nanofil et le substrat et émet a la
longueur d’'onde A = 800 nm.

La figure 2.25 montre la contribution radiative (avec la partie plasmon) et de rayon-
nement. On observe une contribution rayonnée quasi-stable hormis & proximité du guide
situé a 40 nm du substrat. En effet, a cette distance, les pertes par absorption deviennent
importantes et diminuent le taux rayonné.

Canaux non-radiatifs

Parmi les canaux non-radiatifs, comme illustré fig. 2.23, il est possible de distinguer
— la dissipation dans le métal lors de la propagation du plasmon, noté Tipé? (calculée
par eq. 2.25);

— les pertes par absorption dans le métal lors de réflexion, notées Iy, (cf. eq. 2.30);

— la diffusion d’électrons sur le réseau métallique, notée I'yipp (cf. eq. 2.31).

Le domaine des ondes propagatives dans le milieu extérieur est définie par 0 < k, < k.
Les pertes lors de la réflexion sont alors obtenues en effectuant la différence des intégrales
de la 2D-LDOS avec et sans partie imaginaire. L’annulation de la permittivité du métal

permet d’évaluer, par différence, la partie absorbée dans le métal (cf. figure 2.26) :

ko 37 Ap2D ko 3 Ap2D }
Fabs - / BEY) dkz - / Ime=0 dkz (23())
0 8?/2 kz 0 6:1')/2 kz

La diffusion d’électrons intervient pour les grands vecteurs d’onde. Les pertes par diffu-

sion d’électrons s’obtiennent par différence en partant du taux total. Ce dernier comprend
la partie absorbée par réflexion métallique, la partie rayonnée vers l'extérieur et dans le
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FIGURE 2.26 — Variation de la 2D-LDOS pour un guide plasmonique de rayon R = 40 nm
a une distance d = 40 nm d’un substrat de permittivité e; = 2,25. Le milieu extérieur est
le vide. La longueur d’onde d’étude est A = 800 nm, €, = —24 + 1, 52i.

substrat ainsi que la partie plasmon. Tous ces canaux ayant été identifiés, on en déduit
que

Lairr = Dot — I'Rad — Dass (2.31)

Il est important de souligner que la partie plasmon est intégralement comprise dans ['g.q
bien que les pertes métalliques soient annulées. En effet, le taux de couplage dans le mode
plasmon ne dépend pas des pertes. Ce point sera discuté en détail au chapitre suivant.

La figure 2.27 représente les différentes contributions aux taux non-radiatifs. Le plus
grand contributeur au taux non-radiatif est le plasmon tant que la distance au guide est
supérieure & 10 nm (d ~ 30nm). Puis, a proximité du guide 'augmentation des pertes par
diffusion d’électrons augmente grandement favorisant ainsi le taux non-radiatif. On peut
remarquer que la contribution I'y,s est 10 fois plus petite que les autres mais intervient
dans la diminution du taux radiatif (cf. 2.6.2).

2.6.3 Efficacité de collection

La grandeur expérimentalement intéressante pour étudier le plasmon est la contribu-
tion des fuites dans le substrat T§54. Cette mesure effectuée par microscopie des fuites
radiatives peut étre assimilée a une efficacité de collection. Nous pouvons alors compa-
rer ce taux au taux d’émission total I',,, pour définir le facteur S correspondant a cette
configuration :

FRad
rad — I—?PP (232)

Afin de comprendre I’évolution de S en fonction de la hauteur d entre I'émetteur et le

substrat (cf. fig. 2.28.a), un bilan des différents taux calculés ci-dessus est représenté fig.
2.28.b.
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FIGURE 2.27 — Contribution au taux non radiatif. Le rayon du fil est de R = 40 nm et la
longueur d’onde d’émission du dipoéle est de A = 800 nm.
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FIGURE 2.28 — Evolution des différents taux pour un émetteur & A = 800 nm situé entre
un substrat et un guide cylindrique plasmonique de rayon R = 40 nm.
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Le facteur 8 est quasiment constant jusqu’a 25 nm. En effet, pour ces distances, les
pertes par diffusion sont quasi-inexistante et la décroissance quasi-exponentielle du champ
modal entre le guide et le substrat est accompagnée d'une variation équivalente du taux
radiatif.

La chute brutale de S lorsque d augmente au dela de 30 nm, c’est a dire lorsque
I’émetteur est proche du guide s’explique par 'augmentation des pertes par diffusion
d’électrons dans le métal (le dipole émetteur est alors a moins de 10 nm du guide).

Afin de favoriser le couplage entre un émetteur et un guide cylindrique en présence d’un
substrat, il est important de positionner I’émetteur & proximité du substrat. Ce résultat
peut sembler contre-intuititif puisque I’émission directe dans le substrat est favorisée.
Malgré cela, le couplage au mode plasmon est plus important et on compte jusqu’a 40%
de collection dans ce mode (cf. fig. 2.28).

2.7 Conclusion

Grace au formalisme de Green, nous avons pu détailler les différents canaux de relaxa-
tion et leur influence sur ’émission de fluorescence d’un nano-émetteur. Nous avons fait
apparaitre 3 domaines de la LDOS correspondants & 3 canaux principaux :

— une émission radiative (|k,| < niko);

— une émission dans le mode plasmon de la structure (k, ~ kspp)

— une diffusion des électrons dans le métal (k, >> kspp)

L’importance relative de ces canaux dépendent de la distance de I’émetteur a la struc-
ture guidante. Pour une émission dans le mode plasmon, il est donc nécessaire de se placer
a proximité de la structure pour favoriser le taux plasmonique par rapport au taux radia-
tif, tout en étant suffisamment éloigné pour éviter la diffusion d’électrons dans le métal.
Ces considérations sont importantes pour effectuer un couplage expérimental entre une
nanosource et un guide plasmonique. Des études expérimentales récentes ont d’ailleurs

réussi a montrer 'accélération de I’émission d'un nano-cristaux de diamant couplé a un
nanofil d’argent. (cf. fig. 2.29) [92].

¢ uncoupled | 7 O g .
o coupled ] et 'Im

T 17.3+0.1ns

nanodiamant

G
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=
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time (ns)

FIGURE 2.29 — a) Evolution du temps de relaxation d’une nanosource a proximité d’une
nanostructure plasmonique (b) [92] .

L’optimisation de ce couplage est enjeu majeur pour la détection et la manipulation de
molécules fluorescentes et deux pistes principales sont discutés dans le chapitre suivant.
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Chapitre

Effet des pertes et couplage en bordure
de bande interdite

Introduction

Afin de favoriser I'interaction lumiére-matiére, il a été suggéré d’utiliser des structures
possédant des modes dit « lents » dont la vitesse de groupe est trés faible, notamment
dans les cristaux photoniques, en bordure de bande interdite [93, 94, 95|. Ainsi, en aug-
mentant le temps d’interaction entre un émetteur et le polariton, il est possible de modifier
et controler les propriétés d’émission. Pour le cas d'un laser, ceci peut conduire a interdire
I’émission spontanée au profit de ’émission stimulée, permettant de réaliser des lasers a
bas seuil voire sans seuil [45, 96]. Dans le cas d'un SPP, le mode lent (ayant un compor-
tement quasistatique, cf. chap.2) présente de fortes pertes si bien que leur étude compléte
est indispensable. Nous montrerons dans ce chapitre que les modes quasi-statiques sont
associés a des pertes si importantes que les plasmons ne se propagent quasiment pas.
En revanche, nous montrerons que les modes de petites structures (inférieures a quelques
dizaines de nanométres) ont un comportement analogue et permettent un bon couplage
avec un émetteur quantique.

3.1 Comportement quasi-statique

3.1.1 Limite quasi-statique

La figure 3.1 reprend la relation de dispersion d’'un modeTMy; d’un nanofil métallique,
calculée pour un systéme sans perte. En bordure de bande interdite (w ~ 3,7.10" rad.s™!
soit A = 525 nm), la vitesse de groupe v, = dw/dk, s’annule, définissant un mode
« lent » [97]. De plus, la distance caractéristique de l'extension transverse du mode est
donnée par 1/k ou k = /k2 —e1k?. Ainsi, dans la limite quasi-statique k, augmente
fortement et v, s’annule, les modes sont a la fois lents et fortement confinés expliquant la
forte interaction lumiére-matiére.

L’asymptote observée dans la figure 3.1 est dictée par le comportement quasi-statique
et vérifie e5(w) + €1 = 0 pour un SPP a linterface des milieux de permittivité &, et
gq. Cette condition est vérifice & A = 525 nm dans le cas d’une interface or/verre. Pour
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FI1GURE 3.1 — Relation de dispersion d’un nanofil d’or de rayon 100 nm en I’absence de
pertes. L’asymptote horizontale pour w = 3,7 x 10* rad.s™! correspond a la limite du
régime quasistatique e9(w) 4+ 1 = 0.

cette longueur d’onde, les pertes dans le métal sont importantes du fait des transitions
interbandes ce qui se traduit par une partie imaginaire de la permittivité de I’or du méme
ordre de grandeur que la partie réelle [67] : £4,(525 nm) = —4,26 + 2,45i. Nous avons
représenté sur la figure 3.2 la relation de dispersion du mode TMy; en fonction du rayon
du nanofil d’or, en tenant compte des pertes.

a) 7 6 b) 045
— Im (k./k))
6 )| 04
- =Re(k/ky) & 035
ot n
- 3 1 B < 03
3 —~ ~
o4 3 L 025
B3 ~ %
© s’ —
~ 3 12 0.15
2 I 0.1
0.05
1 0 0
0 10 20 30 40 0 05 1 15 2 25
koR kOR

FIGURE 3.2 — (a) Relation de dispersion d'un nanofil d’or & A = 525nm en fonction
du rayon normalisé. Le nanofil d’or est plongé dans un milieu homogéne d’indice 1,5. (b)
Rapport de longueur de propagation du plasmon Lgpp & la longueur d’onde plasmon Agpp.

La présence de fortes pertes dans le métal pour cette longueur d’onde conduit a une
longueur de propagation trés faible (Lgpp = 100 nm pour R = 80 nm). On remarque que
la distance de propagation (Lgpp) est toujours inférieure a la longueur d’onde plasmon
(Aspp), méme pour des rayons de guide important (cf. fig.3.2.a). Nous pouvons donc en
conclure que le plasmon ne se propage pas puisqu’il n’y a méme pas une oscillation spatiale
avant qu’il ne soit atténué.
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3.1.2 Modes simili-QS

En régime quasi-statique (vers A ~ 525 nm pour l'or), le fort confinement modal
est obtenu au prix de fortes pertes. Afin de trouver un compromis satisfaisant entre
confinement et pertes, nous considérons ici des modes au comportement similaire mais
dans le régime retardé (A ~ 800 nm - proche IR ici). En effet, pour des rayons de guide
tres faibles, l'indice effectif du plasmon augmente fortement (cf. fig. 3.3.a) méme si la
longueur d’onde est éloignée du régime quasistatique. Pour de telles structures, on obtient
donc des modes fortement confinés. Contrairement au cas quasi-statique décrit plus haut,
la longueur de propagation du plasmon est toujours supérieure a la longueur d’onde :
le plasmon peut se propager sur des distances de quelques pum tout en présentant un
confinement important (cf. fig.3.3.b).
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FIGURE 3.3 — (a) Relation de dispersion d’un nanofil d’or & A = 800nm en fonction
du rayon normalisé. Le nanofil d’or est plongé dans un milieu homogéne d’indice 1,5. (b)
Rapport de longueur de propagation du plasmon Lgpp & la longueur d’onde plasmon Agpp.

Ces modes semblent ainsi plus intéressants puisque le plasmon est réellement propa-
gatif avec une vitesse de phase suffisamment lente et un confinement élevé pour favoriser
les interactions lumiére-matiére.

3.2 Facteur de Purcell plasmonique

3.2.1 Facteur de Purcell sans perte

Dans un premier temps, nous cherchons a caractériser l'influence des pertes sur le
couplage entre un émetteur et un guide plasmonique. Le taux de couplage dans un guide
sans perte est analytique et a pour expression [68, 98] :

Fspp _ 3mcegEy(d)[Ey(d)]*
To K[, (ExH)zdA

(3.1)

ot Ey, (d) est le champ électrique modal a la position d du dipoéle et selon son orientation
u. * désigne le conjugué et A, une section infinie du plan normal au guide.
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Pour un guide circulaire, les expressions du champ électrique et magnétique sont
connues [69] (voir aussi table 2.1) et la figure 3.4 représente le profil modal aux longueurs
d’onde 800 nm et 525 nm ou l'on observe le fort confinement du champ a l'interface
métal /dielectrique.
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FIGURE 3.4 — Distribution du champ électrique pour un cylindre d’or de rayon R = 10
nm, plongé dans un diélectrique de permittivité e; = 2,25. Les modes sont normés (cf.
chap. 4).

Il est possible d’obtenir une expression analytique exacte du taux de couplage dans
le mode plasmon (cf. annexe B.1). Si on néglige le champ dans le métal dans I'intégrale
apparaissant au dénominateur de 1’eq. 3.1, on obtient la forme simple suivante (avec une
erreur relative de 5%) :

I'spp 3 1 E2(d) (3.2)
n1F0 8?/2 neff(/ﬁR)? Ko(lilR)KQ(lilR) — Kl(lilR)2’ ’
ou ki = \/e1ki — k% = ik, nesy désigne U'indice effectif du plasmon et K; la fonction de

Bessel modifiée. La valeur de k;, est imaginaire pure puisque k,, < k;. Cela signifie que
I’onde plasmonique est évanescente dans le milieu environnant. E, est la composante du
champ électrique de mode plasmon paralléle a 'orientation w du dipole émetteur.
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FIGURE 3.5 — Taux de couplage plasmonique d’'un émetteur disposé radialement (a) ou
longitudinalement (b) vers le mode plasmon & 800 nm en fonction de la distance a un
nanofil d’or de rayon R = 10 nm.
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En figure 3.5, on remarque que les taux radial et longitudinal calculés avec et sans
perte sont identiques (un dipole orthoradial ne se couplant pas dans le mode plasmon,
cette orientation n’est pas utilisée). Il est donc légitime de s’interroger sur U'influence des
pertes sur le couplage d’un émetteur & un guide plasmonique.

3.2.2 Effet des pertes

Nous avions établi au chapitre précédent que ’expression exacte du taux de couplage
d’un émetteur avec un guide a perte est donnée par

Tsep _ 37\ Apu(ry), kspr)
mlo  4nikspp Lspp

. (3.3)

Il est possible d’évaluer I'influence des pertes Joule dans le métal en modifiant la
partie imaginaire de sa permittivité. Comme prévu, le profil Lorentzien s’élargit avec
I’augmentation des pertes traduisant une diminution de la longueur de propagation Lgpp
(cf. fig. 3.6.a.). En revanche, l'indice effectif ngpp ne dépend que trés peu des pertes.
Toutefois, pour des pertes importantes, la 2D-LDOS ne suit plus un profil Lorentzien et
le concept de mode devient caduque (voir aussi le paragraphe 2.1 du chapitre 2).

a) A=800nm dJd=R=10nm

0.25 .
Im g

n 2

0.2 | P [— o001
— 10.05

=

FIGURE 3.6 — a) 2D-LDOS en fonction de l'indice effectif k,/ky pour différentes valeur
de I’absorption métallique Im(eq). Le rayon du guide vaut R=10 nm. La 2D-LDOS suit
un profil Lorentzien centré sur l'indice effectif du mode plasmon ngpp. La largeur a mi-
hauteur est inversement proportionnelle & la longueur de propagation Lgpp. b) Evolution
du rapport Ap?P /Lgpp en fonction de Im(ey).

Le nombre de modes est donné par ’aire sous la courbe de la 2D-LDOS, cette valeur est

proportionnelle au rapport Ap?P /Lgpp pour un profil Lorentzien. Il est alors important
de vérifier que ce rapport est pratiquement indépendant des pertes sur une variation
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de plusieurs ordre de grandeur de la partie imaginaire de la permittivité du métal (cf.
fig. 3.6.b). Ceci traduit le fait que le nombre de modes guidés n’est pas modifié. En
I’absence de perte, la lorentzienne tend vers une distribution de Dirac d’intégrale finie.
Finalement, les pertes lors de la propagation dans le guide n’ont que trés peu d’influence
sur le couplage d’un émetteur & un guide plasmonique infini. Que le plasmon se propage
indéfiniment ou pas, le taux de couplage dans le mode plasmon restera inchangé.

3.2.3 Facteur de qualité et volume effectif

L’expression usuelle du facteur de Purcell fait intervenir le facteur de qualité du mode
qui dépend des pertes (cf. eq. 3.4)

p,— Lsep _ 3 (A)B Q (3.4)

P n1F0 n 4—7T2 77,_1 Veff ’

ot Q est le facteur de qualité du mode et Vs son volume effectif. Nous cherchons donc
a expliciter I’absence du role des pertes dans ce facteur. Dans le cas présent, le facteur
de qualité peut s’écrire sous la forme suivante : Q = kspp/Akspp = ngppkoLgpp et est
représenté figure 3.7. On obtient des variations entre 10 et 60 pour des rayons variant
entre 10 et 100 nm. Des facteurs de qualité aussi faibles sont caractéristiques de pertes
Joule importantes.
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FIGURE 3.7 — Facteur de qualité en fonction du rayon d’un nanofil pour A = 800 nm.

Le confinement du mode dans le plan transverse a la propagation est caractérisé par
une surface effective A.¢; que I'on peut estimer grace a la longueur de propagation du
plasmon. En effet, le plasmon s’étend sur cette longueur caractéristique et le volume modal
peut s’écrire sous la forme V ¢y ~ A s X Lgpp. Ceci est cohérent avec la définition usuelle
des volumes effectifs (V. o [ |E[?d*r = [ |E*P|2e=22/Lser @3p) [99]. Comme le facteur de
Purcell est proportionnel & Q/V. s et que ces deux termes sont proportionnels & Lgpp, Fp
n’est proportionnel qu’a la section effective A.sr (cf. eq. 3.4). Ainsi, le taux de couplage
au plasmon propagatif ne dépend que de la surface effective du mode. Le couplage de
I’émetteur dipolaire au SPP ne dépend donc que du profil modal transverse, ce qui est
pertinent car cela correspondrait a une intégrale de recouvrement entre I’émission dipolaire
et le profil modal. Finalement, une fois le plasmon excité, qu’il se propage faiblement ou
non, le taux de couplage est inchangé et ne dépend pas de la longueur de propagation.
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En utilisant les expressions (3.3) and (3.4), il est possible de déduire le volume effec-
tif du mode plasmon. Pour un dipole d’orientation aléatoire & proximité du nanofil, on
obtient :

Verr = 12”%PP/7T X L%PP/ApiB(R> k.) (3.5)
avec

Apror = Aps(R, ksep) + Apg(R, kspp) + Apz(R, kspp) - (3.6)

En utilisant le lien entre le volume effectif et la section effective Vo = Acsr X Lgpp,
on obtient par identification :

Eng Lspp
T SPP ApQD(R, kSPP) ’

u

Agpr = (3.7)
La figure 3.8.a) représente le volume modal plasmonique d’un nanofil d’or de rayon
variant entre 10 nm et 110 nm. L’ordre de grandeur de la surface effective présentée dans
I'insert montre sans équivoque le confinement des champs sur des dimensions bien en
dessous de la longueur d’onde. Cette surface est une propriété intrinséque du mode.

A titre de comparaison, la figure 3.8.b montre le confinement modal & A = 525nm
correspondant au régime quasi-statique. Celui-ci est encore 2 ordres de grandeurs plus
confinés que dans le régime propagatif mais au prix de fortes pertes comme discuté plus
haut.
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FIGURE 3.8 — Volume effectif normalis¢ et surface modale (encart) en fonction du rayon
du nanofil d’or pour (a) A = 800nm et (b) A = 525 nm.

Université de Bourgogne 51



3.3 Reégime quasistatique

3.3.1 Taux de couplage radiatif

La limite quasistatique correspond a des pertes Joule importantes. Dans ce régime,
il est intéressant de comparer nos calculs & 'approximation quasistatique. Cette derniére
considére que le dipdle émetteur induit un dipole image dans le guide [83]. Les taux de
couplage radiatif selon 'orientation de 1’émetteur sont donnés par

2
7 _ £1 — 62) R 38
Rad ‘614-82 (R+d)2 ()
7 E1 — &2 R2
ré = 3.9
Rad €1+ €2 (R+d)2 ( )
= (3.10)
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FIGURE 3.9 — Taux radiatif normalisé pour une nanosource placée a une distance d d’un
guide cylindrique d’or. Trois orientations sont envisagées a) radial, b) orthoradial et c)
longitudinal. Le rayon du guide est de R = 10nm et la longueur d’onde d’émission et
A = 525nm. QS correspond a I'approximation quasistatique.

Le taux radiatif est représenté sur la figure fig.3.9. On compare le résultat obtenu avec
notre méthode (I'ryq calculé en annulant numériquement les pertes) avec 'approximation
quasistatique. On observe un bon accord entre les méthodes pour les orientations radiale
et orthoradiale. Pour 'orientation longitudinale, I’approximation quasistatique ne prédit
aucune dépendance avec d ce qui est en accord qualitatif avec les faibles variations de
F'fad'

Il est utile de préciser que le taux radiatif calculé avec Im (g5) = 0 est une approxima-
tion grossiére en présence de fortes pertes comme c’est le cas a A = 525 nm.

A courte distance, on observe des écarts importants entre les deux modéles. I est
vraisemblable qu’a courte distance, I’émetteur excite des modes multipolaires du guide
qui peuvent étre responsables des variations observées par rapport a l'approximation
quasistatique, restreinte au mode dipolaire. Les écarts peuvent également s’expliquer par
I’expression de la polarisabilité du guide dans 'approximation quasistatique qui ne prend
pas en compte la taille du guide.

52 Université de Bourgogne



Cependant, il est remarquable que le taux radiatif lorsque I'émetteur est a faible dis-
tance d’'un guide plasmonique ressemble a celui d'une sphére métallique pour les deux
orientations de dipdle [71] : radiale (fig. 3.9.a) et orthoradiale (fig. 3.9.b). En effet, le
principe est identique dans les deux géométries et dépend du dipole induit par I’émetteur.

3.3.2 Taux de couplage non-radiatif

Dans 'approximation quasistatique, les taux de couplage non-radiatif sont valables
lorsque I’émetteur est a faible distance de la structure guidante. On obtient alors les
mémes relations que pour un film plat [83].

7 €1 — &2 3

Mg =1 3.11
NRad = M £1 + 9 32k3d3 (3-11)
= E1 — &2 3

I's =1 — 3.12
NRad = 1 1 + &9 32k3d3 (3.12)
P €1 —¢€ 3

[ipag = Im —2 (3.13)

g1 + &9 16k3d3

Les taux non-radiatifs calculés par intégration de la 2D-LDOS sont accompagnés de
leur évaluation dans l'approximation quasistatique dans la figure 3.10. On vérifie qu’a
courte distance, 'approximation quasi-statique décrit correctement le taux non-radiatif.
Meéme si 'approximation quasistatique surestime ce taux, il faut noter qu’elle ne tient pas
compte du plasmon guidé. Cette contribution sera discutée plus loin.
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FIGURE 3.10 — Taux non-radiatifs normalisé pour un émetteur dipolaire a 525 nm placé a
une distance d d’un nanofil de rayon R = 10 nm. La contribution plasmon a été également
ajouté sauf pour l'orientation orthoradiale ou I'spp = 0 [Fig. (bii)]. QS fait référence au
régime quasistatique tandis que exact correspond au calcul issu de la 2D-LDOS.

3.4 Reégime simili-quasistatique

3.4.1 Taux de couplage radiatif et non-radiatif

Pour des petits rayons mais & des longueurs d’onde éloignées de 525 nm, l'indice
effectif d’un nanofil augmente fortement. Le mode résultant s’apparente a celui du régime
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quasistatique. Nous avons donc testé le modéle quasistatique pour un nanofil de rayon 10
nm mais a une longueur d’onde de A = 800 nm (cf. fg. 3.11).
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FIGURE 3.11 — Taux normalisés radiatif (a) and non-radiatif (b) selon les trois orientations
d’un émetteur dipolaire placé & une distance d d’un nanofil d’or. Le rayon du fil est de
R = 10nm et la longueur d’émission est de A = 800 nm. La contribution plasmonique au
taux non-radiatif est également indiquée sauf pour l'orientation orthoradial pour laquelle
Fspp = 0 |Fig. (bii)]. QS correspond a I'approximation quasi-statique tandis que ezxact
correspond a l'intégrale de la 2D-LDOS.

Les taux radiatifs obtenus avec l'intégration de la 2D-LDOS sont alors en trés bon
accord avec le modéle quasistatique.

Pour les orientations radiales et longitudinales, 'approximation quasistatique sous-
estime le taux non-radiatif car la contribution plasmonique n’est pas prise en compte
dans ce modele. Pour 'orientation orthoradiale, la contribution plasmonique étant nulle,
le modéle quasistatique est plus conforme aux variations attendues a proximité du guide
(d < 10 nm).

3.4.2 Taux de couplage plasmonique

Le taux de couplage plasmonique, élément crucial dans la détermination du facteur g,
est présenté dans la figure 3.12. Les valeurs calculées sont obtenues avec perte, sans-perte
et dans 'approximation quasi-statique pour une longueur d’onde de A = 800nm d’un
émetteur orienté radialement.
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On remarque que l'influence des pertes sur le taux de couplage est quasi inexistant,
conformément a la description effectuée plus haut. Cependant, on observe un trés faible
écart entre les taux calculés avec et sans perte pour le fil de rayon 100 nm et une orientation
dipolaire radiale (cf. fig.3.12.b.iii). Ce faible écart peut étre attribué¢ a l'apparition du
mode HE;; pour des rayons élevés (cf. fig. 2.5). Ce dernier n’est pas pris en compte dans
le modéle sans perte et affecte la LDOS.

Le taux de couplage plasmonique vérifie également le comportement évoqué plus haut
a savoir qu’il tend vers un comportement quasistatique lorsque le rayon du nanofil est
petit. En revanche, pour des rayons supérieur & 100 nm, I’écart au modeéle quasi-statique
devient de plus en plus important [98].

Ainsi, le confinement du champ électromagnétique sur une section voisine de celle
du guide permet d’appliquer 'approximation quasistatique pour des rayons dix fois plus
petits que la longueur d’onde. Cette approximation devient caduque si la section du guide
est plus importante.
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FIGURE 3.12 — Taux normalisé¢ dans le mode plasmon pour différents rayons (R=10, 50
et 100 nm). La longueur d’onde d’émission du dipole est A = 800 nm. Le dipole émetteur
est orienté longitudinalement (a) et radialement (b).
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3.5 Taux coopératif

3.5.1 Présentation

Nous avons vu que l’énergie émise par un nano-émetteur peut exciter efficacement
un mode de guide plasmonique. Il est donc naturel de s’intéresser au couplage de deux
émetteurs situés a proximité d’un tel guide. En effet, les sondes fluorescentes sont lar-
gement utilisées pour étudier les interactions inter moléculaires. Le FRET ! ou transfert
d’énergie résonant entre un donneur et un accepteur conduit & une émission lumineuse
de laccepteur lorsque les molécules sont trés proches (de I'ordre du nm). La présence
d’un nanofil entre deux émetteurs permet un couplage sur une plus grande distance. Le
controle du transfert d’énergie résonant entre deux émetteurs distants peut trouver des
applications pour le transfert d’information a 1’échelle nano [100], la réalisation de portes
logiques nano-optiques [101, 57| voire l'intrication de deux qubits [61, 62|. Le couplage par
le nanofil peut favoriser une émission (on parle alors de superradiance) ou au contraire la
défavoriser (subradiance) [55].

Considérons deux émetteurs couplés par la présence d’un nanofil métallique. Le cou-
plage de ces deux émetteurs impose une description quantique en considérant les états
excités noté (e) et au repos noté (g) pour chaque atome. En utilisant la base suivante :

lee >3 gg > [+ >= (leg > +|ge >)/V2; |- >= (leg > —|ge >)/V/2

|ee>

H—I—l_/ \11
>
r+r\ /
12

Igg>

FIGURE 3.13 — Présentation des modes de relaxation de deux émetteurs couplés.

On note alors I'1q, le taux d’émission d’un atome unique et I'15 une contribution due
au couplage. Les différents modes de relaxation sont présentés fig. 3.13. On montre alors
que le taux de relaxation du concernant 1'état |+ > (resp. |— > ) est donné par I'y; + I'yo
(resp. I'11 — I'1a) [57]. Le taux de couplage entre les deux émetteurs de moment dipolaire
p1 et p2 s’exprime par [58, 59| :

4w?
'y = m+};€i2 Im [u.Ga(r, 72, w).u] (3.14)

ou wu est 'orientation commune des dipodles.

1. Forster Resonance Energy Transfer
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3.5.2 Régime quasistatique

Bien qu’étant un mode lent, le mode quasi-statique plasmonique présente peu d’intérét
pour favoriser le taux coopératif (cf. fig. 3.14). En effet, la faible valeur du facteur de
Purcell associé a une distance de propagation tres faible ne permet pas un bon couplage
entre les émetteurs. Les oscillations du taux I';s sont de 'ordre de A montrant que le

couplage s’effectue par voie radiative. La valeur de ['spp est obtenue par extrapolation a
A =525 nm.
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FIGURE 3.14 — Taux coopératif I';5 de deux émetteurs dipolaires en fonction de la distance
de séparation Az pour trois orientations : longitudinale et orthoradiale. Les lignes poin-
tillées rouge et verte renvoient aux contributions plasmonique et radiative respectivement.

3.5.3 Reégime simili-QS

Le taux coopératif du systéme est alors obtenu par intégration de la 2D-LDOS et celui
d’un atome unique est repris des calculs précédents. Le taux coopératif normalisé par le
taux d’émission dans un milieu homogene est représenté fig. 3.15.

Les valeurs positives et négatives du taux I'y5 correspondent a la superradiance et a la
subradiance de deux émetteurs couplés. On remarquera que seul le taux total défini par
I'11 £ T'5 posséde un sens physique et est défini positif.

Les contributions plasmoniques et radiatives sont également ajoutées pour une meilleure
compréhension. On observe tout d’abord des oscillations amorties dont la période spatiale
est trés voisine de la longueur d’onde plasmon pour une position des émetteurs proche
du guide (5 nm et 22 nm). Ce phénomeéne s’explique par la contribution importante du
plasmon dans le couplage pour ces distances. Les pertes Joule lors de la propagation du
plasmon sont responsables de la décroissance des oscillations. L’affaiblissement du mode
plasmonique diminue alors le couplage des émetteurs lorsque ceux-ci s’éloignent.

Pour des distances plus importantes (d = 61 nm), la contribution non-radiative s’ef-
fondre et le taux d’émission est principalement donné par le taux radiatif (cf. chap. 2).
L’émission coopérative présente alors une oscillation de période \g ~ 5Agpp. L’indice ef-
fectif du mode plasmon étant de n.;y = 5,155, la période est voisine de 5 x Agpp ce qui
correspond a la longueur d’onde d’émission dans le milieu homogéne. Le couplage est alors
presque 100 fois plus faible lorsque celui-ci est principalement par voie radiative.
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FIGURE 3.15 — a) facteur  a proximité d’un nanofil d’or de rayon R = 10 nm pour un
émetteur & A = 800 nm en fonction de I’éloignement de I’émetteur notée d. b-d) Taux co-
opératif I'y5 de deux émetteurs dipolaires en fonction de la distance de séparation Az pour
trois distances d’éloignement au guide notée d. Deux orientations sont envisagées : longi-
tudinale et orthoradiale. Les lignes pointillées rouge et verte renvoient aux contributions
plasmonique et radiative respectivement.

Bien que le terme I'15 soit plus important a faible distance, le positionnement des
émetteurs a 22 nm est le plus efficace. En effet, le taux ayant un sens physique est :
(I'y1 + I'ia) /Tt qui peut alors s’exprimer sous la forme :

Iy + T :5< F12) (3.15)

14+
Ftot F11

Le couplage sera donc d’autant plus efficace que le facteur [ sera optimisé. En effet,
lorsque le transfert se fait majoritairement par le plasmon guidé, le rapport I'j5/T'y; ~
cos(ksppAz)e 2#/1sPr ne dépend pas de la distance au guide. Ainsi, & proximité du guide,
le couplage entre les deux émetteurs sera le plus efficace pour une distance assurant un
couplage optimum de chaque atome au guide (/5 maximum).

Nous avons également représenté sur la figure 3.16 le taux d’excitation coopératif
pour les deux autres orientations : orthoradiale et longitudinale, pour une longueur d’onde
d’émission identique de A = 800 nm. Le comportement pour un dipole longitudinal est tres
proche d’une orientation radiale, avec un taux de couplage plus faible en raison d’un taux
plasmonique également plus faible pour cette orientation. En revanche, pour l'orientation
orthoradiale, le couplage par un plasmon (mode TM) est impossible en raison de 1’absence
de champ orthoradial. La principale contribution du taux coopératif est donc radiative. La
période spatiale est plus grande, donnée par la longueur d’onde dans le milieu Ay ~ 5Agpp.
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FIGURE 3.16 — Taux coopératif I'15 de deux émetteurs dipolaires en fonction de la distance
de séparation Az pour trois distances d’éloignement au guide notée d. deux orientation son
envisagées : longitudinale et orthoradiale. Les lignes pointillées rouge et verte renvoient
aux contributions plasmonique et radiative respectivement.

3.6 Conclusion

Nous avons montré qu’il est possible d’obtenir un trés fort confinement modal en
régime quasi-statique mais alors les pertes sont si importantes que les propriétés de pro-
pagation sont perdues. Il est alors préférable d’utiliser les résonances plasmons localisées
[73]. Par contre, en considérant des nanofils de faibles rayons en régime retardé, il est
possible de profiter a la fois du fort confinement modal et du guidage pour coupler des
émetteurs distants.

D’autre part, le meilleur confinement est obtenu pour de faibles rayons, permettant un
excellent couplage avec un émetteur voisin. Les longueurs de propagation, quant-a-elles,
augmentent pour les rayons élevés. Dans les deux chapitres suivants, nous discuterons
de la conversion d’'un mode SPP trés délocalisé vers un mode fortement confiné dans une
fibre métallisée et étirée (cf. chap. 4). Nous montrerons que ce dispositif permet de coupler
tres efficacement un émetteur & un mode guidé de la fibre optique et ainsi de réaliser une
nanosource optique fibrée (cf. chap. 5).
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Chapitre

Sondes plasmoniques pour le champ
proche optique

Introduction

Les plasmons de surface permettent de confiner efficacement le champ électromagné-
tique sur des échelles inférieures a la longueur d’onde. Par contre, leur excitation n’est pas
aisée. C’est pourquoi on a recourt a différentes stratégies pour transférer ’énergie d’une
onde électromagnétique a celle d’'un plasmon. Les antennes plasmoniques formées d'un
arrangement de nano-particules métalliques en sont un exemple[29].

Certains travaux récents ont aussi montré qu’il est possible d’accrocher ces nano-
antennes a I'extrémité d’une sonde de microscope a force atomique et ainsi d’en controler
la position [35, 102]. Enfin, une derniére géométrie consiste a exciter une structure plas-
monique grace a un mode de fibre, assurant ainsi une manipulation aisée du signal optique
ainsi qu'un excellent confinement lumineux sur la structure métallique.

couche

métallique

excitation

FIGURE 4.1 — Champ électrique radial E, dans une fibre optique étirée et métallisée par
de l'or (simulation COMSOL). La fibre est excitée par d'un mode TMy; & A = 800 nm.
Le rayon initial est de 600 nm, I’épaisseur de métal de 40 nm, I'angle de la partie étirée
est de 15°.

Des modélisations ont montré que I'accrochage d’un batonnet d’or ou d’argent a l'ex-
trémité d’'une fibre étirée peut constituer une sonde efficace [69, 103|. Ce dispositif reste
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toutefois difficile a réaliser. Une alternative prometteuse et plus simple a mettre en oeuvre
consiste a métalliser la fibre étirée non pas avec un film opaque mais avec de 'or ou de
largent supportant un SPP. En effet, cela assure une excellente propagation grace au
mode guidé de la fibre ainsi qu'un fort confinement du plasmon en sortie |38, 37, 104] (cf.
fig. 4.1) .

L’efficacité du transfert d’énergie entre le mode guidé de la fibre vers le plasmon localisé
en sortie de pointe dépend fortement de la géométrique considérée (angle, forme, épaisseur
du film métallique...) ainsi que de la polarisation du mode guidé (radial, linéaire...). Il
est donc nécessaire de bien comprendre les mécanismes de transfert d’énergie lors de
la propagation. Récemment, Ding et al ont appliqué la théorie des modes couplés pour
cette configuration aux longueur d’onde télécom [105|. Dans le proche infrarouge, les
pertes Joule dans le métal sont suffisamment faibles pour considérer les pertes comme une
perturbation dans la théorie des modes couplés. En revanche, dans le domaine optique,
les pertes ne sont plus négligeables et la théorie des modes couplés doit étre adaptée.

Dans ce chapitre, nous étudierons donc la conversion des modes supportés par une
fibre optique étirée recouverte d’'une mince couche de métal, en tenant compte des pertes.
Ainsi, dans un premier temps, nous caractériserons les plasmons se propageant sur un
cylindre métallique ou une cavité métallique. Ensuite, nous étudierons les modes hybrides
d’une fibre optique métallisée en fonction de son rayon. Pour finir, nous discuterons le
couplage entre ces modes lors de la propagation le long d’une fibre étirée.

4.1 Modes d’une fibre métallisée

4.1.1 Modes hybrides d’une fibre métallisée

Afin d’appréhender la propagation des modes d’une fibre optique métallisée et étirée,
nous commencons par caractériser les modes d'une fibre métallisée placée dans I'air en
fonction de son rayon. Nous montrerons que les modes de ces structures résultent de
I’hybridation de deux modes portés par des structures différentes. L’une est un cylindre
métallique placée dans l'air, 'autre est une cavité métallique remplie du diélectrique
constituant la fibre métallisée (cf. fig. 4.2).

- air

% métal métal | |
& diélectrique —— + Q diélectrique

FIGURE 4.2 — Principe d’hybridation des modes d'une fibre métallisée

Pour mieux comprendre la conversion du mode photonique de la fibre en mode plas-
monique, nous présentons en détail ces différents modes.

4.1.2 Cylindre métallique

Un cylindre métallique infini, de rayon R, de permittivité ; est placé dans un milieu
homogéne de permittivité 5. La valeur de la permittivité de l'or est tirée de [67]. Nous
avons établi au chapitre 2 que ce nanofil supporte un SPP de vecteur d’onde kspp et
nous avons représenté figure 4.3 la relation de dispersion en fonction du rayon ainsi que
la longueur de propagation du mode plasmon (Lgpp).
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FIGURE 4.3 — Modes plasmons TM d’un cylindre métallique de rayon R plongé dans |’air
(€air = 1) pour différentes longueurs d’onde.

Pour une longueur d’onde donnée, l'indice effectif du plasmon augmente lorsque le
rayon diminue et ne présente pas de rayon de coupure, contrairement aux autres modes
de type HE,,, [70]. La contribution perpendiculaire au vecteur d’onde (notée k; | =
(k2 — k2)1/%) posséde une contribution imaginaire importante puisque k. est complexe.
Ceci traduit le confinement de l'onde électromagnétique dans un plan perpendiculaire
a la direction de propagation, avec une distance transverse caractéristique donnée par
d ~ 1/|k;] (pour A =800 nm, R = 30 nm, 6 = 200 nm cf. fig. 4.4).
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FIGURE 4.4 — Modes plasmons TM d’un cylindre métallique (o = —24,1 + 1, 57), plongé
dans un milieu d’indice ¢ = 2,25), A = 800 nm, R = 30 nm, k,/ky = 2,34 + 0,057,
Lspp = 1,3 pm.

On remarque également que la longueur de propagation Lgpp chute fortement lorsque
le rayon diminue. En effet, pour des petits rayons, une partie plus importante du champ
¢électrique est dans le métal ce qui se traduit par une augmentation des pertes Joule et
donc une diminution de la longueur de propagation. Ce phénoméne est d’autant plus
marqué que la longueur d’onde diminue car les pertes dans le métal sont plus importantes
dans le domaine visible que dans le proche infra-rouge. Pour A = 600 nm, la longueur de
propagation est de l'ordre de la longueur d’onde pour un rayon voisin de R ~ 45 nm.

Université de Bourgogne 63



4.1.3 Cayvité métallique

Sur la méme base que la section précédente, il est possible d’obtenir les modes TM se
propageant a l'intérieur d’une cavité cylindrique (cf. fig. 4.5).

1.6 ———————— 0.1
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L2y . 0.07f
g’ n ~\~<° 0.06 f
" ' 0057
5 087 1 & oo04f f
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0.01 [ L 1
0.2 77500 1000 1500 2000 2500 3000 077500 1000 1500 2000 2500 3000
R (nm) R (nm)

FIGURE 4.5 — Modes plasmons TM d’une cavité métallique de rayon R contenant un
milieu diélectrique de permittivité e; = 2, 25.

Le mode TMy; est un mode de type plasmon de surface tandis que les modes suivants
sont similaires & des modes de fibre avec un maximum du champ électrique au centre de
la cavité (cf. fig 4.6). Il est important de remarquer que cette fois ci, les modes deviennent
réactifs. Pour des rayons inférieurs & 350 nm (resp. 800 nm), le mode TMy; (resp. TMy2)
ont des constantes de propagation qui présentent une partie imaginaire plus importante
que la partie réelle. Il ne peut donc plus se propager a l'intérieur de la cavité.
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FIGURE 4.6 — Norme du champ électrique pour les modes plasmons TMg; et TMgyy d’une
cavité métallique de rayon R = 1 ym contenant un milieu diélectrique de permittivité
g1 = 2.25.

4.1.4 Relation de dispersion d’une fibre métallisée

Ecriture des champs

On considére une fibre métallisée de rayon intérieur Ry et extérieur Ry. L'intérieur est
constituée d’un milieu diélectrique de permittivité ;. Le métal, ici I'or, a pour permittivité
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notée 5. Le milieu extérieur est de I’air, on note €3 sa permittivité. On ne s’interesse qu’aux

modes TM pouvant se propager dans la fibre. La géométrie utilisée ici est cylindrique (cf.
fig 4.7).

e air (€;)

m¢étal (&,)

diélectrique (¢))

FIGURE 4.7 — Géométrie du systéeme. 1 = 2.25, e9 = —115 + 117 pour A = 1550 nm et
g3 = 1.
Pour un mode TM, seules les composantes suivantes sont non-nulles :
Era Ez et HG (41)

Les solutions sont données par des fonctions de Bessel cylindriques |68, 106] et répertorié¢es
dans le tableau 4.1 ou les coefficients a; sont complexes et & déterminer. On note k. le
vecteur d’onde et k; = (g;k2 — k2)/? les composantes perpendiculaires & la propagation
avec kg = w/c.

TABLE 4.1 — Composantes du champ électromagnétique

coeur métal
Ei(?“) = alJo(le’f‘) EQ(T) 21 (kQLT) +CL2K0(I€2L’/‘)
EL(r) = ig=aiJy(kiir) ( 214 (ko17) + ahK{(kayr))

HY(r) = i /;—Ozl—waly (kvor) Hg(r):z /%k—w(agr (kaur) + abK) (kay 7))
0 0

Milieu externe
EE(T) = agKo(kgL’f‘)
Ef(r) =iy k’z K’ O(ksim)

H3(r) = i, /5O e 0 K (kg )
Mo ™?

ks

Indices effectifs des modes TM

En appliquant les relations de continuité du champ électrique longitudinal et du champ
magnétique transverse, on obtient :

a1Jo(k11R1) = aglo(kaiRy) + a5Ko(kai Re)

1 _ 2
géggig ; ggggig QQIO(kQJ-R?) + @éKO(kQLRQ) = @3K0(k3J_R3)
HL(R,) = H2(Ry) soit i Jo (ki Ry) =i [aglg(kuRl) + a’gKg(kMRl)](‘l-?)
Hg(R2) = Hg(Rz)

i [&zlé(kuRz) + @lzKé(k2LR2)] = i55y Ko(ksLRz)
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On obtient ainsi un systéme s’écrivant sous la forme

Jo(k11R1) —Io(k21Ry) —Ko(k21Rq) 0 aq 0

0 Io(k21R2) Ko(k21Ro) —Ko(k31R3) o || _ |0

ig e Jo(kiiRe) =22 Th (ka1 Re)  —i 22K (ka1 Ra) 0 ay| — |0
0 Z%IB(}CQLRQ) Z%Kg(kﬂ_Rg) —ZE—TKB(]C:')J_RQ) as 0

Une solution non triviale existe lorsque le déterminant de cette matrice est nul. Le zéro
est obtenu en étudiant la fonction complexe det M(k,) ot M est la matrice ci-dessus en
ayant pris soin de remplacer les vecteurs d’onde perpendiculaire par k;, = (g;k2 — k2)/2.
La méthode numérique utilisée est celle de Newton-Raphson [107].

e « ™
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—TM 03
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cavité
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- TM()l cylindre métallique
R

- - M
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R

2

FIGURE 4.8 — Relation de dispersion pour différents rayons a A = 1550 nm, d = 80 nm

Les trois premiers modes TMy, dune fibre métallisée sont représentés sur la figure
4.8 (lignes continues). Les modes TMy; d’un nanofil et d’'une cavité métalliques obtenues
précédemment sont rappelées (lignes pointillées). Le mode TMy; de la fibre apparait
clairement comme une hybridation du mode du nanofil et de celui de la cavité. Plus
précisément, la relation de dispersion est proche de celle d'une cavité pour les grands
rayons et suit celle du nanofil aux petits rayons. Ce mode hybride décrit la conversion du
mode de type « fibre » & un mode plasmon le long de la fibre optique étirée [105].

Pour cette épaisseur d’or et a cette a cette longueur d’onde (d = 80 nm et A\ =
1550 nm), les modes TMpy et TMos deviennent & fuites pour des rayons inférieurs a
Ra, 1M, < 600 nm et Ry vy, < 1300 nm. Le vecteur d’onde vérifie alors k, < /g3ko.

Croisement et anti-croisement

Pour bien comprendre la conversion d’'un mode a un autre, on étudie le comportement
des parties réelles et imaginaires de k, a proximité du croisement. Dans le plan complexe,
les indices des modes sont différents. On aboutit ainsi & deux situations distinctes :

— soit les parties réelles des indices sont égales et les parties imaginaires différentes

(régime de couplage faible) ;
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FIGURE 4.9 — Modes TM pour A = 1550 nm, d = 80 nm, Ry, = 1500 nm

— soit les parties réelles des indices sont différentes et les parties imaginaires égales
(régime de couplage fort).

Sur la figure 4.10, on observe alors deux phénoménes dépendant de I’épaisseur de
métal pour une longueur d’onde donnée. Il est possible de passer d'un croisement a un
anti-croisement en diminuant 1’épaisseur de métal. Nous attribuons ce comportement a
I'importance du recouvrement entre les champs des plasmons internes et externes. En
effet, pour un mode donné, la distance caractéristique de pénétration de l'onde dans le
métal est donnée par 6 = 1/ks = i/ko;. On obtient par exemple : § = 23 nm pour
A = 1,55 pym. On observe que I'épaisseur caractéristique d de changement de régime est
voisine de 49 :

— pour d > 44, le couplage entre les modes interne et externe est faible, on observe un

croisement des parties réelles;

— pour d < 46 le couplage entre les modes est fort, on observe un anti-croisement des

parties réelles.

Nous avons désormais caractérisé les modes hybrides supportés par la fibre métallisée.
Dans le prochain paragraphe, nous décrivons le transfert d’énergie depuis le mode de

type fibre confiné dans le coeur jusqu'au mode de type plasmon confiné sous la limite de
diffraction a la sortie de la pointe.
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FIGURE 4.10 — Phénoménes de croisement pour A = 1550 nm, épaisseur d’or d = 80 nm
(a), d =90 nm (b)

4.2 Théorie des modes couplés en présence de pertes

4.2.1 Fibre métallisée étirée

On considére une fibre étirée de rayon R;(z) métallisée a partir de z > 0. On notera
d I'épaisseur de métal (fig. 4.11).

On cherche a obtenir le champ résultant de la propagation d’une onde électromagné-
tique dans la fibre. On suppose que le champ électromagnétique qui se propage dans la
fibre E,,, peut s’écrire comme une combinaison linéaire des champs modaux e; d'une fibre
infinie coincidant a ’abscisse z avec la fibre réelle. En ne considérant que les modes TMy,,,
I'invariance par rotation autour de Oz permet d’exclure la dépendance en 6.
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FIGURE 4.11 — Géométrie du systéme

L’écriture du champ réel est donc

E...(r,2) = Xj[b;(2) +b_;(2)] €; (r, B(2)) (4.3)

ou X; est la somme sur les différents modes, 3(z) est le vecteur d’onde longitudinal d’'une
fibre infinie de méme caractéristique que la fibre réelle a abscisse z, b;(z) est 'amplitude
du champ modal orthonormé e;. La dépendance du champ modal e; en fonction de 2 est
donc implicite. Le coefficient b_; est associ¢ & un mode contra-propagatif.

Pour des fibres de rayon de départ inférieures a 3 pm, il n’existe que quatre modes
TM (cf. fig. 4.10), il est donc raisonnable de ne prendre en compte que les trois premiers
modes (TMg1, TMgs et TMo3) pour étudier une propagation en éclairant la fibre métallisée
a partir d'un mode TMgy, voisin d’'un mode de fibre. De plus, on néglige les réflexions
pouvant se produire entre deux sections de rayons différents. Ceci revient a supposer un
transfert adiabatique d’énergie et sera discuté en détail plus loin. Finalement, on obtient

3

E..(r z) = ij(z)ej (r, ﬁ(z)) (4.4)

j=1

ou j = 1,2, ou 3. En présence de pertes, la normalisation des champs e; est donnée par
intégration sur une section de guide infinie

1
Njk = 5’ / (6]' VAN hk)ZdA = Ojk (45)
Ao

ol 0, est le symbole de Kronecker. On retrouve 'intégrale de la valeur moyenne du vecteur
de Poynting en l’absence de perte puisqu’alors hy = hj, avec "’ désignant 'opération de
conjugaison. Par contre, en présence de pertes, cette condition d’orthonormalisation ne
porte pas sur l'énergie [68]. L’expression compléte des champs orthonormés pour une
configuration cylindrique est donnée en annexe C.1.

4.2.2 Coefficient de couplage
Equations de propagation du champ électromagnétique

A partir des équations de Maxwell, et sous réserve de la seule hypothése de combi-
naison linéaire du champ total (eq. 4.3), il est possible d’obtenir des équations couplées
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permettant de controler 1’évolution de 'amplitude de chacun des modes. L’approche ori-
ginale utilisée ici est de ne pas traiter les pertes comme un ajout mais de les intégrer
directement au modeéle. Le détail des calculs se situe dans 'annexe C.2. L’amplitude de
chacun des modes vérifient alors les équations de propagation suivantes :

avec Cjj, le coefficient de couplage entre les modes j et k défini par
1 ko €0
C e .ex.dA 4.7
*Z NG B\ o S 92 o

ou e, = e, — ey .. Cette expression fait apparaltre l’mtégrale de recouvrement entre
les deux modes considérés. Dans le cas d'un systéme sans perte, le champ e, ; est imagi-
naire pur et e, ; est réel de sorte que e; = g* Le terme N s’identifie au coefficient de
normalisation (N; = 1) et on retrouve I'expression usuelle [105]

1 ]CO 60/
C; —e;.e;.dA 4.8
= 45— B o i e

Nous n’avons pu obtenir la forme simplifiée (eq. 4.7) que pour des modes a pertes de
type TM. Dans le cas général, il faut utiliser ’expression C.28 donnée en annexe.

L’expression 4.7 fait apparaitre au dénominateur la différence entre les constantes de
propagation de chacun des modes : 3; — ;. Ceci montre que le couplage se fait majori-
tairement entre deux modes proches comme attendu. Il faut noter que cette expression
reste définie pour des croisement des relations de dispersion. En effet, les constantes de
propagation étant complexes, soient les parties réelles sont différentes, soient ce sont les
partie imaginaires, contrairement & la formulation sans perte du coefficient de couplage
(cf. fig. 4.12.b).

On voit apparaitre également dans le coefficient de couplage (eq. 4.7), un terme cor-
respondant au résultat de l'intégrale de recouvrement sur la section du guide du champ
de chaque mode (e;.e},). L'allure du coefficient de couplage est proposée figure 4.12 pour
une longueur d’onde de A = 1550 nm avec croisement (d = 80 nm) et anti-croisement
(d =90 nm).

Seul le premier cas peut étre obtenu par la méthode sans perte puisque les parties
réelles des modes sont différentes. On remarque que la partie imaginaire du coefficient
de couplage est loin d’étre négligeable puisqu’elle est du méme ordre de grandeur que
sa partie réelle. De plus, seule la méthode décrite ici permet d’obtenir le coefficient de
couplage pour un croisement des parties réelles.

4.3 Superfocalisation

4.3.1 Représentation du transfert d’énergie

Tous les éléments pour décrire la propagation dans une fibre étirée et métallisée sont
maintenant définis. Le champ transverse est donnée & chaque position de la fibre par

Eq(r, ¢, 2) Zb Jes; (r, 0, 8(2))
Zb ht] 7¢>5(Z)) (49)
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FIGURE 4.12 — Coefficient de couplage entre TMy; et TMge pour A = 1550 nm et d =
80 nm (a) puis d = 90 nm (b). L’angle du céne est de a = 5°.

La puissance peut étre obtenue a l’aide du vecteur de Poynting intégré sur une section
transverse :

1
P = 5/ Re(E A H").dA | (4.10)
Ao
1
Ao .k

Pour un guide non absorbant, la relation d’orthogonalité entre les modes permet
d’écrire : )
7?:52\19]-]2. (4.12)
J

L’expression (4.12) est une bonne approximation de la puissance (Eq. 4.11) dans le
cas de faibles pertes. La validité de cette approximation est étudiée en annexe C.1.

Afin de pouvoir comparer les résultats quelque soit 1'angle, 'amplitude de chaque
mode est représentée en fonction du rayon du guide a ’abscisse z considérée. Ce choix
permet mettre en évidence les transferts lorsque le rayon de la fibre est celui ot apparait
le phénomeéne de croisement ou d’anti-croisement des indices effectifs.

4.3.2 Couplage fort

On considére qu'un mode TMy, se propage dans une fibre métallisée de rayon initial
RY = 2,5 pm étirée d’un angle de a = 10° jusqu’a un rayon final de 100 nm. Ce mode est
celui le plus proche d’un mode de fibre nue. A la longueur d’onde télécom de A = 1,55 pum,

Université de Bourgogne 71



les faibles pertes permettent d’obtenir 50% de la puissance initiale dans le plasmon externe
en bout de pointe (cf. fig. 4.13).

Pour une longueur d’onde plus faible A = 600 nm. Les pertes Joule sont beaucoup
plus importantes, ce qui se traduit par une diminution notable de puissance globale (traits
pointillés) plus marquée a l'extrémité de la pointe (cf. fig 4.10). De plus le couplage au
mode TMy3 est plus marqué contribuant ainsi a la diminution de 1’énergie lorsque ce
mode devient a fuite vers Ry = 600 nm. Finalement, seule 2% de la puissance initiale est
transmise en bout de pointe.

10 F — - - - - = — — — S B ——— R —
10
b |2 g ™.,
i s A =1550 nm
L TM02
10
i TM03
10*3? — — -tot
E l l l
500 1000 1500 2000 2500

— — tot

\

! ! ! !
500 1000 1500 2000 2500

FIGURE 4.13 — Evolution de 'amplitude modale |b;|* pour A = 1.55 um et A = 600 nm.
L’¢épaisseur de la couche métallique est de d = 80nm et 'angle de la partie étirée est
a = 10°. Le rayon de la fibre a l'extrémité est de Ry = 100 nm.

Connaissant l'expression des champs (4.1) et de 'amplitude de chaque mode, il est
possible de construire la carte de propagation du champ le long de la fibre (cf fig. 4.14
et fig. 4.15). La description utilisée n’étant pas valable pour de fortes pertes, nous avons
annulé arbitrairement la contribution du mode a fuite lorsque celui-ci devient réactif

(Im 5 > Re p).

4.3.3 Limites du modéle

Le modé¢le analytique mis en oeuvre dans cette partie ne traite que des modes TM
qui permet d’obtenir un champ confiné a l'extrémité de la fibre On suppose ici que la
fibre est étirée avec un angle suffisamment faible pour pouvoir négliger la réflexion du
champ. Un critére existant est celui de 'approximation adiabatique [68, 108] supposant
que la distance sur laquelle s’effectue le transfert d’énergie est beaucoup plus grande que
la longueur d’onde effective. En I'absence de perte (i.e. 5 réel), on obtient la condition
suivante pour un guide conique d’angle « :

’M <<R2M soit 0z<<R2M (4.13)
0z 2m 2w

Ce critére donne un angle d’ouverture de quelques degrés sauf a proximité des croise-
ment o §; ~ (. Le critére adiabatique prend alors une forme indéfinie.
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FIGURE 4.14 — Champ magnétique transverse Re(Hy) se propageant le long d’une fibre
étirée et métallisée. d = 80nm et A = 1550 nm.
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FIGURE 4.15 — Champ magnétique transverse Re(H,) se propageant le long d’une fibre
étirée et métallisée. d = 80 nm et A = 600 nm.

En nous appuyant sur les résultats obtenus avec ce modéle, nous pouvons mettre en
place un calcul exact a I'aide du logiciel COMSOL de simulation par méthode des éléments
finis (FEM). En particulier, en nous plagant dans les mémes conditions, nous avons établi
les parameétres de calcul (par exemple, la position et I'épaisseur des couches absorbantes)
qui assurent de trouver une solution physique. La figure 4.16 montre une comparaison entre
notre modéle et le calcul FEM. Les écarts présents dans les deux représentations peuvent
s’expliquer par la réflexion des modes [109]. Ce phénomeéne n’est pas pris en compte dans
notre modeéle des modes couplés. De plus, les ondes & fuite apparaissant lorsque l'indice
effectif est inférieur & I'indice du milieu ne sont que partiellement prise en compte dans la
représentation du champ électromagnétique total. Ces deux approximations conséquentes
du modéele analytique conduisent a une surestimation du champ a 'extrémité de la pointe.
En revanche, il permet de comprendre les mécanismes mis en jeu lors de la propagation
dans la fibre étirée. De plus, I'obtention de I'image COMSOL a été grandement facilitée
par le modeéle analytique en validant tout d’abord le mode d’excitation. Par exemple, la
taille de la fenétre de calcul et le positionnement judicieux des couches absorbantes est
rendu possible grace a la connaissance de 'extension spatiale des champs modaux.
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FIGURE 4.16 — Comparaison du champ magnétique lors de la propagation le long d’une
fibre recouverte d’une épaisseur d’or de d = 80nm. La longueur d’onde est de A =
1550 nm.

4.4 Conclusion

Nous avons mis en évidence deux types de modes propagatifs dans une fibre optique
métallisée :

— un mode externe ressemblant & un plasmon propagatif correspondant a celui d’un

cylindre métallique ;

— des modes internes, correspondant soit & un mode de fibre diélectrique (confiné dans

le coeur de la fibre) soit & un mode d’une cavité métallique (plasmon interne, confiné
a l'interface métal /coeur).

Dans une fibre étirée, la variation de rayon conduit & un couplage des modes et il est
donc possible de passer des modes internes (existants au dela d’un rayon critique minimal)
au mode externe conduisant a une superfocalisation. On peut ainsi imaginer concentrer
la lumiére sur des échelles nanométriques et réaliser des piéges optiques grace au gradient
de champ électrique a 'extrémité de la fibre optique.

Le modéle analytique présenté dans ce chapitre a une application trés contrainte car
il ne considere que les modes TM, les ondes réfléchies sont négligées et les ondes a fuites
partiellement prises en compte. Il est mis a profit pour valider les résultats des simulations
COMSOL utilisées dans ce chapitre et le suivant et permet de mieux comprendre le
processus de superfocalisation.

Nous discutons au prochain chapitre la configuration inversée constituée d’une mo-
lécule fluorescente a proximité d'une fibre étirée et métallisée. Nous porterons un effort
particulier a 'optimisation de la collecte des photons émis par une molécule fluorescente
grace a une structure plasmonique puis leur propagation et leur conversion du plasmon
vers un mode guidé de fibre optique.
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Chapitre

Nanosource optique fibrée

Introduction

Nous avons vu au chapitre précédent qu’une fibre étirée et métallisée permet de confi-
ner un mode guidé sur un volume sub-longueur d’onde. Réciproquement, nous nous in-
téressons dans ce chapitre au couplage d’une nanosource optique dans une fibre optique.
Cette configuration doit permettre d’obtenir une source de photon unique fibrée assurant
une manipulation aisée du signal et réalisable techniquement.

Plusieurs travaux récents tant théoriques qu’expérimentaux traitent de configurations
similaires : nano-antenne déposée a l’extrémité d’une fibre [110, 111], couplage d’un na-
nofil plasmonique a une fibre optique [69, 103]. Cependant, ces configurations sont assez
délicates a fabriquer. Nous étudions ici une configuration simple, représentée sur la figure
5.1 (réciproque de la configuration du chapitre précédent).

FIGURE 5.1 — Couplage de I’émission dipolaire & un mode de fibre. Simulation de ’am-
plitude du champ magnétique Hy (a.u.).
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L’optimisation de la géométrie permet d’améliorer le transfert d’énergie de la nano-
source au mode propagatif de la fibre. En étudiant I'influence de parameétres tels que I’angle
de la partie étirée, ’épaisseur d’or et le diameétre de fibre en sortie, nous montrerons qu’il
est possible de récupérer par cette structure simple jusqu’a prés de 50% de I’émission de
fluorescence dans la fibre optique nue.

5.1 Modélisation par FEM

5.1.1 Présentation du dispositif

Schéma de principe

Le dispositif étudié réalisant une nanosource fibrée est représenté ci-dessous (cf. fig.
5.2). Il est composé d’un dipole situé a une distance d d’une fibre étirée et métallisée sur
une épaisseur e. Le rayon de courbure de I'extrémité de la partie métallisée est noté R,,
et celui de la fibre Ry, le demi-angle de la partie conique est noté «. La partie conique
devient cylindrique pour un rayon Rg ou la fibre est nue.

émetteur
dipolaire

FIGURE 5.2 — Principe d’une nanosource fibrée

Modélisation de I’émetteur dipolaire

On se limite au cas d'un émetteur dipolaire orienté le long de 'axe de symétrie (Oz) du
systeme. Cette configuration est la plus favorable au couplage puisque le champ électrique
est longitudinal a 'extrémité de la pointe [37]. On peut alors profiter de la forte symétrie du
probléme pour utiliser une méthode de résolution numérique axi-symeétrique. L’émetteur
dipolaire est modélisé par une spire parcourue par un courant dit magnétique. Cette
modélisation est issue de I'analogie avec un dipole magnétique qui peut étre modélisé par
une spire parcourue par un courant électrique I, [112]. Le tableau 5.1 précise les grandeurs
physiques analogues.

Il faut souligner ici que cette analogie est un artifice mathématique qui permet de
modéliser le dipole électrique par une spire, géométrie adaptée a la symétrie de révolution
du probléme. Le moment dipolaire py équivalent a une spire de rayon r parcourue par un
courant I,,, est alors donné par [113] :

bo = 8061"71—7”21171 (51)

ou ¢, est la permittivité relative du milieu environnant la spire.
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dipole magnétique

dipole électrique

moment magnétique

moment dipolaire

ou P est le centre de d¢.

e e <E> —_ S s =D — -
m P
I, 0 L
m = mr’l.z p = goe, 11,2
Courant électrique courant magnétique
L]=A In] =V
Potentiel vecteur Potentiel vecteur
Mo I.de L,d¢
AM)=—¢ _ F(M) = et
( ) A Jspire PN ( ) €0 Pspire PM

ol P est le centre de d¥.

Champ magnétique

Champ électrique

1 1
H=—rotA E=——rotF
Ho o
Champ électrique Champ magnétique
E = —iwA — %grad (grad .A) | H = —iwF — z—igrad (grad .F)

TABLE 5.1 — Grandeurs analogues entre dipdle électrique et magnétique.

Dans le vide, la puissance rayonnée par un dipole de moment dipolaire py oscillant a
la pulsation w est donnée par

_ MOP3W4
127c

P, (5.2)

On en déduit I'expression du courant magnétique en fonction de la puissance d’émission :

In =y 4?;2@ @)2 (5:3)

Le courant dans la spire est donc maintenue a cette valeur pour laquelle Po = 1 W, les
dépendances temporelles en e’ sont omises pour une lecture plus aisée. La valeur par-
ticuliére du courant permet d’obtenir directement les puissances normalisées par rapport
a une émission dans le vide (P/Pg). Cette formulation permettra de faire le lien avec les
taux de fluorescence normalisés de la méme fagon dans le reste du manuscrit (I'/T). Le
rayon de la spire a été choisi a 7 = 0, 1 nm pour modéliser au mieux un émetteur ponctuel
comme une molécule fluorescence. La valeur de la puissance émise par ce dispositif est
vérifiee dans 'annexe D.1, erreur relative est inférieure a 1%.

Meéthode des éléments finis

Le maillage du logiciel Comsol est choisi sous la dénomination « extrémement fin »pour
utiliser au mieux la capacité du centre du calcul. Le maillage comprend alors 12 553
¢éléments de taille minimale 0, 1 nm et maximale 62 nm.

Pour simuler un milieu infini, des couches absorbantes (PML) pour des ondes cylin-
driques ont été placées sur le pourtour de la zone d’étude (cf. fig 5.3). Leur épaisseur a
été choisie a 400 nm et distante de 600 nm de la partie fibre.
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La longueur de la partie fibre nue vaut L = 2 um. Cette distance a été réduite afin
de conserver une fenétre de calcul de dimensions raisonnables tout en permettant de
caractériser la propagation dans la partie fibrée (cf. 5.2.1).
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FIGURE 5.3 — Présentation du maillage défini par le logiciel Comsol.

5.1.2 Bilan énergétique

Emission dipolaire totale

En régime stationnaire, la puissance émise par un dipole dépend de son environnement.
L’intégration du vecteur de Poynting IT sortant d’un cylindre (de rayon R = 1 nm et de
hauteur L = 2R) au centre duquel est située la spire permet de déterminer la puissance
dipolaire émise (cf. fig 5.4) :

Pdipole = ﬂ < II > .dS

cylindre

La puissance émise par un dipdle dépend principalement de sa distance a la fibre et trés
peu de I'épaisseur d’or. A proximité de la fibre métallisée, la puissance émise augmente
significativement. Le comportement est donc analogue a celui d’un dipoéle & proximité d’un
nanofil étudié au chapitre 2 et peut s’expliquer par 'augmentation du transfert d’énergie
a proximité de la fibre. Rappelons que le taux de fluorescence I'y,; se déduit facilement de
I’émission dipolaire selon 1'égalité

% o Pdipole (5 4)

Lo Py

ou I'y est le taux de fluorescence dans le vide. Cette relation nous permet de déterminer
les différents canaux de relaxation de 1’émission de fluorescence & partir d’un simple calcul
classique d’émission dipolaire.
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FIGURE 5.4 — Puissance dipolaire émise a proximité d'une fibre métallique étirée (épaisseur
d’or de 30 nm, demi-angle o = 20°), longueur d’onde d’émission A = 800 nm.

Puissance couplée dans la fibre

La puissance récupérée dans la fibre est donnée par 'intégrale du vecteur de Poynting
sur une section transverse de la fibre (cf. fig. 5.5). L'invariance par symétrie du systéme
permet de simplifier cette intégrale double en intégrale simple en fonction du rayon :

h
Ptibre = // <II> dS =~ / <II> .2xrdr (5.5)
A 0

ou L est la taille de la fenétre numérique. La fenétre est choisie suffisamment large pour
contenir le mode guidé tout en restant de dimensions compatibles avec les capacités du
centre de calcul. En effet, pour L = 1,2 pum, nous vérifions que l'intégrale analytique du
mode normé TMg; obtenu par résolution directe de la relation de dispersion pour une
fibre de méme diamétre (cf. chapitre 2) est de 0,993 au lieu de 1.

La puissance dans la fibre est représentée sur la figure 5.5 ci-dessous. Elle présente
les mémes variations que la puissance dipolaire totale émise en raison du couplage de
I’émetteur au guide. Il reste donc a expliquer I’évolution du couplage entre ’émetteur et
le mode plasmon ainsi que I'influence des pertes dans la partie métallique.

Perte Joule

Nous pouvons évaluer les pertes métalliques en intégrant la puissance volumique cédée
aux porteurs de charges dans la partie métallique :

1
P joute = 5’ ///j.E*dV’ (5.6)

Ces pertes augmentent considérablement lorsque le dipole est & proximité de la fibre
comme en témoigne la figure 5.6.
Les différents modes d’absorption métallique ont été discutés plus détail dans le cha-
pitre 2. Les canaux envisagés sont :
— Pabsorption lors de la réflexion sur le métal (négligeable) ;
— I’absorption lors de la propagation du plasmon (principale contribution a grande
distance) ;
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FIGURE 5.5 — Puissance transmise dans une fibre optique de rayon Ry = 400 nm & partir

d’un dipole situé a une distance d de l'extrémité. L’épaisseur d’or est e = 30 nm, la
longueur d’onde d’émission est A = 800 nm.

Volume V d’intégration

1 R
Pjoute = 5‘ ///]E dv’
v
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FIGURE 5.6 — Puissance dissipée dans la partie métallique. L’épaisseur d’or est e = 30 nm,
longueur d’onde d’émission A = 800 nm.
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— P’absorption par diffusion d’électron.

La diffusion d’électron est la contribution majeure des pertes lorsque le dipdle se rap-
proche de la fibre. On peut estimer cette part en limitant le domaine d’intégration a
Iextrémité de la pointe [113]. Elle varie en 1/d® et devient négligeable pour des distances
au dela de quelques nm. Ce transfert d’énergie est responsable de I'inhibition de fluores-
cence a courte distance.

5.1.3 Rendement énergétique

L’efficacité de couplage noté n est définie comme le rapport entre la puissance présente
dans la fibre et celle émise par le dipdle :
Py
= _fitre (5.7)

Pdipole

Ce rendement présenté sur la figure 5.7 est maximum lorsque le dipodle est situé a une
distance proche de 40 nm. En effet, lorsque le dipole est proche de la fibre, les pertes
ohmiques sont importantes (cf. fig. 5.6) et lorsque le dipole est plus éloigné, le couplage
au plasmon est moins efficace.

0.24
022 |
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n 018}
0.16 |

0.14 ¢

0.12
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FIGURE 5.7 — Rendement énergétique présente dans une fibre (Ry = 400 nm). L’épaisseur
d’or est e = 30 nm, longueur d’onde d’émission A = 800 nm.

5.1.4 Facteur

Projection dans le mode de fibre

La puissance électromagnétique présente dans la fibre n’est pas forcément celle du
mode TMj; recherché. En effet, a I'arrét brutal de la métallisation, une partie de la
puissance présente dans le mode plasmon se répartit dans le mode guidé TMy; mais aussi
dans d’autres modes (cf. 5.2.1) par diffraction. Afin de déterminer la puissance réellement
récupérée dans le mode TMy; de la fibre, on projette le champ issu de la simulation
Comsol sur le mode guidé calculé analytiquement :
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L 2
Pryy, = ’% // (ES A h).22mrdr (5.8)
0

ott EC est le champ électrique radial issu de la simulation numérique est h et le champ du
mode TMy,; de la fibre nue (cf. chapitre 2). L’allure des champs obtenus est représentée ci-
dessous (cf. fig 5.8), le champ dit analytique est obtenu par la résolution de la relation de
dispersion. Il est ensuite normalisé par rapport au champ issu de la simulation numérique
Comsol. Apreés propagation dans la fibre étirée, on vérifie que le champ électrique est tres
proche du mode guidé TMy;. L’intégrale de recouvrement entre les modes vaut alors dans
le meilleur des cas 99%.

0 10’ ‘ ‘ ‘ ‘ 5 x10 :
= = = = Comsol = = = = Comsol
—05¢ analytique 4 m— analytique
-1t " 3¢
= —15) N2
M i o8 1
21 0
—2.5¢ - -1l
-3 -2
0 200 400 600 800 1000 0 200 400 600 800 1000
7 (nm) 7 (nm)
0 x10*
= = = = Comsol
=27 m— analytique
—41
< 0f
T -8
,10,
12t °
s ’
~14 Sea . . .
0 200 400 600 800 1000
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FIGURE 5.8 — Profil des champs pour le mode TMy; dans une fibre (Rg = 400 nm)
aprés propagation sur une distance L = 2 ym. L’angle d’ouverture est de 20°, le dipole a
d = 30 nm, ’épaisseur d’or est de e = 30 m.

5.1.5 Distinction : rendement énergétique, facteur [

Le facteur [ est donc défini comme la puissance récupérée dans le mode TMy; par
rapport a la puissance dipolaire émise :

PTM
= Mo 5.9
Pdipole ( )

Ce facteur est décomposé comme la projection sur le mode TMy; du champ calculé
dans la fibre et le rendement énergétique (1) défini plus haut :

5= Py, Privee  Prvg

B - X 5.10
Pfibre Pdipole Pfibre " ( )
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On vérifie ainsi que le mode qui se propage dans la fibre est trés proche du mode guidé.
Pour un rayon de fibre de Ry = 400 nm, la fraction émise dans le mode de fibre est de
Prmoy /P fibre = 99% dans le cas le plus favorable. Il diminue trés rapidement lorsque le
rayon de la fibre augmente Ry = 600 nm, ce rapport tombe a 35% en raison d’un couplage
a d’autres modes.

5.2 Optimisation de la géométrie

5.2.1 Rayon de sortie

Le taux de couplage dans le mode TMy; de la fibre nue dépend fortement du rayon
Rg. Pour illustrer ce phénomeéne, la densité d’énergie w,; est évaluée au centre de la fibre
et est représentée en fonction de la distance z a la partie métallisée (cf. fig 5.9). Le mode
TMy; présentant un maximum d’intensité au centre de la fibre, la densité d’énergie est
donc une représentation de I’énergie dans ce mode.

—_ R0=400nm —_ R0=500nm— R0:600nm
2 3 4 5 6 7 8 9 10
z (um)
A
R

Y

FIGURE 5.9 — Densité d’énergie au centre de la fibre pour 3 rayon Ry différents. L’angle
du taper est de 20°, I'épaisseur d’or vaut e = 30 nm, la longueur d’onde d’émission est
A = 800 nm.

On remarque que pour des rayons de fibre nue supérieure a Ry = 400 nm, la densité
d’énergie au centre présente des oscillations amorties caractéristiques d’un couplage avec
un mode a fuites, vraisemblablement le mode TM, de la fibre nue (cf. fig. 5.10). Pour
Rg = 600 nm, les oscillations ne sont toujours pas amorties pour z = 10 um car le mode
TMjy, présente sans doute moins de fuite.
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FIGURE 5.10 — Relation de dispersion pour une fibre nue ou métallisée.

Le rendement énergétique est moyenné pour deux sections différentes le long de la fibre
afin de minimiser 'effet des oscillations dues au couplage. La moyenne de ces rendements
énergétiques est représentée fig. 5.11. On remarque ainsi que le couplage a des modes a
pertes diminue drastiquement le rendement énergétique. Il convient donc de limiter la
métallisation au dela de 460 nm pour éviter le couplage aux modes a fuites de la partie
métallisée ainsi qu'un bon recouvrement sur le mode TMy; de la fibre.

08} °
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FIGURE 5.11 — Rendement énergétique pour différents rayons de fibre nue. L’angle du
taper est de 20°, I'épaisseur d’or vaut e = 30 nm, la longueur d’onde d’émission est
A = 800 nm.

5.2.2 Effet de I’angle

En faisant varier I'angle de la partie étirée, on constate que l'efficacité de couplage
présente un maximum lorsque I'angle avoisine les 10° (cf. fig. 5.12). Si les angles sont trop
faibles, la longueur de la partie métallique est importante et les pertes lors de la propa-
gation du plasmon augmentent. Le rendement final est alors déprécié. Ceci est confirmé
par la forte augmentation des pertes Joule aux petits angles (courbe en pointillé fig.
5.12). Pour des grands angles, l'efficacité diminue car le transfert d’énergie entre le mode
plasmon (externe) et le mode de fibre ne se fait pas de fagon adiabatique.
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FIGURE 5.12 — Transfert d’énergie dans la fibre et la énergie dissipée en fonction de ’angle
de la partie étirée et métallisée. Le dipole est situé a d = 30 nm du guide, I’épaisseur d’or
vaut e = 30 nm, la longueur d’onde d’émission est A = 800 nm.

5.2.3 Effet de I’épaisseur d’or

Rendement énergétique

L’énergie présente dans la fibre est tracée pour différentes valeurs de I’épaisseur d’or e
(cf. fig. 5.13). Cette énergie est normalisée par rapport a la puissance émise par le dipole.

010 15 20 25 30 35 40 45 50
e (nm)

FIGURE 5.13 — Rendement énergétique dans la fibre en fonction de I'épaisseur d’or e. Le
dipole est situé a d = 30 nm du guide, ’angle de la partie étirée vaut o = 10°, la longueur
d’onde d’émission est A = 800 nm.

On remarque la présence d’'un maximum pour e = 30 nm. Ce phénomeéne dépend de
la longueur de propagation d’'un mode plasmon en fonction de I’épaisseur de métal et de
la distance de pénétration du champ dans la partie métallique.

Pour une fibre métallisée, il est possible de déterminer l'indice effectif du mode en
fonction de I’épaisseur d’or pour un rayon extérieur fixé (cf. chapitre 4). Sur la figure
suivante (fig. 5.14) est tracée la partie réelle de l'indice effectif ainsi que la longueur de
propagation du plasmon.
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FIGURE 5.14 — Partie réelle de I'indice plasmon TMjy; et sa longueur de propagation pour
une fibre métallisée de rayon R = 300 nm en fonction de ’épaisseur d’or e.

La longueur de propagation est plus importante pour une épaisseur de métal impor-
tante et chute fortement avec lorsque celle-ci diminue. Le rendement énergétique global
est donc favorisé par une métallisation conséquente.

L’épaisseur de pénétration de 'onde dans le métal (notée §) peut étre associée a la
grandeur 1/k ot k = /32 —e1k2. On peut alors comparer cette épaisseur de peau a
I'épaisseur de métal (cf. fig. 5.15). On remarque que dés que I’épaisseur de métal dépasse
25 nm, I'épaisseur de peau est inférieure a ’épaisseur de métal ce qui impose que le mode
plasmon externe TMy; aura plus de difficulté a se coupler au mode interne TMg,.
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FIGURE 5.15 — Rapport entre I’épaisseur de peau et I'épaisseur du métal en fonction de
cette derniére pour une fibre métallisée de rayon extérieure R = 300 nm.

Ainsi, il faut trouver un compromis entre une longueur de propagation suffisante pour
atteindre la partie fibre nue (épaisseur d’or importante) et un bon couplage entre le plas-
mon externe et interne (faible épaisseur d’or). Ceci explique la valeur optimale observée
autour de e ~ 30 nm sur la figure fig. 5.13.
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5.2.4 Optimisation de la forme

En utilisant les résultats précédents, il est possible de définir le rendement énergétique
dans le mode de fibre pour différentes valeurs de 'angle et de I’épaisseur d’or. La carte
ainsi obtenue est représentée fig. 5.16.
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FIGURE 5.16 — Rendement énergétique dans la fibre en fonction de I’épaisseur d’or e et
de I'angle d’ouverture de la partie conique. Le dipole est situé¢ a d = 30 nm du guide, la
longueur d’onde d’émission est A = 800 nm.

Nous avons expliqué que la dépendance du rendement en fonction de ’angle présente
un maximum en raison de pertes lors de la propagation pour des angles faibles et a un
mauvais couplage entre les modes pour les angles élevés. Le rendement présente également
un maximum en fonction de 1’épaisseur d’or puisque des épaisseurs faibles détériorent la
longueur de propagation du plasmon et des épaisseurs importantes nuisent au couplage
entre les modes. Le rendement énergétique est alors optimal pour une géométrie particu-
liére : pour un angle proche de o = 10° et une épaisseur d’or de e = 30 nm, le rendement
énergétique approche 45%. De plus, la projection dans le mode de fibre vaut 99%

5.2.5 Portée du dispositif

Nous avons représenté sur la figure ci-dessous (fig. 5.17.a) le rendement énergétique en
fonction de I’épaisseur d’or (e) et de la distance du dipole au guide (d). L’angle d’ouverture
est alors optimisé a v = 10°. On observe ainsi une disposition optimale pour laquelle le
dipole est & d = 40 nm de l'extrémité du guide.

Afin d’évaluer la portée du dispositif, nous avons représenté le rendement énergétique
(fig.5.17.a) pour la configuration optimale a cette longueur d’onde (e = 30 nm et o = 10°).
On observe ainsi une portée relativement importante puisqu’un dipole entre 10 nm et
90 nm émet plus de 40% d’énergie dans la fibre optique.

Finalement, la méme étude menée sur une fibre étirée métallisée avec de l'argent
conduit & une efficacité de couplage de 58% (et supérieure a 50% pour 10 nm < d <
75 nm) dans la configuration optimisée réalisable aussi expérimentalement (o = 15° et
e = 15 nm). Ceci démontre ainsi l'efficacité de cette configuration.
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FIGURE 5.17 — a) Rendement énergétique dans la fibre en fonction de I’épaisseur d’or e
et de la distance du dipole & 'extrémité de la fibre. L’angle d’ouverture est de a = 10°, la
longueur d’onde d’émission est A = 800 nm. (b) Coupe selon la ligne pointillée montrant
la portée du dispositif.

5.3 Jonction pointe-surface

5.3.1 Géométrie et comportement

L’étude précédente porte sur un émetteur libre & proximité de la sonde plasmonique.
Cette configuration peut correspondre, par exemple, & une nanoparticule piégée optique-
ment en sortie de fibre. Il est également utile de s’intéresser au comportement du systéme
dans le cas ou 'émetteur est déposée sur un substrat (cf. fig. 5.18.a). Si ce dernier est
d’indice supérieur a celui du milieu dans lequel baigne la fibre, I’émission de lumiére de
la nanosource s’effectuera principalement dans le substrat (cf. fig. 5.18.b).

a) b)
Fibre
Mgétal
Air i
P, 3 i D gybsirar p,
Substrat

FIGURE 5.18 — Modéle d’une pointe en face d’'une nanosource déposée sur un substrat
(a). Champ magnétique simulé d’un dipole déposé sur un substrat & Dgypsirer = 500 nm
d’une fibre étirée et métalisée. A = 800 nm, e = 15 nm, a = 15° (b).
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5.3.2 Modélisation

Pour une molécule déposée a 1 nm d’un substrat de permittivité g psrar = 2, 25. Nous
avons déterminé le facteur S défini comme le rapport entre ’énergie obtenue dans le mode
TMjy; de la fibre et I’énergie émise par la nanosource. La fibre est recouverte d’un film
d’argent présentant de plus faibles pertes que de I'or. Dans ce cas, 'optimisation de la
géométrie conduit & une épaisseur de e = 15 nm et un angle de a = 15°. Pour cette
configuration, le facteur [ est représenté fig. 5.19.
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FIGURE 5.19 — Facteur 8 pour une fibre optique recouverte d’un film d’argent d’épaisseur

e = 15 nm et un angle de @ = 15° (a). La longueur d’onde d’émission est A = 800 nm.

Simulation du champ magnétique dans la configuration optimale (b).

Le comportement est trés similaire avec et sans substrat et le couplage a la fibre n’est
que faiblement dégradé par la présence du substrat. Le couplage optimal passe alors de
58% (sans substrat) a 50% (avec substrat). Ce résultat remarquable est permis grace au
plasmon qui couple trés efficacement 1’émission dans la fibre alors que le substrat, dense
optiquement, constitue normalement le canal de relaxation privilégié.

5.4 Conclusion

La configuration étudiée dans ce chapitre est relativement simple & réaliser expérimen-
talement [114]. L’optimisation de la géométrie d’une telle sonde repose sur la minimisation
des pertes Joule dans le métal et un transfert efficace du mode plasmon externe vers un
mode de fibre. Pour de l'or la configuration optimale consiste en une fibre optique étirée
avec un angle de 10° et métallisée sur une épaisseur de 30 nm.

Il est alors possible de récupérer la moitié de I’énergie lumineuse émise par un émetteur
déposé sur un substrat. La portée de ce dispositif (entre 10 et 90 nm) permet d’envisager
une réalisation expérimentale qui ne serait pas trop contrainte. La fabrication d’une pointe
plasmonique fait 'objet du stage de Master 1 de Florent Behague (avril-juin 2015).
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Ainsi, ce dispositif doit permettre de réaliser une sonde de microscopie optique en
champ proche efficace. Elle devrait également permettre de réaliser une source de photon
unique fibrée.
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Chapitre

Conclusion générale et perspectives

Le travail de thése présenté dans ce manuscrit concerne principalement 1’étude du
couplage entre un émetteur dipolaire et une structure guidante plasmonique.

En utilisant le formalisme de Green, nous avons réussi a identifier les différents canaux
de relaxation d'un émetteur en présence d’un guide plasmonique de forme quelconque. Il
est désormais possible de distinguer les taux de couplage radiatif, non-radiatif et plasmo-
nique ainsi que de connaitre I'influence de la dissipation dans le métal. Ces connaissances
ont permis d’identifier un maximum de couplage résultant principalement d’un compromis
entre le couplage de la nanosource au mode plasmonique et de la diffusion électronique
qui augmentent toutes deux lorsque I’émetteur se rapproche du métal.

En vue d’améliorer le couplage, nous avons étudié le couplage aux modes plasmons
« lents » (régime quasi-statique). Nous avons alors mis en évidence que I’émission lumi-
neuse d'un dipole correspondant a la longueur d’onde du régime quasi-statique du guide
ne permettait pas une utilisation expérimentale du mode plasmonique en raison de trop
fortes pertes Joule. En revanche, dans le proche infra-rouge, des guides de trés faible
taille (~ 10 nm) permettent d’obtenir un bon couplage dans le mode plasmonique tout
en limitant les pertes lors de la propagation du plasmon.

Par la suite, nous nous sommes intéressés a la description de la propagation lumineuse
le long d’une fibre optique métallisée et étirée. Cette configuration doit permettre un bon
compromis entre le couplage de la source avec le mode plasmonique et une longueur de
propagation utilisable expérimentalement en vue d’une détection. Nous avons alors mis
en évidence les principales propriétés de ces modes en fonction de I’épaisseur de métal et
de la longueur d’onde. Il apparait deux régimes dit de couplage faible et de couplage fort
qui permettent de comprendre le passage entre un mode plasmonique externe utilisé pour
la détection de la nanosource et des modes de fibres assurant la propagation. Cette étude
analytique a aussi servi comme référence pour mettre en place une simulation numérique
par la méthode des éléments finis.

Pour une structure plus réaliste comprenant une fibre étirée, nue puis métallisée, nous
avons alors montré que les choix de 'angle formé par la partie étirée, I’épaisseur de métal-
lisation ainsi que le départ de métallisation étaient cruciaux pour optimiser le couplage.
Nous avons alors montré que dans la configuration la plus favorable, il était possible de
récupérer plus de 50% de 'énergie lumineuse émise par un émetteur dipolaire déposé sur
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un substrat.

Les deux configurations relativement simples explorées dans ce mémoire de thése
sont réalisables assez facilement et permettent d’explorer des phénoménes originaux. Par
exemple, la fibre plasmonique peut constituer une sonde de champ proche optique simple
et efficace pour la caractérisation de composants nanophotoniques. Réciproquement, cela
permettrait de réaliser une source de photons uniques fibrée découlant sur une grande
variété d’études a 1’échelle du photon unique dans le visible et de maniére trés controlée.
Par ailleurs, le couplage d’une ou deux nanosource(s) & un nanofil plasmonique permet
de transposer a des échelles mésoscopiques des phénomeénes nanoscopiques (RET longue
portée) ou microscopiques (transistor a photon unique, porte logique nano-optique).

Enfin, un important travail pour transposer a la plasmonique les concepts de la cQED
est en cours (theése de Benjamin Rousseaux) et devrait déboucher sur la conception de
composants nanophotoniques originaux dans le continuité de cette these.
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Annexe

Méthode du tenseur de Green

A.1 Solveur de mode pour des guides 2D

La méthode du tenseur de Green 3D est utilisée pour décrire le guidage plasmonique
pour des structures aux géométries variées [115, 116, 117, 118]. Nous discutons ici une
méthode différente reposant sur 1’évaluation du tenseur de Green 2D afin d’obtenir le
mode 3D se propageant dans le guide plasmonique [75].

En effet, 'évaluation de la densité de mode guidé (DOS) permet de caractériser un
guide plasmonique ou photonique [68, 119].

La densité d’état photonique (DOS) noté p?P(k,,w) est le nombre de mode supporté
par une structure guidante dans l'intervalle infinitésimal [k, ; k, + dk,| pour une fréquence
donnée w. Son évaluation numérique est possible grace au formalisme du tenseur de Green

[75].

Le tenseur de Green 2D du guide contient toutes les propriétés électromagnétiques
du systéme. G?P permet de définir le champ électrique en tout point r /) = (x,2) d'une
section du guide excité par une ligne infinitésimale de courant J, situé en 'r(/) E

E(’I‘//) = Z'UJ/LOGQD(’I‘//,’I‘%) . JO . (A.l)

G est alors un tenseur de rang 3 et doit étre évalué pour chaque couple de positions
(r)/, r(} /) a I'intérieur du systeme. Il peut étre obtenu en résolvant 1’équation autocohérente
de Dyson

GQD(’I"//,T‘(/)/) = GZDO(T//,T(/)/)+I€§/ d’l"///GQDO(’I"//,T,//)AéGQD(’I",//,’I"(/)/) (AQ)

waveguide

ot Ae = (eg—e) est la différence de permittivité entre le milieu environnant et le guide[120,
121] et G est le tenseur de Green du milieu en absence de guide. L’intégrale numérique
est réalisée en discrétisant 'objet en N éléments de surface Sy.

GQD(’I"//,T‘(/)/) = GQDO(T‘//,T'(/)/) + ]Cg Z /S d’l",//GQDO(T//,TI//)AﬁGQD(T‘///,T()/) .
NPk

k=1,...,
(A.3)
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Selon la forme de l'objet, différents pavages peuvent étre utilisés. En général, des
cellules & base carrée de dimensions trés inférieures a la longueur d’onde sont utilisés ot
le tenseur de Green est supposé constant. L’équation précédente est alors simplifiée et
donne :

G2D(r//, r(/)/) = GQDO('r//, 'r(/)/) + K} Z Skao(r//, r];/)AeGQD(r’;/, 'r(/)/) . (A4)
k=1,....N

ou r’/" / est le centre du k¢ pavage. Cependant, lorsque le champ varie sur les dimensions
d’une cellule, le tenseur de Green ne peut alors étre considéré constant sur un tel pavage.
L’équation A.3 est alors réécrite sous la forme suivante

GQD(’I"//,T(/)/) = GQDO(T//,T(/)/) + k] Z Gé”t('r//,rl/“/)AeGQD(rl/“/,r(/)/) . (A5)
k
Git(r ek y= [ dr';,G®™o(r/), 7)) (A.6)
avece L VAR o // o\ ) :
k

Pour un milieu homogene, (ref. [122]), I'intégrale de surface Gé"t(r//, r’/“/) (Eq. A.6) peut
étre transformée en intégrale de contour grace au théoréme de Green. Cette astuce réduit
agréablement le temps de calcul de ces intégrales. De plus, la divergence du tenseur de
Green au point source [123] est prise en compte [122]. Dans sa forme finale, ’équation de
Dyson (Eq. A.5), est résolu numériquement en utilisant les techniques usuelles d’inversion
de matrices. Dans ce but, elle est réécrite sous la forme suivante :

G =[I - GIME2Ae] - G (A7)

ou I est la matrice unité de rang 3N.

Ainsi, grace a ce calcul précis du tenseur de Green, toutes les caractéristiques électro-
magnétiques du systéme sont disponibles. En particulier, pour les phénomeénes de diffusion,
la densité de mode s’écrit |75, 124, 125, 126, 127, 128, 129] :

2k

%Im Tr [eG*P(k,)] = d

pQD(ky) _ dk { 1Im In [detsGQD(k )]} ; (A.8)

ou Im est la partie imaginaire, In la fonction logarithme, Tr la trace de la matrice et det
son déterminant.

Il faut noter que cette expression n’est valable que dans des régions ot la permittivité
€ ne change pas de signe. Par ailleurs, on y trouve également les contributions des modes
guidés et le continuum de modes radiatifs du milieu homogéne. Afin de n’obtenir que les
modes guidés, on utilise I’équation de Dyson A.7 dans 'expression de la DOS (A.8) pour
avoir

1 d 1 d
P (ky) = ——Im% In det [I — G{"kjAe] + —Im% In [det éG*Po(k,) ],  (A.9)

La densité de modes guidés découle alors simplement de I’équation suivante :

1. d .
Ap*P (k) = p*P (k) — p*Py(k,) = ——Im——In det [I- G{"kjAe] | (A.10)

m y

ott p2P est la DOS du milieu homogeéne.
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A.2 Condition de résonance

Le champ électrique en présence d’une onde incidente Eq suit ’équation de Lippman-
Schwinger

E =E + G"kIAcE | (A.11)
ainsi [I — GJ"kiAc]E = Eq . (A.12)

Le systéeme supporte un mode en 'absence d’excitation si et seulement si la condition
de résonance suivante est satisfaite :

det[l — G{"kgAe] = 0. (A.13)

A.3 Expression de G{" pour une section rectangulaire

On se propose d’exprimer l'intégrale de surface G5 (Eq. A.6) du tenseur de Green 2D
sur un cylindre de largeur 2a et de hauteur 2b. La démonstration présente dans [122] utilise
le théoréme de Green et 'intégrale de surface sur un rectangle (Eq. A.6) est simplifice
en intégrale de contour sur le périmétre de celui-ci. Dans la ref. [122], les auteurs n’ont
considéré que le cas k, = 0 mais sa généralisation a k, # 0 est immédiate. On obtient
alors

koG () = (A.14)

[ _:_?:D + ;;—J;ggyxx + ]Z_?:sz —Zf—;lx _éyxz i
—i%2, —2D+ L (v + 122) —ikl,

i —Lu,. —ite], —BD + v + L, |

ouD=1si 'r’/C ;=T et nul sinon. Les autres valeurs sont

7 Zk+b
L(ry)r)) =5 / dzy [Hé”(kBpi?) —Hff)(kBpi?)] :

4 ).
Kyl s (1) 2D (1) 2D
L(rym)) = 1 , dxo |Ho (kspzy) —Ho ' (kspzy) |
Tp—

avec

P =V (@ -z —a) + (2 — 20)?,
Pz = V(@ =z +a) + (2 — 2)?,
P =V — =02+ (z—m)?
P =V (2 — 2+ b + (2 — 20)?,

et
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k

Vm(r//,r’/“/) = —1 1

kg

l/zz(’l"//, T];/) = _ZZ

B /Zk+b
zEp—b

TE+a

Tp—a

dZO

dxo

i 1
Var (T, 75)) = ~1 [Hé (k22

avec

[(a: — 2, — a)HY) (kD)

(-t @)Hgl)(kBpig)]

2P P2
(z— 2 = U (kgp?) (2 — 2 + D)H (kip?)
2D 2D ’
Pz1 P2

) — H (kpp2Dy) + HE (ksp

96

r—ax—a)?+ (2 — 2 —b)?,
)2+ (2 — 2, + b)?,
r—x,+a)?+(z— 2z +0)?,
)2+ (2 — 2k — b)?

) — HYY (ka2

rz3 rz4
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Annexe

Influence des pertes sur les taux
d’émission

B.1 Expression de ['spp sans perte

Le taux de couplage dans un guide sans perte est analytique et a pour expression|68,
98] :
FSPP o 37TC€0E(R + d) [E(R + d)]*
Lo k[, (ExH)zZdA

Pour un guide circulaire, les expressions des champs électrique sont connues et, dans
le cas du plasmon, correspondent a [69]

(B.1)

ik k1L Kk? ik
E, = B /li% H(ki1r)e, + kl—%LHo(kur)ez etk /%
ik, kol 1y k2 ik
E2 = bg /Iirg Ho(kur)er + kQ—SLHo(I{ZgLT)ez et/ /* (B 2)
H1 = —Z%;Obl Hg(le’f‘)eik//zeg
iko | b / ik
HQ = %HOU@LT)GZ //Zeg

Les coefficients b; et by satisfont les relations de passage et donnent la relation de dispersion
suivante

3 JykaiR) _ K Hy(kuR) 53
koi Jo(kouR)  kiuRHo(k1 R) .
Au dénominateur de I'équation 3.1, I'intégrale du vecteur de Poynting sur une section

transverse est analytique et fait intervenir le champ a l'intérieur et a 'extérieur du guide.

00 ko k 2
Nout = / (El A HT)EdA - / ‘b%|M‘H6(k‘1Lp)|22ﬂpdp . (B4)
Aout R klw/’LO

En utilisant les propriétés des fonctions de Bessel et en utilisant le fait que ky; =

\/€1k§ — k7, = ik11, on obtient [130]

, 2
Ho(kup) = —Hl(]fup) = —;Kl(/‘éup) ) (B-5)
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Ainsi la valeur de N,,; est donnée par
8 o Kyl /°°
Nyt = — |b?| 25— K2 dp. B.6
t 7r’ 1 R Jn 1(K11p)pdp (B.6)

Le calcul de l'intégral donne alors [130]

kyylkio|?

4
Nou - — b2
t 7T‘ 1 kfwpo

R? <K0(nuR)K2(/<;uR) - Kf(nuR)). (B.7)

De méme, il est possible d’obtenir I'intégrale sur I'intérieur de la fibre :

2 k kQL 2
Nin = —\bgl%RQ <J%(/‘62¢R) - Jo(/‘éuR)J2(H1uR))- (B.8)
x 107
0.038 : : : : 22
2.1}
0.0375} |
A =1525nm . _
5 0.037 | ! 7\, =800 nm
Z. 00365 Z 18
~ ~ 17}
ZE 0.036| l ZE el
0.0355} l 1.5}
0.035} 1:
0.0345 ‘ ‘ ‘ ‘ 1.2 ‘ ‘ ‘ ‘
0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
R (nm) R (nm)

FIGURE B.1 — Valeur du rapport des intégrales de champ modal N;, /N,,; pour différents
rayons d’'un guide métallique d’or.

Comme le montre la figure 3.4, la principale contribution du champ est en dehors
du guide, ainsi la contribution N;, peut étre négligée. Cette simplification est vérifiée
numériquement comme le montre la figure B.1 ou le rapport N;, /Ny, est représenté.
Ainsi, N;, ne contribue que pour 4% (resp. 0.02%) a 'intégrale totale pour A = 525 nm
(resp. A = 800 nm).

On obtient finalement, grace aux équations (B.2) et(B.7), expression analytique du
taux de couplage dans le mode plasmon (Eq. 3.1) :

Ispp 3 1 E(d)
n1F0 5:i/2 neff(K,lR,)Q Ko(HlR)KQ(HlR) — Kl(HlR)2’

(B.9)

ou ki = /e1ki — ki = iky. La valeur de ki, est imaginaire pure puisque k,, < k.
E, est la composante du champ électrique de mode plasmon paralléle a I'orientation
du dipole émetteur. Son expression est donnée eq B.2.

B.2 Calcul du taux non-radiatif

L’absorption de I'onde émise par un dipole n’est pas exclusivement due a la dissipation
de I'énergie des ondes dont le vecteur d’onde est supérieur a l'indice du milieu. En effet,
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une partie des ondes propagatives (k, < njkg) est absorbée lors de leur réflexion sur le
métal.

Pour déterminer cette contribution, le taux radiatif est calculé pour un métal dont
la partie imaginaire de la permittivité peut étre annulée. On estime ainsi que pour une
partie imaginaire nulle de la permittivité, I'intégrale de la LDOS donne le taux radiatif.

On remonte donc & une estimation de ce qui contribue & I’absorption par réflexion en
effectuant la différence entre les intégrales de LDOS pour un métal réel et un métal idéal.

FNrad(‘kz‘ < nlko) - Frad(lm 6metal # O) - Frad(lm é\metanl - 0) (B10>

Comme en témoigne la figure B.2.a, ’écart entre les deux ['g,q est faible hormis a courte
distance pour les orientations radiales et orthoradiales. Or a cette distance, la principale
contribution du taux de couplage est non-radiative (cf. fig B.2.b). Ainsi, ’absorption des
ondes propagatives n’a que peu d’effet sur le calcul de I'y,qq. En effet, on estime que, pour
un émetteur orienté radialement, situé a une distance d = 5 nm d’un nanofil d’or de rayon
R = 10 nm, les contributions aux taux non-radiatifs sont :

{ FNrad(’kZ’ > nlko) ~ 130 (Bl].)

Frad(Im E:metanl # 0) - Frad(Im €metal - O) ~ 2
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FIGURE B.2 — I'gyq pour différentes orientations d’un dipole émettant a 800 nm et situé
a une distance d d’un nanofil d’or de rayon R = 10 nm.



Annexe

Fibre métallisée

C.1 Champ modal

C.1.1 Coefficient de normalisation

Un champ modal est défini pour un mode du guide invariant par translation selon Oz
par

Ej = bj(Z)Bjeiﬁjz (Cl)

ot b; est 'amplitude du mode j, ; son vecteur d’onde et e; le champ modal orthonormé.
La condition d’orthonormalisation pour un mode & perte s’écrit par [68]

N 2‘/ e; A hy.dA| = 6, (C.2)

znfty

ol d;;, est le symbole de Kroenecker. Pour simplifier, nous noterons N; le coefficient de
normalisation du mode j. Son calcul est quasi-analytique en utilisant les champs modaux
présentés le tableau ci-dessous (cf. Tab. C.1).

TABLE C.1 — Composantes du champ électromagnétique.

coeur metal
El( ) = aljo(l{?ﬂ”) Ei(?”) = CLQIO(kQT) + CLIQK()(ICQT)
El(r) = z—alJO (kyr) E2(r) = iﬁ (aolf(kar) + abKj (kor))

HY(r) =i, | Oﬂ—walJ' kor) | H2(r) = ,/;O =2 (0,1 (kar) + apKp (kor))
0

milieu exterieur
E2(r) = asKo(ksr)
E3(r) = iﬁK’ 6(ksr)

€0 cqw /
Hj(r) = ”,U_((])k_ asKy (ksr)
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La norme du champ est alors décomposée sur les différentes sections du guide

1
N, = 5) . Ej/\Hj.dA’

1 (C.3)
= 5) fA1 6]' /\h]dA—i— ng ej A\ hj'dA+fA3 €j N h]dA

Les surfaces Aj, Ay et Az correspondent respectivement & une intégrale sur le coeur
(0 <7 < Ry), le métal (R; <7 < Ry) et le milieu extérieur (Re < 7 < 00) (cf. fig C.1).

)

/\\//
A

INDY
t

A
A

P

(E

=

U
.

FIGURE C.1 — Géométrie des différents domaines d’intégration.

C.1.2 Calcul des intégrales de normalisation

Intégrale sur le coeur

Les modes étant TM, I'intégrale sur A; se résume & une intégrale sur le rayon. En
tenant compte de 'orientation des champs, il vient :

R1
/ E; AH,.dA = 27r/ E, .Hyrdr (C.4)
Aq 0

Remplacons les champs dans l'intégrale :

Ry
AEjAHj.dA:—2W1/%2—iukﬁl O 232 (kyr)rdr (C.5)

Les intégrales connues sur les fonctions de Bessel cylindriques [68] permettent d’écrire :

1 koB;
—/ E; AH,dA = —7e;, |22 ijafRf@l(klRl)Q—Jo(klRl)Jg(k1R1)> (C.6)
2 Ja, po ki

Intégrale sur le métal

Les champs dans le métal font intervenir deux fonctions de Bessel I et K. Leur produit
fait donc apparaitre 3 intégrales différents :
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1 1
5 ng Ej N H]dA = = K 8 (CLQI/ (k?g'l“) + CLQK, (]{327”))

2 /ra
€0 cow / IRV (07)
A g e (aolfy(kor) + abK{(kor))rdr
1 €0 E2W 5
—/ E,\H, dA—— [L+IQ+13} (C.8)
2 Ja, Ho k2 k?2
avec :
fé{Q 21, (kor)*rdr
f a’QQK’2 (kor)rdr (C.9)

I3 = Zle a2a216(k527“)K6(k:27“)rd7“

L’intégrale Z3 n’a pas pu étre calculée analytiquement, elle est négligée et nous vérifierons
plus loin que la normalisation des champs est bien vérifiée. A I'aide des intégrales connues
des fonctions de Bessel [130], on obtient :

1 [€0 kof3
ifAQEj/\Hj'dA:W@ %k—%x

[ag (Rg (2(kyRa) — To(kaRo)Ta (koRy)) — RE(2(koRy) — Io(kgRl)Ig(kgRl))> +
-+ a” (R3(K3(kaRa) — Ko (2Ra)Ka (koR2)) — R (K3 (k2R ) — Ko(kaRi)Ka(kaR1)) ) |

Intégrale dans le milieu extérieur

Une fois les précédentes intégrales effectuées, celle dans le milieu extérieure est de la
méme forme :

1 k
—/ E, A H,.dA = meg, | 2500 2RQ(Kl(/chg)Q—KO(/@RQ)KQ(/@)Rg)) (C.10)
2 Jas po ki

C.1.3 Vérification

Normalisation

Afin de controler les valeurs analytiques précédentes, nous avons calculé numérique-
ment l'intégrale du champ modal. Dans la figure C.2, on remarquera que l'intégrale de
normalisation comporte une partie imaginaire non négligeable.

On vérifie ques les modes sont normées Ny, ~ 1 cf fig. C.2.

Orthogonalité

Les champs des modes liés (k, > 1) doivent vérifiées la condition d’orthonormalisation
1
Njk:§’/ e; N hy.dA| =0 pour j #k (C.11)
Aco

En revanche, pour les modes a fuites, la valeur complexe du champ ne permet pas
de conserver I'orthogonalité entre les modes. Des méthodes permettent de contourner ce
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partie réelle

5
1 -
0.5 -
oL |== TMg; .
0.5 | |[== TMo2 i
L |=— TM g3 i

|
15 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
partie imaginaire
T

200 400 600 300 1000 1200 1400 1600 1800 2000
norme
11 ;
1.05 + .
1+ MQMM .
| | | | | | | |
095 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

FI1GURE C.2 — Norme pour A = 600 nm et d = 60 nm.

probléme|[68| mais ne sont pas considérées ici car ces modes ne présentent pas d’intérét
pour nos systémes. Nous avons donc évaluer les parties imaginaires et réelles de

1

ot e; correspond au mode TMy; et & au mode TMy,.

0.01 Dan‘ie réelle

T T T T
0.005 —
0o L i
—0.005 —
-0.01 L L L | L
0 200 400 600 800 1000 1200
3
5 x 10 pan‘ie imag
0 L i
5 | | | | I
o 200 400 600 800 1000 1200
=3
x 10
3 norme
6 i
4 L i
2 L i
0 | | | |
0 200 400 600 800 1000 1200

FIGURE C.3 — Coefficient Nj; pour A = 600 nm et d = 60 nm, ¢; correspond au mode
TMp; et k& au mode TMyy.

On vérifie ques les modes sont orthogonaux N, ~ 0 cf fig. C.3.

Les fluctuations du coefficient d’orthogonalisation obtenues sont inférieures a 1% .

C.2 Calcul des coefficients de couplage avec perte

C.2.1 Equation de Maxwell pour le champ transverse pour le
champ transverse

D’apreés la symétrie cylindrique de notre probléme, le champ électromagnétique (E, H)
d’un mode TMj,, est décomposé respectivement selon (7, Z2) et 6 :
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E=E, +E,=E7+E2 et H=Hp (C.13)
En utilisant la notation suivante pour 'opérateur nabla

0 .

compte tenu du caractere TM,, de I'onde électromagnétique, nous avons la relation sui-
vante :

les équations de Maxwell-Faraday et Maxwell-Ampeére en I’absence de charge libre et de
courant deviennent :

OE;

VANE =1 /M0/€0koH /Z\/\E—/Z\/\VtEZ:i\/,uo/&“okoH
V AH = —iy/eo/mokeE oH, (C.16)
— iV Eo/ ot Vt/\Ht—FE/\E:—i\/éo/ﬂoké(Er—}-Ez)

En projetant ces relations selon 7 et z, il vient

( —1 E0 ~ 0Er
H=— /22 — V,E,
ko \ 1o ( 9. ! )
1 0o ~ 3H
E = — 5\ .
koé 802 0z (C 17)

E.=— /v, H

L koE €0

En éliminant les composantes longitudinales, on en déduit 1’équation de propagation du
champ électromagnétique longitudinal :

—1 E 1 H
oo (M Ly, (VM)
k() 32 k() S (C 18)
) o ~ OH :

r= T4 %
koc '\ €0 0z

C.2.2 C(Cas d’un champ modal

Le champ électromagnétique d’un mode j dans pour une fibre uniforme, défini par
E; = ¢i(e,; + e.;) et H; = ¢”¥i h; satisfait les équations de propagation précédentes. On
en déduit que

—i_ (0ePie,; 1 1
eZﬂth = —ZZ ( c e] ——Vt/\(—Vt/\eﬂfh])>
ko 0z k‘o £ C.19
efie,; = — [—Z A J
ko& €0 0z
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Aprés simplification, en tenant compte du fait que pour un guide uniforme e; et h; ne
dépendent pas de z, il vient :

—1 . . 1
hj = k—Z N (Zﬂjer]’ — k_Vt A (1/5Vt A h]))
0 (C.20)
e.. — _ﬂ Ho ZAh;
T kee \ e

C.2.3 Equations de propagation

Pour un guide de rayon variable, on cherche a déterminer I’équation différentielle
vérifiée par les coefficients b;(z). On suppose donc que le champ électromagnétique ainsi
deéfini (cf. eq 4.3) vérifie les équations de propagation du champ transverse. On obtient
donc :

’EJ (ba(z) - bfj(2)>h] = ;_;’g/\ (32] (bj(z) ;‘Zb]( ))em B
%Vf(mA&@W;wj@M”> (c.21)
! 0o~ 0 i(2) — '
% (bi(2) +b-y(2))er; = koe /;_0 Z )(‘9zb A

En tenant compte de la dépendance implicite des champ e,; et h; en fonction de z, il

vient, avec U;(z) = %
(85 (00) — by by = T2 A (S0 + 05 (2) 52 + 55 () + L, ()ens -
()~ b4(2) 3 Vi A (L) (€.22)
55 (b;(2) + b_j(2)) er; = é 5—32/\ (zj (b;(2) — b_j(z))%i + 35 (0 (2) — b/_j(z))h,j)

\

L’équation (C.20) permet d’établir des équations faisant intervenir uniquement le champ
électrique ou magnétique, on en déduit que

( 5 (bj(2) —b_(2)) iéz Nej= ;—52/\ (Ej (b;(2) + b_j(2)) 886;]- + ...

.+ E»(b/-(z) + b/_j(z))e,«j) (©23)

05 60 = €0

..+zj(b;.( )—b/_j(z))hj)

\

Multiplions par respectivement par hy et e, les deux équations obtenues (cf. eq C.23),
il vient
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() + 0,02 (e A i) 2 =
. Zj (bJ(Z> + b73(2)> (aaezm N hk)3
+

' / ; - (C.24)
[ = i85(b3(2) +b5(2) + (Bi(=) — ., (= >)] (e A li) 2 =
Oh, ~
On note N, le facteur de pseudo-normalisation défini par Ny = |Ny| :
N, = % / (€ A i) 2dA (C.25)
Ao

Utilisons les propriétés d’orthogonalité des champs. Par intégration sur une section
infinie , on obtient :

2Nk[— zﬁk(bk 2 (2 ) (bﬁg(z) + b’_k(z))] = ..
de,
55 (b;(2) +b_j(2 )f ( ;3 /\hk) 2.dA
(C.26)
2Nk[—zﬁk(bk 2+ b_ul2) + () ~ V4] = ..
L5 (bi(2) = b_j(2)) [, ( 8i A epr).zdA
\ o0
Effectuons la demi-somme, on obtient
2Nk< —iBby(2) + b;(z)) _ (C.27)
1 oe,; Oh;
"Ezjbj(z) [ —/A ( 5, A hk) Z. dA+/A (E A enr). sz]
1 oe,; ~ Oh; ~
Le coefficient de couplage du mode k avec le mode j est alors défini par :
1 oe,.; Oh;
ij = Wk/ ( aZ] AN hk + a—J A erk) zdA (028)

Pour I'aspect esthétique, intervertissons j et k. En négligeant les termes contrapropagatifs,
on en déduit que les équations couplées s’écrivent alors :

bi(2) — iB;b;(2) = L Cjrby(2) (C.29)
avec Cj; défini par
6erk 8h
Cjr = v / ; — e A 5) zdA et Cy; = (C.30)

On remarquera que le coefficient ainsi obtenu redonne exactement le coefficient obtenu
pour des modes sans pertes [68].
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C.2.4 Autre forme du coefficient de couplage

Equation de base

La dépendance des champs modaux e; et h; est implicite par le vecteur d’onde. Le
calcul direct de la dérivée longitudinale de ces champs reste ardu, on préfére donc une autre
formulation grace a I’équation (C.20). En effet, considérons la fibre étirée, la deuxiéme
ligne se réécrit par

—iv/eo/ pokos(2)ej(r, z) = if;(2)Z A hy;(r, 2) (C.31)

Ajoutons le champ magnétique longitudinal pour obtenir une forme compléte du
champ électromagnétique :

{—z\/so/uokos Jej(r,z) =1iB;(2)Z A hj(r,z) + Vi A h; (C.32)
Vio/eokoh; = iB;(2)Z N e;+ Vi N e,
Equation sur le champ électrique
Multiplions la premiére équation par 'é;. = —e.; + €., il vient :
—i\/ 50/,“/01{;056]'5; = ZBJ (2/\ h]),é;g + (Vt A hj),é;€ (033>

Dérivons la premiére équation de eq.C.32 pour j = k, il vient :

—i\/ 80/M0k0(€/€k + 56;) = —(zﬂ,’ﬁ/\ hk + Zﬁk/z\/\ h;c) + Vt VAN h; (034)

Multiplions cette équation par e;, il vient :

—iv/eo/oko(e'er.€; + cep.€;) = —if(Z A hy).€; + ... (C.35)
~iBk(ZANR)ej + (Vi Ahy).€; (C.36)

Soustrayons les deux équations C.33 et C.36, et on obtient

i\/ 60/M0k0€,€j.é;€ = Zﬁ](/z\/\ h]),é; + (Vt A h]),é; + zﬂ,'g(?/\ hk)éj — ... (037)
LiB(EARL)E — (V. ARL)E  (C.38)

Equation sur le champ magnétique

Occupons nous maintenant de la deuxiéme équation de eq.C.32. Multiplions cette équation
par hj, il vient :

i\/ M0/€0]€0h]’.h;€ = Zﬁ](/z\/\ 6]')’74;C + (Vt VAN (33').’74;C (039)

Dérivons la deuxiéme équation de eq.C.32 pour j = k, il vient
i\/ ,u()/é()]{}()h;C = 26]/6/2\/\ er + Zﬁk%\/\ 62 + Vt A B;C (C40)
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Multiplions cette équation par hj, il vient :

i/ fo/eokohy. by = iB,(Z A eg).hy +ifk(Z A ep).h;+ (Vi Nep).h; (CA41)
Soustrayons les équations C.39 et C.41

0= 26](/2\/\ ej)h; + (Vt A ej).h; — 2612(/2\/\ ek.)h,] (C42)
—iB(EN€L).h; — (Vi Ae,).h, (C.43)

Utilisons les propriétés du produit mixte suivant :

{Vt.(€§€ VAN h]) = hj.(Vt VAN 6;) - 62.(Vt VAN h])

i 7 i C.44
Vile; AL) = hL(V, Ae;) —e,.(Vy AR (C.44)

L’équation C.43 peut s’écrire sous une forme permettant de simplifier les termes contenant
un opérateur V; de I’équation C.38.

0= Vt.(Ej A h;c) + (Vt AN h;).ej - Vt.(ej N h’;c) — B;C.(Vt AN h]) (C45)
~+iBj(ZNejh, —iB(Z A er).h; —ifk(Z A €)).h,;
Bilan

Remarquons maintenant que 'utilisation du champ e permet d’éliminer les termes
contenant un opérateur V,. En effet, comme le champ magnétique est porté par 6, V, Ah;
est porté par z, le produit scalaire avec e est I'opposé du produit scalaire avec e. En
revanche les termes projeté sur 7 restent inchangés. L’équation C.38 devient :

i\/ 60/M0k0€/€j.é;€ = Zﬂ](/z\/\ hj).B;C — (Vt N hj).e;C + zﬂ,’g(?/\ hk).ej — ... (046)

Soustrayons les équations C.47 et C.46, il vient :
\/ 60/M0k0€ €;. ek = Vt (6] VAN h/ ) -+ Vt (6] VAN h;c) (C48)
+13; <(z ANhj).e, — (ZNej)h )
—i0y ((2/\ h,).e; + (Z N ej). )
+26]/€(/Z\/\ ek.).hj + Zﬁk(z A hk).e]

Intégrons sur une section infinie, le terme en facteur de 6} s’annule par orthogonalité.
D’aprés le théoréme divergence [68], le terme contenant 'opérateur V, s’annule puisque
les champs s’annulent & l'infini. On remarquera donc que la démonstration proposée ici
n’est plus valable pour des modes a fuites. On fait alors apparaitre les coefficients de
couplage grace aux propriétés du produit mixte :

/ i\/ €O/M0k0€/€j.évk = ZBJ / ((h,] VAN 6;)2— (ej N h,;c)/Z\) dA (C49)
Aoo Aoo

—wk/A (W A e)) 2+ (el ARy)2)dA
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/ i\/ 80//10]{306/6j.évk = iﬁj X 4./\/’]Cjk — Zﬁk X 4./\/;Cjk (050)
Aoo

On obtient alors le coefficient de couplage sous une forme plus facilement calculable :

1 ]CO €0 / / ~
Cip = —— — ce;.ep.dA C.51
TN B — B\ o Ja, " (G5

Il faut noter ici que ce coefficient devient identique a celui obtenu dans des milieux
sans dissipation ([105]). En effet, en 'absence de perte, les champs longitudinaux sont
imaginaires purs et leurs composantes radiales purement réelles. Ainsi le coefficient N
vaut 1 et le terme e;.ej est équivalent a e;.e; ot * désigne le conjugué.

C.2.5 Simplification du coefficient de couplage

Le calcul du coefficient de couplage peut se simplifier grace a ’expression de € et en uti-
lisant la continuité des vecteurs déplacement électrique d, = ce, et de la composante
longitudinale du champ électrique a l'interface entre deux milieux dieléctriques. Décom-
posons le coefficient de couplage selon ces deux composantes :

1 ko 60/ g ,
k= AN — —(eerj).(eerr) — €'ezj.e2 ) dA .52
DAV i o, (G e ar (0

Les modes considérés étant TM, grace a 'invariance par rotation autour de Oz, I’équation
C.52 se résume a une intégrale sur r :

1 ]CO €0 /OO 81/6 ,
Cjp=—= — ——d,;.dy, — €ezjeq | 2mrd C.53
v A i e €99

Pour un systéme possédant deux couches, la permittivité peut s’écrire sous la forme

1 1 ( 1 _ i)@(r —Ry(2)) + (i _ i)@(r — Ro(2)) (C.54)

a(r,z)_e_l 5 €1 €3 &9

ou O est la distribution de heavyside. Ainsi, par dérivation , il vient :

Oze(r,z)  dz

0 1 WL Ly re) - 2L o Dy —rate)) (e9)

€9 & dz \egz &9

Or, en supposant ’épaisseur constante : —dR;/dz = tana ~ «. On en déduit que

%8(7“1, 5 Ki B i>5(r ~Ra(2)) + (i a i)é(r a R2(Z))] (C.56)

€9 €1

De la méme facon, la permittivité d’un systéme bicouche, peut s’écrire sous la forme
suivante :
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e(r,z) =e1 4 (g2 —€1)O(r — Ry(2)) + (g3 — 2)O(r — Ra(2)) (C.57)

En utilisant les simplifications précédentes, il vient :

£(r,2) = a [(52 — 1)8(r — Ry(2)) + (5 — £2)3(r — Rg(z))} (C.58)

Utilisons 'expression de la permittivité (cf. eq C.56 et eq.C.58), dans expression du
coefficient de couplage (cf. eq C.53) il vient :

_ ma Ky o 1 1
Cjk o WM\/%[Rl <g B a)drj}r:Rfdrk’T:Rl o
...Rlezj’

r:R1'eZk’r:R1 + ...
1 1
R2<— - _)drj}r:Rg'drk’r:Rg - R2€Zj}T:R2‘6Zk’T:R2:| (C59)

Pour des facilités numériques, on utilise les valeurs de e, = d, /¢ en dehors de la zone
métallique :

drjl,_p, = €16nj|,p- o6 dijl, g, = eser],_gs (C.60)

T ko €0
Cix = 20N B — ﬁk\/%[Rl(gl - 52)(51/526”9'}TZR1“6”’€"’:R1_ T

"'6Zj}r:R1'eZk’r=R1) + ...
.Ra(eg — €3) (i—zerj’T:R;.erk}r:R; + ezj}r:RQ.ezk’r:RQ)} (C.61)

C.3 Justification de la représentation avec X;|b3|
La relation d’orthonormalisation définie par
1 *
Ny = 5‘/ (ej/\hk).dA‘ . (C.62)
Aco

ol 03, est le symbole de kronecker, reste valable a mieux de quelques pourcent pour une
forme non conjuguée :

1
Afin de simplifier les calculs, nous nous sommes restreints a représenter Ej]bfl comme la
puissance restante a 'intérieur de la fibre. Les figures suivantes (cf. Fig. C.4 et Fig. C.5)

montrent la différence entre la puissance totale rayonnée sur une section infinie du guide,
exprimée par

P= /M(E A HT).dA] (C.64)

avec E = X,;b;e; et H = Y,;b;h;, et la puissance approximée par Ej\bﬂ.
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FIGURE C.4 — Puissance pour A = 600 nm et d = 60 nm.
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Annexe

Nanosource optique Fibrée

D.1 Vérification de la puissance émise par un dipole

Dans le vide, la puissance rayonnée par un dipole de moment dipolaire py oscillant a
la pulsation w est donnée par

2. 4
HoPowW
P, = D.1
07 12r¢ (D-1)

Nous avons effectué I'intégrale du vecteur de Poynting sortant d’un cylindre de hauteur
égale au diameétre. Cette intégrale est calculée pour différents valeurs du rayon de ce
cylindre dans une fenétre de calcul comparable a celle utilisée avec une fibre. Les tailles
des éléments choisis par Comsol sont quasi-identiques et 'intégrale est représentée ci-
dessous (fig. D.1).

0.9965

099 |

09955 |
S 0995 |
2L

(=W
~ 09945

Ay 0994

0.9935
0993 |

0.9925

| P(lipu[c = # <TII> .dS

0.992 cylindre

0
10

10'
L (nm)

2
10

FIGURE D.1 — Vérification de la norme de la puissance rayonnée par un dipole en fonction
de la taille de la surface d’intégration.

On remarque que l'erreur commise en prenant un rayon du cylindre d’intégration de
1 nm est inférieur a 1%.
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D.2 Optimisation de la taille de la fenétre de calcul

Pour différentes valeurs de la largeur de la fenétre de calcul, nous avons représenté
fig.D.2, 'excitation magnétique a 'extrémité de la fibre. Cette derniére est excitée par un
dipole & 30 nm de la pointe. Il apparait que le champ a l'intérieur de la fibre est trés peu
affecté par la taille de la fenétre d’intégration.

257
Largeur

— 500 nm
600 nm
700 nm
800 nm

— 900 nm

1000 nm

Largeur
<>
an
)

0 500 1000 1500 2000

r (nm)

FIGURE D.2 — Profil du champ dans la fibre pour différentes largeur de fenétre. La couche
PML a pour épaisseur 400 nm. Le rayon de la fibre nue est de Ry = 400 nm.

En revanche, afin d’évaluer la projection du mode obtenu numérique sur le mode TMg;
analytique, la fenétre nécessite une taille d’au moins 800 nm cf. fig.D.3. En effet, pour
L = 800 nm, le terme de normalisation défini par I’équation D.2 vaut 0,98 (au lieu de 1
pour une borne infinie, L. — o0).

1 [*
Nrwe, = 5’/ (e A h).227rdr (D.2)
0

D.2.1 Epaisseur de la couche PML

L’excitation magnétique dans la fibre est tracée pour différentes valeurs de I'épaisseur
d’une couche absorbante dans la figure D.4. Cette derniére est censée éviter les réflexions
aux limites du domaine d’étude. On remarque que lefficacité de la PML latérale est
suffisante dés [pyy, ~ 100nm. Ceci s’explique par le fait que I'énergie se déplace le long
de la fibre. Seule une petite fraction de I’énergie radiative émise par le dipole peut étre
réfléchie a ces endroits. En revanche la taille des PML sur les extrémités gauche et droite
est plus sensible vue que I'énergie transite essentiellement selon cet axe. Leur efficacité
semble trés satisfaisante pour une épaisseur de 400 nm soit A/2.
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FIGURE D.3 — Norme du champ analytique en fonction de la largeur de la fenétre d’in-
tégration. Mode d'une fibre de permittivité e, = 2.25 dans un milieu d’indice e; = 1. Le
rayon de la fibre est de Ry = 400 nm.
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FIGURE D.4 — Profil de I'excitation magnétique dans la fibre pour différentes épaisseur
de la couche PML en extrémité de fenétre de calcul.
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