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0.1 Glossaire

ATR Réflexion totale atténuée ( Attenuated total reflectance).

CGS centimetre gramme seconde.

D.A. La précision de détection (resolution or detection limit) .
DLSP  Plasmon de surface délocalisé ( Delocal srface plasmon) .
EF Facteur de confinement.

EMT Théorie de milieu effectif (effective medium theory) .
EM Electromagnétique.

FOM Facteur de mérite (Figure of merit).

FSR Intervalle spectrale libre (Free spectral range) .

FWHM Largeur a mi-hauteur (Full width at half maximum).
GaAS  Arsenic de gallium.

LD Lorentz Drude.

LHM Matériau a main gauche (left-handed material) .

LR Longe portée (Long-range).

LSP Plasmon de surface localisé, (local surface plasmon) .

MIM Métal-diélectrique-métal .

MMs Méta-matériaux ( Metamaterials).

Q Facteur de qualité ( Quality factor).

R Réflectivité.

RI indice de réfraction (Refractive index) .

RIU Unité d’indice de réfraction .

S Sensibilité angulaire ( angulaire Sensitivity).

SPM Mode plasmonique de surface ( surface plasmonic mode) .
SPP Polariton plasmons de surface ( surface plasmon polariton) .
SPR Résonance de plasmons de surface (the surface plasmon resonance) .
TMM Méthode matricielle de transfére (transfer matrix method ) .
™ Transverse magnétique.

TE Transverse électrique.



Introduction Générale



Le sujet abordé dans ce manuscrit concerne la plasmonique ; un champ de recherche qui tire
profit de 'interaction résonante résultante entre les électrons libres de conduction (abondants
sur la surface d’'un conducteur métallique : Ag, Au, Cu, Al...ect) et une onde électromagnétique.
D’apreés la littérature, I’Ag et I’ Au sont les plus couramment conceptualisés pour la conception des
capteurs a plasmons de surface. Depuis I’année 2000, I’étude de ce concept de couplage entre un
gaz d’électrons et les photons (d'une onde radiative incidente) a conduit au développement d’un
grand nombre d’applications potentielles [1-4]. Cependant, le couplage effectif, susceptible de se
produire par interaction dans des conditions particulieres sur une interface séparant une surface
métallique et un diélectrique (constituant le milieu d’analyse), engendre des ondes de densités
de charge se comportant comme des vagues et sont appelées « les plasmons de surface » (SPs :
Surface plasmons). Comme il sera explicité ailleurs, ces ondes se propageant longitudinalement a
I'interface sont liées a des résonances du matériau impliqué pour leur génération. Du fait de la
résonance, le champ électromagnétique associé au plasmon de surface est donc exalté le long de
la surface métallique considérée ; c’est un confinement dans une échelle inférieure a la longueur
d’onde de la source d’excitation. Ainsi, I'une des propriétés relatives aux plasmons de surface est
leur forte densité d’énergie au voisinage de I'interface nanostructurée qui fait que les plasmons se
déterminent par une haute sensibilité a toute fluctuation d’indice de réfraction au voisinage de l'in-
terface adoptée a leur manipulation. La sensibilité, 'un des parametres spécifiant la performance
d’un capteur de plasmons de surface, a été manipulée dans un grand nombre de configuration
géométrique a base de métaux nobles homogeénes ou nanostructurés [5-8].

Dans le présent travail, les caractéristiques de la résonance du plasmon de surface dont dépend
la performance sont analysées pour le cas d’une structure multicouche a base de méta-surface
(appelé encore métamatériau) [9], et un métal noble (Au) interfacés par un diélectrique. Pour ce
type de méta-surface référé comme un matériau artificiel [10], il se détermine par deux parametres
optiques fondamentaux ; la permittivité électrique et la perméabilité magnétique caractérisant la
propriété électromagnétique du milieu. Compte tenu des différents signes (positif et négatif) sur
ces deux quantités, quatre types de classes ont été sélectionnées et appliquées pour la réalisation
de conducteurs magnétiques artificiels [11].

Pour les approches envisagées a ’analyse des plasmons de surface, la réponse optique est illustrée
par 'application de la méthode matricielle permettant ainsi de dégager analytiquement les effets
du dimensionnement sub-longueur d’onde des milieux de propagation et de I'indice de réfraction
du diélectrique séparant les deux matériaux actifs de la configuration. Un autre type de matériau
actif a fait 'objet d’étude et dont les propriétés optiques sont interprétées par la théorie d’indice
effectif conduisant ainsi a améliorer d’avantage la performance du capteur a résonance plasmon
de surface et de mettre en évidence un autre effet associé a la résonance du plasmon.

Le présent manuscrit est articulé autour de cinq chapitres. Le premier chapitre présente intro-
duction générale, Seconde chapitre des généralités sur les ondes électromagnétiques dans les
milieux matériels, les notions fondamentales des plasmons et les différents modeles de fonctions
diélectriques des matériaux actifs. Le second chapitre décrit le développement généralisé de la
méthode matricielle appliquée aux différents approches considérées. Le troisiéme chapitre reporte
les résultats obtenus et leurs interprétations. Enfin, le manuscrit se termine par une conclusion
générale.



Chapitre 1

Généralité sur ’électromagnétisme dans
les matériaux



1.1 Introduction

Il est a rappeler que le domaine de la plasmonique concerne ’étude des interactions produites

entre les densités de charges que renferment la surface d’un matériau conducteur (interfacé avec un
diélectrique réel) et une onde électromagnétique externe (source d’excitation). Comme expliciter
dans le chapitre précédent, dans des conditions spécifiques, les densités de charge rentrent en
couplage avec les photons pour donner lieu a des modes résonnants dont les caractéristiques sont
consignées par les parametres optiques et géométrique de I'interface. Autrement dit, la réponse
de ces modes a I'interface d’une structure est déduite depuis les champs électromagnétiques de
propagation dans des conditions de polarisation.
Ce chapitre sur les ondes électromagnétiques est d'un intérét fondamental pour introduire, en
particulier, les propriétés optiques des matériaux nanostructurés composants les milieux dans
lesquels s’effectue la propagation électromagnétique d’'une onde externe. De telles propriétés
optiques jouent un role essentiel, d’'une part, pour remplir les conditions de couplage optique
et d’autre part pour controler la résonance des modes guidés. Cette description théorique est
bien étendue basée sur les champs électromagnétiques dont les propriétés de propagation sont
définies par 'ensemble des équations de Maxwell. Tel qu’il sera explicité, dans ces équations
de I’électromagnétisme fondamental, le matériau répond (i)- au champ électrique a travers sa
permittivité diélectrique, et (ii)- au champ magnétique a travers sa perméabilité . En raison de la
contribution de ces deux termes impliqués sur la propriété de propagation d’'une onde externe
incidente sur une nanostructure, I’étude des caractéristiques de la résonance plasmon de surface
(SPR en langage anglo-saxon) constitue notre motivation dans le présent travail.

1.2 Propagation dans les métaux

1.2.1 Résolution des équations de Maxwell

La description des ondes plasmon de surface a été basée sur un cadre dérivé par les équations
de Maxwell. Les équations de Maxwell s’expriment alors sous la forme [12-13] :

divD(r,t) = prpre(r, t) (1.1)

divB(r,t) = 0 (1.2)

rotD(r, t) = —5%?” (1.3)
dB(r,t)

rotH(r, t) = jupre(r,t) + (1.4)

ot
Ces équations décrivent la propagation d'une onde électromagnétique dans un milieu donné en
reliant les variables d’espace r et de temps t, le champ électrique E(env/m) , le champ magnétique
est H en(Web/m?), B en (A/m)est 'induction magnétique, D en (C'//m?) est I'induction(ou dé-
placement) d’électrique, la densité de courant jj;.. en (A/m2)et la densité de charges électriques
prireen (C'/m?). Les quatre équations de Maxwell sont complétées par les équations :

D = ¢pc,E (1.5)



B = MOMTH (1'6)

Avec gg en (F//m) et o en (H/m) sont de permittivité et de perméabilité du vide respective-
ment. La permittivité relative ¢, représenté la réponse en polarisation du milieu soumis au champ
électrique (E), tandis que la perméabilité relative i, représenté la réponse en aimantation de ce
méme milieu au champ magnétique (H). En combinant les équations (2.4) et (2.6) dans un milieu
magnétique et de permittivité diélectrique et en I’absence de courant extérieur (J...(r,t) = 0)
puis en utilisant I'identité vectorielle, on obtient I’équation de Helmholtz (équation de propagation

du champ électrique)
v*H o°H (1.7)
=el—> :
"5t

Et solutions de ces équations sous forme :
y(r,t) = f(r —vt) + g(r + vt) (1.8)

Quand le milieu n’est pas isolant; (J.. (7, t) # 0), les équations de d’Alembert s’écrit sous la

forme suivante : 5 52
H H
VPH=0— +epu— 1.9
st o (19)
Dans la plupart des situations des micro-ondes et de 'optique, les champs électriques et
magnétiques sont périodiques dans le temps et sont décrits par des relations sinusoidales ou par

des relations, en notation complexe, du type :
E = Ejexpl(Fr—t) (1.10)

H = HyexpFr—b (1.11)

ou Eq et Hy , sont des constantes déterminées, k est le module du vecteur d’onde(constante de
propagation) ; c’est une grandeur complexe. Par ailleurs, k est défini par :

k = kov/Zr iy (1.12)

avec ky constante de propagation dans le vide :
ko = — (1.13)

avec C' = ,/gopg est vitesse de la lumiere. Apres diverses manipulations classiques sur les
opérateurs rotationnels, on arrive aux équations Helmholtz des ondes :

V?E = —koe, i1, E (1.14)

Pour résoudre cette équation, on considére la solution sous la forme E(z, 3, z) = E(2)e??* , avec
[ est la constante de propagation suivent I’axe-x soit :

_ o (PEE) gy s

0°E(z,y,2)  0°E(x,y,2)  O6°E(z,y,2)
+ 022

2 _
v E(ZE,y,Z) - (51‘2 5y2 (52’2

Par conséquent, il est possible pour récrire I'équation de Helmholtz s’écrit sous la forme :

VZE + (kje,pr — BHE =0 (1.16)



Cependant, en ’absence de courant extérieur (J.,:(r, ) = 0).on obtient les équations :

{ V x E = —jwB = —jwuu,H (1.17)

V X H = —jwege, E

En développant I'opérateur vectoriel des deux champs E et H, on obtient les relations suivantes :

E. O,

Jy 0z H

0E, JE. . ’

% = jwpopty | Hy (1.18)
5, H,

ox oy
. om,

dy 0z E,

5;:“3 ELCON —jweoe, | Ey (1.19)
i, M, E.

ox 0y

Avec des solutions sous la forme E(z,y, z) = E(2)e’?® et H(z,y, 2) = H(z)e???, les équations
précédentes sont réduites :

O0E,
) % e
E, . = Jwoft H (1.20)
_ E. T Y
(SZ ﬁEjﬁ Hz
JPEy
0H,
5E, O* : _EEx (1.21)
z Hz = JWEPE, Yy 1.21
0z 5I-iﬁ E.
Joy

Pour ces deux équations, il est a tenir compte ['une des deux types de polarisation P ou S :

4 Pour le cas d’une polarisation P (dite encore transverse magnétique (TM)) : le champ
magnétique est orthogonal a la direction de propagation, et les composantes du champ H :
H, = 0,H, = 0 et E, = 0 dans les relations précédentes sont obtenus par :

1 JH,
E, jwégsr 0z
E, | = 0 (1.22)
1
E, H,
WEQES

Ainsi, I’équation de propagation du champ électrique de I'onde s’écrit :

5’E,

512 + (kggr,ur - 6)Ez =0 (1'23)




FIGURE 1.1 - Cylindre de Cauchy

¢ . Pour une polarisation S (dite encore transverse électrique (TE)) : le champ électrique
est orthogonal 4 la direction de propagation, les composantes des champs de I'onde sont :
E, =0,E, = 0 et H, = 0. Soit les relations pour le champ magnétiques qui s’écrivent :

1 ¢H,
H, ]w:u(),ur 0z
H, | = 1 0 (1.24)
H. H,

W o oy
Et ’équation d’onde :
6*H, 9

52 + (kgerpr — f)H, =0 (1.25)

1.2.2 Champs au voisinage d’une interface et conditions aux limites

Les relations de continuité sont des relations de passage de la propagation des champs de
part et d’autre d’une interface. Une telle propriété conduit a décrire le comportement des champs
électriques et magnétiques a une interface entre deux médias[14]. Les équations de Maxwell
précédentes permettent de déterminer les relations de continuité associées aux champs E, H, D et
B a linterface entre deux milieux. Soit une surface (¥) chargé portant une densité superficielle de
charges et séparent deux milieu 1 et 2 ou réegne un champ électrique (voir Fig. 2.1)..

a- Discontinuité de la composante normale du champ électrique

Le cylindre élémentaire de hauteur [ représenté sur la figure 2.1 est normale a la surface de
séparation et a les deux surfaces de base S et S' suffisamment petites pour considérer que le
champ £, est uniforme. D’aprés la théorie de Gauss :

fE.ﬁ.ds _ 4 (1.26)

€0

Ou 7/ est le vecteur d’unité orthogonal sur la surface dans chaque point. En tenant compte de
I'orientation du vecteur normal a la surface vers I'extérieure de la surface (L — 0) :

psSo
€0

E,.S7 —E.S. 7 =

(1.27)



FIGURE 1.2 - Contour rectangulaire infinitésimal ABCD de surface (S) et normale (X).

Et S = S5'=%, I'équation de discontinuité de la composante normale du champ électrique :

€0

b- Discontinuité de la composante tangentielle du champ électrique
Soit un conteur élémentaire normal a infinitésimale ABCD et délimitant une surface (figure
2.2) on obtient :
fE.ﬁ.dS = Edl (1.29)
AoBo A1 As

En faisant tendre L. — 0, la surface va tendre S — 0. l'intégrale le long des dimensions
transversales est par conséquent :

ET2-AlBl — ETl.AgBQ =0—Er—Ern =0 (130)

c- Continuité pour le champ magnétique

En considérant la figure 2.2, une analyse analogue a celle de E, le champ magnétique obeit a :

HT2 - HTl == O (131)

1.2.3 Le modéle de Drude-Lorentz

Le modele de Drude décrit tres bien les propriétés optiques des métaux dans le domaine
infrarouge mais ne permet pas de décrire correctement ce qui se passe dans le domaine du visible
ou les électrons de coeur du métal peuvent étre excites vers la bande de conduction (transition
inter bande). Le modéle de Drude utilise le principe fondamental de la dynamique en mécanique
classique, on peut décrire le mouvement de chacun de ces électrons comme suit [15] :

&%r or
m— = —my— —ekl 1.32
5 iy (132)
~v est représenté la constante d’amortissement (le terme de perte), e : la charge électrique d’un
électron, m la masse de I’électron. On utilise toujours le systeme d’unité CGS. Le terme d’amortis-
sement est en fait lie au libre parcours moyen [ des électrons dans le solide entre deux collisions :



v = vg/l (vy vitesse de Fermi).

Pour le modele de Drude Lorentz, La réponse optique de ces électrons peut cependant étre modéli-
sée en reprenant le modéle précédent mais en ajoutant une "force de rappel" f = —a.r (a > 0)
dans I’équation(2-32) du mouvement des électrons de cceur, on obtient [16] :

5%r

)
mﬁ = —m”y(s—z — mwor — ek (1.33)

Ou wy est pulsation propre de résonance. Pour méme par ailleurs supposer que la position et
le champ électrique est également fonction d’harmonique de temps E = Fye/“! et r = roe/*
respectivement. Puis :

(ﬂﬁ+jw7+w@m:~7%E) (1.34)
Le moment de dipdle d’un électron est indiqué pres p = —er, ainsi
o2
Fo= m(—w? + jwy + w%)EO (1.35)
En conclusion, de la relation constitutive P = (¢ — 1)eoF, nous voyons cela :
e(w)=1+ %) (1.36)

W — w? + jwy

Dans la pratique, il est souvent plus commode de travail en de la termes de longueur d’onde . Dans
ce cas-ci, I’équation de Lorentz-Drude de la fréquence wy = 0 devient :

(,d2

f(w)=14 —>+— 1.37

(@) =1+ 52— 137)

Les équations précédentes(2-36,2-37) présentent le constant diélectrique de la structure dans la

transition de simple-bande. Pour des transitions multi-bandes 1’équation de Lorentz-Drude est
décrite : )
fiw?

€ =1
() + Wi — w? + jwy

(1.38)

Le modéle général de LD simplifie au modeéle de Drude des électrons libres Les valeurs des
parametres pour plusieurs métaux communs sont énumérées ci-dessous dans la table 2-1.

fo ! Yo f; 4! w1 f5 V2 Wa fs 73 Ws

Ag 0.048 0.065 3.866 0.816 0.124 0.452 0.481 0.011 0.065 8.158
Au 0.670 0.053 0.024 0.241 0.415 0.01 0.345 0.83 0.071 0.87 2.969
Cu 0.575 0.03 0.061 0.378 0.291 0.104 1.056 2.957 0.723 3.213 5.3

TABLE 1.1 - Paramétres pour quelques métaux nobles de la fonction diélectrique dans le modele de Drude
Lorentz [17]
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MILIEU HOMOGENE
MILIEU HETEROGENE EQUIVALENT

(NN
0 .. .

F1GURE 1.3 - Homogénéisation

1.2.4 Permittivité diélectrique

Tous les matériaux ont un constant diélectrique dépendant a la longueur d’onde. Il est possible
d’utilise des tables pour trouver des valeurs mesurées ;cependant, quand une bande limitée de
longueur d’onde est considérée, la constante dié¢lectrique relative peut étre bien rapprochée par
une équation simple. Que il est possible considere deux formules empiriques différentes [18],
valides pour le milieu cristallin et transparent [19] :

nA)? =e(\) =C) + — + — (1.39)
Ce qui est bien connu un équation de Cauchy. Cela fonctionne correctement dans une région
évidente de longueur d’onde [5];
AN? Ay \? Az\?

nA)?=¢e(\) =1+ N_B + N B, + N B (1.40)

Ce qui est une équation de Sellmeier. Les deux dépendent des parameétres (majuscules) qui sont
obtenus des données et mesuré pour travailler avec les unités commodes.

1.2.5 Modeéle optique de Milieu Non-Homogeéne

Dans les sections précédentes, nous avons considéré des milieux homogenes. Lorsqu’on consi-
deére un matériau inhomogene, composite, a N constituants, ses propriétés optiques ne sont pas
une simple combinaison linéaire de celles apportées individuellement par chaque matériau. Ainsi,
il n’est pas possible d’utiliser le modéle de dispersion de Lorentz (2.38) en considérant un seul
oscillateur par constituant. En effet, le modele de Lorentz ne prend pas en considération la mo-
dification du champ électrique local dii aux interactions entre especes. Dans cette section, nous
démontrons d’abord la relation de Clausius- Mossotti donnant la permittivité et perméabilité d’un
milieu formé de dipdles atomiques ou moléculaires. Puis nous montrerons comment cette formule
peut étre étendue au cas d’inclusions dipolaires, comme des nanoparticules métalliques dans une
matrice diélectrique.

a- Notion de milieu effectif

Dans un milieu homogene les fonctions diélectrique et magnétique ne dépendent pas des
variables d’espace, elle conserve méme valeur en tout point de ce milieu. Ce qui n’est pas le

1. électron volt
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cas pour un milieu hétérogene (non homogeéne)[21-23], cependant lorsque la taille des hétéro-
généités est trés petite par rapport la longueur d’onde d’excitation (d << \) , les phénoménes
des diffusion et diffraction sont négligeables . par conséquent, la permittivité effective e, et
la perméabilité effective ji.sy sont des concept possibles, méme ce milieu composite est com-
plexe, la réponse électromagnétique de la structure peut étre exprimée en utilisant les fonction
effectives(c.ff(w), fteff(w) .A ce moment-la, I'objectif de I’homogénéisation est de définir un
milieu homogene équivalent au milieu hétérogene (voir fig. 2-3) sur les propriétés et la distribution
spatiale des constituants du matériau hétérogeéne. c a d les théories de milieu effectif sont des
théories d’homogénéisation permettant de déduire le comportement macroscopique moyen d'un
matériau a partir d'une connaissance de sa réponse microscopique.

Il existe plusieurs modéles qu’ont été développés au cours du temps par leurs la fonction optique
effective du milieu a celles des porosités dans le volume. Ce modeéle suppose 'inclusion d’un
matériau dans un milieu héte h. il se limite a des inhomogénéités granulaires bien séparées est
réparties en faible proportion dans le milieu continu de I’hdte. Pour un réseau cubique de maille
cristallographique a, de concentration volumique V' = a3, d’atomes de polarisabilité électrique o
et magnétique (3, Il s’agit des formules de Clausius-Mossotti qui peuvent aussi s’exprimer sous
ces formes [24] :

e—1 « (1.41)
e+2  3Ve ’
p—1 B

—_— = 1.42
6—u 3V (1.42)

Cette homogénéisation de la réponse électromagnétique n’est strictement valide que pour des
longueurs d’onde trés supérieures au rayon des particules et pour des réseaux a symétrie cubique..

b- Modéle de Maxwell Garent

L’estimation de Maxwell-Garnett (1904) a été développée dans le cas de sollicitations EM
quasi-statiques (taille des hétérogénéités petite devant la longueur d’onde). La formule de Maxwell-
Garnet découle de la forme généralisée de I’équation de Clausius- Mossoti [25] :

Ed— €m
Eerf =€Em(l+3 1.43
1 ( 5d+25m—f(5d—z-:m)) (1.43)

Hd — HUm
fefr = tm(1 +3 ) (1.44)

Stta = 24 + 2f (fa — fim)
Le domaine d’application de cette théorie est strictement réservé aux faibles concentrations
d’inclusions, avec de grandes distances inter-particules considérées indépendantes (interactions
individuelles négligées) et négligées les couplages entre particules.

1.3 Métamatériaux plasmoniques

1.3.1 Définitions et historique

Nous commencons cette section par avancer d’abord la définition du mot métamatériau (MM)
qui désigne : - un matériau composite artificiel. C’est un assemblage de motifs géométriques
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. . . Certains maté-
Matériaux a indice négatif.

Onde propagative :
regle de la main gauche. Pas de propagation :
ondes evanescentes

riaux magnétiques

T%_[E‘

FIGURE 1.4 - Classes conventionnelles de métamatériaux caractérisées sur les paramétres de ¢ et p [31].

réalisables au moyen de la technique de lithographie (une nanostructuration) qui font référence a
des propriétés électromagnétiques uniques non offertes par un matériau naturel. Le préfixe métaén
grec désigne du-dela de - Ce type de matériau se compose en général de structures périodiques,
diélectriques ou métalliques ou la taille des cellules est nettement inférieure par rapport a la
longueur d’onde de la source lumineuse de travail. Ainsi, le matériau nanostructuré se comporte
comme tout autre matériau homogéne possédant de nouvelles propriétés intrinséques. De tels
motifs géométriques du métamatériau rayonnent comme des atomes artificiels qui se couplent, par
interaction, avec les champs électrique E et magnétique B d'une onde plane d’excitation. Le nom «
métamatériau » a été initié par Rodger M. Walser [26] pour I'attribuer a un composite macrosco-
pique. De nos jours, le terme métamatériau fait référence a une classe de matériau d’ingénierie
microscopique et macroscopique. Il existe plusieurs types de MMs qui se classent selon les signes de
leurs permittivité et perméabilité diélectriques (Cf. Fig.2.4). De plus, les cristaux photoniques sont
considérés aussi comme des métamatériaux [27]. Plusieurs travaux expérimentaux ont fait I’objet
d’étude par les groupes [28-29] pour confirmer I'existence de la propriété d’indice de réfraction
négative pour un métamatériau. Les quantités fondamentales souvent employées pour caractériser
un milieu sur la réponse des champs électromagnétiques d’une onde sont la permittivité, ¢ et la
perméabilité magnétique, . En 1968, V. Veselago [30] a avancé, sur le plan théorique, et pour la
premiére fois, le concept de métamatériau possédant simultanément des parties réelles négatives de
la permittivité électrique et de la perméabilité magnétique. La terminologie attribuée a cette classe
de métamatériau est « le matériau a main gauche (LHM en abrégé) » ; et on dit encore negative
index metamaterial (NIM). Pour donner un complément a cette introduction, nous reportons sur
la figure 2.4 les différents types de métamatériaux conventionnellement définis selon les signes de
(¢, 1v) dans les quatre cadrans (I, II, III, et IV) du repére orthogonal.

Le travail entrepris analytiquement que nous allons décrire dans ce manuscrit est restreint
au cas d’'un métamatériau du type LHM dont la permittivité et la perméabilité sont des valeurs
expérimentales tabulées selon la référence [32].
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1
Milieu 1

Onde incidente

k; 0; : Ky
Air
Métamatériau Matériau
(NIM) conventionnel
1 0,
K ! k;

Milieu 2

F1GURE 1.5 — Propagation d’'une onde lumineuse plane au voisinage d’une interface limitée par deux mi-
lieux matériels, ou NIM est ’acronyme de : Matériau a Indice de réfraction Négative

1.3.2 Conditions de propagation dans un milieu matériel

Adoptons la configuration (Cf. Fig. 2.5 ) formée par une interface entre le milieu 1 dans lequel
se propage une onde incidente sous 'angle 0; , de vecteur d’onde £; et qui se trouve en contact
avec un milieu 2. Ainsi, I'onde incidente subira en partie une onde réfléchie de vecteur d’onde k,
et onde réfractée (transmise), de vecteur d’onde k;. Pour une telle propagation, il est a noter que la
loi de Snel suit la forme :

nysind; = nosind, (1.45)

En considérant que le milieu 2 est matériau conventionnel, 'onde réfractée est décrite par le
vecteur d’onde k, dévié d’un angle 6, a droite de la normale 22'. Par contre, dans le cas ou le
milieu 2 est un métamatériau du type (NIM), la réfraction dans ce milieu est produite a gauche de
la normale 2z ; c’est-a-dire une réfraction qui est opposée a la réfraction habituelle Dans les deux
cas de matériau (1 ou 2), la loi de Snel reste toujours valide. Le montage simplifié représenté sur la
fig.2.5, est le dispositif qui fut initié par kretschmann ; et se base en particulier sur la réflexion
interne totale. Dans cette configuration, la base du prisme se trouve revétue d’'une couche mince
d’un métal actif comme Ag, Au, et qui se suit par un échantillon (analyte) qui fait 'objet de la
cible a détecter. Le dispositif, lorsqu’il est éclairé par un faisceau lumineux de polarisation p,
un champ amplifié est généré a 'interface métal-analyte tendant a s’éteindre par évanescence
dans le milieu analyte. Ce champ évanescent fortement influencé de part et d’autre de I'interface,
fonctionne comme une sonde de mesure de la nature optique de I’analyte traduite par les variations
de son indice de réfraction. Par conséquent, la réflectance du faisceau incident (polarisé p) chute
sensiblement et un creux étroit sur une telle réponse est attendu.

Dans le cas d’'un métamatériau (au lieu du métal), les caractéristiques liées au profil seront
influencées par les propriétés électromagnétiques, ¢ et i, d’ou la possibilité d’atteindre d’autre
limite en termes de performance du capteur congu.

Une telle propriété de propagation produite sur une interface en présence d’un métamatériau
a été observée expérimentalement par le groupe de la réf. [27].

Considérons une onde plane se propageant dans un métamatériau (LHM) et a partir des
équations (2.1-2.4), pour tout milieu de propagation noté j, on déduit les expressions vectorielles
deEetH:

L w
kxE; = z,uaHj (1.46)
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a)

b)

FIGURE 1.6 — Propagation de rayon lumineux a travers un métamatériau pour deux cas de propriétés,
pour : a) € et i simultanément positives et pour b) ¢ et ;1 simultanément négatives.

w
c
Selon les formes de I’équ.(3.d), le triedre (E, H, k ) caractérise un matériau a main gauche (LHM)
lorsque les quantités ¢ et p sont simultanément négatives et ou le triédre est inversé.

En considérant un champ électrique de polarisation (TM), le vecteur de Poynting s’écrit :

(SYy =1/2Re(E x H) = ¢/2uwp x (k) = Ck/2uw (1.48)

et d’apres ce calcul, on conclue que pour i < 0, le vecteur d’onde k (Eq. 2.12) admet une direction
opposé a celle du vecteur de Poynting. Une telle conclusion est aussi analogue pour la condition
d’un champ électrique de polarisation (TE) lorsque € < 0. Ainsi, le contrdle de la propagation d’une
onde plane dans un métamatériau est consigné par une vitesse de phase de 'onde est toujours
dans le sens opposé au mouvement du flux de I’énergie électromagnétique.

De plus, il est évident qu’a partir de I'indice de réfraction du métamatériau :

02 (w) = e(w)n(w) (1.49)

pour € et i simultanément négatifs, 'indice de réfraction est aussi négatif.

Il est fondamentalement connu qu’une onde électromagnétique est systématiquement atténuée en
se propageant dans un matériau donné. Cet effet optique est impliqué par les termes complexes
des propriétés optiques (g, 1). Des considérations théoriques sur les pertes n’a pas fait 'objet de
discussion dans cette section.

1.3.3 Parametres optiques de fonctionnalisation

Dans ’hypothése de discuter les pertes par absorption d'une onde se propageant dans un
matériau, il est convenable d’adopter des modeles sur les deux quantités électromagnétiques, du
matériau indiqué( permittivité et perméabilité) :

2

wp,e)

2 .
— Wi e + 1YW

enim(w) =1— 5 =c +ie (1.50)

w
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Wym)

pw)=1-— =y +ip (1.51)

w?* — wam + 1YW
avec Wy e , Yp.e Wo, qui désignent la fréquence plasma, terme de relaxation et fréquence de résonance
respectivement dus a la contribution du champ électrique de I'onde.

De meme, Wy,  Vp.m Wo,m désignent la fréquence plasma, terme de relaxation et fréquence de
résonance respectivement en raison de la contribution du champ magnétique de 'onde. A partir
d’un tel modéle sur la permittivité et la perméabilité, des pertes électrique et magnétique peuvent

étre estimées respectivement par les rapports :

~
N

tan(ag) = 8—, (1.52)
£

tan(ay) = u—/ (1.53)
]

Le comportement de ces pertes ainsi que les densités locales d’énergie (mesurable en champ
proche) seront abordés dans une étude en perspective.

1.3.4 Types d’applications

Dans cette sous-section, nous citons quelques types d’applications technologiques pratiques
récemment avancées au moyen de métamatériaux. De leurs propriétés a leur utilité, ces matériaux
artificiels ont fait 'objet a réaliser des super-lentilles (dites encore des lentilles parfaites) fonction-
nant a la limite de diffraction [33], a concevoir des absorbeurs d’ondes (filtres, atténuateurs), des
guides d’ondes en télécommunication [ 34, 35, 36, 37], ainsi que la conception des antennes pour
manipuler et diriger les ondes.

1.3.5 Indice effectif

L’idée de I'indice réfraction négatif de métamatériaux a été découverte par Veselago. La permit-
tivité négative est facilement obtenue par un réseau de fil métallique et a été avancée théoriquement
en 1996 et 1999 par JB Pendry [38], qu’une structure composée d’anneaux coupés et couplés se
comportent comme un dip6le magnétique résonnant, qui permet une forte réponse magnétique
dans la gamme des hyperfréquences [39-40]. Les anneaux coupés couplés de Pendry sont dispo-
sés périodiquement pour créer une perméabilité négative, la situation est donc plus complexe
que dans la vision de Veselago : un métamatériau est un matériau composite fait de structures
résonantes, en général arrangées périodiquement. La figure 2-6 montre que la propagation d’une
onde électromagnétique dans différents milieux. Grace a structures proposées initialement par J.
B. Pendry et al [38], un arrangement des fils cylindriques simuler ¢ < 0 et résonateurs de forme
anneau simuler ;¢ < 0. Cette procédure suppose simplement que les fils sont petits devant A,
auquel cas il est possible de moyennes les champs sur une cellule unité pour obtenir des constants
optiques effective.

L’application de ce champ agit comme une force de rappel sur les charges et conduit a un mouve-
ment d’oscillation de pulsation d’excitation égale a la pulsation plasma définie par :
2
Wy = Cia (1.54)
a?ln(-)

r
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FIGURE 1.7 — a) Réseau de tiges métalliques de rayon r et de période a, b et c) réprésentation de la structure
en anneaux coupés couplés [39].

Ou C : est la célérité de la lumiére dans le vide. Le modeéle de Drude ou Drude Lorentz adapté a
2
a
avec o la conductivité du métal

la permittivité effective pour les métamatériaux avec v = oy
constituent les tiges métalliques, € est la permittivité de vide, r est le rayon du cylindre et a le
pas du réseau . Pour une pulsation inférieure a la pulsation de plasma puisque le réseau présente
une valeur négative de permittivité et 'onde incidente ne peut pénétrer dans le milieu que sur
une profondeur limitée. Pendry propose différentes structures a, b et ¢ (voir la fig.2.7(a-c)) qui
présentent une activité magnétique et pour montrer comment I’énergie électrostatique peut étre
fortement concentrée dans les structures. La structure (a), On consideére une rangée carrée de tiges
cylindriques conducteurs paralléle orients la long de 'axe z et disposé périodiquement la long des
axes x et y; éclairée par une onde électromagnétique incidente dont I'induction ﬁ est parallele
aux tiges. la calcul de la perméabilité tient compte de I'inductance de chaque tige et de I'induction
mutuelles entre les tiges. On obtient :

fw

prepp(w) =1

’

2 2(7 / e ey s
avec f = — représente le taux de remplissage du matériau actif. {2 = — ; o est la conductivité
a o™
de la spirale. La structure (b) se compose d’une rangée carrée de cylindres quant au structure(a),

mais avec la différence que les cylindres ont maintenant la structure interne. Les feuilles sont
divisées en structure dédoublent anneauét séparé de I'un I’autre par la distance d. En toute une
feuille, il y a un espace qui empéche le courant de circuler autour de cet anneau. Quand un champ
magnétique paralléle au cylindre est appliqué; il lui induit des courants dans "dédoublent des
anneaux" comme montré ici. Plus la capacité est grande entre les feuilles, plus le courant est grand.
La perméabilité effective d'une telle structure s’exprime par :

fw

wg — w? + jwQ

fepr(w) =1 — (1.56)

’

est 'amortissement de la résonance.

est la pulsation de résonance, (2 =
12 pgriw? P ( foTwW
Dans La structure(c) , Comme I'indique la structure de la figure (2.7), une feuille métallique est

Ou Wy =
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FIGURE 1.8 — Premiére réalisation expérimentale d’'une image de NIM. Il est constitué de SRRs et de fils en
cuivre déposés sur un substrat de fibre de verre. La cellule unitaire a une taille de 5mm et le métamatériau
est congu pour fonctionner dans une gamme de longueurs d’onde autour de 3cm .[28]

enroulée pour former un cylindre. Chaque tour de ’enroulement est espacé par une distance
d de la feuille précédente. Quand un champ magnétique paralléle au cylindre est alimenté, il
réduit des courants dans les feuilles enroulées, comme montré ici. Capacité entre les premiers et
derniers tours de 'enroulement permet au courant de couler. La perméabilité effective d’une telle
structure, peut déterminée en se basant sur les travaux de Pendry pour I’équation précédente mais
la pulsation de résonance est donnée par :

B dC?
- I2o(N — 1)r3w?

Wo (1.57)

avec IV est le nombre d’enroulement. Il est intéressant que le premier fabriquant en structure
périodique et caractérisé expérimentalement par R. A. Shelby et al [28](voir la fig.2.8). c’est a
dire, la périodicité dans les deux directions est obtenue par I'impression des réseaux-2D de motifs
métalliques sur des substrats planaires, tandis que, la périodicité dans la troisiéme direction est
réalisée par I'empilement d'un grand nombre de substrats et de motifs planaires. Ces chercheurs
montrérent que pour un matériau dont un seul des parameétres est négatif, les ondes ne peuvent se
propager (comme attendu) mais que la propagation est bien restaurée dans un milieu ou les deux
parameétres sont négatifs.

1.4 Plasmon au voisinage d’une interface

Les lois de ’électromagnétisme permettent de décrire convenablement le mouvement collectif
des électrons libres (répartis a la surface d’un milieu métallique, le plus souvent un métal noble)
semi-infini. Le traitement des champs électromagnétiques et les conditions de leurs continuités
a linterface, démontre I'existence de modes susceptibles de se propager le long de l'interface
métal/ vide (ou diélectrique). Ces modes électromagnétiques correspondent a des ondes de surface
dits encore « plasmons de surface » (figure 2.9). Autrement dit, une interface étant irradiée par
une source externe, donne naissance a un champ électromagnétique tendant a osciller dans le
temps de part et d’autre des deux milieux dans une décroissance exponentielle suivant la direction
perpendiculaire a 'interface. Au cours de la propagation, un tel caractére d’évanescence coexistant
avec I'onde de surface, se détermine par le concept de champ confiné dans une échelle de quelques
micromeétres dans les deux milieux de I'interface. De plus, Il est connu que les plasmons de surface
s’excitent dans des géométries particuliéres et peuvent étre divisés en trois types :
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FIGURE 1.9 - Interface plane infinie séparent un milieu 1 de permittivité c; (w) et perméabilité i, (w) et un
milieu 2 de permittivité e5(w) > 0.

i)- Les Plasmons de surface délocalisés(LSP) : des ondes produites par interaction des élec-
trons libres a la surface métallique (considérée comme plasma d’électrons) plane et les
photons d’une source lumineuse. On parle parfois de plasmons polaritons de surface (SPPs
en anglais) dont la constante de propagation est aisément déduire en résolvant I’équation
du champ selon la théorie de Maxwell[16]. Ce sont ceux que nous considérerons dans notre
travail.

ii)- Les plasmons de surface Localisés : sont des excitations localisées du plasma d’électrons
a l'intérieur des structures de quelques dizaines de nanomeétres de taille ; des nanoparticules
métalliques ou des rugosités de certaines structures [16]. Pour ce type d’approche, vu le
concept de discontinuité que présente les structures, les propriétés des plasmons localisés
sont déduites par I’application des méthodes numériques de calcul.

iii)- Les plasmons de volume : ondes produites par oscillations de plasma dans le volume du
métal et dont la fréquence de propagation est au-dela de la fréquence plasma. De tel type de
plasmon ne fait pas 'objet de la présente étude.

les plasmons de surface ont été caractérisés par un grand nombre d’applications dans le domaine
des dispositifs guides d’ondes et nano-circuits, le secteur des sondes biologiques, biomédicale et
biologique[41]. Pour la suite de ce travail, nous limiterons exclusivement aux plasmons de surface
délocalisés et leurs caractéristiques impliquées (selon les propriétés structurales considérées)
évaluées sur la résonance des modes supportés.

Considérer une interface planaire contenue dans le plan xOy séparant deux milieux semi infinis
décrit par la milieu métal (métamatériaux) de permittivité diélectrique et perméabilité magnétique
e1(w), p1(w) = 1(Re(e1(w)) < 0, Re(p1(w)) < 0) et diélectrique e5(w) > 0[16] (voir fig. 2.9). 11
est possible d’analyser distincte les deux cas :

«Le mode de polarisation TM : La solution d’équation (2.25) est de la forme suivant :
H, = H,(2)e’" = Ae*V Phierurzoibe — fel=2) b (1.58)

Ou =+ dépend de la position dans le media. imag(k.) > 0 Pour les métaux et diélectrique,
imag(k.) < 0 pour les métamatériaux .
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Dans le deuxiéme milieu, assumant z > 0, le champ magnétique s’écrit comme :

H, 0
H, | = | Aye(h=22)eife (1.59)
H. 0
Et le champ électrique comme :
A, (—k222) B
E —jA, k,oe'~h=2%)eIPT
T WoEopEro
E, | = 0 (1.60)
EZ _A2 /6 e(_/BZ)ejﬁx
WoEoEr2

Dans le premiere milieu assumant z < 0, le champ magnétique peut étre écrit comme :

H, 0
Hy — Ale(_k21z)€j6$ (161)
H. 0
Et le champ électrique comme :
. 1 _ ;
_jAl kzle( kzlz)ejﬂa:
Em WoEocr1
E, | = 0 (1.62)
EZ _Al /B 6(_/82)€j555
Woco€r1

k. est le composant du vecteur d’onde orthogonal a U'interface (z = 0), tandis qu’est le
composant du parallele de vecteur d’onde a I'interface. Maintenant, il est possible d’appliquer
les conditions de continuité trouvée dans la section 1.2.

HyQ(Z = 0) = Hyl(Z = O) — A1 = AQ (163)

EQEZQ(Z’ = 0) = glEzl(Z = 0) — Al = A2 (164)
k. k.

Epo(z =0) =Eg (2 =0) —» —2 = -2 (1.65)
E9 &1

Par conséquent mathématiquement un des médias doit étre un métal / métamatériaux et
l’autre un isolateur :nous pouvons choisir le milieu 1 comme métal(métamatériau) et le
milieu 2 comme isolateur, selon le choix physique du commencement de la section. k,; et
k.o sont suffisance de full du besoin I’équation d’ondes, trouvent a :

Donc Pexpression (2.65) devient :

\/5 - k(%&/h _ \/5 - k§€2u2 (1.67)
€1 €9 .
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C’est-a-dire [42] :

(1.68)

. J £1()ea (@) (1 — (@)

&1 (w) -+ 52(@0)

Cette expression est valide pour la partie réelle et partie imaginaire :elle est Dispersion
relation de SPs propageant a I'interface entre deux demi d’espaces. Puisqu’est complexe, elle
peut étre récrite sous la forme :

B(w) = B, (w) + jBi(w) (1.69)

Pour le cas Métal/ diélectrique, on considére &1 (w) = €1, + je1;, 1 (w) = L et |e,1] > €5 on
obtient la relation :

3
. €T1(w)52(w) . Erl Erl(w)gg(w) 5
w) = Pfrlw) + (W) = + k 2 1.70

Ble) = Br(w) + 35w) J @) +ew) R T aw A7
La partie réelle du vecteur d’onde traduit la propagation de 'onde a 'interface. La partie
imaginaire traduit elle, la perte, I'énergie dissipée dans les milieux. La longueur de propaga-
tion d’un plasmon L est définie telle que ce soit la distance au bout de laquelle I'intensité du

champ se propageant est divisée par e :

1
L=

Comme suit a ces équations précédentes du champ électrique et magnétique dans les deux
médias, 'amplitude de champ du SPs diminue exponentiellement comme e~ *:!1* dans le

milieu 1 ete~/*-21* dans le milieu 2. La valeur de la profondeur (de peau) 4 la a laquelle le
champ incidente et ainsi, substitution k z pour chaque milieu, il est possible d’obtenir :

(1.71)

1 1 €1+ &9
zl’ kO 5%

(1.72)

5 _i_i €1+ &9
? z2’ kO 5%

(1.73)

A titre d’exemples et pour une longueur d’onde de 850nm sur une interface Eau-Or, la
profondeur de peau dans l'or sera de 0; = 24nm et dans 'eau elle s’évalue a 65 = 400nm.
Pour une interface Ag/air a A\ = 600nm, ces profondeurs de pénétration sont 6; = 39nm
dans largent, et de 0o = 260nmdans air. Ces longueurs donnent les distances auxquelles
les plasmons sont susceptibles d’interagir avec leur environnement et en particulier avec les
émetteurs placés proches d’une surface métallique.

« Pour le cas d’'une polarisation TE : La solution d’équation (2.23) est de la forme suivante :
E, = E,(2)e/’" = Ae*V Pkierinzel — Ael=2)eiPe (1.74)

Dans le deuxiéme milieu, assumant z > 0, le champ magnétique peut étre écrit comme :

1 ,
—jA k,pe(~k=22) gifx
H, 2Wo#o ?
H, | = 0 (1.75)
H. _ AQLG(fBZ)ejBx

Wo ko
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Et le champ électrique comme :

E, 0
E, | = | Agelk22)eibe (1.76)
E, 0

Dans le premier milieu situé a z < 0, le champ magnétique peut étre écrit comme :

1 A
_jAl kzle(_kzlz)ejﬁac
H, Wolto oy
H, | = 0 (1.77)
Hz _Al 6 e(_ﬁz)ejﬁx
Wo tbo
Et le champ électrique comme
E. 0
E, | = | Aelha2)eibe (1.78)
E. 0

Il est possible d’appliquer les conditions de continuité trouvée dans la section 1.2.

HZQ(Z = 0) = Hzl<z = 0) — Al = A2 (179)
Eyz(z = 0) = Eyl(Z = 0) — Al = AQ (180)
ng(Z = 0) = H$1(Z = 0) — —kzg = —]{331 (181)

Puisque le confinement sur la surface exige Re(|k,1|) > Oet (|k.2|) > 0, ces conditions
peuvent étre satisfaites seulement quand A; = A, = 0. Par conséquent, ne peut étre excité
pour une polarisation de résonance TE.

1.5 Principe d’excitation de plasmon de surface

Dans la section précédente on lui a montré que I'excitation d’espéces se produit quand par
conséquent, des conditions particulieres doivent étre satisfaites pour obtenir 'excitation. Il y a de
diverses manieres par lesquelles 'excitation des plasmons de surface peut étre obtenue (c.-a-d.
par la lumiére ou par des électrons). Chaque méthode a des retirements particuliers, exprimés en
termes de caractéristiques de surface en métal. Les techniques les plus populaires sont : (voir la
fig.2.10) :

-sur excitation par impact de particules ; diffusion par un défaut[43].

-le couplage par prisme, qui utilise la réflexion totale interne pour transmettre a 'interface une
onde évanescente dont le vecteur d’onde paralléle est augmenté par I'indice de réfraction du
prisme. -le couplage par réseau (rugosité périodique)[44-45], qui permet de transférer au vecteur
d’onde paralléle incident une quantité entiere de fois le vecteur du réseau réciproque.

Dans ce cas, on excite les SPs a une interface métal/dié¢lectrique par un champ optique évanescent
crée lorsqu’une réflexion interne totale d'une onde lumineuse progressive se produit. Deux types de
configurations du multicouche sont possibles pour observer la résonance de plasmons de surface :
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F1GURE 1.10 — Divers principes de couplage optique : a) Configuration de Kretschmann, b) Configuration
de Kretschmann avec deux couches, c¢) Configuration d’Otto, d) Excitation par SNOM, e) Excitation par
réseau et f) Excitation par impact de nanoparticules .

la configuration proposée par Kretschmann-Raether et par Otto, [46,47] et [48,49] respectivement.
Dans la premiere configuration, une couche métallique est mise en contact avec un coupleur
optique au choix (un prisme, un demi- cylindre, une fibre) et dans la deuxiéme, cette couche et
le coupleur sont séparés par un gap d’une épaisseur de 'ordre de la longueur d’onde. Dans ce
cas, 'excitation des plasmons de surface a 'interface métal/diélectrique s’effectue par un champ
optique évanescent obtenu lorsqu’une réflexion totale d’'une onde lumineuse progressive se produit.
Deux types de configurations peuvent étre utilisés : la configuration de Kretschmann (Fig.2.10(a et
b) et celle d’Otto (Fig.2.10 (C)).

Dans la configuration de Kretschmann, le métal est mis en contact direct avec le prisme. Dans
ce cas, 'excitation des plasmons de surface se fait a U'interface métal diélectrique (milieu d’analyse)
et pour y arriver, il faudra que la composante tangentielle du vecteur d’onde k,, soit égale a
la norme du vecteur d’onde des plasmons de surface kgp (voir Fig.2.11 (a)). . Ce qui permet de
détecter une petite modification de I'indice de réfraction de I’environnement proche a I'interface
et, par conséquent, de réaliser des capteurs SPR performants, comme il sera démontré dans ce
chapitre. Dans la configuration d’Otto, la couche métallique et le prisme sont séparés par un
milieu diélectrique appelé gap. On note que 'indice de réfraction du gap doit étre inférieur a
celui du prisme. Ainsi, le couplage entre les plasmons de surface et 'onde incidente aura lieu a
I'interface métal-gap. L’inconvénient de cette configuration provient du fait que I'onde plasmons
de surface ne pénetre pas dans le milieu d’analyse. C’est donc pour cette raison que I'utilisation
de la configuration d’Otto dans les capteurs optique a effet SPR est trés limitée Une autre méthode
tres pratique pour coupler la lumiere avec les plasmons de surface consiste a utiliser un réseau de
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FIGURE 1.11 - La relation entre la composante tangentielle du vecteur d’onde k, et le vecteur d’onde des
plasmons de surface ksp pour : a) Configuration de Kretschmann, b) Un réseau de diffraction.

lignes ou de plots métalliques [48] .

De la méme facon que dans le cas d’un prisme, 'excitation des plasmons de surface a travers
un réseau de diffraction aura lieu si et seulement si la condition de couplage est remplie. Pour y
arriver, il faudra que la composante tangentielle du vecteur d’'onde de I'un des ordres de diffraction
kme = k» + mk’ du réseau [50-51], soit égale a la norme du vecteur d’onde des plasmons de
surface kgp (voir Fig.2.11 (b)).

Par ailleurs, I'excitation des plasmons de surface par une onde électromagnétique est dépen-
dante de la réalisation de la condition de couplage entre 'onde incidente et les plasmons de surface.
Pour mieux comprendre cette condition, il est commode de tracer sur un graphe la relation de
dispersion des plasmons de surface et celle de la lumiére, comme il est illustré sur la figure 2.12.
Cette derniére montre que la courbe de dispersion des plasmons de surface se trouve toujours «
a droite » de la courbe dite ligne de lumiére. Cette ligne correspond a la relation de dispersion

d’une onde progressive,k = %, elle délimite le domaine des ondes radiatives (a gauche de la ligne

de lumiére sur le graphe). On remarque, de plus, que la courbe de dispersion des plasmons de
surface et la ligne de lumiére ne se croisent pas. Autrement dit, 'irradiation directe du métal ne
permet pas I'excitation des plasmons de surface, car I’accord de phase ne peut pas étre réalisé
en absence d’un systéme de couplage adéquat. Enfin, il est important de noter que les valeurs

de la pulsation w de I'onde incidente pour lesquelles I'excitation des plasmons de surface est

2
p

€d2
du transfert d’énergie de 'onde lumineuse a SPs. Ce qui explique ’apparition d’un pic d’absorption

sur le spectre angulaire de la réflectivité du multicouche Notons qu’un bon choix de parameétres
optiques du systeme permet méme d’annuler sa réflectivité a un certain angle d’incidence. Alors :
k.(w) = ksp(w) Dans un systéme aux milieux, une excitation directe des plasmons de surface par
une onde lumineuse progressive est impossible quel que soit I’angle d’incidence.

possible sont comprises entre 0 et .Le SPR se traduit par un accroissement de I'efficacité
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FIGURE 1.12 - Relation de dispersion a illustrant la propagation des plasmons de surface a I'interface
métal-air

1.6 Conclusion

Dans ce chapitre, des notions générales de I’électromagnétique classique dans les matériaux
sont décrits. Il est discuté en particulier les différents parametres optiques intrinseques aux méta-
matériaux et leurs effets sur la manipulation des grandeurs sub-longueur d’ondes de propagation
au voisinage d’une interface conceptualisée. Quelques idées sur le concept de fabrication de
métamatériaux sont brievement présentées.
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Chapitre 2

Modélisation par des matrices de
transfert de la réponse optique au
voisinage des interfaces
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2.1 Introduction

Dans ce chapitre, il est explicité la méthode matricielle adaptée a la prédiction théorique de
la réponse optique d’une structure composée de différentes interfaces. Cette structure est un
empilement planaire composé de matériaux actifs adjacents a des diélectriques purement réels ou
I’ensemble est disposé sur la base d’un coupleur optique. Pour une telle structure (a N couches)
dont la réponse optique est analysée en mode angulaire, les milieux ayant différentes épaisseurs,
dx sont caractérisés par leurs correcte permittivités diélectriques €, et perméabilités magnétiques
L. Aprées un calcul explicite de la réponse optique qui est déduite par 'application de la méthode
matricielle [52], les effets des parametres de structures sont interprétés pour évaluer ensuite les
performances du dispositif congu. Pour une telle tache, la réponse optique est analysée par un
programme écrit en Matlab mis en ceuvre.

2.2 Propagation de lumiére sur une interface : Réflexion et
Transmission

La réponse optique de toute structure a une onde électromagnétique concernent la réflexion
(ou la transmission). Ici, le concept de réflexion est généralisé a la structure de N couches planaires
paralléles considérées comme des milieux linéaires isotropes (Figure 3.1). Les indices de réfraction
des différentes sont considérés complexes. Cependant, le milieu d’incidence est supposé transparent
afin que 'onde plane monochromatique provenant d’une source externe puisse atteindre le
multicouche adopté.

Ceci étant, 'onde incidente sous ’angle donne lieu a la propagation des champs électromagnétiques
en partie réfléchie et réfracté a chaque interface. De tels champs fondamentalement décris par
les équations de Maxwell obéissent aux propriétés de de continuité (composante tangentielle du
champ électrique) de part et d’autre des interfaces. La propagation des ondes électromagnétiques
dans un milieu matériel est dans la limite classique décrite par les équations (2.1-2.4).Ceci méne a
conditions de frontiére pour partie 2.2 de chapitre précédent quand un faisceau de lumiére frappe
une interface planaire entre deux médias diélectriques homogenes avec la constante diélectrique
€1 et €9, et perméabilité pi; , etys , comme illustré dans la figue. 3.2 [53].

Les conditions limites (2.29-2.32) constituent les propriétés de base pour le calcul de la réflexion
et ou la transmission au voisinage de chaque interface du type représentée en Fig.3.2. Pour une

onde plane monochromatique, le champ correspondant est de la forme E; = Eyexp™Fixr—wit) |
on peut dériver d’équation. 2.31 et la loi de la réflexion [52, 54] :
0, =0, (2.1)
Pour une telle incidence sur une interface, la loi de Snell de la réfraction s’écrit :
nysinb; = nasind, (2.2)

Selon les deux types de polarisation d'une onde arrivant sur une interface délimitée par deux
milieux matériels, les équations des champs électriques et magnétiques de propagation se déter-
minent par : une onde d’incidente (Eq. 3.3), une onde réfléchie (Eq. 3.4) et une onde réfractée ((ou
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FIGURE 2.1 - Propagation d’ondes planes dans un systéme de film multicouche ; Les fléches représentent
les vecteurs d’onde des ondes de propagation avant et arriére.
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transmise) Eq. 3.5)).

kl' X E;
E, = EOie:Bp—(kin—wit)’Bi = /e ; (2.3)
k. x E,
E, = Egexp Frr—ert) B = NG ? (2.4)
k; x E
E, = Egieap” 7 By = st —— (2.5)
t

ou leurs vecteurs d’onde respectifs sont donnés par :

kil = k| = wy/Erpn, k| = wy/Eapia (2.6)
kir = k,r = kyr (2.7)

Il est clair d’apres ’équation 3.7, que chacun de ces trois vecteurs d’onde définis précédemment se
situe dans le méme plan. Sachant que,|k;| = |k,|, on écrit :

k;sinb;, = k.sinb; = k;sinb, (2.8)

Compte tenu de la propriété de continuité des champs se propageant de part et d’autre de I'interface,
on écrit :

[€1(Eo; + Eo) — €2Eof] X =0 (2.9)
[szOz + k.Eo, — k'tE(]t] xn =10 (210)
[(Eol + E0T> — E(]t] xn=>0 (211)
1 1
[— (kiEoi + krEor) — —FkEo] xn =10 (2.12)
H1 H2

ou n est un vecteur unitaire perpendiculaire a 'interface. Pour le cas d’une polarisation S (ou P)
les coefficients de Fresnel sont donnés par :

E,. nisind; — nysinb,

T = = 2.13
S E,., nysinb; + nysind, (213)
E 2n4cosb;
tg= 0= L (2.14)
E,; nisinf; + nysinb,
E nesint; — nysinf
rp = o _ 2 : ) 1 : t (215)
E;, ngsinbd; + nisind,
E 2ncos0;
tp=—2=_ 170 (2.16)
E;, nosinb; + nysinb,
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FIGURE 2.3 - Transmission et réflexion a travers trois milieux de propagation.

2.3 Amplitudes des champs électriques au voisinage des in-
terfaces

Comme il est montré dans la figure I1.22, on considére une onde de polarisation transverse
électrique (TE); (E,,H,,H, = 0), de fréquence angulaire, w qui se propage a travers les trois
milieux de la structure. Pour une telle géométrie a trois couches (Couche 1 : Prisme, Couche 3 :
milieu d’analyse), comme il est illustré sur la figure 3.3, pour récrire I’équation (2.10), on exprime
le champ électrique de 'onde dans chacune des régions de la structure selon la forme[55] :

E, = (Ajeap/h=tBiesr sty pihiv—at) G (2.17)

Pour déterminer I'expression du champ magnétique ﬁl associé a E; on tient compte de I’équation
(2.17) et la solution pour ﬁz se traduit par :

— — ; —
H, = (H,, ] +H., k )exp Fvv=07 (2.18)
Hy,' = —A,-kziexpik” -+ Bikziexp_jkzi (219)
H,, = Aikyiexpjk” + Bikyiel’pi‘jk” (220)

A; et B; qui expriment les amplitudes de 'onde évanescence et progressive, et

iy = koy = kay, kzi = \/kf + (kpsing;)? pourn = 1,2, 3.

Les équations (3.5) et (3.6) définissants les coefficients de Fresnel (la réflexion r et transmission
t a I'interface) de 'onde polarisée p ou s sont donnés par :

rik — Kei— Koy in _ sy ki (2.21)
3 kzi + kzj, P TL? i nf
kzj kzi

tip = (L 74) (2:22)
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FIGURE 2.4 - Processus continu de la propagation aux interfaces. Termes de réflectivité et de la transmis-
sion. Les fléches représentent les vecteurs d’onde des ondes partielles. Les facteurs a proximité des fleches
indiquent les valeurs des phases du champ électrique correspondant (pour les polarisations S ou P)

avec r'* = —rM et tFh = (1 4 7%)(1 + r™) . Ici, i et k dénotent les couches adjacentes de
la structure. Il faut noter que la structure que nous étudions dans cette partie remplie toutes les
conditions d’une excitation résonnante des plasmons de surface qui s’expriment par :

[real(eg)| >>> img(e2) (2.23)
lreal(es)| >>> &3 (2.24)
€1 > €3 (2.25)

Une légere extension consiste a avoir des ondes arrivant des deux cotés de I'interface a la fois. Les

champs électriques de 'onde ont des amplitudes (a I'interface) que 'on note par Eii/)p, ES};, Eit/)p, Eg I

(vers ’avant et 'arriére du milieu 0, vers ’avant et ’arriere du milieu 1). Celles-ci sont liées par
les relations :

r o _ 0l pi
s/p — T's/ps/p + tS/p S/p (2.26)
ES/p tS/p S/p + rS/p S/p (2.27)

Les composantes des champs électriques en réflexion et transmission sont dépendantes du champ
électrique incident par les relations suivantes (Cf.fig 3-4) :

o= [y Ts/p "Hi?p g/1pempzzﬁ§%7"s/p 8/pexp21ﬁ) JES 8/p (2.28)
o
E' p = = [t pt+ts /pexpmﬁ z%rs oS /pexpmﬁ YIE! I (2.29)
q=

Les expressions analytiques des coefficients de réflexion et de transmission s’expriment respecti-
vement comme suite :

Ty /p + 2! exp®B

14 7%

S/p

Ty (2.30)
/p — 0 r s/p expmﬂ
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01 412 0028
bs/p = S/10018/2712 4 2i (231)
1+ Ts/pTs/pELD
avec 5
6 = kzgdg = 22@0081', A= — (232)
A w
Et pourds; — 0 les équations (3.30) et (3.32) se réduisent a :
P01 421
Fofp = T gy 5+/P I (2.33)
Ts/p"s/p
401 412
s/p"s/p
ts/fl’ = 01 .12 (2.34)
1+, IoTsTp

D’ou, on peut déduire quantitativement les intensités de réflexion et de transmission de I’'onde
pour chaque type de polarisation s ou p de la lumiére par :

R = |T‘012|2 (235)

T = |tor2]” (2.36)

2.4 Modélisation d’un systéme multicouche par la méthode
matricielle :

La méthode matricielle de transfere (TMM) [56] adaptable au calcul de la réponse optique de
toute structure multicouche donne des résultats plus précis. TMM donnerait des résultats rapides et
robustes particulierement pour le théorique modeler de la réflexion totale atténuée de Kretschmann
(ATR). L’exécution de Le TMM pour les films multicouche périodiques peut suivre I'un ou 'autre
FE H la matrice de transfert [57] ou S-Matrice [58,59]. En se basant sur cette méthode ( TMM), il
est commode de déduire I'intensité de ’'onde réfléchie, et celle de la transmission ou ’absorbance
dans une dépendance angulaire. la méthode de TMM peut étre également appliquée aux guides
d’ondes multicouches complexes [60, 61]. Dans notre étude, il est considéré une géométrie générale
composée de N-couches, et ou chacune d’elle est homogéne. La géométrie, de dimension infinie
selon x, est orientée dans le plan d’axes x-z. Chaque couche N est caractérisée par ses constantes
diélectriques, permittivité ¢y et perméabilité, ;1y. Les notations pour le systeme a N couches
(Couche 1 : Prisme, Couche N : milieu d’analyse), sont spécifiées dans la figure 3.1.

2.4.1 La matrice de transfert dans une forme exponentielle (SM)

Dans la pratique, on ne peut avoir ’acces direct aux composants de la matrice de transfert
notée M mais aux parametres de dispersion dans la matrice de dispersion S : Comme il est illustré
sur la figure 3.5.

Comme indiqué dans ces cas de figures, le champ électrique total dans chaque milieu de
propagation est en partie composé d’'une onde incidente notée, i et une onde due a la réflexion
notée r tel que :

E=E'+E" (2.37)
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FIGURE 2.5 — Dérivation de la matrice de transfert d’interface ; Les fleches représentent les vecteurs d’onde
des ondes. Les étiquettes a proximité des fleches indiquent les valeurs des phases de champ électrique
correspondant (pour les polarisations S ou P)

Au niveau de chaque couche, la dépendance du champ dans le plan (x, z) est la méme pour les deux
types de polarisation de 'onde, de sorte que seule la dépendance selon I’axe z sera considérée.
Ainsi, pour chaque polarisation s ou p d’'une onde incident le champ électrique s’exprime par la

matrice : .

E= ( f/p(z)> (2.38)

s/p(z)

Les matrices de transfert entre les interfaces peuvent étre exprimées en utilisant le principe de
superposition et les équations de Fresnel, comme illustré dans la Figure 3.5. La matrice dépend
de la polarisation ainsi que des conditions limites traduites sur la continuité des champs se
propageant de part et d’autre d’une interface. Autrement dit, la transformation linéaire reliant les
champs juste au-dessus et au dessous d’une interface est nécessaire pour calculer la réflectivité
et la transmission du systéme. Cette matrice est appelée la matrice de transfert du multicouche
considéré. La coordonnée z a laquelle se situe I'interface d’ordre (k)™ est :

N
z=0etz,=> k (2.39)
k=0
et une valeur immédiatement au-dessus de l'interface est notée z; et immédiatement inférieure a
I'interface sous la forme 2. Avec cette notation, la matrice de transfert pour la polarisation s ou
p est définie par :
Ss/pEs/p(2k+1)) = Esyp(2k) (2.40)

Il est a noté que la matrice de transfert exprime I’écriture des champs se propageant en bas de la
structure en fonction de ceux qui se propagent en haut de la structure. Ainsi, I’écriture explicite
des éléments de la matrice de transfert est :

0 N
Eé(S/p) = St Siy Ei(s/p) (2.41)
Eroim) S 5 0
D’ou on parvient a déduire I'intensité des coeflicients de réflexion et de transmission pour toute
polarisation s/p par les facteurs :

S
Tafp = —SZ (2.42)
1
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I reste maintenant a déterminer la matrice de transfert pour une géométrie donnée. Comme
discuté dans la section précédente, et I'amplitude changent lorsque les ondes rencontrent une
interface ou se propagent a travers une couche. Par conséquent, une matrice de transfert Hj, ;41
associée a chaque interface est de la forme :

H i 5+1)Es/p(2141)) = Eg/p(21) (2.44)

et un autre matrice de transfert L) peut étre associée a chaque couche est de la forme :

LiyEs/p(2r11)) = Egpp(2) (2.45)

de sorte que la matrice de transfert totale peut étre exprimée par

Sll 512 o
< 5121 522 ) - s/p H Hkk+1 (246)

Ici,H (1, j.41) est la matrice de passage du milieu de propagation k au milieu voisin £ + 1 tel que :

1 1 Tk ket 1
H = ’ 2.47

Et la matrice, L) décrivant la propagation dans le milieu k s’écrit :

ik kdy
erp 0

Les facteurs 7y, 41 et ¢y 11 expriment les coefficients de Fresnel de réflexion et de transmission
sur l'interface couche k et couche k+1, tels que définis dans les équations (3.21) et (3.22). De plus,
Re(ik,dy) et Im(ik.,dy) représentent respectivement, la phase de I'onde et I’atténuation par
absorption dans le milieu k.

2.4.2 Exemples de structure et la matrice de transfert

Les expressions analytiques pour une structure contient couche simples ou doublé sont aisé-
ment déduites en utilisant la méthode de matrice de transfert décrite ci-dessus. Pour une structure
monocouche composée d’un matériau d’épaisseur, d; interfacé par deux milieux diélectriques, la
matrice de transfert est de la forme suivante :

g _ 1 1 rg/lp expk=1d1 O 1 r;?p
s/p t t12 7,01 1 0 €l’p_ZkZ1d1 7,12 1

s/p”s/p s/p s/p
ik,1dy 2ik,1d; 2ik,1d1
ex 1+7r? ex + Ty,
= # ( _SI_/]; s/pex szkzldl S/p jﬁezpmzldl ) (2.49)
s/p~s/p s/p s/p P 5/17 S/P p
a partir de laquelle les termes de la réflectivité et de la transmission sont donnés par :
sp T rs exp*”
Ts/p = 1 —i/_p /p 28 (2.50)
TS/p S/pexp
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t0 /pt exp*”?

1+ 7%

8/p

ts/p 5 (2.51)
s/p S/pexp 7

Les écritures de ces deux termes sont en bon accord avec ceux exprimés par les Egs. (3.30) et (3.31).
En considérant une structure a double couche, disposée entre deux diélectriques, la matrice de
transfert dans ce cas s’écrit :

g 1 ( 1 S/IP ) ( expadi 0 >
s/p 301 412 23 | 501 —ikz1d
tS/ptS/ptS/p Tspp 1 0 exp

o 1 T3y eap't=2® 0 L7
r;?p 1 0 expik=2dz r??p 1

(2.52)
B exp_i(kzldl+k22d2)
ts/pts/pts/p %ik-1d %ikz1d1 )23
(o LTI ) i) (kTSR s,
( (s/p+T/€$pzZ1l) ' ) ( (5/p+r/ p’Lle)Ts/ ' )
+( S/p +rs/pel.pmkzldl)ng’»pexpmkzzab +( s/p +Ts/pexp22k21d1)Tgl/Spel.p%kzzdg
D’ou, on déduit la réflectivité et la transmission :
- _ ( s/p + 7“s/loemp%kzldl) + ( s/p + Ts/pexp%kZIdI)TQ? eprikzng (2 54)
s/p (1 +7ﬂs/p 8/pexp2““zld1) + (r s/p‘i‘?"s/pexpm“dl)T/ expik=2dz :
i(kz1d1+kaod
ts/p = tS/ptS/ptS/pexp( ) (2.55)
s/p (1 +7,s/p S/pexpmzldl) + (r12 riz +Ts/pexp2zkzld1)r/ exp2ikz2dz :
Eqgs. (3.54) et (3.55) peuvent étre réarrangés [62] :
123 . 2ik.1d
r Fajp + Tajpeny (2.56)
s/p = 1+7,s/p 81?361;2921@1(11 ’
123 . i(ko1di+kaad
- ts/pts/pexp( rd1tkaadi) (2.57)
s/p — 1 +7,S/p ;?2e$p2ikz1d1 ’
Ou
2ik,od
#1238 _ S/p + TS/p 8/p6xp o (2.58)
s/p 2ikada )
1+ rs/p S/pea:p
ikzod
123 _ ts/pts/pemp o 259
S/p 1 2ik,odo ( . )
+TS/:D s/pexp -
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FIGURE 2.6 — a) Coefficients de réflexion sur une interface en fonction de I’angle d’incidence pour les
polarisations TM (P) b) La sensibilité par I’effet d’indice

2.4.3 La matrice de transfert en notation trigonométrique

En considérant I'onde d’excitation de polarisation p (TM) se propageant a travers la géométrie
schématisée par la figure 3.6. Ainsi, les champs électromagnétiques mis en jeu sont :

Les types de configurations modélisées pour décrire analytiquement les comportements de

leurs réponses associées a la résonance plasmon de surface (SPR) sont illustrées par dans la fig.
3.1. A partir de ces réponses, les parametres de performance (sensitivité angulaire, facteur de
qualité, la largeur a mi-hauteur et le confinement) sont évalués. De telles caractéristiques sont
analysées sous les effets des parameétres géométriques et optiques de la structure simulée. L’intérét
principal d’une telle analyse revient a optimiser la réponse optique d’une configuration donnée
et de montrer son potentiel a capter un mode SPR dont la sensibilité est considérée comme une
référence pour la détection d’une substance adjacente au matériau actif impliqué.
A titre d’exemple, un type de profil SPR, avec ces caractéristiques, est représenté dans la fig. 3.6. En
incluant des fluctuations sur I'indice de réfraction d’un milieu donné, en conséquence, la réponse
du capteur est affectée par un décalage angulaire et ou des limites en résolution sont manipulées
de fagon apparente. Cependant, le pic de résonance est principalement da a I’absorption d’une
fraction d’énergie de 'onde incidente externe par le mode plasmon que supporte le capteur. Un tel
profil de la réflectivité, exprimée en fonction de I’angle d’incidence (pour une longueur d’onde
fixée), démontre une décroissance pointue a un certain angle f5pr correspondant a I’excitation du
plasmon de surface. Pour ce mode de résonance, sa longueur d’onde de propagation, notée Agpr
pour toute longueur d’onde )y d’'une onde incidente est évaluée par :

ASPR —_ (260)

La sensibilité angulaire, I'un des parametres spécifiques a la détermination de la résolution d’un
capteur SPR, est exprimée sur le plus décalage angulaire (ou spectral) de résonance de la longueur
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FIGURE 2.7 - Structure du multicouche plasmonique dans la configuration de Kretschmann-Raether

d’onde [66-68] Ce facteur s’exprime selon la forme :

g d0spr _ dAspr

2.61
on on (261)

ou 60spr ,0\spr et dn sont des variations de la résonance angulaire, spectrale et indice réfractive
respectivement. Un second terme estimable sur le profil de la réflectivité est le facteur de qualité,
Q. Sachant que le creux a I’angle de résonance est une référence quantifiant la précision sur la
lecture de SPR, le facteur de qualité est recommendé d’etre plus faible que possible [67]. Il est
défini par :

06os _ dXos

tanfspr ~ Aspr

Q= (2.62)

Ici 00y5 (ou 0\ 5 ) est la largeur a mi-hauteur mesurée a 50 de I'intensité du pic SPR. Sa valeur
réciproque définie la précision limite de détection de la résonance ; c’est a dire 96, +,(ou dA\g: ). Le
plasmon de surface n’est excité que pour une onde électromagnétique externe de polarisation TM ,
i.e., le champ électrique E;, se propageant dans un milieu i, est perpendiculaire au plan d’incidence.
Ainsi, en considérant le champ électrique, se propageant dans milieu noté p adjacent a un métal
d’épaisseur d (Cf. Fig.3.8), on écrit :

1
0
ka

kz(]

E)={E,. expFerthad)} pgyy=iwt (2.63)
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De facon analogue, pour le champ électrique dans le milieu 3, on écrit :

1
Ey = m{Eq, k(;) expFetthad)y gyt (2.64)
k

22

avec . )
- -
m= : o) ”’.) (2.65)
expflkzldl _ r126xplkzldl

A base du rapport de ces deux expressions de champs électriques, on peut définir les facteurs de
confinement paralléle ( f|) et perpendiculaire (f,) des modes plasmons que supporte la configura-
tion prisme-métal-diélectrique. Soit :

o |E2u:c |z:0 o

B ’EO'uz|z:d1

Si(®) (2.66)

_ [Batzlico _ Eao

f1(0)

= = (2.67)

|E0-uz|z:d1 sz
Ces facteurs feront I'objet d’'une étude analytique en fonction de ’angle d’incidence qui sera
discutée dans la partie des résultats.

2.5 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons décrit le formalisme théorique de la matrice de transfert fiable
a la prédiction de la réponse optique de configuration conceptualisée. Il est défini en particulier
les parametres caractéristiques spécifiques a la performance d’'un capteur SPR. Dans l'intérét de
dégager les limites consignées par les parametres de structure, le formalisme sera étendu pour
différents arrangements considérés entre un métamatériau et un métal alcalin (Au) pour mettre en
évidence d’autres effets d’interface associés a la résonance plasmon de surface.
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4.1 Conception d’un capteur SPR contrélé a travers le GaAS

4.1.1 Problématique du sujet

Les performances d’un capteur de la résonance plasmonique de surface (SPR), a travers ’arsenic
du gallium (GaAs), sont analysées théoriquement. En utilisant le formalisme de la matrice de
transfert étendu au cas d’'une approche a quatre couches, la réflectance du capteur SPR a été
calculée en mode d’interrogation angulaire sous 'influence des épaisseurs et indices de réfraction
des milieux impliqués dans le dispositif considéré. Le nombre de parametres évoqués, une fois
ajustés pour des performances optimales, rend cette structure composée de deux couches de
métamateriaux : GaAs-MM-Gap-MM comme une plateforme exploitable en haute performance de
détection de la SPR (précision de détection plus réduite). En particulier, les effets des épaisseurs
critiques de la couche isolante interne, et I'indice de réfraction du prisme sont discutés en termes
d’évaluation des caractéristiques principales de la réponse SPR (possibilité de fonctionnement
multimode).

4.1.2 Introduction

Au cours de ces derniéres années, les phénomenes optiques résonants générés dans des condi-
tions appropriées le long d’une interface conducteur-diélectrique ont suscité un intérét significatif
pour le développement de capteurs [69-70] et la caractérisation de leurs performances. L’excitation
de phénomeénes optiques par la lumiére cohérente dans des couches minces métalliques fonction-
nalisées a souvent été explorée par la méthode de la réflexion totale atténuée (ATR) au moyen
d’un coupleur optique ( prisme) ou des réseaux métalliques [71-73]. Les conducteurs standard
couramment utilisés pour analyser les caractéristiques de détection de ces phénomenes résonnants,
appelés ici résonance plasmonique de surface (SPR), sont 'argent, l'or, le cuivre et I’aluminium
[74-78]. Les effets optiques exprimés en termes de permittivité diélectrique (ou indice de réfraction)
d’une couche active plasmonique avec I’épaisseur de la couche ont une forte influence sur le
profile de la courbe SPR [67,79]. Depuis la découverte de capteurs conventionnels utilisés pour la
détection de gaz [80-82], et d’autres types de capteurs SPR avec différents matériaux plasmoniques
ont été concus et simulés pour développer de nombreuses applications optiques [71, 83-67]. Il y a
quelques années, M. Bera et al [88] ont proposé un schéma de détection en insérant le matériau
diélectrique entre le coupleur( prisme) et un film de métal. Récemment, M. Shahzad et al [89]
ont rapporté une étude expérimentale pour mettre en évidence ’avantage de fonctionner avec
le silicium fortement dopé dans le spectre infrarouge, mais leur résolution de détection obtenue
nécessite une amélioration davantage.

En se référant au grand nombre de travaux publiés explorant la performance des capteurs élec-
tromagnétiques résonnants, peu d’attention a été donnée dans la littérature pour coupler les
modes plasmon dans un espace diélectrique enfermé entre deux couches de matériau a main
gauche (LHM). La nouvelle stratégie évoquée ici concerne I’excitation des polaritons plasmons
de surface (SPP : Surface Plasmons Polaritons) dans un guide d’ondes du type LHM(left handed
material)/gap diélectrique/LHM dont les indices de réfraction de ses constituants dépendent de
la longueur d’onde de fonctionnement de la lumiére incidente. Il est important de rappeler que
les métamatériaux(LHM), de propriétés électromagnétiques spécifiques, sont souvent considérés
comme des matériaux efficaces [90]. Afin d’étudier I'effet de ces matériaux efficaces sur le profil
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SPR calculé, nous adoptons le prisme (252G : chalcogénure) et un cristal de GaAs dont les indices
de réfraction, n, et ngqas sont disposés respectivement au sommet de la structure (Cf. Fig. 4.1).
Le capteur SPR proposé est souvent désigné sous le nom de cavité métal/diélectrique gap/metal
(MIM) [91-93]. La motivation dans ce travail est d’atteindre une sensibilité élevée (par I’emploi
des couches bimétamateriaux) du capteur SPR. Sur les tracés de la réflectance pour une longueur
d’onde fixée, on étudie I'influence des parameétres de la structure (MIM) sur la sensibilité angulaire
et la mise en évidence des fonctionnalités optiques (cavité Fabry-Pérot monomode et multimode).
L’article est organisé comme suit : La section 2 présente ’approche théorique et les étapes de la
procédure pour optimiser la réponse optique du capteur plasmonique. Dans la section 3, nous
présentons les résultats avec leur discussion. Le document se termine par quelques remarques
finales a la section 4.

4.1.3 Approche théorique

La structure étudiée est représentée schématiquement sur la figure 4.1 Le capteur plasmonique
est composé de cinq couches. La premiére couche est un prisme d’indice de réfraction, n,. Ce
coupleur assure la condition d’accord entre le vecteur d’'onde de 'onde incidente et celui décrivant
la constante de propagation du plasmon ( ajustement de I’angle d’incidence) (Cf. Fig 4.1 pour les
notations). Autrement dit, lorsqu’une lumiére polarisée p est incidente sur le coupleur au-dela de
I’angle critique (6. < Ospr), une onde évanescente apparait a I'interface prisme/GaAs, pénétrant
dans le milieu GaAs pour atteindre la couche active (métamatériau : LHM). Ainsi, il induit des
excitations (SPs) a 'interface matériau-GaAs qui dépendent a la fois des épaisseurs de GaAs et
des épaisseurs du métamatériau. Dans la présente analyse, les indices de réfraction du GaAs et du
LHM sont considérés variables avec la longueur d’onde et la réponse SPR est obtenue a partir de
la réflectivité a I'interface LHM/ GaAs. Les résultats dépendent fortement de I’épaisseur du LHM,
daran et de Pindice du prisme, n,,. Afin de réaliser des systemes de capteurs compacts, différentes
conditions et techniques ont été adoptées par G. Zheng et al [94] et C. Yanxia et al [95] pour
corréler efficacement la lumiére aux plasmons de surface sélectionnés (SPs).

4.1.4 Résonance plasmonique de surface

Pour prédire la réponse SPR, considérons d’abord la géométrie représentée sur la fig. 4.1 en
tant que multicouche ou les couches N sont empilées le long de la direction z. Pour cette structure
appelée type de structure MIM, chaque matériau gaucher est caractérisé par une épaisseur dysp1,
permittivité /7, et perméabilité magnétique, 1y alors que d’autres milieux indicés par i, ont un
indice de réfraction, pour i = 1, 2 et 3. Quand le structurePrisme/GaAs/MM/Analyte/MM, constitué
de cinq couches, est exposé a un faisceau incident de polarisation transverse magnétique (TM ou
P

D’apres section 3.4.3 du chapitre précédent, en analysant le dispositif multicouche dans le cas
considéré, le formalisme ainsi décrit conduit a exprimer le coefficient de réflexion comme suite :

(M1 + Miags)qn — (May + Maags) o
(Mg + Miags)qn + (May + Maags)

Ce qui donne la dépendance angulaire de la réflectivité TM pour les cinq couches comme. La
réponse ultérieure de la structure sera étudiée a une longueur d’onde fixée, et les autres parameétres

R, =| (4.1)
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F1GURE 4.1 — Illustration schématique du capteur multicouche considérée pour simuler les courbes de la
SPR:le milieu incident est un prisme, suivi du cristal GaAs (indice de réfraction ng, 45, épaisseur, dgq45) et
un espace interne (indice de réfraction ns, épaisseur d;) empilé entre deux métamatériaux LHM(épaisseur,
dpra1) caractérisés par une permittivité négative, € ,/); = —33.5 et une perméabilité magnétique,uy s =
—11.

seront ajustés de facon appropriée pour souligner leurs effets sur le spectre. Rappelons que notre
étude précédente était limitée a une longueur d’onde fixe de A\ = 740nm avec ’hypothese que tous
les milieux empilés représentés sur la Fig 4.1 sont optiquement décrits par leur distribution spatiale
des constantes diélectriques, ny, € et ;. Dans la plage de longueurs d’onde de 0,43 — 2, 5um
[96], les indices de réfraction du prisme de chalcogénure (252G), du cristal [20,97-99] et de GaAs
[100] sont calculés selon les formules suivantes :

7.4969\2 1.9347)2
Goas = EGans(X) =3, 42
NGaas = €Gads(A) = 3.5 + 2 — 04080 + JERNETRTE (4.2)
02 ,
eom(N) = (2.24047 4 202093 000508, 5 (4.3)

A2 Al

Ou, A désigne la longueur d’onde (en micromeétre). La figure 4.2 illustre comment I’équation
(4.2) prédit le comportement dispersif de GaAs en tant que couche individuelle par rapport a la
longueur d’onde dans la plage visible. Ici, I'’espace interne est conceptualisé comme un milieu de
détection dont I'indice de réfraction varie avec la concentration, C dans la plage 0,005% — 1% est
calculé selon la relation suivante [101] :

ng = 0.1463 x C + 1.33 (4.4)

La permittivité et la perméabilité magnétique du métamatériau ont été tirées de la ré[32]. Une
étude numérique de I’équation 8 donne les caractéristiques SPR, c’est-a-dire que la réflectance
angulaire et la performance du capteur seront analysées en termes de tous les parameétres du
multicouche proposé.
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F1GURE 4.2 - Dépendance en longueur d’onde de I'indice de réfraction du cristal GaAs.

4.1.5 Résultats et discussions

Dans cette section, nous examinons d’abord I'influence de I'indice du prisme (de différentes
natures), des épaisseurs des milieux empilés et de leurs indices de réfraction sur le décalage de la
résonance angulaire, la largeur maximale a mi-hauteur et I'intensité de la réflectance (spectres SPR).
Pour atteindre les performances acceptables, nous essayons d’identifier les conditions appropriées
sur les parametres des milieux du dispositif de détection.

Sensibilité du matériau du prisme et caractéristiques duSPR

Comme mentionné ci-dessus, la relation de dispersion, k£, du SPR se propageant dans la
direction x (voir figure 4.1) est liée a I'indice de réfraction n, du prisme. Nous avons d’abord
considéré différents prisme dont les indices de réfraction sont listés dans le tableau 4.1, pour trouver
les meilleures conditions d’excitation des modes SPs, (c’est-a-dire largeur a mi-hauteur étroite et
réflectivité minimale) et déterminer l'effet de la réfraction par le prisme de couplage. Dans tous les
capteurs a base des configurations plasmoniques, les modes SPs sont généralement mesurés a partir
du profil de réflectivité sous différents modes d’interrogation [102, 94]. En utilisant le formalisme

Le Prisme 252G TaFD5 BaF10 TIK1
Indice de Réfraction 2.31 1.83 1.67 1.47

TaBLE 4.1 -Indice de réfraction de différents matériaux constituant le prisme correspondant a la longueur
d’onde de 738nm[97-99].

matriciel qui est particulierement pratique pour décrire les SPs de structures multicouches, la
réflectivité TM est calculée en fonction de I’angle d’incidence. La figure 4.3 montre que pour les
épaisseurs de 30nm, 200nm et 300nm de GaAs, I'épaisseur de LHM supérieure et le milieu de
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FIGURE 4.3 — Spectres de la reflectance du capteur multicouche avec différents prismes dans les conditions :
épaisseur de GaAs(30nm), Pépaisseur du métamatériauLHM (300nm), 'indice et I’épaisseur de I'espace
interne sont de 1.33 et 200nm respectivement.

détection (n, = 1, 33) respectivement, une augmentation de I'indice de réfraction n, abaisse la
position angulaire SPR. Un couplage efficace a été réalisé dans une plage angulaire large bande
(33, 38° — 62, 33°). Cela signifie qu’avec le prisme de verre 252G d’indice de réfraction, 2.31, les
conditions appropriées sont a 50%) de la réflectivité : F'W H M (Q = 24,39) du mode SP supporté
a linterface GaAs/LHM, Ospr = 34, 38° ou le pic de réflectance chute a 20%. Par conséquent, le
prisme de couplage en verre (252G) d’indice de réfraction supérieur par rapport aux autres types
de prismes donne lieu a de meilleur performance du biocapteur dans le visible puisque I'inverse de
FWHM prend sa plus petite valeur, 6y 5 = 1.63°. Afin d’étudier expérimentalement la sensibilité et
la stabilité de Ag et Au, S. sabine et al [103] ont adopté une stratégie similaire en choisissant un
prisme a indice élevé comme le BK7, n, = 1.52 qui a offert 'avantage d’atteindre des minima de
la largeur a mi-hauteur (FWHM) et de l'intensité du profil SPR.

Effet de I’épaisseur du cristal GaAs

Un substrat GaAs d’indice de réfraction, ng,as = 3.32 a été incorporé dans le capteur SPR
252G-prisme afin d’améliorer sa sensibilité. Il est a noter que pour les applications SPR, I’épaisseur
dprar de la couche LHM active présente une influence significative sur le creux de la SPR [67].

La réflectivité angulaire, R(6;) est représentée sur la figure 4.4 montrant l’effet de I’épaisseur
du GaAs, dgqas une fois ajustée de 10nm a 110nm. En utilisant un analyte d’indice de réfraction
ns = 1.33 et une épaisseur de 200nm pour la couche LHM, on constate que le capteur SPR
présente une réflectance minimale de 4%, soit un transfert d’énergie maximum proche de 'angle
de résonance (fspr = 34.25° avec dgqas = 70nm). Comme on peut le voir a partir de 'inset de la
fig. 4.3, sans le GaAs, 'excitation de la SPR se produit a I’angle 0spr = 34.21° ou 'intensité de
la réflectance chute a 17.7%. Finalement, I'incorporation du GaAs (entre prisme (252G) et LHM)
avec |'épaisseur optimisée, dg,4s = 70nm, conduit a la possibilité d’améliorer la performance du
capteur concu. La légére diminution du facteur de qualité, () = 18 par rapport au cas ou la couche
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FIGURE 4.4 — Courbes de la SPR en fonction de ’angle d’incidence calculées pour six épaisseurs de GaAs
différentes spécifiées dans l'inset, avec un prisme de chalcogénure (252G) (n, = 2.31), les autres para-
meétres de la structure sont les mémes que ceux de la figure 4.3. L’avantage de I'incorporation du GaAs est
montrée dans l’inset car elle conduit a générer une forte excitation de modes SPs.

de GaAs est absente () = 25.3) est certainement due a des pertes dans la couche de LHM.

Influence de I’épaisseur de la couche LHM

L’importance de Iépaisseur de couche de LHM, dy;ps; (voir Fig. 4.1 pour les notations) sur les
caractéristiques SPR, est illustrée sur la Fig. 4.5, en termes d’angle d’incidence,f;. On peut voir que
pour des épaisseurs différentes, dysys1 ajustées entre 60nm et 400nm, les pics de la réflectance
sont décalés a des angles plus restreints :0gpr = 33.73° — 34.51°. Par conséquent, pour produire
un couplage efficace élevé de la lumiere incidente vers les modes SP avec, A = 738nm, n, = 1.33
et d; = 70nm, la couche LHM (eprpr = —33.5, parr = —11) doit étre dimensionne a 240nm.

Dans ces conditions, I'intensité minimale du pic SPR chute 4 0.67% (0spr = 33.25°), ce qui
conduit a une amélioration de la sensibilité angulaire. Sous I'influence de la couche de LHM, il est
important de noter que la largeur du profile (courbes de réflectance) a tendance a étre affinée et
que le creux atteint le minimum. A partir de la comparaison systématique des Figs. 4.4 et 4.5, on
conclut que le matériau (LHM) actif contribue a diminuer le facteur de qualité avec un transfert
d’énergie supérieur a celui provoqué par I'épaisseur de GaAs. Ce comportement a été montré par
Shalabney et al [68] obtenu avec des couches anisotropiques ou la largeur de raie de la réponse
SPR est améliorée sur I'indice de réfraction d’un analyte. En particulier, la forme et le minimum du
creux de la SPR dépendent largement de la couche de LHM aussi bien que de son environnement
comme il a été décrit avec d’autres conducteurs plasmoniques actifs par les réfs[50,101, 104-105].
Considérant les résultats des Figs. 4.4 et 4.5, il ressort de la réflectance la plus profonde que
I’épaisseur de GaAs et I'épaisseur de LHM affectent de maniere similaire les performances du
capteur SPR. Il reste donc a montrer que la localisation angulaire de SPR est 1égerement différente
en considérant séparément l'effet de I'épaisseur du GaAs :0gpr = 34.25° — 34.17°, et leffet de
I’épaisseur de LHM : Ogpr = 33.73° — 34.5°.
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FIGURE 4.5 — Comportement en fonction de ’angle d’incidence des spectres de réflectance SPR par I'aug-
mentation de ’épaisseur du métamatériau LHM ajustée dans intervalle 60nm —400nm, avec une épaisseur
de GaAs (70nm) ; les autres paramétres sont les mémes que ceux de la figure 4.3.

Effets de I’épaisseur et de I'indice de réfraction de ’analyte

Lorsque le cristal GaAs est inséré entre le prisme(252G) et la couche LHM, le couplage efficace
attendu est nettement amélioré comme le montre la Fig.4. Par conséquent, afin d’étudier I'effet de
I’épaisseur de 'analyte (indice de réfraction, n, = 1.33), les courbes de la SPR sont représentées sur
la figure 4.6(a). Ces spectres angulaires montrent un comportement remarquable dans le biocapteur
qui n’est pas observé sur un capteur multicouche avec graphéne comme rapporté par Maharana
et al [106] et sur le guide d’onde optique symétrique M gF;,/Au rapporté par Heng Shi et al [107].

Le capteur suggéré a le potentiel de piéger plus d'un mode SPR lorsque ’épaisseur de ’analyte
est ajustée au-dela de 185nm. En revanche, plusieurs modes résonnants sont résolus lorsque
I’épaisseur de 'analyte, ds est réglée entre 370nm et 550nm, deux SPR a longue portée [104]
apparaissent simultanément sur la courbe de p-réflectance pour dy;p1 = 370nm. Dans cette
derniére fonctionnalité, sous l'effet de I'épaisseur de I’analyte, le capteur agit comme une cavité
d’interférometre de Fabry-Perot qui conduit a manipuler I'intervalle spectrale libre (FSR : free
spectral range), évaluée entre deux SPR successifs. Lorsque 1’épaisseur de I’analyte augmente
au-dela de 740nm, une série d’excitations SPR apparaissent (Cf. figure 4.6(b)) a 'intérieur de la
nanocavité avec des périodicités distinctes des oscillations de modes, a savoir que le facteur FSR
diminue lorsque ’épaisseur de ’analyte augmente. Des caractéristiques telles que la position
angulaire, 'intensité minimale et le facteur de qualité des pics SPR pour chaque mode plasmonique
de surface (SPM) sont récapitulées dans la table 4.2. En comparant ces résultats avec ceux rapportés
sur la figure 4.2, on constate que la dimension z de 'empilement, c’est-a-dire 2 = dyp1 + ds,
les modes SPR sont excités dans une bande angulaire inférieure a celle impliquée par le prisme.
Pour un indice de réfraction d’analyte fixé a 1.33, en augmentant la largeur, ds tel que le rapport
ds/(dp+dppar) >> 1, le capteur supporte de multiples oscillations de modes SPR ou les positions
angulaires entre deux pics successifs diminuent. Par conséquent, a partir d’'une valeur seuil de
ds = 578.1nm (voir figure 4.6(c)), plusieurs pics apparaissent en raison de modulations de la
SPR et d’interférences provenant de réflexions multiples du champ électrique se propageant aux
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FIGURE 4.6 — Courbes de la SPR angulaires du capteur proposé avec augmentation de I’épaisseur de I’es-
pace interne (a) Dans le régime sub-longueur d’onde et (b) Au-dela du régime sub-longueur d’onde et (c)
L’épaisseur critique de diélectrique pour apparait SPR. Les autres parameétres sont les mémes que ceux de
la figure 4.4.
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interfaces de part et d’autre du gap de la cavité. Récemment, Heng Shi et al [107] et les auteurs de
la réf [108] ont suggéré que les dispositifs empilés du type : métal-isolant-métal (MIM) supportent
des champs de distribution résonants a 'intérieur du gap (isolant) en raison de la profondeur
de pénétration des SP. Comme le montre la figure 4.6 (c), le nombre d’oscillations SP présentées
par le capteur GaAs/LHM/Analyte/LHM proposé avec un couplage efficace sont contrdlés a partir
des valeurs critiques de I’épaisseur de I'analyte, d; = 21.75nm (un SP avec un grand FWHM),
ds = 299.9nm (coexistence de deux modes SPs) et d; = 578.1nm (coexistence de trois modes
SPs). On peut voir que I'épaisseur de couche d’analyte a c6té de I’épaisseur LHM a une influence
substantielle sur (i) la largeur a mi-hauteur (FWHM) de la courbe SPR, (ii) le facteur (FSR) entre
deux SPR successifs, et (iii) la génération de plusieurs modes de SPR lorsque I’épaisseur dg dépasse
I'ordre de 299.9nm. Ainsi, I'épaisseur de la couche d’analyte ajustée au-dela de 21.75nm joue un
role important pour générer a la fois des modes SP (a des angles plus petits) et ceux excités a courte
distance (a des angles supérieurs) avec GaAs comme couche tampon de 70nm d’épaisseur. Ce
comportement a été souligné par R. Slavik et al. [109] pour améliorer encore les performances de
détection d’une structure stratifiée asymétrique (prisme/Téflon/Au/Eau) étudiée aussi bien dans des
configurations angulaires que spectrales par L. Brigo et al. [110] sur un réseau métallique plasmo-
nique de surface sinusoidale. Les deux types de modes SPR observés sur notre structure basée sur la
haute détection de modes SPR, sont résolus sur la réflectivité TM-angulaire dans un ordre inverse
par rapport a ceux obtenus par les références [109, 110]. Selon les données représentées sur les
Figs. 4.4-4.6, le mode unique ne présente pas de coupure, mais les modes d’oscillation périodiques
peuvent étre maintenus par le dispositif tout en augmentant la largeur, d, de I’écart (analyte). Par
conséquent, nous pensons que l’ajustement de I’épaisseur de cet écart autour des valeurs critiques
précédentes améliore remarquablement les caractéristiques de mode SPR, y compris le décalage de
I’angle de résonance, FWHM et les pics plasmoniques les plus profonds, ainsi que la sensibilité
du capteur. Ainsi, pour obtenir un couplage simultané optimal dans la configuration angulaire, il
faut optimiser la couche tampon (GaAs) d’épaisseur 70nm et considérer I’épaisseur critique de
I'ordre de 578.1nm d’analyte (comme couche de couplage interne, n, = 1.33). Les parametres de
performance correspondants a courte portée (SR)- SPR (0spr = 34, 7°) requis pour la détection
sont : largeur du spectre, etQ) = 44,6 (Cf. figure 4.6 (c)). Enfin, pour souligner le potentiel de

Nombre de range P.rangel P.range2 P.range3
Ordre de mode résonance 3456 891011 111213 14
A0 =01 — 0 0.643+0.016 0.963+£0.013 1.28340.016

TABLE 4.2 — Caractéristiques extraites de la figure 4.6 (b) des courbes SPR angulaires du capteur mul-
ticouche sur I'influence de 1’épaisseur de ’espace interne, d, > 10\, c’est-a-dire, dans le régime sub-
longueur d’onde. Les autres parametres de structures sont les mémes que ceux indiqués a la figure 4.3.

notre capteur concu en ce qui concerne I’ajustement de I’épaisseur de ’analyte au-dela de I’échelle
de sous-longueur d’onde ; c’est-a-dire d; = 8mm > 10\, nous montrons les résultats : Fig. 6 (b)
dans la plage angulaire de 20° — 35°. Dans ce cas, tous les modes SPR excités (numéro de mode)
se traduisent par un pic de résonance net avec des plages périodiques distinguées comme résumé
dans le tableau 4.2.
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Epaisseurs d'analyte 185 240 370 550 740

SP SP2SP1 SP2SP1 SP3SP2SP1
Ospr,° 34.06 34.84 20.88 34.77 28.92 34.7 21.53 31.81 34.70
Intensité SPR 4.8 2 0.126.1 0.36 7.22  0.19 3.59 23.61
Facteur de qualité  13.59 18 5.71 28.55 15.6 42.22 12.85 24.35 57.52

TaBLE 4.3 — Caractéristiques de la SPR spécifiques calculées sur les spectres de réflectivité du capteur
multicouche proposé pour une longueur d’onde de 738nm.
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FIGURE 4.7 - (a) Comportements des spectres de réflectance en fonction de I’angle d’incidence pour la
structure multicouche GaAs (70nm) / LHM (240nm) / Glucose (240nm) / LHM sous 'influence de 'indice
de réfraction de ’espace interne; n, ajustée entre 1.330 et 1.340, (b) Les spectres de réflectance sans le
GaAs, c’est-a-dire la structure LHM (240nm) / Gap (240nm) / LHM (infini). (c) Le déplacement de la SPR par
rapport a 'indice de réfraction (ou de la concentration) de ’espace interne.

Comme il existe une forte sensibilité de I'indice de réfraction du matériau du prisme aux
caractéristiques de résonance, c.-a-d. Angle de décalage et FWHM (figure 4.3), effet de changement
de I'analyte de 1.330 a 1.340 est montré sur la figure 4.6. Cependant, pour justifier la détection
potentielle de notre schéma de détection, la courbe de p-réflectance est représentée sur la figure
4.6 (b) pour une comparaison en I’absence de GaAs. Ainsi, I’évolution de la sensibilité par rapport
au (RI) pour 'analyte montre une dépendance linéaire dans les spectres SPR avec une pente
de 3. En augmentant le (RI), n, FWHM, () = 18 et I’énergie de transfert compléte, 0.6% de la
lumiere incidente dans la SP ne sont pas affectés de maniere significative. Lorsque I'indice n,
augmente, un SPR se produit et se déplace vers des angles plus élevés dans une plage plus étroite,
soit 34, 25° — 34, 55° de 'angle d’incidence de la lumiére sur le capteur. En outre, I’énergie de
transfert totale atteint, 0.6% de la lumiére entrante a SP, ce qui est meilleur que le cas sans GaAs,
9.4% .

Dans les conditions des parametres spécifiés sur la figure 4.7 (a), on peut voir sur la figure 4.7 (c)
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un ajustement linéaire pour SPR, c’est-a-dire, SPR par rapport a I'indice du glucose (analyte). Cette
analyse permet de déterminer la sensibilité résultante, qui est de I'ordre de 30°/ RIU (refractive
index unit). Une estimation explicite du capteur de conception est montrée dans '’encart de la
figure 4.6 (a). De plus, la précision de détection (D.A.) s’evalue & une valeur de 0.4566/° qui a son
tour conduit a prédire I’angle de résonance en optimisant a la fois les épaisseurs de GaAs et de
LHM, de I'ordre de 70nm et 240nm, respectivement.

Lors de la conception d’un capteur SPR couplé a réseau métallique sub-longueur d’onde avec
couche d’or poreux (Au), G. Zheng et al [94] prédisent une régression linéaire avec une pente
positive entre SPR et 'indice de réfraction de ’analyte. Par conséquent, I’écart avec notre résultat
montré sur la figure 4.7 (b) provient de 'ordre de diffraction négatif utilisé pour exciter SPR.

4.1.6 Conclusion

En résumé, les performances d’un dispositif multicouches (composé de métamatériaux) opérant
comme capteur SPR, ont été théoriquement étudiées dans le mode d’interrogation angulaire. Dans
une plage angulaire de I’angle d’incidente plus étroite, A@ = 1deg du faisceau incident, par
rapport a la variation de I'indice de réfraction d’'un milieu de détection, le capteur supporte des
modes SPs dont le nombre d’oscillations est contrdlable a partir des valeurs seuils du milieu de
détection. De tel effet est la condition généralement recherchée dans les applications de détection
(finesse des pics SPR). Le GaAs; une couche de cristal additionnelle disposée sur la base du
prisme (252G) présente ’avantage d’améliorer davantage la sensibilité angulaire et la largeur a
mi-hauteur du profil SPR. Mis a part la sensibilité améliorée par rapport a la variation de I'indice
de réfraction du milieu de détection (angle de décalage), la performance du capteur SPR, ainsi
proposé, dépend de la largeur du pic de résonance, et les longues et courtes plages de types SPR
sont résolues en changeant épaisseurs dans la direction z d’empilage. Sur la base de ce principe, il
devient notamment I’épaisseur interne de I'entrefer au-dela de la limite de diffraction pour faire
évidemment des modes Fabry-Perot, soit des oscillations SPR apparaissant dans les spectres de
p-reflectance non observables dans les capteurs SPR classiques ou autres structures MIM typiques
. Cette fonctionnalité significative conduit a estimer la gamme spectrale libre accordable (FSR)
entre les pics successifs pour définir une figure de mérite (FoM) dans la détection SPR.
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4.2 Etude des facteurs de confinement associé aux modes
résonnants

4.2.1 Résumé de la problématique en question

La présente section est une partie complémentaire a celle reportée précédemment. Elle décrit
I’étude théorique des caractéristiques des modes électromagnétiques confinés se propageant sur
les interfaces d’un dispositif multicouche adopté. Ce capteur unidimensionnel (1D) est formé de
I’empilement d’une couche de matériau (LHM) avec un prisme en verre (Si0s) et une couche
d’un diélectrique en contact avec I'or (Au) comme milieu externe infini. En s’appuyant sur les
résultats, il est prédit que I’épaisseur totale de la couche de LHM et le diélectrique, donne la
capacité d’accorder de maniére significative les caractéristiques des modes de résonance corrélés
aux plasmons de surface (SP) que supporte le dispositif proposé. En considérant deux arrangements
entre le matériau LHM et Au, deux comportements de résonance opposés observés dans les spectres
de la réflectance-P angulaire sont discutés en détail.

4.2.2 Introduction

Récemment, des nanostructures multicouches métal-diélectrique [6, 111] supportant des plas-
mons de surface (SP) dans des conditions appropriées, sont actuellement étudiées dans I'intérét
d’évaluer en particulier la limite de leur sensibilité spécifique. Ce parameétre de performance, géné-
ralement demandé pour étre le plus élevé possible, est évalué sur le déplacement de la condition
de résonance par rapport a toute fluctuation introduite sur I'indice de réfraction du milieu de
détection considéré [112]. Toute interface délimitée par une couche métallique active tels que I'ar-
gent (Ag), I'or (Au), 'aluminium (Al) et les diélectriques, lorsqu’elle est analysée avec un faisceau
lumineux polarisé P (transverse magnétique) par réflexion totale atténuée (ATR), présente une
propagation SP dont la condition de résonance dépend essentiellement des indices de réfraction
et des épaisseurs de milieux associés [71, 82]. En outre, le déplacement du pic de résonance et
de la largeur de trait lié a un profil SP d’interface a été retenu comme un moyen de référence
pour mettre en évidence l'effet de température [113], concentration des porteurs de Si [108], le
suivi des pourcentages dans les matériaux nanocomposites [114,79] et autres. Sur la base de cette
derniere propriété de détection, de nombreux types de géométries et des choix appropriés de
matériaux actifs ont été considérés [108-109,115-116] et validés pour développer diverses applica-
tions telles que la détection de gaz [117,118], le diagnostic médical [84] et photonique dispositifs
[119]. Par l'utilisation de graphéne multicouche / Ag, Verma et al [6] et Szunerits sabine et al
[79] qui ont également employé d’autres stratégies, ont réussi a concevoir des capteurs SPR tres
sensibles. Généralement, dans la conception des capteurs SPR, les propriétés de détection peuvent
étre réglées dans différentes limites qui dépendent principalement de ’ensemble des parameétres
des matériaux actifs impliqués et des diélectriques environnants [6,120-123] . Afin d’améliorer
encore la sensibilité relative de dispositif SPR, O. Qingling et al [124] utilisent ’avantage d’empiler
Si/M oS, sous une couche d’Au présentant un seul mode SPR dont la largeur de ligne a 50% de
la réflectivité est significativement plus large en augmentant le nombre de couches de M 055.
Il convient de noter qu'un élargissement (a mi-hauteur) plus grand constitue un inconvénient
pour l'utilisation de ’angle de résonance comme parametre clé dans la caractérisation des indices
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de réfraction des solutions aqueuses sur la surface des capteurs SPR [125, 126]. Pour manipuler
la sensibilité dans des limites acceptables, des recherches récentes [8] ont adopté la stratégie
consistant a inclure I’effet de porosité de la silice poreuse dans un capteur SPR pour estimer sur
la courbe angulaire une précision de détection de 'ordre de 1,098 /°. Ici, dans le but d’améliorer
la sensibilité différemment, nous évoquons I’étude de la réponse de détection d’une structure
multicouche planaire disposée sur un coupleur optique (prisme). Nous discutons de I'influence sur
I'indice de réfraction et I’épaisseur d'un noyau interne inclus entre le matériau gaucher et Au. Des
preuves claires de sensibilité ultra-élevée et des comportements spécifiques sont montrés sur les
profils de modes électromagnétiques confinés, en fonction de ’angle d’incidence de la lumiere,
qui n’ont pas encore été observés dans le cas des structures métal-isolant-métal. Cette partie
des résultats sur la caractérisation du confinement est organisée de la fagon suivante : d’abord,
nous décrivons les champs électromagnétiques qui se propagent dans la configuration étudiée
et les facteurs d’amélioration. Deuxiémement, nous présentons les résultats obtenus avec des
interprétations significatives. Enfin, le document se termine par une conclusion.

4.2.3 Equations des champs électriques a proximité des interfaces planes
d’un capteur SPR

La structure multicouche étudiée est schématiquement illustrée sur la figure 4.8. La nanocavité

planaire unidimensionnelle (1D), déposée sur un prisme de verre Si0,, est constituée d’une couche
diélectrique délimitée par deux matériaux (LHM et Au). Dans le présent travail, la réponse optique
a été calculée pour I’Au (et LHM) comme couche externe. Tous les parametres de la structure
multicouche sont spécifiés sur la figure 4.8. Pour créer un mode SP, un faisceau lumineux polarisé
TM de longueur d’onde A et de fréquence angulaire w illumine la structure multicouche a travers
le prisme de verre SiOs.
En supposant que la structure représentée en figure 4.8 est orientée dans le systeme de coordonnées
(x, z), le faisceau incident (arrivant sur le prisme) sous 'angle 0; < 0., (angle critique) est
partiellement réfléchi et transmis au voisinage des interfaces. Ainsi, dans I’hypothése d’un faisceau
polarisé P, les champs électriques qui se propagent notamment vers la base du prisme et de la
couche d’Au sont décrits respectivement par les formes suivantes :

1
0
ka

z1

(ko the1[z—(dr HM+dp)])Y o gy, —iot (4.5)

Ep = {Epaz exp

De fagon analogue, pour le champ électrique dans le milieu 3, on écrit :

E, = m{Eq, eap' Rt h=A2)1 oyt (4.6)

1
0
k.,
kz4

avec
m — (1—7“12)(1—7°23>(1—7”34) (4.7)
- [exp*ikzﬂiLHJ\/I J— r23€$pikz2dLH]\/[] [exp*ikZSdD — r34expikz3dD] ’
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FIGURE 4.8 — Configuration multicouche a I’étude : une couche de LHM (eo, iis), dr ), une couche di-
électrique (e3,dp) et Au (d’épaisseur infini, €4) qui sont empilées sur un prisme de verre en dioxyde de
silicium SiOs (n1).

ou E;, désigne la composante selon x de I'amplitude du champ électrique. Ici, %, et k; représentent
les composantes du vecteur d’onde suivant les axes x et z dans chaque milieu de la structure
indexé par j et les coefficients de réflexion correspondant aux interfaces de structure prisme /
LHM, couche LHM / diélectrique, et couche diélectrique / Au sont donnés dans chapitre précédent.

L’ensemble de ces équations ci-dessus constitue le point de départ de I'analyse générale
des modes résonants guidés sélectionnés dans les deux directions, u, et u,, lorsqu’une onde
monochromatique irradie la structure sous une incidence, ¢; au dela de 6,... Dans cette condition, et
pour une épaisseur ajustée, dy, ;s de LHM, la plus grande partie de I’énergie incidente est absorbée
par les matériaux en couches et génére des modes (SP) a 'interface de couche diélectrique-LHM.
Comme indiqué dans 'exemple de géométrie de la Fig 4.8, les modes (SP) supportés seront étudiés
pour les deux arrangements possibles entre LHM et I’ Au séparés par une couche diélectrique.
Ainsi, les parametres choisis des couches des matériaux actifs, dans notre simulation, sont décrits
par la permittivité complexe, e4(\) = —21.3 — i1.35 pour l'or qui est pris de la réf [17], et
g9(A) = —=33.5, u2(A) = —11 pour LHM [32] ala longueur d’onde de fonctionnement, A = 738nm.
Les indices de réfraction pour le prisme de verre SiO, et le milieu de détection sont, n; = 1.46
et ng = 1.57 respectivement. Selon la direction x et d’aprés les équations (3.74-3.75) , les modes
d’interface résultants sélectionnés le long des deux directions, u, et u, respectivement, se décrivent
par les facteurs suivants :

|EAU.U,I|Z:Q
g) = AT Tel==0 _ 48
f1(0) TR (4.8)
fi(0) = Bavtelo _ ha (49)

Bpulea, ks
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FIGURE 4.9 — Spectres de réflectance -P angulaire calculés sur les configurations : (a) Prisme-couche de
LHM - couche diélectrique — couche de LHM infini, et (b) Prisme-LHM-couche diélectrique-Au infini. Les
conditions des paramétres sont spécifiées dans ’encadré des figures.

et dont les caractéristiques sont donc prises en compte pour ’analyse de la résolution du capteur
SPR considéré.

4.2.4 Résultats et interprétations

Tout d’abord, pour montrer le potentiel de la nanocavité SPR proposée formée avec un espace
diélectrique, (n3 = /€3 qui est entourée d’une couche de LHM (g2, ji2) et un LHM infini, nous
tracons la courbe de réflectance-P en fonction de I'angle d’incidence (Fig.4. 9). Cette réponse
a linterface est calculée a partir de la méthode de matrice de transfert (TMM) qui a déja été
décrite de chapitre précédent. Pour ’empilement montré dans I'inset de la figure 4.9 (a), avec les
épaisseurs optimisées, 780nm et 330nm de la couche LHM et du gap diélectrique, respectivement,
la nanocavité (1D) s’expose au piegeage d’un seul mode SPR a la position angulaire de 49.23°
avec un minimum de la réflectance de 62°. Pour ce mode SPR résolu sur la courbe de réflectivité
angulaire, 'estimation du facteur de qualité, Q atteint la valeur de 12(Afy 5 = 5, 58°).

Dans le cas ou, ’Au est pris comme une couche externe, (Cf. figure 4.9 (b)), la courbe de
réflectivité montre 'existence d’'un mode SPR a I’angle, 0spr = 40, 51° dont I'intensité atteint une
valeur maximale de~ 9.85 x 10*. A partir d’une comparaison systématique entre les résultats des
Fig. 4.9 (a) et 4.9 (b) en termes d’intensité de la réflectivité, cela signifie que I’Au, d’angle de perte
~ 0,063, en tant que couche externe lorsqu’elle est combinée avec la couche LHM, provoque une
amplification optique substantielle d’'une largeur extrémement étroite mesurée a la moitié du pic
minimum (FWHM). Les modes de résonance soutenus par les interfaces avec le gap peuvent étre
couplés I'un a 'autre induisant la présence d’une forte énergie stockée et par la suite perdue a
I'intérieure de du milieu infini (Au). Cet effet résultant du processus de couplage généré entre les
modes électromagnétiques a I'intérieur de la (1D) -nanocavité étudiée a été récemment observé
expérimentalement par S. Hayashi et al. [127] et N. Goswami et al. [128] dans d’autres systémes
SPR similaires au notre.
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F1GURE 4.10 - Profils de réflectance-P angulaire pour la configuration prisme-LHM-couche diélectrique
—Au infini, en changeant : (a) L’épaisseur de couche de LHM, dr;)s avec une couche diélectrique fixée a
330nm, et (b) L’épaisseur de couche diélectrique, dp avec une épaisseur de couche LHM fixée a 780nm.

Ceci étant, nous arrivons a discuter l'effet de I'intensité de la résonance (ATR) sur les deux épais-
seurs de LHM, d, ;s et du gap diélectrique, dp. La structure considérée ici concerne la disposition :
prisme SiOy/LH M (dp ) / gap diélectrique (dp) / Au-infini. En conséquence, avec une épaisseur
fixe, dp = 330nm (voir Fig. 4.10 (a)), en accordant I’épaisseur, dy s de 779.6nm a 780.4nm, une
amplification dominante de ~ 9.85 x 10* se produit a 40.51° pour dy gy = 780nm. En prenant
cette condition, cette valeur d’amplification peut étre encore optimisée, (Cf. figure 4.10 (b)) en
ajustant 'épaisseur, dp autour de la plage de 329nma 333nm. Le pic de réflectivité du mode SPR
atteint une valeur maximale de I'ordre de 2.13 x 10° estimée a ’angle de résonance de 40.74°.
Une telle optimisation satisfaisant a la condition, dp/(dp + drgay) ~ 0.3, conduit & mettre
en évidence que I’épaisseur de couche LH M, et I’épaisseur du gap diélectrique d’un indice de
réfraction fixé, jouent un role essentiel pour obtenir une amplification optique plus nette, exploi-
table a I’exploration des effets d’interfaces (systéme de détection SPR de haute performance). Il
convient de noter que l'effet sur I'indice de réfraction du gap diélectrique a été discuté dans la
partie précédente [121].
Dans cette section, nous mettons I’accent sur les caractéristiques évaluées sur les courbes des
facteurs de confinement (EFs), fet f précédemment définis par les équations. 4.7 . Par conséquent,
dans I’état optimisé de la Fig. 4.10 (a), c’est-a-dire avec dp = 330nm, et dpgy = 780nm, les
dépendances, de f et f| dans une grande plage angulaire de 33° — 73°, sont représentés respecti-
vement sur les Fig. 4.11 (a) et 4.11 (b), respectivement. Sur le profil angulaire de chacun, I’épaisseur
totale, d = dp + dpgy = 1110nm, permet de générer simultanément deux modes confinés plus
nettes (associés aux SP supportés) localisés aux angles de résonance 33.83° (premier mode) et a
72.22° (deuxiéme mode). De plus, il convient de noter que les deux profils EFs a travers la structure
présentent la méme bande angulaire de piégeage définie entre les modes successivement confinés.
Les intensités de pics les plus étroites de ces modes confinés pour, sont légerement différentes,
c’est-a-dire 0,8 x 10° et 1,35 x 10°, a 'exception de celles de f, ; il y a une différence notable :
3,09 x 10% et 0,15 x 10° entre les intensités. Ainsi, le capteur multicouche : prisme SiO, /
LHM(780nm) / gap diélectrique (330nm) / Au-infini soutenant une amplification géante (voir
figure 4.9 (b)) et par conséquent caractérisé par les EFs les plus élevés, est prometteur pour déve-
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lopper des bio- applications de détection. A titre de comparaison, récemment, Z. Sekkat et al [123]
ont proposé des interfaces Ag / Cytop comme une structure planaire plasmonique conduisant
a une amplification géante atteignant ~ 1.3 x 10° qui reste inférieure a celle que nous avons
obtenue ici par I’adoption de la structure représentée en Fig.4.8, concue a base de LHM et 1’ Au.
Suite a I’analyse ci-dessus, nous nous concentrons finalement sur la simulation des relations entre
les résonances angulaires, 05pr avec la variation des épaisseurs, dp et dy iy des intensités EFs
montrées sur la figure 4.11. Ainsi, sur la base des courbes typiques représentées sur la figure 4.11(
a), lorsque I'on consideére I’épaisseur dp, fixée a 330nm, on observe que la condition de résonance,
Ospr de chaque mode dans la courbe EF de, f| augmente sensible- ment avec I’augmentation de
drp de 779.6nm a 780.4nm (Cf. Figure 4.12 (a, b)). A partir de ces données, I’évolution observée
de I'angle, 0spr en fonction de I'épaisseur de LHM, d ;) peut étre prédite numériquement sous
la forme suivante :

Ospr»i»(dp HM) = 1.1195d5 55, — 2623.9d7 50y + 2.05 x 1°d 0 — 5.34 x 10* £ 0.029 (4.10)

Dans le méme but, en considérant, I’épaisseur dy, ;s fixée a 780nm, la condition de résonance,
Ospr de chaque mode dans la courbe EF de, f; augmente linéairement avec 'augmentation de
I'épaisseur, dpp de 329nm a 333nm (Cf. Fig. 4.12(c,d)). Par conséquent, cette dépendance dans cette
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condition, peut étre prédite analytiquement a partir de 'expression suivante :
Ospr>1»(dp) = 0.17867p — 25.13 £ 0.0078 (4.11)

Une étude similaire a été menée sur I’évolution de chaque mode dans la courbe EF de, f
versus, dr g et dp. En prenant en compte des courbes typiques comme montré sur la figure
4.11, les données extraites sont représentées sur les Figs. 4.13 (a-d). Pour les deux cas considérés
séparément, on observe que pour chaque mode EF, de fj, leur condition de résonance respective
augmente avec 'augmentation de d s ou dp.

Ainsi, pour chaque condition, une telle dépendance de I'angle SPR de, f|| par rapport a dr
ou dp peut étre prédite, respectivement par les relations suivantes :

Ospro > (dpmar) = 1.1195 X d3 1y, — 2801.2 X df 40y +2.1882 X 10%d s — 5.6979 x 10° (4.12)

Ospr»(dp) = 0.1796 x dp — 25.46 (4.13)

Il est a noter que dans toutes les Figures. 4.13(a-d), les valeurs des points reportées sur les courbes
représentent les intensités des modes EFs en fonction des valeurs relatives des épaisseurs, dp et

dLHM-

4.2.5 Conclusion

Dans cet article, il a été montré que la combinaison de I’Au, comme couche externe avec une
couche de LHM active et un espace diélectrique, offre une nouvelle voie pour optimiser les modes
électromagnétiques substantiels confinés dans la structure. Il a été observé que les caractéristiques
(intensité de créte, angle de résonance et finesse de pic) des modes SPR sondés dans une inter-
rogation angulaire peuvent étre fortement controlées sur le changement de 1’épaisseur du gap
diélectrique d’indice de réfraction fixé. Sur la base des calculs électromagnétiques, I’amplification
optique géante ~ 3.09 x 10° du mode exposé, est trés sensible au rapport défini entre les épaisseurs
de structure, dp/(dp +dp ) et elle peut étre constituée comme une nouvelle limite qui est méme
supérieure a celles des capteurs SPR classiques pour le développement d’applications photoniques.
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4.3 Capteur de résonance plasmonique de surface a base de
milieu effectif

4.3.1 Résumé de la problématique en question

Dans cette section, on considere un dispositif, permettant la génération des résonances plas-
moniques de surface (SPR : Surface plasmon resonance), a base de deux couches poreuses de
métamatériaux (LHM) séparées par un gap diélectrique. L’effet de 1’épaisseur du gap et de son
indice de réfraction (RI) sur la réponse angulaire du dispositif est analysé. Les résultats avancés se
déterminent, en particulier, sur la sensibilité du capteur SPR qui est significativement améliorée
par rapport a celle des capteurs SPR standard. Ici, la structure multicouche est sondée avec une
longueur d’onde de travail de 738 nm, et les propriétés électromagnétiques des couches LHM po-
reuses actives sont décrites a partir de la théorie de milieu effectif (EMT : effective medium theory).
En outre, par la variation de la porosité notée p de 0 a 0.6, la nanocavité concue se détermine par
son potentiel de capturer d’'un mode SPR du type longue portée (LR :Long-range). Pour de telles
conditions, la structure se marque par la détection de la SPR a une haute performance.

4.3.2 Introduction

Les métaux nobles, le silicium dopé et les métamatériaux ont été largement considérés pour
manipuler le couplage optique de I’énergie des photons avec les oscillations collectives d’électrons
libres abondants sur des surfaces métalliques [129-130]. Pour améliorer efficacement et controler ce
processus de couplage, une interface entre une mince couche métallique d’épaisseur, d,,, = 50nm
et un diélectrique doit étre sondée au moyen de la lumiere de polarisation p, a travers des dispositifs
de couplage adéquats [66,118,131]. Un avantage clé de la configuration conventionnelle ci-dessus
[46,132], par rapport a d’autres géométries alternatives [133-135], est le fait que la lumiére aux
fréquences visibles et proche infrarouge peut étre confinée a la limite de diffraction [136,137]. De
plus, la vitesse de ’énergie de couplage qui est la signature de I’excitation des modes plasmons de
surface (SP) est sensible a la fois a I’épaisseur du métal et aux indices de réfraction des milieux
impliqués de la configuration [138]. Selon cette propriété, des systémes multicouches a base
d’argent (Ag], d’or(Au) et de matériaux composites ont été étudiés a la fois expérimentalement
et théoriquement [119,123,139]. Le processus de couplage est associé a la génération des SPs qui
caractérisent les propriétés de détection des capteurs SPR (résonance plasmon de surface). La
réponse de ces modes peut étre analysée soit en fonction de I’angle d’incidence (interrogation
angulaire) du faisceau lumineux de longueur d’onde fixe, soit en fonction de la longueur d’onde(
interrogation spectrale) en considérant I’angle d’incidence fixé [102, 140]. Un troisiéme type de
mode d’interrogation de phase est possible qui a été avancé par HP. Chiang et al [113] pour
démontrer le potentiel d’une jonction a fonctionner comme un capteur de température efficace.
Pour améliorer la performance des capteurs SPR, plusieurs stratégies ont été rapportées dans la
littérature [124, 141]. Par exemple, ].J. Saarinen et al [67] ont démontré ’avantage de combiner des
couches de silicium a haute et faible porosité pour optimiser les performances de capteurs SPRs.
Dans cette section, un objectif similaire est visé ou un choix différent de matériaux actifs, de
conditions sur I’échelle des paramétres et de la disposition du milieu de détection qui sont adoptés.
En ajustant la porosité, et 'indice de réfraction du milieu de détection (appelé gap diélectrique),
nous démontrons le potentiel d'un capteur planaire concu a base d’'un métamatériau (LHM) ef-
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FIGURE 4.14 — (a) Structure schématique de la nanocavité SPR unidimensionnelle, du type MIM ou le mode
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soutenu se propage avec le nombre d’onde, T (b) lustration de la couche de LHM poreuse.
x

fectif (mésoscopique). Autrement dit, il est impliqué un métamatériau considéré poreux dont les
propriétés optiques sont décrites selon la théorie d’indice effectif. Une telle problématique ainsi
formulée, 'effet de la porosité donne 'opportunité de modéliser un capteur SPR dont le facteur de
qualité Q est plus élevé comparé a celui des capteurs existants [6, 20].

cette partie est organisé de la maniere suivante. La section 2 rapporte la théorie et les parameétres
propres aux médias qui constituent le dispositif adopté. Dans la section 3, des simulations numé-
riques sont effectuées et les résultats comparés avec des dispositifs SPR typiques et enfin le papier
se termine par une conclusion du systeme SPR.

4.3.3 Théorie et conditions parametres du dispositif SPR

La figure 4.14 (a) illustre une vue schématique du dispositif plasmonique, composé de quatre
couches empilées le long de I’axe z. Un gap d’indice de réfraction n, , de largeur, d, est entourée
de deux métamatériaux semi-infinis (LHM). Ces deux milieux actifs sont caractérisés par une
permittivité électrique, e(w) = —33, bet perméabilité magnétique,i(w) = —11 pris de la réfé-
rence [32]. Ces constantes optiques sont dépendantes de la longueur d’onde A de I'onde externe
d’excitation. Pour analyser théoriquement les performances d’un capteur SPR, cette nanocavité
du type :LHM- gap-LHM est placée sur la base d’un prisme en verre (252G), d’indice n,, = 2, 31
[20]. Ainsi, la lumiére incidente de longueur d’onde 738nm, irradiant la structure sous un angle,
0 > 0., (angle critique), traverse le prisme puis se réfléchit totalement sur sa base. En conséquence,
I’énergie lumineuse absorbée dans la couche active du LHM crée a son tour 'onde évanescente
(liée au phénomeéne SPR) qui se propage le long de I'interface prisme-LHM et atteint le gap. Pour
la prédiction analytique du profil SPR, I'intensité lumineuse réfléchie du faisceau incident po-
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larisé P(TM) est étudiée en fonction de I’angle d’incidence, fsppr en utilisant la méthode de la
matrice de transfert [142, 143]. Ce formalisme a été décrit en détails ailleurs [61] pour simuler les
propriétés de détection d’un empilement multicouche alternatif dans des conditions similaires a
celles rapportées ici. En considérant une couche de LHM poreuse (Cf. Fig.4.14 (b)), nous avons
considéré une approche d’inclusion de pores (distribués sur la surface du LHM), d’indice nd dont
le modéle général repose sur celui de Maxwell-Garnet [23] selon a I’approximation de Lewin. Dans
ce modele, la permittivité effective, €. ;s et la perméabilité, ji.s¢ sont donnés par :

€d —ELHM

Eeff = € 143 (4.14)
1 v €q+2crum + fea — €Lum)
Hd — ULHM
MUt = 143 (4.15)
£ = peaa( Spea — 2pnmm + 2f (g — ,uLHM))

ou p exprime la porosité. Ce choix est initié pour deux raisons : (i) les parameétres effectifs
résultants sont inchangés lorsque les deux composants du matériau actif sont interchangés, et (ii)
cette approche semble étre en accord avec les données expérimentales selon Doyle et Jacobs [144].
Ici, deux milieux (5705 (ng = 1, 54 [145])), et SiC, (nd = 2, 56 [146])) remplissant les pores sont
considérés. De plus, I’espace gap est une fois supposé le C'aF} (n, = 1,43 [147]) et une autre fois
supposée un diélectrique d’indice de réfraction couvrant la plage de 1.0 a 2.03.

4.3.4 Résultats et discussions

Dans une premieére étape, pour mettre en évidence l'effet de la nature optique du milieu
remplissant les pores, nous avons examiné les cas avec S70; et SiC. En faisant croitre la porosité
de 0 a 1, nous constatons que le matériau composite présente un comportement similaire a celui du
métamatériau (LHM) (voir la figure 4.15 (a)). Autrement dit, en variant la porosité, les parameétres
optiques .s¢ et ji.s¢ restent simultanément négatifs. La figure 4.15 (b) montre que la constante
optique, nd du milieu remplissant les pores ne montre aucune influence significative sur les termes
eff et tesy tout en augmentant la porosité. En se référant a ces résultats, puisque la porosité
affecte les deux parametres fondamentaux, e.¢f et,u.s , il est utile d’évoquer son influence sur
la réflectance-P angulaire du capteur SPR. La figure 4.16 montre la courbe du profil de cette
réflectance-P (avec un gap en SiOs, dryy = 20nm, doqr, = 180nm, A = 738nm) en fonction de
I'angle d’incidence. Tout d’abord, on peut observer que I’angle de résonance net est fortement
sensible a la porosité ajustée de 0 a 0.4. Deuxiémement, le LHM poreux a base de capteurs SPR
supporte un mode unique autour de ’angle d’incidence de 38.8° ou l'intensité du pic chute a la
valeur la plus faible 0.086 pour une porosité correspondante de 0.2. Dans de telles conditions, nous

avons atteint une précision de détection : D.A = = 0.373/° et le facteur de qualité factor,

A90.5

@ = 42. Ici, Afy 5 note la larger & mi-hauteur mesurée sur le profil de la réflectance (a 50% de
son intensité minimale localisant le pic SPR). Les courbes de réflectance-P angulaire montrées
sur la figure 16 (a) indiquent que I’augmentation de la porosité déplace la résonance du plasmon
dans une plage angulaire plus étroite et réduit la largeur a mi-hauteur (FWHM =< 0,5) de
son profil. De plus, la Fig. 16(b) montre que la profondeur de la réflectance est significativement
modifiée mais sans différence significative pour des pores en SiOs ou en SiC'. Les parametres de
performance obtenus spécifiques a la nanaocavité poreuse-LHM proposée sont récapitulés dans
le tableau 1. Récemment, Qing-Qing Meng et al [8] ont rapporté une étude similaire a la notre
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FIGURE 4.15 - (a) Dépendance de la permittivité effective et (b) Perméabilité effective en fonction de la po-
rosité. Les conditions sur les paramétres sont les suivantes : permittivité, c(LH M) = —33 et perméabilité
magnétique, u(LHM) = —11, indice de réfraction, (SiOs :ng = 1.54) et (SiC :ny = 2.56).
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FIGURE 4.16 - (a) : Courbes SPR simulées avec un cristal de C'aF; en tant que gap (indice de réfraction,
ng = 1.43, d’épaisseur d, = 180nm) empilées entre deux couches poreuses de métamatériaux (porosité
avec Si0Oy; ¢ = 0,0.1,0.2,0.3 et 0.4, d’épaisseur, d; gy = 20nm). (b) Réflectivité- P angulaire minimale
par rapport a la porosité avec Si0O; et SiC.
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en considérant la porosité du film de silice démontrant la capacité d’améliorer la sensibilité du
capteur SPR. Encore une fois, on tient a mettre en évidence l'effet des épaisseurs deop, et drpa

Porosité, P Les angle SPR, ° Intensité du pic FWHM, ° D.L, /°

0 35.32 0.166 14.52 0.068
0.1 40.13 0.110 03.97 0.252
0.2 29.06 0.086 2.68 0.373
0.3 38.53 0.237 2.26 0.442
0.4 38.26 0.280 2.46 0.0.406

TABLE 4.4 — Les paramétres caractéristiques de performance relatives a la nanocavité poreuse selon les
conditions de la Fig.4.16.

sur les courbes de réflectance-P. De telles influences sont montrées sur la Fig. 4.17. En prenant
dcar, = 180nmcomme valeur arbitraire, le minimum de réflectance-P qui chute a ’angle de
résonance 39.8°, est prédit (Cf. Fig. 4.17(a)) pour, d gy = 22nm avec une porosité de 0.2. Le
milieu adopté remplissant les pores est Si(O,. Une analyse similaire sur la réflectance-P minimale
qui chute a I’angle de résonance de 39.87° est présentée sur la figure 4.17 (b), ou I'épaisseur de
LHM est fixée a 22nm. Ainsi, 'épaisseur critique du gap fiable a générer une forte excitation des
modes plasmons est de, o = 163nm. Il s’ensuit pour cette analyse que les meilleurs parametres
de performance sont : le minimum de reflectance-P : R(0spr) = 0.0023 et Q = 11,25. Par
conséquent, en faisant varier dy, ;s dans la gamme de 14 — 25nm, le minimum de reflectance-P
peut étre prédit par des expressions analytiques sous la forme :

R(Ospr) = 211, P; x (dPLHA[)‘i_11| (4.16)

avec une erreur de +0.04, et ou les coefficients, P; s’évaluent par : P, = 2.0599 x 1078, P, =
—4.26 x 1075, P3 = 39 x 107%, P, = —0.02,Ps = 0.763, P; = —18.74, P, = 308.75, By =
—3515.9, Py = 26116, P,0 = —1.14 x 105, P;1 = 2.23 x 10°. En ce qui concerne I’épaisseur du
gap qui était supposée étre du CaF; (RI: n, < n,), quand il est ajusté de 152nm a 190nm, il est
déduit que le minimum de réflectance-P satisfait a la forme quadratique convenable de la forme :

R(0spr) = 2.483 x 107" x dg,,p, — 0.0081dcqr, + 0.66 (4.17)

Estimée avec une précision de I'ordre +0, 00014.

Considérons maintenant la sensibilité angulaire du capteur poreux-SPR en réponse a un
changement de I'indice de réfraction du gap. Il est bien connu qu’avec des capteurs SPR classiques et
des configurations multicouches [148-150] pour des applications de détection, ’angle de résonance
dépend fortement des indices de réfraction des milieux en contact avec les matériaux actifs.
L’analyse précédente est complétée en considérant les courbes de réflectance-P en fonction de
I’angle d’incidence par la figure 4.18 (a) pour différents indices du gap variable dans la gamme
de 1 a2.03, et figure 4.18(b) est déduit que I’angle de résonance satisfait a la forme quadratique
convenable de la forme :

Ospr = 8.7143 x n? + 8.8026 x ny + 9.4317 & 0.47 (4.18)
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FIGURE 4.18 — a) Courbes SPR simulées sous l’effet de I’ indice de réfraction du gap pour une épaisseur
de 163nm, qui se trouve empiler entre deux mématériaux poreux (porosité avec SiO2,® = 0,2, indice de
réfraction {c.rf, pes s} = {—23.63,—8.51} et une épaisseur de 22nm. b) Evolution on variation de I’angle de
résonance en fonction de I'indice du gap. Les données sont extraites de la figure 4.18 (a).
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IR,n, 100 113 123 133 143 153 163 1.73 183 193 2.03

Ospr,° 26.76 30.5 33.71 36.66 39.78 43.34 46.82 50.57 54.58 58.86 63.41
Rspr 059 046 056 0.13 023 0.7 1.5 2.5 3.8 5.1 6.2
Abys,° 238 284 323 3.7 42 484 556 649 86 9.06 11.05

TABLE 4.5 — Les parametres caractéristiques de la SPR mesurés sur la variation de I'indice du gap. Les
données sont extraites depuis les spectres de la reflectance-P du capteur proposé, dans les conditions de
la Fig. 4.18(a).

Dans ces conditions, les parametres de performance obtenus et extraits depuis cette analyse sont
listés dans le tableau 4.5 .

4.3.5 Conclusion

Le dispositif SPR proposé avec des couches (LHM) poreuses a été étudiées théoriquement. I1
est montré qu’avec la présence d’un gap, pris entre deux parois, offre la possibilité de controler
de maniere significative les caractéristiques de la courbe de réflectance-P du capteur SPR. En
considérant les effets de la porosité avec SiOy ou SiC, et les épaisseurs des milieux, le seul mode
du type LR-SPR que supporte le dispositif proposé ressemble beaucoup au mode SPR capturé a
base des métaux nobles tels que Ag et Au mais avec des parametres de performance nettement
meilleures (décroissance prononcée du pic de largeur tres fine). La stratégie adoptée qui permet
d’améliorer la sensibilité de capteur SPR peut étre considérée comme une nouvelle facon pour les
utilisateurs de la SPR de développer des applications photoniques.
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En résumé, les performances d’un dispositif multicouches (composé de métamatériaux) opérant
comme capteur SPR, ont été théoriquement étudiées dans le mode d’interrogation angulaire. Dans
une plage angulaire de I’angle d’incidence plus étroite, A = 1° du faisceau incident, par rapport
a la variation de 'indice de réfraction d’'un milieu de détection, le capteur supporte des modes
SPs dont le nombre d’oscillations est contrdlable a partir des valeurs seuils du milieu de détection.
De tel effet est la condition généralement recherchée dans les applications de détection (finesse
des pics SPR). Le GaAs ; une couche de cristal additionnelle disposée sur la base du prisme (252G)
présente 'avantage d’améliorer remarquablement la sensibilité angulaire et la largeur a mi-hauteur
du profil SPR. Mis a part la sensibilité améliorée par rapport a la variation de 'indice de réfraction
du milieu de détection (angle de décalage), la performance du capteur SPR, ainsi proposé, dépend
de la largeur du pic de résonance, et les longues et courtes plages de types SPR sont résolues en
variant les épaisseurs dans la direction z de I'empilement. Sur la base de ce principe, il revieat
notamment a ajusté I’épaisseur du gap au-dela de la diffraction limite . Pour excitée évidemment
des modes Fabry-Perot, soit des oscillations SPR apparaissant dans les spectres de p-reflectance
non observables dans les capteurs SPR classiques ou autres structures MIM typiques . Cette fonc-
tionnalité significative conduit a estimer la gamme spectrale libre accordable (FSR) entre les pics
successifs pour définir une figure de mérite (FoM) dans la détection des modes SPR.

Dans ce mémoire, il est décrit une analyse des caractéristiques des modes de résonnance
évaluées sur les profiles de réflectivité angulaire. Pour entreprendre cette étude, différentes confi-
gurations (1D) construites par un empilement de multicouches planes sont considérées. Sous
les effets des parametres géométriques et 'ordre dans la disposition des matériaux actifs et des
gaps diélectriques impliqués, les limites de la résolution optique est ainsi optimisée. Pour dégager
ces limites, nous avons considéré la technique de la réflexion totale atténuée (ATR) largement
employée en pratique pour générer les plasmons de surface dont le champ de propagation est de
nature évanescente. Autrement dit, ces modes électromagnétiques de surface dont les champs
restent confinés au voisinage des interfaces sont manipulés dans notre cas par ’adoption de
métasurfaces (matériaux artificiels) a indice de réfraction négatif, n= — ()% a travers un gap
diélectrique tel que le GaAs, S10; et le C'aF; (des diélectriques réels purement dispersifs). Il est
ainsi montré que notre configuration SPR proposée permet de contréler des indices de réfraction
allant de 1.00 a 1.99 d’un milieu de détection, appelé analyte, disposé entre deux métasurfaces de
différentes épaisseurs ajustables dans la bande sub-longueur d’onde 240-360nm. Cette limitation
dans la sélectivité de la gamme des indices de réfraction, et selon le dimensionnement de I’analyte,
valide la fonctionnalité du systéme optique comme un capteur (guide d’onde) de modes SPR dont
la position et largeur angulaires évaluées sur la réflectivité sont sensiblement affectés selon des
conditions paramétriques considérées. Nous avons finalement déterminé le seuil de I'indice de
réfraction de ’analyte pour lequel la structure opére comme un amplificateur optique engendré
par le processus de couplage optique (a travers deux interfaces) des modes de résonnance. En outre,
il est montré que la combinaison de I’Au (pris comme un milieu infini) empilé avec un métasurface
(LHM) a travers un milieu diélectrique (a indice de réfraction fixé) pour former une structure de
type métal-diélectrique-métal (MIM), contribue a la mise en évidence de I'effet Gauss-Hanchen ;
i.e., un effet d’interface associé a l'oscillation de résonance plasmonique. Pour dégager la sensibilité
des modes guidés le long d'une interface, la technique de couplage d’'une onde d’excitation aux
électrons libres de conduction est celle de la réflexion totale atténuée (ATR). Un tel dispositif
optique a fort indice de réfraction, permet d’accorder le vecteur d’onde de I'onde incidente a celui
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du plasmon que supporte I'interface considérée. Toute fois, nous avons tenu compte de I'effet de
'indice du prisme sur les caractéristiques du profile associé a la réponse SPR du capteur. La réponse
optique de I'interface est étudiée en mode angulaire, i.e. la réponse optique est analysée a angle
d’incidence variable pour une longueur d’onde fixée, A\ = 738nm ainsi que tous les parametres
de la géométrie : constantes diélectriques et épaisseurs. Une telle technique a potentiellement
fait ses preuves pour étre adaptée, en générale, a la caractérisation des matériaux en couches
minces, au diagnostic des effets de surface, a la détection des especes dans les milieux biologiques,
ect. En termes de sensibilité de toute structure plasmonique a la variation d’indice et a I'ordre de
grandeur sub-longueur d’onde des épaisseurs du milieu de détection (en contact avec le matériau
conducteur), la problématique repose plus particuliérement sur les caractéristiques de la forme du
profile des modes résonnants, et le taux de couplage énergétique associé (le minimum de I'intensité
du pic a la résonance angulaire). C’est cette question qui a fait I'axe de notre étude pour démontrer
qu’une structure en cavité est déterminante par rapport a la configuration conventionnelle pour le
contrdle du confinement des modes plasmons et la durée de vie du photon (facteur de qualité). Les
parametres de structure étant optimisés, la cavité a base de métasurface ou son hétérogénéité avec
I’Au en incluant un gap diélectrique (GaAs) entre les deux matériaux actifs, est montré comme
étant un capteur photonique fiable pour le piégeage de la résonance plasmon de surface (SPR)
compte tenu de sa résolution.
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Les équations de Maxwell dans les milieux telles que nous les avons écrites jusqu’ici sont des
versions macroscopiques dans lesquelles on ne considére que la réponse moyenne du matériau a
une excitation électromagnétique. Elles sont obtenues en moyennant les équations de Maxwell
microscopiques qui prennent en compte les densités de courants et de charges microscopiques.
Les plupart des matériaux usuels, ces dimensions sont plusieurs ordres de grandeurs plus petites
que la longueur d’onde, et on peut donc utiliser les équations de Maxwell macroscopiques pour
décrire leur comportement électromagnétique sur une grande partie du spectre. Pour commencer,
nous illustrerons cela avec I’exemple classique d’un cristal solide atomique pour des longueurs
d’ondes visibles et nous introduirons la notion de dipdle. Nous rappellerons ensuite la description
de Clausius Mossotti qui relie les polarisabilités microscopiques des constituants élémentaires
d’un matériau a ses parametres macroscopiques. Pour finir, nous aborderons la théorie de Max-
well Garnett, théorie du milieu effectif permettant la description de certains types de matériaux
composites.

A.1 Relation de Lorentz

La relation de Lorentz fournit la différence entre le champ électrique macroscopique (moyenné)

, et le champ électrique microscopique (local) £/,. , dans un milieu polarisé. Il est dérivé sous
certaines conditions : le modeéle discret du milieu polarisé est périodique avec symétrie cubique et
le champ électrique et la polarisation ne varient pas sensiblement sur de nombreux espacements
entre les réseaux. La relation de Lorentz peut étre approximativement vraie méme quand la
premiére condition n’est pas vraie, comme dans les milieux désordonnés ou méme les cristaux non
cubiques. Cette derniére condition est la limite moyenne efficace habituelle, qui est idéalement
satisfaite par les métamatériaux. Fréquemment, la relation de Lorentz est dérivée pour certains
corps matériels finis, par ex. ellipsoides, sphéres ou dalles, mais il suffit de considérer une région
dans un corps matériel qui satisfait aux deux conditions ci-dessus. Pour trouver la relation entre le
champ moyenné et local a un point donné, nous remplagons un petit volume du corps continuum
entourant ce point par un réseau cubique équivalent de moments dipolaires. Plus loin le discret ne
sera pas apparent. La contribution au champ électrique au point donné due au réseau dipolaire
discret pour ce volume Fy;), sera différente de la contribution due au volume correspondant de la
polarisation du continuum £E,. Nous avons donc :

Eloc - E= Edip - EO' (Al)

Nous considérons d’abord la contribution au champ électrique de la polarisation du continuum
E, . Le volume peut étre n’importe quelle forme avec une symétrie cubique, telle qu'une sphére
ou un cube. La contribution au champ électrique provient de la charge de surface non appariée
a 'extérieur du volume. Cette charge de surface non appariée est juste le produit scalaire de la
polarisation et la normale pointant vers I'extérieur.

o= P (A.2)

Le champ électrique a 'origine en raison de la charge de surface sur une surface S est :

1 O'dA —
Eo = 41'[507{ T (B3
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Ou le signe moins dans la direction apparait parce que le vecteur r pointe du point d’observation
a lemplacement de la charge, au lieu de la direction opposée habituelle. Substituer d’en haut :

74 ik —dA (A.4)

U 4H80

Sans perte de généralité, on peut assigner ’axe z a la direction de polarisation. Ensuite, en utilisant
des coordonnées sphériques et un volume sphérique, nous avons :

— — — —
? =pk, W =T,r= asinfcosp 1 + asinfsing j + acosd k (A.5)

Branché ceci dans 'intégrale précédent :

B asm@cosgp v+ asm@smgo J + acosf k ,
Ea,sphére - 4]._[50 jj P ? - a Smgdﬁdgo (A6)

En effectuant 'intégrale (o, nous trouvons que les composantes x et y sont nulles (puisque ce n’est
que I'intégrale d’'une sinusoide sur une période compléte).
_>
pk o,
— / cos“0sinfdo (A.7)
0

Eos hére —
P 280

Par substitution, 'intégrale 6 restante est juste 2/3

P

e (A.8)

o,sphére — —

On pourrait aussi utiliser un volume cubique, de c6té 2a, pour lequel les seules contributions
proviennent des surfaces orientées z (puisque P est normal aux autres normales de surface).

— — e
Popk =tk r—2i+yj tak (A.9)

Les deux surfaces orientées z ont la charge opposée et la normale opposée, de sorte qu’elles
contribuent également.

—>xz +yj +ak
Eacue:_ dxd A.10
,cub: 41_[80 jj CE2+3/ _|_a2>3/2 Y ( )

Les composantes x et y sont nulles (puisque I'intégrant est antisymétrique et la plage d’intégration
est symétrique).
p k a

ff 22492 + a®) 3 dxdy (A.11)

o,cube —

En utilisant une substitution, nous non dimension I'intégrale.

%

EU,cube = jj U +U + 1 ) 3/2dUdU (A12)

21_[50
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Cette intégrale est 2I1/3, et on obtient le méme résultat que pour la spheére

p
Ea,cube = 5 (A13)
3€0
Considérons maintenant la contribution du champ électrique du méme volume, mais due a des
dipoles discrets. Le champ électrique a 'origine di a un point dipdle a r est :

3(p.r)r —r’p

FE =
4ITer®

(A.14)

C’est le méme que le champ électrique a r da au dipdle ponctuel a l'origine. (Substituez —r a r
pour vérifier cela.) Le champ a l'origine en raison d’'une sommation de dipoles est alors :

3(1%‘7“1')7’1' - 7”1'2]%

d 4 4H€T? ( )
Encore une fois, nous utilisons une polarisation z uniforme
_>
pi =p-k (A.16)
Ensuite nous avons 3 ? \ , ?
P )T — T
9 ATTe rd (A.17)

Si le volume et le treillis ont une symétrie cubique, alors 'ensemble des points du réseau est
symétrique en z et y. La sommation d’une fonction antisymétrique sur un domaine symétrique
donne zéro. Notez encore qu’une sphére et un cube ont tous deux une symétrie cubique. Ensuite
nous avons :

p 3 gt )
Alle ‘ ro

)

Eayp = (A.18)

De plus, sila région et le treillis ont une symétrie cubique, alors toutes les coordonnées cartésiennes
sont équivalentes

x? y? 22

Y, d =3, =3 ! A.19
TR+ @A @R L AP (A.19)

Alors que les termes du numérateur annulent et
Eiip =0 (A.20)

Ainsi, le modele continu de notre volume polarisé présente un champ de dépolarisation et le
tableau discret, cubique, ne le fait pas. Pourquoi ne pas simplement utiliser ce résultat discret pour
tout le corps polarisé ? Vous pouvez, s’il est suffisamment petit, formé de maniere appropriée (par
exemple ellipsoidale) et excité uniformément le long d’un axe principal, de manieére a satisfaire
I’hypotheése de polarisation uniforme. Vous aurez toujours besoin de trouver la contribution
du champ électrique du corps polarisé du continuum. Et, vous obtiendrez le méme résultat. En
substituant ces résultats dans notre équation originale, nous trouvons la relation de Lorentz.

Eloc =F + Edip — EU =F + p/(3€0) (A.Zl)
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A.2 Modeéle de Clausius-Mossotti

La relation Clausius-Mossotti s’applique a une collection uniformément répartie d’objets
électriquement polarisables (c’est-a-dire des méta-atomes ou des cellules unitaires). Il établit une
connexion entre la permittivité moyenne efficacec. s, de la collecte et de la la polarisabilité d’un
objet individuel a. Nous commencons par la relation entre le champ électrique et la polarisation
pour un milieu linéaire.

P = coXeps B = co(€esr — 1)E (A.22)

Nous utilisons I'indice "e f f" pour distinguer les propriétés du milieu efficace moyen, des propriétés
des composants qui composent les cellules unitaires. Nous notons ensuite que la polarisation est
par définition le moment dipolaire par unité de volume.

P=p/V=(a)V (A.23)

Ou p est le moment dipolaire de la cellule unitaire qui résulte d'un champ électrique local appliqué
Ej,e. V est le volume de la cellule unitaire et est la polarisabilité de la cellule unitaire. Maintenant,
nous utilisons la relation de Lorentz pour le champ électrique locale précédent et en cherchant la
polarisation par le haut, nous trouvons le champ électrique local simplement en termes de champ
électrique moyen ou macroscopique, une autre forme de la relation de Lorentz :

o(epr — 1B

Elpe = E + - o = 1/3(cess +2)E (A.24)
0

Equation des deux expressions de polarisation ci-dessus et en utilisant cette expression de champ
local, nous obtenons

o)
go(eepr — 1) E = V.l/?)(eeff +2)E (A.25)
Equation des coeflicients du champ électrique, on retrouve la relation Clausius-Mossotti

geff_l _ (6%
Eeff+2 3Veq

(A.26)

On peut appliquer exactement le méme raisonnement a des dipoles magnétiques, et on trouve
ainsi I’expression équivalente pour la perméabilité macroscopique o d’un cristal :

perr — 1 _ s

= — A.27
—2pesr+5 3V ( )

A.3 Modeéele de Maxwell-Garnett

La relation Maxwell-Garnett fait le lien entre la permittivité effective du milieuc.y, et les
propriétés géométriques et matérielles d’une cellule unitaire constituée d’une inclusion diélectrique
sphérique. Nous trouvons cette relation en combinant la relation Clausius-Mossotti précédent,
Avec la polarisabilité d’'une sphere diélectrique dans cette version du modeéle; on considére
des spheres de rayons tres petits devant la longueur d’onde dans le milieu-héte, et on se place
dans 'approximation quasi-statique (champ uniforme a I’échelle des inclusions). On utilise par
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conséquent la polarisabilité sous champ quasi-statique de particules sphériques de rayon r, donnée

par :
g, — 1

uasi—statique — 411 . A.28

Qg tatiq 0€p_|_2a ( )

On obtient
Eeff — 1 . AlTa? Ep — 1

= A.29
Eeff + 2 3V Ep + 2 ( )

Reconnaissant la fraction volumique de la sphére a la cellule unitaire f,, on retrouve la forme

habituelle

5eff_1 €p—1
= A.30
€€ff+2 fp€p+2 ( )

On peut trouver une expression plus générale, avec un fond (matrice) diélectrique ¢,,, Premiérement,
multiplier le haut et le bas des expressions rationnelles par la permittivité du vide pour trouver la
relation de Maxwell-Garnett en termes de permittivités absolues.

Eo€eff — €0 . €o€p — €0

Eoceff + 280 "Teog, + 220

(A.31)

Maintenant, il est plus évident ou la permittivité de fond apparait dans ’expression, et nous
pouvons modifier 'expression avec un fond différent de la permittivité du vide.

Eeff —€m _ Ep —Em
Eeff+26m  Tept 26,

(A.32)

On peut appliquer exactement le méme raisonnement, et on trouve ainsi ’expression équivalente
pour la perméabilité macroscopique ;. d’un cristal :

Keff — Hm _ Hp — m
_2:U’eff + 5Mm p5:up - 2/’Lm

(A.33)

A.4 Modele de Lewin

Une formulation approchée de la théorie de Maxwell Garnett a été développée par Lewin en
1947. Dans cette publication, Lewin propose une approximation des coefficients dipolaires autour
des résonances dipolaires d’ordre le plus bas. Et, en utilisant ’équation, on obtient une nouvelle
formulation approchée de la formule de Maxwell Garnett :

Ecff = Em . gmm_ 3 (A.34)
2em + €4 F
Heff = Hm "y Lim — f1gF (A.35)
— 2y, + g’
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Avec F' est fonction de Lewin. Dans la suite, on se référera a cette approximation sous le nom
d’approximation de Lewin. Ce calcul approché a I’avantage de simplifier les coefficients dipolaires
de Mie et ainsi de pouvoir calculer I'expression de Maxwell Garnett en limitant les ressources
utilisées par 'ordinateur. Les positions des résonances sont prédites de maniére correcte mais une
des contreparties quand on utilise ces expressions, est le manque de précision sur les amplitudes a
la résonance. Donc on utilise cette modele pour retour a relation (34-35) par F' = 1 plus précise,
on obtient une reformulation approchée de la formule de Maxwell Garnett :

Ed— Em
Eeftr = Em(1+3 A.36
1 ( fad—l—Qam—(ad—sm)f (A.36)
Hd — HUm
perr = (1 +3f (A.37)
1 ( Sitg — 2ptm + 2(pta — tim) f

90



Annexe B

Annexe B

91



Nous proposons un algorithme et organigramme de la méthode matricielle de la section 3.
Pour une structure composée de N couches empilées (Cf. fig. 1.13), la matrice de passage totale M
correspondante est de la forme :

N cos By —1 sinfy My, M,
k=2 —iqesinfy  cosfy 21 22

avec [ et g, expriment le facteur de phase, qui est la fonction de la constante diélectrique et
magnétique (S, qx ), de 'épaisseur d'une couche, angle d’incident, longueur d’onde et donné prés

1
qQr = ('Z:)Qcosek (B.2)
211d =
Br = 3 LET nising )2 (B.3)

Finalement, I'intensité du coefficient de réflexion pour ’'onde incidente de polarisation p est
donnée par :
(M1 + Miagn)qn — (Ma1 + Maagn) |

(Mg + Misgn ) + (Mo + Masgn)

R, =| (B.4)

B.1 Algorithme

Début

% lecture des propriété optique et géométrique a chaque couche.
lire(€1,€2,€3 ............ €N)

Lire (i1, fho, [43, fhgeeeeeeaaaaeeeeeiiiiaaaaans IN)
Lire (dg, d3, d4 ........................ dN—l)

% lecture I'intervalle de I’angle d’incident et le pas M
Lire ( 0y, 0 et M)
A= (0 —6)/(M —1)

Pourtde 0 a M
Faire
0:90+A*(t—1)
a=0/(2+11x*360)
Pourkde2aN
Faire

M 1

qr = (5) * >|<§cosek
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2T« d 1
B = ;: B (erttn — n % %2 % sin(6p) * 2) x *5
PourIde1a?
Faire
L(1,1) = cosp
£(1,2) = —i 20

Ak

PourJde1a?2
Faire
L(1,1) = cospy
L(1,2) = —i ST
M(I,J)=0

M(I,J)=M(,J)+ L(I,J)* L(1,J)
RP1=(M(1,1)+ M(1,2) xqn) *q1 — (M(2,1) + M(2,2) % qn)
RP2=(M(1,1)+ M(1,2) *x qn) *q1 + (M(2,1) + M(2,2) % qn)
RP = abs(RP1/RP2) % 0.5

Fait

Fait

Fait

Fait

Ecrire (o, RP)

Fin

B.2 Organigramme
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Abstract: Recently, the subject on “plasmonics™ has received significant attention in designing
surface plasmon resonance (SPR) sensors. In order to achieve extremely high-sensitivity sensing,
multilayered configurations based on a variety of active materials and dielectrics have been exploited.
In this work, a novel SPR sensor is proposed and investigated theoretically. The structure, analyzed
in attenuated total reflection (ATR), consists of multilayer interfaces between gold and a
metamaterial (LHM) separated by an analyte layer as a sensing medium. By interchanging between
gold and LHM, under the effect of the refractive index (RI) of analyte set to be in the range of 1.00 to
1.99, the sharp peak reflectivity at the SPR angle takes two opposite behaviors predicted from the
transfer matrix method. At the threshold value of 1.568 of the refractive index of analyte and when
the LHM is the outer medium, the layered structure exhibits a giant sharp peak located at 43° of
intensity up to 10° due to the Goos-Hanchen effect. With respect to the refractive index (RI) change
and thickness of analyte, the characteristics (intensity, resonance condition, and quality factor) of the
SPR mode, which make the proposed device have the potential for biosensing applications, have
been analytically modelized.

Keywords: Plasmonic; goos-Hanchen (GH) effect; SPR sensor systems; sub-wavelength scale
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1. Introduction

The surface plasmon resonance (SPR)
phenomenon known for a long time has been used in
large practical applications such as terahertz (THz)
filter [1], plasmon enhanced solar cell [2, 3],
plasmonic detectors [4], optical antenna [5],
biological analysis [6], and chemical sensors [7].
This resonant phenomenon corresponds to a
coupling process between a monochromatic light
and conduction electrons on the boundary of a metal

surface and a dielectric. With an attenuated total

Received: 19 April 2017 / Revised: 11 June 2017

reflection method (ATR), the SPR mode is strongly
sensitive to both thickness and refractive index of
the dielectric. Due to this characteristic, SPR
becomes a highly efficient mechanism in designing
plasmonic sensor systems. In 1982, the first
application of SPR was done by Liedberg et al. [8,
9]. However, the efficient way of manipulating the
characteristics of the electromagnetic field
correlated to SP in a nanoscale, remains related
particularly to the involved interface properties.
Therefore, a multilayer SPR sensor leads to

achieving other limits that can be preferable to those

© The Author(s) 2017. This article is published with open access at Springerlink.com
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obtained according to the conventional Kretschmann
configuration [10]. In the above configuration, when
a p-polarized light is incident on the prism-metal
interface and the reflectance is measured versus the
incident angle, a sharp dip occurs at the resonance
angle beyond the critical angle. Within the medium
to be sensed in contact with the metal layer [11], the
SP field evolutes in an evanescent character into
both mediums of the interface. The resolution of an
SPR-sensor in terms of line width and dip position
of SPR-reflectivity depends on the environmental
index change [12, 13]. As an example of SPR-sensor,
we cite the optical sensing based on chalcogenide
prism and graphene layers in addition to the
conventionally used Au-layer for the detection of
bimolecular analyte [14], periodic nanostructures Au
nano-gratings [15], etc.

In recent years, plasmonic metamaterials hold a
new promise for biosensing with unprecedented
sensitivity and specificity. Metamaterials are
composite materials whose permittivity & and
both Thus,

are described by the negative
12

permeability u are negative.
metamaterials
refraction index »n=—(ue)’" . In this topic, the first
discussion on metamaterials type was advanced in
1968 by Veselago [16]. In 1999, Pendry et al
identified a practical way to construct left-handed
metamaterials (LHMs) of a different behavior which
did not follow the conventional right hand rule [17].
Recently, researchers have successfully put
forward many different biosensor configurations
with greatly enhanced sensitivity to the LHM
variation. For example, Schueler ef al. [18] reviewed
the LHM inspired composite transmission line
microwave sensors. Chen et al. [19] reviewed the
LHM application in sensing with an emphasis on
split ring resonator-based sensors. Yang et al.
studied LHM single
metamaterials particle with the advantages of an
easy fabrication and experimental robustness [20].
Upadhyar et al. [21] used LHM instead of metals to
investigate SPs in low-wavelength sensors [22], and
Zheludev [23] analyzed the future development of

sensors based on a

Photonic Sensors

LHMSs and pointed out that the sensing application
represents a growing area.

Very recently, Pal et al. [24] proposed SPR
sensors based on bi-LHMs with gold as an inner
core and compared the above structure to another
with two dielectric media instead of LHM. On the
analysis of the reflectivity profile, the authors [24]
pointed out the advantage of using the metamaterials
to further enhance SPR sensor sensitivity. Some
researchers have demonstrated typical multilayer
devices as biosensors that provide sensitivity almost
6-fold higher than that of the conventional SPR
[25].
SPR-sensorwas the discussion subject in [26], in

sensor Sensitivity enhancement of the
which a bi-metallic structure was established and a
comparative analysis with the conventional SPR
configuration to that of an SPR sensor of four and
five layered LHM media was made.

The main objective of this work focuses on
exploring SPR on a tunable nanocavity where an
analyte (sensing medium) is embedded between
symmetric interfaces gold/LHM. To interpret the
SPR response, the transfer matrix method, applied as
a repeated Fresnel’s equations, conducts to express
the reflection coefficient within the designed
structure. The above response is calculated in the
angular mode at 738-nm wavelength. By optimizing
the thicknesses of the media to get a minimum dip,
of the
refractive index n; on the SPR profile. The later
spectrum leads to evaluating angular-sensitivity
defined as the ratio between the SPR angle shift and
refractive index, n, and Q-factor. Finally, the best
parameter conditions can be concluded to identify
the best O-factor and sensitivity.

we investigate particularly the effect

2. Theory and characteristics of the
considered sensor

As shown in Fig. 1, we consider a multilayer
wave guide geometry with N layers. Each medium is
subscribed by of a thickness dj, permittivity &, and
permeability 4. This multilayer is disposed onto the
base of a prism coupler. In the whole work, two
have been

arrangements analyzed, one is
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Au-analyte- LHM, and the other is LHM-analyte-Au
for which the respective reflectivity is deduced by
means of the transfer matrix method.

L)
1]
i/ Transmission beam
LHM/Au | ny, &, pu x
ds { ni(ns), &, =1
dim#dan { LHM/Au | T . &, i
BK7 Hp, &1, p=1
1]
H
1
L)
1
/] H
Incident beam Ag H
1]
L)
H Reflected beam
L)

Fig. 1 Schematic illustration of the composite waveguide
sensor under study.

In this method, the tangential fields at the first
boundary z; are related to those at the last boundary
z, as it will be explained below. So, when the
structure is irradiated with a light beam of transverse
magnetic (TM or p) polarization under the incidence
angle 6 through a BK7-glass prism, consequently a
field distribution occurs in the four media. The
relationships between electromagnetic fields (E;, B)),
(Ez, By), (E3, B3), and (E4, By) in the four media
obtained by using phase change due to light passing
through the different layers denoted as k take the

forms as
—ify

E, =(e" cosB)E,, - [ie_sin B. JBM )

k
B, = (iqkeiiﬁk sin 5,)E,,, — (e_iﬂk cos S, )Bk+l
where f, is the optically admittance, and ¢, is
the phase factor. For each medium subscribed by £,
these quantities are given as follows:

_ (gkluk - n12 sin’ 91 )”2

g, =1 1 &, )1/2 cos, = (2)
Sk
and
po= L Gy —nisin 0)*. )

For the proposed SPR sensor of four layers, the
characteristics matrix is given as

El _ E4
HaH @

where the matrix M takes the form as follows:

M= cos S, —isinf, / q, _
= —ig, sin B, cos 3, 5)
|:M11 M12:|
M21 M22

Finally, the amplitude of the reflection

coefficient for p-polarized incident wave is given as
[27]

2

_|(M11 +M,q,)q, —(M,, +M22Qx)|

I"} =
(M, + Mo,g) g+ (M, +M,yg,)

(6)

and the reflectivity for the p-polarized light can be
analyzed with respect to the angle of incidence 6, as
follows:

R, =1, [ (7)

Using (7), the resolution of the SPR peak that

exhibits the structure can be determined by adjusting
thicknesses, d, and refractive index, & of the
mediums (Cf. Fig. 1 for notations). From this SPR
response, the determination of the resonance
condition where the reflectivity, R,(6= Gspr ) drops
the propagation
wavelength, Aspr of the surface plasmon as:

Ay /n,

sin O,

to a minimum value, provides

(®)

PR

where /A, is the free space wavelength in vacuum.
Generally, the performance of plasmonic sensors
is evaluated in terms of angular sensitivity,
resolution or detection limit (DL), and quality factor
0. Based on the reflectivity’s profile, with a fixed
wavelength A4,, the angular sensitivity is the ratio
between the changes in SPR angle 06,,, and the
change on, [12] expressed as follows:

S — aQSPR or aﬂSPR .

on, An,

For the quality factor, O that can be evaluated
from the linewidth at 50% of the SPR peak [28]

noted as (A6)s)”', which is given as follows:

Q — AHO.S B or Aﬂ'O.S B (10)
tan O, tan Ay, )

3. Results and discussions

)

In order to outline the resolution of the proposed
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SPR sensor as illustrated in Fig. 1, the reflectivity is
calculated and plotted numerically for two
arrangements between Au and LHM. Thus, three
main parameters,

namely intensity, detection

accuracy, and quality factor, are evaluated
particularly under the influence of the refractive
index n, of analyte. The refractive index of
BK7-prism is set to be 1.52 [29].

Using (7), the angular profiles of SPR response
are displayed in Figs.2, 3, 4, and 5. It is noted that
the specific arrangements that correspond to these
data are reported in the insert of the figures. In these
plots, we have taken for gold the complex
permittivity expressed from Drude-Lorentz model,
Enn = —21.3+1.34i as tabulated in [30]. The electric
permittivity and magnetic permeability for the LHM,
are —33.5 and —11, respectively which are listed in
[31]. The sensing medium termed analyte of
thickness, d;=385nm, has the refractive index (RI)
n,, which varies from 1.00 to 1.66.

In the above conditions, under the effect of n, of
the sensing medium, the SPR curves are simulated
in Fig.2. These data indicate that an increase in RI
contributes firstly to the trap single SPR mode or
double SPR mode and secondly to reduce the

linewidth, i.e. high quality factor.

1 O T T T T
fmn=1.00 8 !
0.8 | am:=1.11
51 o 11,=1.22 i
8067 i
8 lan=133 i
3 :
04 14 n=144 H i
1 [l
[ B
=155 :I.: ' i
021 | R R |
¢ n:=1.66 . E H]
g i
0 I | ® ¥
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Angle of meidence (degree)

Fig. 2 Simulated SPR curves with different refractive
indexes of sensing layer (thickness 385 nm) stacked between Au
the layer (refractive index &5, =—21.3 + 1.34i thickness 40 nm )
and left-handed materials (LHM) of {gum, taum} = {-33.5,
—11}.

According to Fig.3, it is seen that an increase in
ng from 1.33 to 1.35 leads to the best enhancement

effect determined on the SPR-mode termed SPl1

Photonic Sensors

since we have already observed the zero-reflectance
in a narrower angular range of 68 °-70°.

09

08

Reflectance

0.5

0.4

50 64 66 68 70 72
Angle of mcidence (degree)

40 42 44 46 48

Fig. 3 Calculated p-reflectance with six different refractive
indexes, n; of the sensing layer. The other parameters are the
same as in Fig. 2.

It is not the case of the SPR-mode termed SP2
which is excited at the lower angle than SPI. In
other hand, when tuning the n;,, an apparent
discrepancy in term of the resolution is seen on the
minimum dips of SP1 and SP2.

The minimum of the intensity remains constant,
i.e. Rgpr =0.44 of the SP2 mode and where the
characteristics of SP1 are Gspr=67.42°, Rspr =3 X
107, D.A.=0.313/°, FWHM=3.19°, and 0=43.23
at n,=1.33. In addition, the best parameters of SPR1
are Gspr=27°, D.A.=11.11/°, and Q=325 which in
turn measure the resonance angle with optimizing
both Au and sensing layer thicknesses 70 nm and
240 nm, respectively. Guo et al. [28] obtained the
angular sensitivity increasing as 103 °/RIU in a short
range mode method, 97 °/RIU in a typical single
mode method, and 70 °/RIU in a metallic method
[32]. Additionally, the angular sensitivity of the SPR
sensor based on prism was reported increasing from
94.66 °/RIU to 204.41 °/RIU, but it went with an
increase in FWHM from 2.24° to 4.36° [33].

A similar study of the reflectance is simulated
for another arrangement between gold and LHM,
which is depicted in Fig.4. The data show that with
an active LHM of 720-nm thickness, the reflectance
takes an opposite phase compared with the first
arrangement Au/analyte/LHM structure. An increase
in RI, ng in the range of 1.00 to 1.99 causes an

202
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optical amplification of the SPR peak which is
launched in a large angular range from 20° to 80°.
Here we specify that an increase inthe RI, n, in the
restricted range of 1.44 to 1.66 gives rise to the
Goos-Hanchen effect observed on the single SPR
mode whose full width at half maximum is the
narrowest. This structure exhibits one single SPR
mode whose maximal intensity can be manipulated
on the change in RI of the sensing from 1.00 to 1.55.
The Goos-Hanchen peak shift has the best
parameters as Gspr = 41.85 °, Rgpr = 3939, D.A. =
100/° (FWHM=0.01°), and Q=5134 at n,=1.55.
For the particular RI, n,=1.22, on the p-reflectance
profile the structure exhibits two SPR modes with a
large discrepancy between their
intensities. The first dips denote SP1 (see left) with
the parameters Gpr=51.16°, Rspr=0.0745, D.A.=
8.33 /° (FWHM =0.12°), and Q =593.1, and the
second denote SP2 (see right) with Gspr =18.55°,
Rspr=0.34, D.A.=7.14/° (FWHM=0.14°), and Q=
137.4. The inset shows the maximum resolution
(detection limit) is D.A.nx = 125 /° (FWHM =

respective

0.008°).
60 20
- 11 =1 00 _..Jl_.=1.44 =tltL +m=1.55
so | =Ll o 1166
win=122 15 3000 I
3 1
(E 40 2 n=1.33] iy
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Fig. 4 Simulated SPR curves with different refractive
indexes of the sensing layer (thickness 360 nm ) stacked
between left-handed materials (LHM), (refractive index{& uwm,
Hiam) = {-33.5, =11}, thickness 720 nm) and the Au layer
(refractive index g5, = —21.3+1.34i).

From Fig.5, the reflection efficiency of the peak
increases slightly with an increase in the refractive
index of the sensing layer from 1.33 to 1.55.
Additionally, we can see that n, induces the shift of

SPR from 27.04° towards a higher angle of the
incident angle. One can also observe a particular
influence on the reflectance intensity, as R (Gspr =
43.07°)=1.18x 10" for n,=1.568, and a high quality
factor is estimated to be 6000. The last issue that
must be addressed is the question of the drop in the
reflectance peaks for Gspr>43.04° for n,>1.552 of
the sensing layer. This is simply due to the cut-off
function of the RI associated to a nonabsorbent
sensing layer. Finally, in the conditions of the
parameters specified in left Fig. 5, a linear fit is
predicted for SPR in RI change 1.33 to 1.42, i.e. the
parameters linearity with equation as Gspr="70.136 %
ny—66.244(°). And Q=1000x n,—1005.

With error +0.009, +7.54 x 10" respectively
and quadratic equation as Rspr=3330.4 x n,2—8548 x
ng+5535.4 at ny>1.43 (right Fig. 5), the linearity
equation of the resonance angle is Gpr=67.72 xn, —
63.13 with error +0.0095, and other parameters of
SPR are nonlinearity.

x10°

1.568
600 511

500 10
400 -

300

Reflectance

200

30 35 40 40 41 42 43 44

Angle of mcidence (degree)

Fig. 5 Calculated reflectance for different refractive indexes
of the sensing layer with different refractive indexes of the
sensing layer, n=1.33, 1.35, 1.37, 1.39, 1.41, 1.43, 1.45, 1.47,
1.49, 1.51, 1.548, 1.558, 1.568, 1.578, and 1.588. The other
parameters are the same with those in Fig. 4.

In the ATR technique with a BK7-prism, the
response of the multilayer configuration based on
Au as an active metal and LHM-bulk and mediated
with GaAs predicts an optical amplification that can
be turned on the variation of RI. This amplification
measured versus the incident angle is correlated to
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the SPR mode excited around the incident angle of
41.830°. The above effect was observed by the
authors of [34]
amplification did not exceed 10°. The experimental

where the obtained optical
use helps realize applications in precise processing
and sensors. It was reported in [35] that the
Goos-Hanchen shift was also sensitive to the change
in refractive index and could be used as a different
mechanism for sensing. In Figs.4 and 5, the shift in
the resonance angle for a variation An, = 0.004
remains constant in angular sensitivity that is in the
order of 66 °/RIU.

4. Conclusions

The sensing properties evaluated from the
reflectance curves on two arrangements between
gold and LHM are investigated theoretically. Based
on the simulated results, it has been shown that
under the effect of RI of the sensing medium, gold
as an active medium favors the presence of a high
resolution required in biosensing. In appropriate
conditions of the multilayer thicknesses, a single
SPR of a giant intensity up to 10* is sustained by the

structure through the sensing medium of RI as 1.558.

The later expected due to the Goos-Hanchen effect
confirms the functionality of the structure to operate
as an optical amplifier and an active tunable filter.
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Abstract

In this work, the surface plasmon resonance (SPR) device with two porous left handed metamaterial
(LHM) layers separated by an insulator gap, is investigated. The effect of the insulator gap thickness
and its refractive index (RI) on the angular response of the device is analyzed. The results show

that the sensitivity of the SPR sensor is enhanced compared to the standard SPR sensors. Here, the
multilayer structure is probed with 738 nm-wavelength, and electromagnetic properties of active
porous LHM layers are described from the effective medium theory (EMT). Furthermore, in the
increase of the porosity from 0 to 0.6, the designed nanocavity exhibits a fundamental SPR mode
long-range (LR) type and it can be of interest in high-performance SPR sensing.

1. Introduction

Noble metals, doped silicon and metamaterials have been extensively used to couple photons energy with
collective oscillations of free electrons abundant on metallic surfaces [1-4]. To enhance efficiently and control
this coupling process, an interface between a thin metallic layer of ~50nm thickness and a dielectric must be
probed by means of p-polarized light through adequate coupling devices [5-7]. A key advantage of the above
conventional configuration [6, 8], over other alternative geometries [9—12], is the fact that light at visible and
near infrared frequencies can be confined at the diffraction limit [13, 14]. Furthermore, the rate of the coupling
energy which is the signature of SP modes excitation, is sensitive to both thickness of the metal and RI of the
associated media [15]. According to this property, multilayer systems made of silver, gold and composite
materials were investigated both experimentally and theoretically [ 16—18]. The coupling process is associated to
SP generation that characterizes the sensing properties of SPR sensors, and it can be analyzed either as a function
of the incidence angle (angular interrogation) of light beam of fixed wavelength, A or as a function of wavelength
(spectral interrogation) with fixed incidence angle [19, 20]. The phase interrogation mode has been used by
HP. To enhance the performance of SPR sensors, several strategies were reported in the literature [21-24]. For
example, Saarinen et al [25] demonstrated the advantage of combining high and low porosity layers mediated
silicon substrate to boost the performance of the SPR system.

Here, a similar objective is aimed with a different choice of active materials, parameter conditions and posi-
tion of the sensing medium. By tuning the porosity, and RI of the sensing medium (termed insulator gap), we
demonstrate the potential of the planar porous-nanocavity based LHM. This gives the opportunity of achieving
high Q-single SPR compared to existing sensors [3, 26].

The paper is organized as follows. Section 2 reports the theory and parameters specific to the media that
constitute the adopted device. In section 3, numerical simulations are performed and the results compared with
typical SPR devices and finally the paper ends with a conclusion.

2. Theoryand plasmonic device parameters
Figure 1(a) illustrates a schematic view of the plasmonic device, with four layers stacked along the z-axis. An

insulator gap layer with RI, n, and width, d, is surrounded by two semi-infinite left-handed metamaterials
(LHMs). The active media are characterized by an electric permittivity, epgm (A) = —33.5 and magnetic

©2017 IOP Publishing Ltd
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Figure 1. (a) Schematic structure of the 1D SP nanocavity, type MIM where the sustained mode propagates with the wave number,
1/ky. (b) lustration of porous LHM layer.

permeability, gy (A) = —11taken from [27]. To theoretically analyze the performance of an SPR sensor, the
proposed LHM-Insulator gap-LHM nanocavity is placed on the base of a (252G)-glass prism, with RI, n, = 2.31
[28]. Thus, the incident light of wavelength, A = 738 nm, under an angle, § > 6., (critical angle), passes through
the prism and then totally reflected on its base. As a result, the absorbed light energy within the active LHM
creates in turn the evanescent wave (related to an SPR phenomenon) which propagates along the prism-LHM
interface and reaches the insulator gap layer.

To predict the SPR profile, the reflected light intensity of P-polarized incident beam is investigated as a func-
tion of the incident angle, 6 using the transfer-matrix method [29, 30]. This formalism was described in details
elsewhere [31] to simulate the sensing properties of an alternative multilayer stacking under similar conditions
to those reported here.

In considering a porous-LHM layer (see figure 1(b)), we considered an approach for the inclusion of distrib-
uted pores of RI, ng = /€4 based on the general model of Maxwell-Garnet [32] according to the Lewin approx-
imation. In this model, the effective permittivity, e.fr and permeability, 1. are given by:

€d — €LHM
Eeff = €M [ 1 +3 ®> 1
¢ ( €4 + 2etum — (€4 — €Lam) @ M)

Hd — MLHM ) 2)

ff = 1+3 ?
Leff = LLHM < 5uq — 2piam + 2 (pta — piam) @

where @ stands for the porosity. This choice is initiated by two reasons: (i) the resultant effective parameters
are unchanged when the two components of the mixture are interchanged, and (ii) this approach seems to be
in agreement with experimental data according to Doyle and Jacobs [33]. Here, two media (SiO, (ng = 1.54
[34])),and (SiC, nq = 2.56 [35])) filling the pores are considered. In addition, the insulator gap once is the CaF,
(ng = 1.43 [36]) or adielectric spacer of RI covering the range from 1.0 to 2.03.

3. Results and discussion

To highlight the effect of the optical nature of the medium filling the pores, we examined the cases with SiO,
and SiC. By increasing the porosity from 0 to 1, we find that the composite material exhibits a similar behavior
as LHM (see figure 2(a)). The parameters, ¢ and g remain simultaneously negative. Figure 2(b) shows that
the optical constant, £4 of the medium filling the pores does not exhibits a clear influence on e.g and pg while
increasing the porosity, @.

Since the porosity affects the two fundamental parameters, . and, i, it is useful to study its influence on
the angular P-reflectance of the SPR sensor. Figure 3 shows the P-reflectance curve (with SiO,, diy = 20nm,
dcar, = 180nm, A = 738 nm) versus incidence angle according to the transfer matrix method. First, it can be
observed that the sharp resonance angle is strongly sensitive to the porosity adjusted from 0 to 0.4. Second, SPR

2
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Figure2. (a) Dependency of effective permittivity and (b) effective permeability as a function of the porosity. The parameter
conditions are as follows: negative permittivity, ey &~ —33.5 and magnetic permeability, v~ —11, refractive index,
Hsio, = 1.54, and Nnsic = 2.56.
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Figure3. (a) Simulated SPR curves with CaF, crystal as an insulator gap (refractive index nc,p, = 1.43, thickness dc,p, = 180 nm)
stacked between two porous left-handed metamaterial layers (porosity with SiO, ¢ = 0,0.1, 0.2, 0.3 and 0.4, thickness,
digm = 20 nm). (b) Minimum angular P-reflectance versus porosity with SiO, and SiC.

sensor based porous-LHM, supports a single mode around the incidence angle of 38.8° where the peak intensity
drops to the lowest value 0.086 for a porosity of 0.2. Under such conditions, we achieved a detection accuracy,

D.A = 1/Afys = 0.373/° and quality factor, Q = (%) of 42. Here, A6 s denotes angular half-width at 50%

P-reflectance.

The angular P-reflectance curves shown in figure 3(a) indicate that the increase of porosity shifts the reso-
nance dip to a narrower angular range and reduces the full width at half maximum (FWHM = A#f5). In addi-
tion, figure 3(b) shows that the dip depth is significantly changed but without a significant difference for SiO, and
SiC. The obtained performance parameters specific to the proposed porous-LHM nanaocavity are recapitulated
in table 1. Recently, Meng et al [37] reported a similar study by considering porosity in silica film demonstrating
the ability to improve sensitivity enhancement of SPR sensor.

To emphasize the effect of thicknesses, dcar, and dipv on the P-reflectance curves, we display the results
in figure 4. By taking, dc,r, = 180 nm, as an arbitrary value, the minimum of P-reflectance that drops at the
resonance angle 39.8°, is predicted (see figure 4(a)) for, dygm = 22 nm with a porosity of 0.2. The adopted
medium filling the pores is SiO,. A similar analysis on the minimum P-reflectance that drops at the resonance
angle of 39.87°, is presented in figure 4(b), where the thickness of LHM is set to be 22 nm. Thus, the critical
thickness of the insulator gap suitable for generating a strong excitation of the SPs, is dc,;, = 163 nm. Finally,
the best performance parameters are, the minimum of P-reflectance: R (fspr) = 0.0023 and Q = 11.25.
Hence, by varying, dipgm in the range of 14-25nm, the minimum of P-reflectance can be predicted in the

form: R (Ospr) = Zi L P x (dPLHl\,[)"'*11| within an accuracy of £0.04, where the coefficients, P; are:

P, =2.0599 x 1078, P, = —426x107% P;=39x10"% P,=—0.02, Ps=0.763, Ps= —18.74,
P; = 308.75,Py = —3515.9,Py = 26116,P;; = —1.14 x 10°,P;; = 2.23 x 10°.
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Table 1. The performance parameters specific to the porous LHM nanocavitiy in the conditions of figure 3.

Porosity Resonance angle, (°) Depth of dip FWHM(°) D.A (/°)
0 35.32 0.166 14.52 0.068
0.1 40.13 0.110 3.97 0.252
0.2 39.06 0.086 2.68 0.373
0.3 28.53 0.237 2.26 0.442
0.4 38.26 0.280 2.46 0.406
0.5 ; ; ; 8x 10.3
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Figure4. Effect of the thicknesses, dpym (porous-LHM) and dc,p, (insulator layer) on the minimum of P-reflectance for a porosity,
¢ = 0.2.These data are depicted from angular reflectance curves similar to that reported in figure 2.

As for the insulator gap thickness which was assumed to be CaF, (RI: n, < n,), when it is
turned from 152nm to 190nm, the minimum of P-reflectance satisfies the fitting quadratic form
R (Ospr) = 2.483 x 10°dg,;, — 0.0081dc,r, + 0.66 within an accuracy of £0.000 14.

Let us consider now the angular sensitivity of the porous-SPR sensor in response to a change in the RI of the
insulator gap. It is well known that with conventional SPR sensors and multilayer configurations [38—40] for
sensing applications, the resonance angle depends strongly to the RI of media in contact with the active materials.
The previous analysis is completed by considering the P-reflectance curves versus incidence angle in figure 5(a)
for various Rl in the range from 1 to 2.03 of the insulator gap. The obtained performance parameters are listed in
table 2.

This is a typical range for RI variation covering both bio-and chemical sensing cases [1, 31]. Based on the
optimized thicknesses, dipv = 22nm and dg = 163 nm, (figure 5(a)), with the increase of the RI of the sens-
ing layer, the SPR shifts from 26.76° towards higher angles and its FWHM widens. Otherwise, as RI, 1, of the
insulator gap tends towards that of the coupler; the width of the angular P-reflectance becomes slightly larger
with an increase in the intensity of the dip depth. According to these results, using the structural parameters,
A =738nm, diyy =22nm, d; =163nm, & = 0.2, the considered porous-LHM SPR sensor exhibits a high
sensitivity to changes in RI from 1 to 1.53. In this range, the proposed device is found to give narrower reso-
nance curves, and lowest point of the minimum P-reflectance that means a complete transfer of energy from
incident light to SP occurs. Finally, in these optimized parameters, the resonance angle change versus the RI
is depicted in figure 5(b). For a sensing medium of RI, ng > 1.63, the FWHM widens gradually, and the min-
imum of P-reflectance at the resonance angle slightly increases. Hence, the relationships between angu-
lar sensitivity of the system, and FWHM on RI of the sensing medium satisfy the fitting quadratic forms:

Ospr = (8.7143n§ + 8.80261m, + 9.4317) +0.47°and Mos = 1%, Pi x (ng)"'"! + 0.088", where the coef-
ficients, P; are P; = 34850, P, = —4.6978 x 10°,P; = 2.7968 x 10° P, = —9.6517 x 10°, Ps = 2.1275 x 107,

Py = —3.3.1063 x 107,P; = 3.0038 x 10~7,Pg = —1.8551 x 107,Py = 6.6388 x 10°P;; = —1.089 x 10°.Thecorre-

sponding minimum of P-reflectance is R (fspr) = Z}il P; x (ny) =100 4 0,002, where the coefficients the
coefficients P; are: P, = 13.739, P, = —178.52, P; = 1018.5, P, = —3345, P5s = 6961.3, Psz = —9504,
P; = 8495.8, Py = —4783.1, Py = 1533.9, P;; = —212.51. However, beyond RI = 1.63, the structure sustains
a single SPR mode with slightly increasing FWHM. This characteristic means that the porous nanocavity based
on LHM works in a similar way as the conventional configuration, i.e. a plasmonic filter with the ability of select-
ing two different regions where the enhanced sensitivity is much better compared to graphene multilayer [26] or
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Figure5. (a) Simulated SPR curves with different refractive index, n1, of the insulator gap layer of thickness 163 nm, stacked between
two porous left-handed materials (porosity with SiO,, @ = 0.2, refractive index{e.f;, ptes} = {—23.63, —8.51},and thickness
22nm). (b) Change in resonance angle as a function of RI of the insulator gap layer. Data are extracted from figure (a).

Table2. The SPR features versus RI of the insulator gap. Data are extracted from P- reflectance spectra of the proposed multilayer sensor in
the conditions of figure 5(a).

ng 1.00 L1 1.23 1.33 1.43 1.53 1.63 1.73 1.83 193 2.03
Bspr 2676 30.5 33.71 36.66 39.78 43.34 46.82 50.57 54.58 58.86  63.41
Rep x 1072 059 0.46 0.53 0.15 0.23 0.7 1.5 25 3.8 5.1 6.2

Abys 238 2.84 323 3.7 42 4.84 5.56 6.49 8.6 9.09  11.05

MoS; nanosheet [24]. Recently, Sharma et al [41] have studied theoretically an alternative way to reach a higher
sensitivity in a restricted range of RI.

4. Conclusion

The SPR device with porous LHM layers has been investigated theoretically. It is shown that an insulator gap layer
provides the possibility to tune the P-reflectance ‘characteristics of the SPR sensor. By considering the effects
of porosity with SiO; or SiC, and thicknesses of the media, the single LR-SPR mode that sustains the proposed
device has a close resemblance with the SP of noble metals such as Ag and Au. The adopted strategy that leads to
improve sensitivity of SPR can be considered as a new way for SPR users to develop photonic applications.
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Résumé. Le présent travail décrit une étude théorique adaptée a ’exploration des modes résonnants excités en polar-
isation transverse magnétique d’une onde électromagnétique dans différentes configurations géométriques. Pour examiner
ces modes confinés le long d’une interface, nous incluons l'influence du milieu de détection en termes des on indice de
réfraction et des a largeur sub-longueurd’onde.l’approche appliquée consiste & exprimer dans une forme matricielle les
relations de dépendance entre les champs électriques et magnétiques régis par les équations de Maxwell sepropageant a
I’entrée et a la sortie des configurations adoptées. Ainsi, la réponse des modes étant déduite, et dont les caractéristiques
sont analysées sous les effets des parametres du capteur de résonance plasmon de surface(SPR). Dans une telle étude, la
résolution relative aux propriétés des interfaces a base de méta-surface et un substrat diélectrique en contact avec un en-
vironnement (analyte) repose plus particulierement sur la contribution de la perméabilité magnétique donnant lieu & une
largeur plus fine de la réponse plasmonique. Le choix de cette hypothese revient au fait que les caractéristiques des modes
sont significativement modifiées selon les propriétés des interfaces dont dépendentl’extensions partiale et les longueurs de
propagation des plasmons de surface (PSs) de part et d’autre de l'interface. Ainsi, il est montré qu’un capteur SPR a base
d’une interversion entre I’0Or et un méta-surface admet un potentiel remarquable permettant d’atteindre une amplification
optique extraordinaire contrélable. Une telle limite d’exaltation n’a pas été atteinte au moyen de capteurs standard a
base de métaux nobles en configurations mono ou multicouches ou encore avec un réseau de nanoparticules.

Mots clés : Modes confinés, Capteur de résonance plasmon de surface, Largeur sub-longueur d’onde, Métasurface

Abstract. The present work describes a theoretical study adapted for exploring the resonant modes excited in
TM-polarization of an electromagnetic light beam, using various geometrical configurations. To examine the prop-
erties of confined modes traveling along an interface, we include the effect of a sensing medium in terms of its re-
fractive index and width. The applied approach consists of writing the dependency between electric and magnetic
fields,governedby Maxwell’s equations in a matrix form, that propagate at both the first and thelastmediumoftheadopt-
edstructure. Thus,afterdeductingtheresponse’s modes, their features are analyzed under effects of the parameters change
of the SPR sensor. In such study, the relative resolution to the interfaces based metamaterial and dielectric substrates in
contact with analyte relates particularly on the contribution of the magnetic permeability that can give rise to a narrowest
full width at half maxim of the plasmon response.In this hypothesis,characteristics of the resonant modes are significantly
affected to interface properties that depend the spatial extension and propagation lengths of SPs on either side of the
interface. Furthermore, it is shown that an SPR sensor based on interchanging between gold and metamaterial layers
admits remarkable potential leading to achieve an extraordinary optical amplification. Such a limit highly required in
SPR sensor was not achieved by means of standard sensors based on noble metals (mono or multilayer configurations)or
also with nanoparticule arrays.

Key Words: Confined modes, Surface Plasmon resonance sensor, Subwavelength scale, metamaterial
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