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Introduction

Depuis plusieurs années, les télécommunications doivent répondre a une demande
croissante concernant le débit de I’'information. L’ utilisation d’une onde de fréquence éle-
vée comme onde porteuse d’information permet des débits tres importants. Les fibres
optiques monomodes sont utilisées de plus en plus comme support de transmission de
I’information sur de longues distances. L’ensemble de ces fibres forme un réseau de télé-
communication qui nécessite entre autres des dispositifs optoélectroniques, assurant no-
tamment le role de source lumineuse, de modulation, d’amplification ou de détection du
signal. Ces dispositifs sont élaborés a partir de matériaux dits actifs, c’est a dire qui pré-
sentent la faculté d’avoir leurs propriétés optiques qui répondent a une contrainte exté-
rieure comme une tension électrique. Afin d’améliorer la performance des dispositifs, la
recherche de nouveaux matériaux actifs est grandissante, nécessitant alors des méthodes

de caractérisations optiques de plus en plus spécifiques.

Parallelement a 1’augmentation du débit, la tendance a combiner plusieurs fonc-
tions sur un pouce et donc la miniaturisation des composants, tient compte de 1’effort a
diminuer les pertes de couplage, a simplifier les systemes et ainsi rendre les réseaux plus
performants. Dans cet objectif, la maitrise d’élaboration des matériaux en couches minces
et leur intégration joue un role primordial. Ceci est intimement lié a la fois aux possibilités
de caractérisation couche par couche lors du procédé d’élaboration et a la capacité d’une

caractérisation du dispositif entier apres sa mise en ceuvre.

La spectroscopie m-lines [1]-[4] est une méthode de caractérisation optique fré-
quemment utilisée pour la détermination de I’indice de réfraction de matériaux. En géné-
rale, les matériaux a étudier constituent un guide d’onde plan monocouche déposé sur sub-
strat, mais la littérature fait aussi état d’étude de guide d’onde plan a deux couches [2, 5]—
[8]. L utilisation de la spectroscopie m-lines a des fins de caractérisations optiques de
matériaux actifs sous contraintes électrique est envisageable. Il faut alors imaginer une
structure a trois couches ou la couche mince active est enterrée entre deux autres couches
jouant le role de gaines optiques et d’électrodes. L’ objectif de ces travaux de these consiste
a mettre en ceuvre une méthode d’analyse par la spectroscopie m-lines, permettant non

seulement la caractérisation optique des couches individuellement, mais également de
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I’ensemble d’un guide d’onde plan composite en vue de mesurer la variation d’indice du

matériau actif sous contrainte électrique.

Mes travaux de theése font suite aux travaux de recherches de J. Cardin [9] ou il avait
mis en place un dispositif de mesure m-lines et avait étudié la faisabilité d’utiliser la cé-
ramique ferroélectrique de Titanate-Zirconate de Plomb (PZT) en monocouche dans des
guides d’onde pour des applications en télécommunication. Le choix du matériau a été
conditionné par un ccefficient électro-optique intéressant mais aussi par le grand nombre
d’études déja effectuées, dues a son utilisation tres répandue. Ce matériau sera par consé-
quent utilisé comme matériau actif pour notre étude bien que nous soyons également
conscients des inconvénients que représente le PZT, notamment pour 1’environnement.
Les électrodes de la structure tricouche sont constituées de ZnO dopé a 1’aluminium.
L objectif premier des travaux de these étant la mise en place d’une méthode de caractéri-
sation pour des structures multicouches, il est clair que les matériaux constituant le guide
vont évoluer et peuvent méme étre remplacés par des matériaux plus performants dans

I’avenir.

Ce mémoire est organisé en quatre chapitres. Les propriétés des matériaux ferro-
électriques, la fabrication de couches minces de PZT et le principe de la spectroscopie

m-lines seront présentés, en premier lieu.

Dans une seconde phase, le formalisme analytique et la méthode d’analyse nu-
mérique, permettant de relier les mesures expérimentales issues des spectres m-lines de
guides a trois couches aux parametres optiques, seront décrits. Dans notre méthodologie
de travail, une structure de guide a deux couches sera retenue afin de valider nos résultats
par rapport a 1’état de I’art. Cette structure constituant une étape intermédiaire de mes
travaux, la méthode d’analyse associée sera donc décrite.

Le troisieme chapitre discutera I’efficacité des méthodes d’analyse développées.
Une étude statistique sur un grand nombre de guides simulés va éprouver ces méthodes.
Une étude de I’influence du bruit sur les mesures permettra de déterminer 1’erreur sur les

parametres optiques calculés a 1’aide des outils mis en place dans le deuxieme chapitre.

Enfin I’élaboration des guides a deux couches et a trois couches constituera la phase
de validation expérimentale de ce mémoire. Les caractérisations structurales sur les dif-
férents guides composites réalisés seront décrites conjointement aux résultats expérimen-
taux obtenus a partir de la méthode d’analyse optique développée dans ces travaux. Nous
confronterons les résultats des mesures optiques aux caractérisations structurales et déga-

gerons les résultats importants.

Chaque chapitre terminera avec une breve conclusion sur son contenu, une conclu-
sion générale pour résumer les travaux de recherche effectués est proposée a la fin du

manuscrit.
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Dans I’annexe de ce manuscrit, I’ensemble des valeurs expérimentales issues de

I’étude des guides a trois couches seront présentées.
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Propriétés, élaboration et
caractérisation de couches minces de
zirconate titanate de plomb
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CHAPITRE 1. PROPRIETES, ELABORATION ET CARACTERISATION DE COUCHES
MINCES DE ZIRCONATE TITANATE DE PLOMB

La solution solide de zirconate titanate de plomb (PbZr, Ti; _,O3) appelée plus com-
munément PZT, fait partie de la famille des matériaux ferroélectriques pérovskites. Dans
une premiere partie, nous discuterons de la structure de ce matériau qui lui confere ses
propriétés. Ensuite, nous décrirons le protocole d’élaboration du PZT en couches minces
qui a été développé au laboratoire et optimisé en vue de mesures optiques. Dans une
deuxieme partie, les propriétés optiques des couches minces de PZT seront étudiées par
une spectroscopie dont le principe sera décrit. Enfin, la précision des mesures sur les in-

dices optiques et les épaisseurs des échantillons analysés sera déterminée.

1.1 Propriétés du zirconate titanate de plomb

L’arrangement atomique de la maille élémentaire d’une structure cristalline définit
le groupe de symétrie du cristal (appelé aussi classe de symétrie). On entend par groupe de
symétrie un ensemble d’opérations géométriques (rotation, réflexion, symétrie centrale...)
qui conservent I’arrangement atomique au sein du cristal. Il existe en cristallographie 32
groupes de symétrie, parmi lesquels, 11 sont centrosymétriques et ne possedent donc pas
de moments dipolaires [10]. Les 21 autres classes sont non centrosymétriques. Dans ces
21 classes, 20 ont leur polarisation qui varie en fonction de la contrainte mécanique exer-
cée sur le cristal, on parle de la classe piézoélectrique. Parmi ces 20 classes cristallines, la
moitié présente au moins un axe polaire dans une certaine gamme de température et une
polarisation qui est fonction de cette température, on parle alors de classe pyroélectrique.
Enfin, parmi les 10 classes pyroélectriques, certaines ont au moins deux axes polaires
en absence de toute contrainte et présentent une polarisation spontanée Ps, réversible par
application d’un champ électrique, ce sont les classes cristallines ferroélectriques. L’en-

semble des classes cristallines est résumé sur la figure 1.1.

‘ 32 classes cristallines | ‘
“a

11 centrosymétriques |21 non centrosymétriquesl
20 piézoélectriques

10 pyroélectriques

non ferroélectriquesl | ferroélectriques |

FI1G. 1.1 — Classes cristallines.
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1.1.1 Propriétés structurales

Au dela d’une certaine température, la polarisation spontanée d’un matériau ferro-
électrique disparait et en deca, elle décroit avec la température. Le matériau passe alors
d’une phase ferroélectrique a la phase paraélectrique [ ! |]. La température associée a cette
transition est appelée température de Curie 7. ou température de transition de phase. Les
matériaux ferroélectriques ne présentent pas tous la méme transition de phase, on peut
les classer en deux catégories [12] qui sont la transition de type ordre-désordre et la tran-
sition dite «displacive». Pour la transition ordre-désordre, dans la phase paraélectrique,
le moment dipolaire de la maille élémentaire n’a aucune orientation privilégiée, le mo-
ment dipolaire résultant a 1’échelle macroscopique est nul mais il est toujours présent
a I’échelle microscopique. En revanche, dans la phase ferroélectrique, les moments di-
polaires des différentes mailles du cristal sont ordonnés suivant une méme direction, le
moment dipolaire a 1’échelle macroscopique est non nul. Pour la transition displacive,
la maille élémentaire n’a pas de moment dipolaire dans la phase paraélectrique (qui est
centrosymétrique) méme a 1’échelle microscopique car il y a une compensation parfaite
entre les charges électriques négatives et positives de la maille. Cependant dans la phase
ferroélectrique, par déplacement des ions de la maille un moment dipolaire permanent ap-
parait. Ces transitions displacives sont caractéristiques des structures de type pérovskite
comme le BaTiO3 ou le PZT. Sur le schéma de la figure 1.2a est représenté une maille
cubique faces centrées de type pérovskite (ABO3) ou les atomes métalliques du maté-
riau, de charge positive, occupent les sites A et B. Les autres sites sont occupés par les
atomes d’oxygene dont les charges sont négatives. Dans cette structure, le barycentre des
charges négatives et le barycentre des charges positives coincident, le moment dipolaire
de la maille est donc nul, il s’agit de la phase paraélectrique.

@A

OB

) e T

(a) b)

FIG. 1.2 — Structures pérovskites cubique faces centrées (a) et cubique du PZT paraélectrique
(T > T¢) (b).

Dans le cas du Pb(Zr,Ti)O3 par exemple, 1’ion en site A est le plomb Pb*T et I’ion

7
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en site B est soit un ion titane Ti**, soit un ion zirconium Zr**+ (Fig. 1.2b). En général,
dans la phase ferroélectrique, la déformation de la maille cubique peut se faire suivant
des axes principaux qui correspondent a une aréte du cube, une diagonale du cube ou une

diagonale de surface du cube.

FIG. 1.3 — Structures tétragonales du PZT ferroélectrique

A titre d’illustration, prenons I’exemple de la déformation le long d’une aréte du
cube définie par I’axe z. Cette déformation engendre une structure tétragonale (Fig.1.3).
Dans le cas du PZT, les atomes métalliques (Zr*t, Ti*h) et les atomes d’oxygene (0*)
se déplacent en sens contraire suivant I’axe z. Les barycentres des charges négatives et des
charges positives ne sont plus superposés, il y a alors formation d’un moment dipolaire. Il
existe deux sens de polarisation possibles pour cette direction (Fig. 1.3), il en est de méme
pour les autres arétes du cube. Pour cette transition de phase paraélectrique/ferroélectrique
associ€e a une transition structurale cubique/tétragonale (Fig. 1.4a), il existe alors trois

axes de déformation et donc six orientations possibles du moment dipolaire.

e e e e |,

AN\

() (b) (©)

FIG. 1.4 — Déformations de la maille cubique dans le cas du BaTiO3 en phase tétragonale(a),

en phase rhomboédrique (b) et en phase orthorhombique(c)

Dans le cas d’une transformation structurale de type cubique/rhomboédrique (Fig. 1.4b),

le cube se déforme le long de la diagonale du volume, il existe alors quatre axes de dé-
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formation possibles et huit orientations du moment dipolaire. Dans le dernier cas corres-
pondant a la transformation structurale cubique/orthorhombique (Fig. 1.4c), le cube se
déforme le long d’une diagonale de surface, il existe alors six axes de déformation et donc

douze orientations du moment dipolaire.

Jaffe et al [13], ont établi un diagramme de phase présentant les différentes struc-
tures cristallines du PZT en céramique massive (Fig. 1.5). Sur le diagramme, on remarque
que la structure considérée dépend a la fois du rapport molaire Zr/Ti du PZT et de la
température. La température ambiante (25 ° C) est représentée par une ligne en pointillé
sur le diagramme. Quand la composition du matériau est inférieure a 52% en zirconium,
le PZT est en phase tétragonale. Pour une composition comprise entre 52% et 92% en
zirconium, il est en phase rhomboédrique (haute et basse température). Enfin, pour une
composition supérieure a 92% le PZT est en phase orthorhombique qui est une phase

antiferroélectrique.

500
450 -

400
350
300

T

T

T

250,
200
150 -
100
50
0

g my FE

Température (°C)

iah Aulafulaiuintniuirialy

1 | 1 i 1 1
0 10 20 30 40 S0 60 70 80 90 100
PbZrO, Pourcentage molaire de PbTiO, PbTiO,

FI1G. 1.5 — Diagramme de phase du PZT en céramique massive [13]. A : Antiferroélectrique,
FR(HT) : ferroélectrique rhomboédrique haute température, Fgr(BT) : ferroélectrique rhombo-

édrique basse température, Fr : ferroélectrique tetragonale et P. : paraélectrique cubique.

En couches minces, en général, il est souhaité d’obtenir des structures orientées de
maniere homogene, on parle alors d’échantillons épitaxiés. Ceci est en principe possible
a partir de substrats orientés, cependant, ces structures sont difficiles a obtenir et sont as-
sez onéreuses. Les couches minces élaborées a partir de substrats non orientés comme le
verre, sont des céramiques polycristallines constituées de différents grains, comparables
a des monocristaux de petites dimensions orientés aléatoirement et li€s entre eux par des
zones appelées joints de grains. Dans ces zones, I’arrangement atomique est différent de

la structure cristalline des grains. Chacun des grains est divisé pour des raisons énergé-

9
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tiques en plusieurs domaines ol la polarisation est homogene et orientée suivant un axe
de polarisation permis (Fig. 1.6). La structure des grains, par leur dimension, conditionne

fortement les propriétés électriques et optiques des matériaux ferroélectriques.

FIG. 1.6 — Représentation de grains et de domaines pour un matériau ferroélectrique de struc-

ture tétragonale.

Il est possible d’étudier la réponse du matériau a une onde optique (i.e. son indice
optique) [14]. En particulier, les matériaux PZT, BaTiO3, LiNbO3, ... présentent une forte
dépendance de leur indice optique a I’application d’un champ électrique. Quand cette
variation est linéaire avec 'intensité du champ appliqué, on parle alors d’effet électro-
optique Pockels. La littérature nous donne quelques valeurs de coefficients électro-optiques
linéaires Pockels (Tableau 1.1) pour le PZT, PLT (Plomb Lanthane Titanate) et PLZT
(Plomb Lanthane Zirconate Titanate) obtenus par différentes méthodes de fabrication.

Le niobate de lithium (LiNbO3) est le matériau le plus couramment utilisé dans les
modulateurs électro-optiques. Or la réponse électro-optique du PZT a I’application d’un
champ électrique (15-315 pm.V~! & lambda=632,8 nm) est au moins du méme ordre de
grandeur que celle du niobate de lithium (31 pm.V~' & lambda=632,8 nm). 1 est donc
envisageable de mesurer une variation d’indice du PZT sous contrainte d’un champ élec-
trique. Par contre, contrairement au LiNbOs, le PZT n’existe pas sous forme de mono-

cristaux.

10
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Films coefficients linéaires Références
(pm/V)

Sol-gel PZT 53/47 315 [15]
Sol-gel PZT 65/35 épitaxiale 108 [16]
Pulvérisation PLT 21 épitaxiale 81 [17]
Sol-gel PLT 28 59 [15]
PLT pulvérisation 28 55 [18]
Sol-gel PZT 53/47 50 [19]
Sol-gel PZT 50/50 40 [20]
Pulvérisation PLT 21 28 [21]
Sol-gel PZT 60/40 24 [22]
Sol-gel PLZT 8/65/35 20 [23]
Pulvérisation PZT 56/42 15 [24]
PLZT massif 8/40/60 102 [25]
PLZT massif 8/65/35 421 [26]
monocristal de LiNbO3 (r33) 31,4 [27]

TAB. 1.1 — Coefficients électro-optiques linéaires de PZT, PLT et PLZT a la longueur d’onde
lambda=632,8 nm.

1.1.2 Elaboration de PZT en couches minces

La solution solide de zirconate titanate de plomb Pb(Zr, Ti;_,)Os3 a été synthétisée
pour la premiere fois en 1954 par Jaffe et al. [28]. Le PZT était alors obtenu sous forme
de céramiques massives [20, 29, 30, 31], mais le matériau est par ailleurs souvent déposé
et étudié sous forme de couches minces car ces dernicres permettent, de part leur faible
épaisseur, une intégration facile dans des dispositifs. En effet, elles peuvent aussi bien €tre
déposées que gravées, il est alors possible d’obtenir différentes formes géométriques de
couches minces. Il existe différentes techniques de dépdt en couches minces, certaines né-
cessitent de travailler sous vide comme la pulvérisation cathodique [17, 18, 24], I’ablation
laser [32] et les dépdts chimiques en phase vapeur CVD [33]. Les techniques de dépot
ne nécessitant pas le vide sont les méthodes de dép6t chimique en solution [19, 22, 34]
comme les techniques Sol-Gel [35], Décomposition Métal Organique (MOD) [23] et les

techniques utilisant des solutions chélatées [27].

Dans le cadre de notre étude, nous avons utilisé une technique dérivée de la méthode
présentée par Yi et al. [22, 36], technique basée sur les solutions chélatées. Cette méthode
utilise une solution précurseur composée de ligands acide acétique modifiés, la solution

est formée a partir d’alkoxydes contenant les éléments métalliques Zr et Ti et d’un réactif
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composé d’acétate de plomb dissous dans de 1’acide acétique. Les alkoxydes sont précur-
seurs des especes en site B et ’acétate de plomb est précurseur de I’espece en site A dans

la structure pérovskite ABO3 (Fig. 1.2).

La réaction principale est une chélation des alkoxydes métalliques, qui est illustrée

ici pour une réaction d’un alkoxyde M(OR),, avec I’acide acétique CH3COOH :
M(OR),, + xCH3COOH — M(OR),,_,(OOCCH3),+ xROH (1.1)

L’alkoxyde métallique M(OR),, est transformé en chélate M(OR),,_(OOCCH3), par échange
de ligands avec I’acide acétique. La principale fonction des agents de chélation est la ré-
duction de la sensibilité d’hydrolyse des composés d’alkoxyde, ce qui permet d’obtenir
des solutions plus stables a I’air. Cette méthode a été adaptée dans notre laboratoire aux
dépots sur substrats métalliques d’inox par R. Seveno [37] et P. Limousin [38] en vue de
caractérisations électriques des films. J. Cardin a étendu cette technique aux substrats de

verre pour la caractérisation optique des matériaux [9].

Mes travaux de these font suite aux travaux réalisés par J. Cardin. Pour obtenir une
solution de PZT, de 1’acétate de plomb tri-hydraté Pb(CH3CO,);, 3H,0 est mélangé a
de I’acide acétique dans un rapport de 1,0 m/ d’acide pour 1,2 g d’acétate de plomb. La
solution est mise sous agitation magnétique et chauffée a une centaine de degrés jusqu’a
dissolution complete de I’acétate de plomb. Elle est ensuite laissée a refroidir jusqu’a
température ambiante dans un bac a ultrason. Une deuxieme solution préparée a partir
d’alkoxydes de n-propoxyde de zirconium et de n-propoxyde de titane est mélangée a
température ambiante, dans les proportions souhaitées en alkoxydes, jusqu’a obtention
d’une solution homogene. Les deux solutions sont alors mélangées, la solution résultante
est mise sous agitation pendant une dizaine de minutes. Passé ce délai, 0,8 ml d’éthylene
glycol sont ajoutés car selon Yi [22] ce dernier limite la formation de craquelures dans les
films apres traitement thermique. La solution est de nouveau agitée pendant une dizaine de
minutes puis filtrée a I’aide de seringues munies de filtres dont les diametres de filtration
sont de 0,2 um. La solution est alors déposée sur des substrats Corning a I’aide d’une
tournette avant d’€tre cristallisée. Les substrats Corning sont utilisés car leur coefficient
d’expansion thermique est proche de celui des couches minces de PZT, le nombre de
craquelures est ainsi considérablement réduit. Le protocole de réalisation est donné sur

I’organigramme de la figure 1.7.

L’étape de cristallisation des échantillons est un point important. J. Cardin a étudié
par diffraction X des solutions solides de Pby 4(Zrg36Tip.64)O03 pour différentes tempé-
ratures de recuit. Les températures de cristallisation retenues sont celles ou les couches
obtenues cristallisent dans une phase pérovskite exempte de phase pyrochlore de type

Pby(Zr,Ti)»07 (structure fluorite) 1 [29]. D’autre part, des pertes en plomb lors du trai-

Le probleme de la phase pyrochlore est d’avoir une structure centrosymétrique et donc paraélectrique,
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FIG. 1.7 — Organigramme de la fabrication des couches minces de PZT.

tement thermique sont également a I’origine de la formation d’une phase majoritaire py-
rochlore. Il est possible de pallier ces pertes en plomb par I’utilisation d’une steechiomé-
trie excédentaire en plomb, mais I’ajustement de cet exces de plomb n’est pas vraiment
controlable. Le film de PZT est alors excédentaire en plomb apres cristallisation et on
observe, comme nous le verrons plus tard une zone de diffusion du plomb dans le verre.
Dans le cadre de nos études, une température de recuit a 650 ° C a été retenue. Pour la
cristallisation, un traitement thermique avec une montée en température tres rapide, ap-
pelé RTA pour Rapid Thermal Annealing, est plutot favorable a la formation d’une phase
pérovskite majoritaire. Le refroidissement a été réalisé a deux vitesses différentes : un
refroidissement rapide (7'1) hors du four et un refroidissement lent (7°2) dans le four. Au
total, six échantillons de méme composition ont été élaborés avec le refroidissement ra-
pide T'1 et six autres ont été €élaborés avec le refroidissement lent 72. Les mesures en
diffraction X ne montrent pas de différences notables sur la structure des échantillons

obtenus par ces deux traitements (Fig. 1.8).

Enfin, nous avons effectué une étude en composition en faisant varier le rapport de
Zr/Tide 0/100 a 100/0 pour la température de cristallisation de 650 ° C. Les quantités Zr/Ti
dans les couches minces ont été vérifiées par des mesures de microanalyse et la cristallisa-
tion a été déterminée par diffraction X. Les mesures de diffraction X pour les échantillons
a 0% de zirconium (Fig. 1.9a) montrent un dédoublement du pic (100) situé¢ a 20 =22 °,

elle en amoindri donc les propriétés électro-optiques.
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FIG. 1.8 — Spectres de diffraction X réalisés sur films de PZT avec refroidissement rapide T'1
(a) et refroidissement lent T2 (b).

alors que la composition a 60% de zirconium (Fig. 1.9b) ne présente pas de dédoublement
de ce méme pic. Si on se réfere au diagramme de phase (Fig. 1.5) ce dédoublement de pic
correspondrait au passage de la phase tétragonale a la phase rhomboédrique.
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FI1G. 1.9 — Diffractogramme X réalisés sur des films de PZT 00/100 (a) et PZT 60/40 (b)
ayant subi un traitement 3 650 °C.

A partir des mesures de diffraction X, nous avons calculé les parametres de maille,
ces valeurs sont peu précises mais illustrent bien le passage de la phase tétragonale a
la phase rhomboédrique. En effet, sur la figure 1.10, pour un pourcentage de zirconium
supérieur a 50%, les parametres de maille a, b et ¢ sont égaux, traduisant la présence de

la structure rhomboédrique.

Afin d’approfondir la caractérisation structurale des échantillons, nous avons effec-

14



CHAPITRE 1. PROPRIETES, ELABORATION ET CARACTERISATION DE COUCHES
MINCES DE ZIRCONATE TITANATE DE PLOMB

= a
4,15 - s
T ] s C
~ 41049 *®
3 . 8 4
= L] ;
g 4,05- .
° | 1
©
£ 4004 :
@ ] |
£ :
§ 3,954
©
o *
3,90- 1
WO 50 60 70 80 90 100

Pourcentage molaire de PbTiO; PbTiO,

FI1G. 1.10 — Variation des paramétres de maille en fonction de la quantité de zirconium.

tué des caractérisations optiques. Dans la partie suivante, nous discuterons de la méthode
de caractérisation choisie et nous confronterons les mesures optiques aux caractérisations
structurales.

1.2 Méthode de caractérisation optique des couches min-

ces

Pour déterminer I’indice de réfraction du matériau, il existe différentes techniques
de mesures [40]. L’ellipsometrie est couramment utilisée, elle se base sur la mesure du
changement d’état de polarisation de la lumiere apres réflexion sur une surface plane du
matériau. La littérature reporte également de techniques basées sur des mesures de trans-
mission ou réflexion [41]. La spectroscopie m-lines développée par Tien et Ulrich [, 2,

, 4] est la technique retenue pour notre étude. Cette spectroscopie, basée sur I’excitation
sélective de modes de propagation, est bien adaptée a I’étude des guides di€lectriques pour
des applications a I’optique guidée car elle permet de déterminer avec une grande préci-
sion I'indice et I’épaisseur du guide [1]-[45]. Dans le cadre de notre étude, les couches
minces élaborées par CSD (Chemical Solution Deposition) constituent des guides d’onde
plans infinis a saut d’indice. La méthode de spectroscopie m-lines est donc bien adaptée
pour I’étude de ces structures. Il est par ailleurs possible de caractériser des structures
a gradient d’indice monotone en reconstruisant le profil d’indice par la méthode WKB
(Wentzel-Kramer-Brillouin) [46, 47, 48].
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1.2.1 Montage expérimental et principe de mesures

Le banc de mesure m-lines a ét€ mis en place au laboratoire par J. Cardin [9]. Le dis-

positif utilise une configuration en réflexion, le montage est représenté sur la figure 1.11.
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FIG. 1.11 — Schéma du dispositif de spectroscopie m-lines.

La source lumineuse est un laser hélium-Néon a 632,8 nm de longueur d’onde.
Le faisceau laser est réfléchi par un miroir afin d’étre dirigé sur le prisme. Il traverse
d’abord un diaphragme puis une lame demi-onde A /2 et un polarisateur qui permettent
de contrdler la polarisation de 1’onde incidente. Le faisceau traverse ensuite une lame
séparatrice puis il est focalisé par une lentille dans le prisme en ZnSe ot il est doublement
réfléchi aux interfaces prisme/échantillon et prisme/air. Il ressort alors parallelement au
faisceau incident et la lame séparatrice réfléchit une partie de ce faisceau retour sur le
détecteur.

L’échantillon a analyser est pressé contre le prisme a I’aide d’une vis de serrage. La
couche mince est assimilée a un guide d’onde plan contenant un nombre fini de modes
pouvant étre excités. Le coupleur a prisme, formé d’un systeme « substrat, couche mince,
couche mince d’air et prisme » (Fig. 1.12), est placé sur une platine de rotation motori-
sée de précision qui permet de faire varier I’angle d’incidence Phi. Pour certaines valeurs
angulaires particulieres, il y a un accord de phase entre 1’onde incidente et un des modes
guidés, le couplage d’un mode dans la couche mince est alors réalisé. Cet accord de phase
se produit quand la composante horizontale du vecteur d’onde (n,k( sin 6) de 1’onde in-
cidente dans le prisme est égale a celle d’'un mode guidé m (B3, avec 0 < m < M). La
spectroscopie m-lines permet donc, en fonction de 1’angle d’incidence du faisceau la-

ser, d’exciter sélectivement les modes d’un film mince par onde évanescente. Quand un
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FIG. 1.12 — Coupleur a prisme montrant le couplage de I'onde dans la couche mince par champ

évanescent.

mode est excité, une partie de I’onde incidente est guidée dans la couche mince, le dé-
tecteur enregistre alors une chute d’intensité lumineuse. En fin d’acquisition, on obtient
un spectre qui présente différents creux (Fig. 1.13) dont les minimums définissent les
angles synchrones. Le premier angle mesuré (valeur angulaire la plus élevée) correspond
au mode d’ordre le plus faible m . Les autres modes sont ensuite indexés en prenant les
valeurs mg + 1,mq + 2, etc... Le mode expérimental my mesuré n’est pas toujours le mode
fondamental car il est difficile d’exciter les modes d’ordre faible. Au probléme de la dé-
termination de I'indice de réfraction et de 1’épaisseur s’ajoute une troisieme inconnue qui

est I’indexation des modes.

Pour déterminer I’indice de réfraction du guide a partir des spectres m-lines, il faut
résoudre les équations de dispersion. A chaque mode guidé m correspond une équation de

dispersion définie pour les modes (TE) et (TM) par [, 2] :

2 2 2 _
TE mn = dkoy/n? — N2 — arctan 4 | 2’” g—arctanU 2’"
C m C

1’12
2 n2 2
TM mz = dkgy/n2 — N2 — arctan —; —arcta —;
N2
a S

(1.2)
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FI1G. 1.13 — Spectre m-lines réalisé sur un échantillon de PZT en phase pyrochlore.

m : ordre du mode considéré (m = mgy,mg+ 1,my + 2, etc...)

d : épaisseur de la couche

ne,ng, ng : indices de réfraction de la couche, du substrat et du superstrat
N,, : indice effectif du mode m considéré

Les indices effectifs figurant dans les équations de dispersion sont directement reliés
aux valeurs des angles synchrones ¢, mesurés par la relation :

Ny = 1,y sin {A,, +arcsin (Si;“z”” )1 (1.3)
p
ou
¢, : angle synchrone mesuré pour le mode d’ordre m
A, : angle au pied du prisme
np, : indice de réfraction du prisme

Chaque angle synchrone défini alors une équation de dispersion ou les inconnues
sont I’indice de réfraction n., I’épaisseur de la couche d et I’ordre du mode m (ce qui
revient a déterminer my car les valeurs de m sont indexées a partir de mg). On peut alors
envisager de résoudre un systéme de trois équations a trois inconnues pour déterminer une
solution. Cependant, la valeur de my calculée par la résolution du systeéme n’est pas entiere
et on observe des erreurs sur 1’indice et I’épaisseur. Comme d’expérience, nous savons

que le premier mode mesuré ne dépasse généralement pas I’ordre cing. Nous avons alors
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choisi de résoudre des systemes a deux inconnues 7n. et d et d’incrémenter la valeur de my
par des valeurs entieres a partir du mode fondamental (i.e. mg = 0) jusqu’au mode d’ordre
neuf. A chaque valeur de mg, on détermine un couple de solutions (n., d) par résolution
d’un systeme de deux équations de dispersion a deux inconnues, il est donc nécessaire
de mesurer au minimum deux modes. Si un nombre M de modes supérieur a deux est
mesuré, on résout un ensemble de C@ systémes par permutation des équations. La solution
est alors calculée en moyennant les différentes solutions des systémes. A chaque solution
calculée pour une valeur de my est attribuée une fonction coit ¢ (mg) (1.4) qui représente
I’écart quadratique entre les angles mesurés ¢}"es par la spectroscopie m-lines (0 <j< M)
et les angles (J)J?“l déterminés & partir des C, solutions. Un ensemble de dix solutions est
alors déterminé (Fig. 1.14a), la bonne indexation de mg et donc les valeurs correctes de
I’indice et de 1’épaisseur sont définies pour la solution associée a la plus faible valeur de
o (mgp) (Fig. 1.14b). Dans le cas des graphiques de la figure 1.14, la solution correcte est
celle associée a I’indexation my = 0 (Fig. 1.14b), le premier mode mesuré est donc bien
le mode fondamental.

C/%/I M ( mes ¢cal>
Omg = Z

(1.4)
i=1j= MCM
r r . - r By
2,94 18 i
264 //._./-. 45 e =
16 ]
2,7 Py = m 34 o
,x,r/’ 14 3 ] ~
2,64 _’;’J = =] //
L} W 1
25 /_f, 12 g e 24 /
24 o 10 5 /
23 /‘"{//_ 1 /
bl / —=— [ndice de réfraction | L0 8 1 P
a2l —e— Epaisseur | 4 «
T T T T T T D,B 1 - - 1 - 1
0 2 4 B 8 10 1] 2 4 <] 8
Ordre du mode considéré Ordre du mode guidé
(a) (b)

FI1G. 1.14 — (a)Solutions n. et d en fonction de 'ordre du mode my. (b) Variation de la fonction

colit o; en fonction de |'ordre affecté au premier mode mesuré.

Les équations de dispersion (1.2) sont hautement non linéaires et pour résoudre de
tels systemes, nous avons choisi un algorithme de type Newton-Raphson qui permet une
convergence rapide vers les solutions. La précision sur les valeurs d’indice n. et d’épais-

seur d déterminées par ce programme dépend directement de la précision sur les mesures
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des angles synchrones. Il existe deux types d’erreurs possibles. Une premiere correspon-
dant a une erreur sur 1’origine des angles (position de la platine de rotation), il s’agit alors
d’une erreur systématique évaluée a 0,05 ° [9]. Une deuxieme provenant de la position
sur le minimum des pics m-lines qui peut €tre supérieure a 1’erreur précédente. Pour un
spectre m-lines réalisé sur un échantillon de PZT en phase pérovskite, I’erreur commise
sur la lecture de I’angle est de I’ordre de +0,10° (Fig. 1.15). Cette incertitude de lecture
étant supérieure a la premiere, elle est prise en compte dans le calcul d’erreur sur les in-
dices An et les épaisseurs Ad. Ce calcul pour toutes les combinaisons de modes donne les
incertitudes moyennes : An = 3.1073 et Ad = 10nm pour une épaisseur de couche d’en-

viron 1 um (soit une erreur relative pour 1’épaisseur d’environ 1%). En revanche, pour
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FIG. 1.15 — Spectres M-lines de films de PZT 36/64 avec 40% d’excés de plomb en phase
pérovskite (polarisation TE).

un spectre m-lines réalisé sur du PZT en phase pyrochlore, I’incertitude sur la position
du minimum est de £0,01° (Fig. 1.16), cette fois ci I’erreur la plus élevée est due a la
détermination de I’origine des angles, elle est donc de 0,05 °. Le calcul pour toutes les
combinaisons de modes donne les incertitudes moyennes : An = 2.1073 et Ad = 10nm
pour une épaisseur de couche d’environ 2 um (soit une erreur relative pour 1’épaisseur
d’environ 0,5%).

Comme nous I’avons vu, la précision sur la lecture des angles des échantillons de
PZT en phase pyrochlore est plus précise que celle des échantillons de PZT en phase
pérovskite. En général, les phénomenes de diffusion et d’absorption sont a 1’origine de
I’élargissement des pics de spectres m-lines. La présence des grains, dans le cas du PZT

en phase pérovskite, peut donc étre a 1’origine des erreurs plus élevées sur les mesures.
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FI1G. 1.16 — Spectres M-lines de films de PZT 36/64 avec 40% d’excés de plomb en phase
pyrochlore (polarisation TE).

1.2.2 Détermination des indices optiques

Différents échantillons ont été caractérisés en spectroscopie m-lines afin de déter-
miner leur indice de réfraction et leur épaisseur. Deux techniques de recuit, une premiere
avec refroidissement rapide 7'1 et une seconde avec refroidissement lent 72 ont été em-
ployées pour la réalisation des couches. Il s’est avéré que les échantillons élaborés par la
technique 7'1 ne donnaient pas systématiquement des résultats analysables lors des me-
sures m-lines contrairement aux échantillons élaborés par la technique de recuit 72. Les
courbes d’indexation réalisées pour différents échantillons ayant subit un refroidissement
rapide (Fig. 1.17a) ne montrent pas une indexation m majoritaire. En revanche, pour le
protocole de refroidissement lent d’échantillons, il est possible d’indexer le mode mg pour
les différents échantillons (1.17b). Pour la poursuite de notre étude un refroidissement lent
des échantillons a donc été privilégié.

Différentes compositions d’échantillons ont été réalisées, seules les compositions
comprises entre 35 et 52 % de zirconium ont pu €tre analysées. Les indices de réfrac-
tion déterminés pour les différentes compositions sont présentés sur le graphique de la
figure 1.18. Une valeur moyenne de 2,23 est obtenue pour I’indice de réfraction avec une
légere variation de 0,03.

La composition a 36% de zirconium en solution avec un exces de plomb de 40 % a
été retenue car elle donnait les meilleurs résultats en terme de reproductibilité de mesures

m-lines. D’autre part, il est a noter que la microanalyse des couches minces de PZT, sur
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Ordre du premier mode
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(b)

F1G. 1.17 — Courbes d’indexation des films de PZT 36/64 (40% d’excés de plomb) réalisés
avec un traitement thermique avec refroidissement rapide 7T'1 (a) et refroidissement lent 72 (b).

FIG. 1.18 — Variation de I'indice de réfraction en fonction de la composition du matériau.
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une profondeur d’environ un micrometre, montre une différence de composition de I’ ordre
de quelques pourcents entre les quantités introduites en solution et celles mesurées sur les
couches (de 2% a 4%). Les échantillons a 36% de zirconium en solution correspondent a

une composition de 1’ordre de 40% dans I’échantillon.

Enfin, pour étudier la reproductibilité des couches, deux solutions ont été réalisées
dans les mémes conditions pour un rapport Zr/Ti de 36/64 avec un exces de plomb de 40%.
A partir de chaque solution, cinq échantillons ont été élaborés avec les mémes paramétres
de tournette et la méme température de cristallisation. L’indice de réfraction et I’épaisseur
mesurés sur les films sont présentés sur les figures 1.19 et 1.20. Les écarts d’indices et
d’épaisseur représentent un seuil de reproductibilité d’élaboration de films a partir d’une

méme solution précurseur.

2,240 0,87
2,235 . 0.96 7
0,95 -
2,230 l . T
] - = |[= 0.847 ] 1
2254 4 . " |E 0o3] ] 1
2,220 . 5 0,92 i <d>
s $ T
2,215 @ 0,974 L .
2 0,90
2,210 L
0,89 -
2,205 088
2.?{)0 1' T T T T T 0.'8'? I I T I 1
1 2 3 4 5 1 2 3 4 |
Echantillons Echantillons|
(a) Indices de réfraction (b) Epaisseurs

FIG. 1.19 — Indices de réfraction et épaisseurs de films de PZT 36/64 avec 40% d’excés de

plomb, 18 solution précurseur (polarisation TE).

Les valeurs moyennes et les dispersions de I’indice de réfraction (max| n-<n> |) et
de I’épaisseur (max| d-<d> |) des deux séries d’échantillons réalisés a partir des deux solu-
tions de composition identique sont présentées dans le tableau (Tab 1.2). De ces résultats
nous retiendrons une reproductibilité de 8.10~3 pour la valeur de I’indice du matériau et

22 nm pour son €épaisseur.
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FI1G. 1.20 — Indices de réfraction et épaisseurs de films de PZT 36/64 avec 40% d’excés de

plomb,

solution précurseur (polarisation TE).

Solution précurseur <n> max| n— < n >|
jere 2,226 8.1073
pcme 2,222 6.1073
Solution précurseur || <d > (um) | max|d— <d >| (um)
jere 0,922 1,4.1072
2cme 0,867 2,2.1072

TAB. 1.2 — Valeurs moyennes et dispersion de I'indice de réfraction et de |'épaisseur de deux

séries de films réalisés a partir de solutions précurseurs de composition identique et dans les

mémes conditions.
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1.3 Bilan

Dans le cadre de notre étude, le matériau ferroélectrique retenu est le zicornate ti-
tanate de plomb Pb; 4(Zr,Ti;_,)O3 appelé PZT. Dans un premier temps, les propriétés
du PZT le classifiant dans les matériaux ferroélectriques, ont été étudiées et les diffé-
rentes structures envisageables de la phase ferroélectrique ont été définies. Ces structures
dépendent du rapport molaire entre le zirconium et le titane dans le matériau. Afin de
caractériser optiquement le PZT en couche mince, ce dernier a ét€ déposé sur substrat de
verre Corning et les mesures optiques des indices ont été réalisées par spectroscopie m-
lines. Un recuit a 650 ° C avec refroidissement lent des échantillons a été retenu. D’autre
part, une étude en composition révele que les échantillons de PZT (36/64) donnent les
meilleurs résultats de mesures m-lines en terme de reproductibilité. Le matériau ainsi re-
tenu est du PZT (36/64) dont la structure est rhomboédrique et I'indice optique mesuré
est d’environ 2,222 +3.1073.

Par la suite, nous utiliserons les couches minces de PZT, dont le processus d’éla-
boration a été décrit dans ce chapitre, pour réaliser des structures multicouches. En vue
d’analyser ces dernieres nous évaluerons la possibilité d’appliquer la spectroscopie m-

lines a des mesures optiques sur des guides bicouches et tricouches.
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Chapitre 2

Méthode d’analyse de mesures m-lines
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Pour analyser les spectres m-lines produits par des guides multicouches, il est né-
cessaire de disposer des équations de dispersion des modes guidés pour ces structures. Le
formalisme matriciel est bien adapté a la résolution de ce probleme et permet de déter-
miner les équations de dispersion valides pour les guides tricouches et bicouches, comme
cela est exposé dans la premiere partie du présent chapitre. La seconde partie est dévolue
a la mise au point des programmes permettant de résoudre les équations de dispersion et
donc de déterminer les caractéristiques opto-géométriques des guides a partir des angles

synchrones.

2.1 Quelles équations pour décrire notre probleme ?

Classiquement, les structures multicouches étudiées sont modélisées par des guides
d’onde plans infinis. Bien que les couches minces de PZT présentent une structure en
grains, les guides d’onde sont considérés comme des milieux linéaires homogenes, iso-
tropes et non magnétiques. Le matériau PZT ne possede pas de charges libres mais le
ZnO étant dopé a I’aluminium, présente une conductivité o,,,s. Les équations de Max-

well s’écrivent alors dans le ZnO en présence de charges libres :

— — —
divD = p avec D =¢E (2.1)
—_
L= — B
divH = 0 avec H = lJ— (2.2)
0
oH
rotE = —Ho - (2.3)
é
— — JE — —
rotH = J +8W avec J =0, E (2.4)

L’équation (2.1) peut étre dérivée par rapport au temps :
ediv a[E = a[p
En utilisant la divergence sur I’équation (2.4), il est possible d’écrire :
. é . ﬁ
€0 divE = —0,ppgdivE

Ces deux relations permettent de déterminer I’équation de conservation de la charge :

Ocond
)

op + p=0
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L’évolution temporelle de la densité de charge p est alors décrite par p = pge %, la
£

, dans notre cas

variable T exprime le temps de relaxation qui est défini par T =
Ocond

7~ 2.107!%5. Or la période de I’onde optique T est d’environ 2.10~'2 s pour une lon-
gueur d’onde A = 632.8 nm. Devant ces considérations, la valeur de e figurant dans
I’expression de p vaut 5.10™> pour un temps ¢ = 7. Par la suite, I’approximation p ~ 0
dans 1’équation (2.1) sera faite. La combinaison des équations (2.3), (2.4) conduit a la

relation :
_ E OF
V’E = HOSW + ,uOGcondW (2.5)

Si on considere des champs monochromatiques sinusoidaux (harmoniques), le dernier
. » . . — P . .
terme de I’équation (2.5) peut s’écrire —iw E . L’équation (2.5) devient :

=AY =
VE +k"E =0 (2.6)
ol
]%2_ 2 .Ocond
= U (e+i (2.7)

L’équation (2.6) correspond a 1’équation d’onde du champ électrique dans un milieu

. . —
conducteur. La méme équation est obtenue pour le champ magnétique H .

L’empilement des couches minces se faisant dans la direction Ox (i.e. le plan yOz)
et la propagation de I’onde ayant lieu suivant I’axe Oz, les guides sont donc considérés
. . . . ﬁ ﬁ
invariants par translation suivant I’axe Oy. Les champs E (x,y,z,t) et H (x,y,z,t) peuvent

donc s’écrire indépendamment de la variable y :

Af(x,z,t) + i E(x,z,t) -0
_ . _ (2.8)
AH (x,2,1) +k* H (x,2,1) = 0
Dans la littérature [49, 50], 1a conductivité du ZnO est de ’ordre de 103 2 10*S.m .

La fréquence optique étant de f = 5.10's7!, la partie imaginaire de k est donc négli-

geable devant sa partie réelle. Les équations d’onde (2.8) s’écrirent donc sous la forme :

2.2
0
AE (x,2,0)+ —5- E (x,5,0)= 0
Cz ) (2.9)
w
AH (x,2,1)+ —5- H(x,2,0)= 0
C

ou 7 est I’indice de réfraction du milieu considéré.

Dans le cas d’un milieu matériel homogene et isotrope, une solution de ces équa-
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tions de propagation est une onde plane harmonique de la forme :

=|

7)

f(xv <, t) = foe_i(wt_
(2.10)

=|
o

ﬁ(x7zat) = Hoe @~

o’n®
o2
Dans le cas des guides d’onde plans tels que nous les avons définis, les ondes se

— —
se propageant suivant la direction du vecteur d’onde k avec | k ]2 =

propagent globalement suivant I’axe Oz et ont une extension transverse finie dans la di-
rection Ox de telle facon que les champs s’annulent en dehors des guides. Les solutions

sont alors définies par :

E(x,21) = & (x)e (@3

2.11)

—

H (x,z,t) = A (x) e (@k3)

& (x) et 7 (x) sont les enveloppes des champs E et H. Si on injecte cette solution dans

I’équation d’onde (2.9), une équation différentielle du second ordre est obtenue sur les
— —

enveloppes & (x) et 7 (x) :

928 (x) (w2n2 B kg) 209=0

dx? c?
2_)( ) ), (2.12)
9~ (x w°n 2\ =2
92 —I—( 2 —kz>%(x)20
on 2,2
En posant k, = —f3, il est possible d’écrire le facteur ( 5 —kzz) sous la forme
c c ‘

kg (n* — B?). Une solution de I’équation différentielle (2.12) est :

g(x) :A_éeiyx _'_B_ée—i'}/x
. I (2.13)
H(x) = A e + B e
ot ¥ = &g (n* — B?)
Les enveloppes & (x) et 7 (x) sont définies par la somme de deux ondes contrapropa-
gatives : une propagation positive e/’ et une propagation négative e '**. La valeur ¥ in-

forme sur la nature de 1’onde. En effet, si cette valeur est imaginaire le champ est pro-

pagatif et Y = a = ko/ |n® — B2], si elle est réelle le champ est évanescent et Y = —ia =
—ikoy/|n% — B2|.

D’autre part, les modes transverses électriques (TE) et les modes transverses ma-

gnétiques (TM) forment une base particuliere qui permet d’exprimer toute onde comme
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une combinaison linéaire de ces modes. Une onde est dite transverse électrique quand son
champ électrique ne posseéde pas de composante selon la direction de propagation Oz et
elle est dite transverse magnétique quand son excitation magnétique ne possede pas de
composante selon la direction de propagation Oz. Les composantes du champ électrique

et de I’excitation magnétique s’écrivent alors :

0 H,
— —
TE E| E H| 0 (2.14)
0 H.
E, 0
— —
™ E| o H| H, (2.15)
E. 0

L’équation (2.3) permet d’exprimer le champ électrique H en fonction de I'excitation
magnétique E
—Uo 0;Hy = O,E, — J,E,
—MUo i Hy = 0,E, — O\E; (2.16)
—Uo 0;H, = O E, — 0,Ex

L’équation (2.4)permet d’exprimer le champ électrique E en fonction de I"excitation ma-
gnétique H :
€0,Ex = d,H, — J;H,
€0,Ey = d.H, — 0,H, (2.17)
€0,E, = 0.H, — d,H,
Par la suite, seules les équations en mode (TE) seront développées, les équations en mode

TM s’en déduisent aisément.

A partir des équations (2.16) et (2.17), il est possible de déterminer les différentes
relations entre les composantes vectorielles des champs E et H en mode (TE) :

.
-
Ho @
i
H,=———0\FE 2.18
z oo 5 (2.18)
iUp®
E,= ———— 0:H
\ ' B2 —n? o

Les composantes tangentielles des champs H, et E), sont continues aux interfaces. D’autre
part, la composante normale aux interfaces Hy est proportionnelle a la composante Ey du
champ électrique, donc le champ total est parfaitement décrit en utilisant seulement les

deux composantes H; et Ey. Considérons le vecteur défini par :

0 e

31



CHAPITRE 2. METHODE D’ ANALYSE DE MESURES M-LINES POUR UNE STRUCTURE
A TROIS COUCHES

Les composantes U™ et VT traduisent les propagations positives suivant I’axe Ox et les
composantes U~ et V~ traduisent les propagations négatives sur ce méme axe. Les com-

posantes U et V sont alors définis par la somme de leur propagation négative et positive :

— Utayu-
{U — UT+U 220

V = Vi4v-

A partir de la deuxieme équation de (2.18), on peut écrire les vecteurs V* et V™ a partir
des vecteurs Ut et U™ :

vVt = LU+
“O;J . 2.21)

La propagation positive suivant Ox peut alors étre définie par :

Ut 1
- Ut 2.22
() - () =

et la propagation négative suivant Ox comme étant :

(U_> _ ( 1 ) u- 0.23)
\% —Yzo

[uocs.
V(x=X,)

couche mlnce homogéne

HU(x—x ) Z
V(x=x.)

FIG. 2.1 — Représentation d’une couche mince homogeéne de valeur v comprise entre les abs-

cisses x; et xjy telles que x; < xjy1.

Il existe une matrice appelée "matrice de transfert" qui relie les amplitudes des
champs au point x; (Fig. 2.1) a ’amplitude de ces mémes champs au point x;_; [51] :

U; o Ui
( v, ) =M, ( Vi ) (2.24)
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Pour déterminer les composantes de la matrice M, il est nécessaire d’écrire 1’équation des
champs U et V aux points d’abscisse x = x; et x = x; 1. En utilisant les équations (2.22)

et (2.23) les champs peuvent s’écrire :

U(XJ) = AeiYXj _f_Be—i)/xj s
Vixj) = YJ'Z()ACWXJ' — '}’jZ()Be*iyxj .
et
Uxjp1) = Aeliitt 4 Be s (2.26)
V(xj+1) = '}’jZerinyH — ’)/jZOBe*"VXjH .

A partir de 1’équation (2.25), il est possible d’exprimer les parametres A et B en fonction
des champs U (x;) et V(x;) :

A = ’ijOU(xJ)—'—V(Xj)
2yetVi
(2.27)
B — YJ‘ZoU(xJ‘).—V(Xj)
2,)/671’)/)61'

Les valeurs de A et B peuvent étre remplacées dans les équations (2.26) :

YjZOU(xj) + V(Xj)ei)/jxj+1 + '}/jZOU(Xj) — V(Xj>e—i7/jxj+1

U(xj+1) = 2y;eii%i 2yjz0e i
_ YVizoU (%) +V (X)) s YizoU (%) =V (xj) o
V(xj_H) = %20 2)/J-ei7xj elVixj+1 —Yjzo 2?’je_iyfxf e WiXj+
(2.28)
En regroupant les termes en U (x;) et V(x;), I’équation (2.28) s’écrit :
i
U(xjr1) = cos [¥j(xjz1—x;)] Ulx)) +Esm [y (xj1—x)] V(x))
J
V(xj+1) = i)/jZ() sin [’}/J’(xj_,_] —xj)} U(xj) —+cos [)/j(xj_H —xj)] V(xj)
(2.29)
d’ou la matrice de transfert :
i
cos |Yj(xj+1 —x;) ——sin |¥j(xj11 —Xx;)
M, — [J J+ J] Yi20 [1 J+ ]} (2.30)

iYjzo sin [}/j(xjur] —xj)} cos [}/j(xj+1 —xj)}

En considérant un guide multicouche comme un empilement de I" couches diffé-
rentes ( Fig. 2.2), la relation reliant les amplitudes des champs dans le superstrat a celles

des champs dans le substrat est défini par :

U L U,
sup _ HMj sub 2.31)
Vsup j=I Viub
Quand un mode est guidé, I’énergie est confinée par réflexion totale dans les différentes
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X \Z K
xj;..'l E superstrat
K
X o
x
?
y — -
o 1 Substrat
E
k

FIG. 2.2 — Empilement multicouches entre le substrat et le superstrat

couches. Les conditions de guidages impliquent d’avoir une onde de propagation nor-
male positive dans le superstrat et une onde de propagation normale négative dans le

substrat (Fig. 2.2). I’équation (2.31) peut alors s’écrire en utilisant les équations (2.22) et

(2.23):
Py I .
Usup =M Uvub (2.32)
YsupZo —YsubZ0 A

Le systeme d’équations suivant est obtenu :

{ Us—;p - (mll +m12%ubZO)Usub— =0 (2.33)

%upZOUs—Zp + (m21 + m22’ysubZO)Usub_ =0

qui n’a une solution que si son déterminant est nul. En écrivant cette condition on déter-

mine 1’équation de dispersion :

20Ysup™ 11 + 25 Youp YsubM12 + M1 + 20 Youpiizo = 0 (2.34)

ou mji, mya2, My €t moy sont les éléments de la matrice M.

L’équation (2.34) est générale, elle est valide quelque soit le nombre de couches
constituant I’empilement. Dans la section suivante, elle sera appliquée au cas de structures
a trois couches.

2.1.1 Structure a trois couches

La structure tricouche étudiée est représentée sur la figure 2.3. Les indices des
couches sont supposés €tre supérieurs a ceux du substrat et du superstrat. Le matériau
utilisé pour la réalisation des électrodes est du ZnO dopé a 1I’aluminium (dans la litté-
rature : nz,o ~ 1,97 a lambda = 632,8nm [52]) et la couche guidante est constituée de
Pby 4(Zrg4Tip6)O3 dont I'indice est compris entre 2,22 et 2,25 (cf. chapitrel).
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A
Connratrat
Superstra
Electrode supérieure
.. d
(n,,d,)
) T T ] Couche guidante
d 3| i Nz dy)
% | | _— Electrode inférieure
Tk n,.d,)
‘};""‘ Substrat

F1G. 2.3 — Guide tricouche.

La structure est donc telle que np > ny,n3. La matrice de transfert de la j*" couche
s’écrit d’apres (2.30) comme :

i
cos(v;d;) — sin(y;d,)
M; = V) (2.35)

ivjzosin(yjd;) cos(yjd,)

La matrice de transfert M;,; de la structure tricouche est alors donnée par :

1
M, = [[M; = MMM, (2.36)
j=3

et ses éléments sont :

sin (Y3 d sin (> d.
my = <cos(y3d3)cos(}/2d2)— (15 3)};23 (rd2)

i <icos(}/3d3)sin(}/2d2) n isin(y3d3)cos (Y2 d2)
P2 Y3

> cos(7;d;)

> Y1 sin(y:dp)

miy =i <COS (y3d3)cos(y2dz) — sin (ysds) o sin (1> d2)>

sin(}qu)yfl-i-

3
<icos (73 d3; sin (Y2 d>) N isin (13 d3§/cos (12 d2)> cos (v1dy)
? 7 (2.37)
ma1 = (iys sin(y3dz) cos (Y2dz) +icos (Y3ds) 12 sin(y2dz)) cos (v dy)
) sin (Y3 d3)sin (v d .
+i (—% (15 ;2) (12d2) +cos(}/3d3)cos(}/2d2)> Y1 sin(y:d;)
—_— i (i3 sin (y3d3) cos (Yo dz) +icos(y3d3) 2 sin(y2dz)) sin(y; dy) n
Vi
sin (Y3 d3)sin (v d
(— ¥s sin (% ;2) (12d2) +cos(y3d3)cos (12 d2)> cos (y1d;)
Comme les ondes sont évanescentes dans le substrat et le superstrat, Y, = —idg,p et
Ysup = —iagp. Eninjectant les €léments de la matrice (2.37) dans I’équation de dispersion,

le parametre zg se simplifie et I’équation (2.34) s’écrit alors :
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—iasup [(COS (}’3 dj’)COS (}’2 dg) — S ('}’3 dj) ?}Z o (YZ dg)) CcOoS (’}’1 d])

i (iCOS (y3d3)sin(y2d>) N isin(y3dsz)cos (y2dz)
V2 Ve

) Vi sin(y dz)}

+ [i (cos (y3ds3)cos (12 ds) — sin(y3d;3) }; sin (12 d>)

n <iCOS (y3ds3)sin(y2dz) 4 isin(y3ds)cos (Y2 dz)
V2 V3

+[iy3 sin(y3d3) cos (Y2 dz) +icos(y3d3) 2 sin(y2dz)|cos (v dp)

)Sin(%dl)?’ll

> cos (Vi dl):| —ilsyp —lAgsup
(2.38)

i [_ Y3 sin(y3d3)sin(y2d>) —|—cos(73d3)COS(}’2d2)} y; sin(y;d;)

)
i(iy3 sin(y3d3)cos (y2dz) +icos(y3ds) Y, sin(yadz))sin (Y1 d;)
Yi

+cos (y3d3) cos (}ng)) cos (s d]):| =0

- iasub [

N <_ V3 sin (y3d3) sin (y2 dz)
12

En développant I’équation (2.38) et en simplifiant par le terme cos(y,d}) cos(yadz) cos(y3d3),
on obtient :

—ldgp — iasup +1y; tan (}/] d]) 41y, tan (’)/2 dg) +1y; tan (’)/3 d3)

iyt {tan(%ldl) n tan(}}/;gdg) n tan(})/;gdg)]

+itan(y;d;) tan (12 dz) (asubyz + asup%>
h T2

+itan (Y2 d>) tan(y3d3) (amby3 +asup?’2) (2.39)
Y2 &)

~+i tan (Y3 dg) tan (}’1 d]) <asuby3 + asup’yl>
h V3

" iasup Agub?> tan ('}/] d]) tan (')/2 dg) tan (’)/3 d3)
Y13

_ vy tan (Y, d;) tan (Y2 d2) tan (Y3 d3)
Y2

=0

qui peut étre factorisée en :

Su, d SUY,
" V3 72 73

Vi Asub Agyp tan (Y.? ds ) V3 |: asup:|
+— | tan d;) — 1+ ———~ —tan dy) = |tan d;) — —— =0
" ( (vidi) ” > < 7 (r2d2) ” (13d5) ”
(2.40)
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En divisant I’équation (2.40) par le terme :

(Hamtanmdﬂ) (H%mtan(%ds)

Yi V3

il est possible de 1’écrire sous la forme :

V3 Asup
—t dr)) = |t dz) —
an (y2dz) ” [30(73 3) " D

Asup

)4}

tan (y3dz) —

tan(}/zdz)%-ﬁ

gy, su
2 14 2 tan (y3d;3) tan(}qd])—a b

V3 Yi /.

Asy, T Asub =0 (2.41)
tan(’}/3d3) - P 2142 tan(y]dj)
1 —tan (Y2 d>) s - )4 Y
214 5/[) tan (Y3 d3)
3

Le champ étant propagatif dans la couche centrale, on peut écrire > = ar = kg4 / \n% - [322\, (2.41)
devient alors :

=0 (2.42)

tan (ag d» + arctan

73 tan(ygdg)—a;;” ]) Y1 taﬂ(?’ldl)—a;,f;"’

a 1+ %2 an(yds) | ) az 1+ %0 an(yd;)

soit :

Asup

% tan (y3d3) — v —mrn=0 (2.43)
az 1+ %2 tan (y3d3) |

Y1 tan (7] d]) — a;/f‘]‘h

ap l—i-a;,f‘;b tan(}/ldl)

ax d, + arctan + arctan

Quatre types de guidage sont possibles dans une structure tricouche en fonction de I’ordre
du mode. Sur la figure 2.4 sont représentées les différentes propagations dans le guide tricouche
en fonction de I’ordre du mode et du rapport des indices n; et n3. Les modes d’ordre faible sont
guidés dans la couche centrale seule (Fig. 2.4a). Ensuite, il existe un mode m; pour lequel a lieu
le changement de guidage, par la suite le terme de rupture sera employé pour désigner ce mode.
Les modes d’ordre supérieur ou égal a m; sont soit guidés dans la couche inférieure et la couche
centrale si n; < n3 (Fig. 2.4b), soit guidés dans la couche supérieure et la couche centrale si n; >
ns3 (Fig. 2.4c). Enfin, il existe une deuxiéme rupture définie par le mode d’ordre m, (ol m; < my).

Les modes d’ordre supérieur ou égal a m, sont guidés dans les trois couches (Fig. 2.4d).

Pour déterminer les équations de dispersion correspondant a ces différents guidages, il suffit
de partir de I’équation générale (2.43) et d’exprimer les valeurs de 7, et 73 en fonction du type de
champ dans les couches 1 et 3. Si le champ est propagatif y; = a;, s’il est évanescent y; = —ia;.

Quand seule la couche centrale est guidante (Fig. 2.4a), les champs sont évanescents dans la
couche supérieure et dans la couche inférieure, I’équation de dispersion générale (2.43) devient :

tanh(a; dy) + %
1 a
ard, — arctan{ — X @
a 14 = xtanh(aldl)
a
: ; (2.44)
tanh(az ds) + —
— arctan a—3>< a3 —mn=0
ay -
42 1+ — xtanh(azd3)

as
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Pour les modes 0 < m < m : gui-

dage dans la couche centrale seule.

Pour les modes m; < m < my et
n; > n3 : guidage dans la couche
centrale et dans la couche infé-

rieure.

Pour les modes m; < m < my et
n1 < n3 : guidage dans la couche
centrale et dans la couche supé-

rieure.

Pour les modes my < m : guidage

dans les trois couches.

FIG. 2.4 — Représentation des quatre guidages possibles pour le guide tricouche
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Quand Ia couche centrale et la couche inférieure sont guidantes (n; > n3) (Fig. 2.4b), seul le

champ dans la couche supérieure est évanescent, I’équation de dispersion générale (2.43) s’écrit :

a a
ard, + arctan {1 X tan [al d, — arctan <O>H
ay aq

245
tanh(az dz) + & (2:49)
as az
— arctan { — X

a1+ a4 X tanh(a3 d3)
as

—mn=0

Quand la couche centrale et la couche supérieure sont guidantes (n3 > n;) (Fig. 2.4c), seul

le champ dans la couche inférieure est évanescent, 1I’équation de dispersion générale (2.43) s’écrit :

tanh(a; d) + %
ai

a
ard, — arctan{ — X

a o
2 14 o x tanh(a; dy) (2.46)

a a
+ arctan {3 X tan [a3 ds — arctan <4>]} —mrn=0
ap as

Dans le dernier cas ot les trois couches sont guidantes (Fig. 2.4d), I’équation de dispersion
générale (2.43) s’écrit :

a a,
ard, + arctan {1 X tan [al d; — arctan <0>]}
a ai

a a
+ arctan {3 X tan [a3 d; — arctan <4>]} —mrn=0
ap as

D’autre part, le couplage de I’onde se faisant par la surface, il est important que 1’épaisseur

(2.47)

de la deuxieme électrode soit relativement faible. En effet, I’amplitude du champ évanescent dé-
croit exponentiellement avec la distance par rapport a I’interface air/ZnO de la couche supérieure.
I est donc utile de définir la profondeur de pénétration x, qui traduit la rapidité de décroissance du

N , . P < E N
champ. Elle correspond a la profondeur pour laquelle I’amplitude du champ est égale a . Au-dela
de cette €paisseur, le couplage par onde €vanescente est impossible. La longueur de pénétration x,,

est donnée par la relation suivante [53] :

A

Xp =

. 2
2 ol : Ngyp SIN ¢ )
271'\/111, sin [Ap -+ arcsin (7@7 ) } s

Sur la figure 2.5 est représentée la variation de la longueur de pénétration x, en fonction
de I'angle d’incidence ¢ de la lumiere sur le prisme et pour ng,;, = 1.51, ng, = 1 et 'indice du
prisme n, = 2.87. Les modes d’ordre faible qui correspondent a des mesures d’angles ¢ €levés,
seront affectés par I’épaisseur de la troisieme couche. Pour mesurer ces modes, il est nécessaire

que I’épaisseur de la deuxieme électrode n’excede pas la centaine de nanometre.
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FIG. 2.5 — Profondeur de pénétration x,, en fonction de I'angle d'incidence ¢

2.1.2 Structure bicouche

Les guides tricouches sont fabriqués couche par couche et nécessitent une caractérisation
a chaque étape. Cela implique qu’il est nécessaire de disposer des équations de dispersion de
modes guidés pour des structures a une et a deux couches. Si le cas du guide monocouche est bien
connu, celui des structures bicouches a été peu étudié [2],[5]-[8]. Quoiqu’il en soit les équations de
dispersions valides dans ce dernier cas peuvent étre déduites des équations de dispersion du guide
tricouche (2.43) en faisant tendre 1’épaisseur d3 de la couche supérieure vers 0. La structure du
guide bicouche est schématiquement représentée sur la 2.6 ot I'indice et I’épaisseur de la couche

inférieure sont définis par n; et d; et I’indice et I’épaisseur de la couche guidante par n; et dy.

A Superstrat
- Couche guidante
i (N, )
A T ]
% | | / Electrode inférieure
1= ‘ (n,.d,)
4 i N
¢ |1 B Tz
af P /
il : Substrat
Yo
I

FIG. 2.6 — Guide bicouche étudié (ny > ny)

L’équation générale du guide a deux couches dans le cas ol le champ est toujours propagatif
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dans la couche supérieure (n;, d») s’écrit :

tan (Y] d;) — Lsub -
n - ) Y| _arctan | &2 |~z =0 (2.48)
ar l—i-;—‘]‘”tan(}/]dl) ar

ay d, + arctan

t N Superstrat
SN
SN ,
. A*ﬁ " — Pour les modes d’ordre faible (m <
\/ \/ \/ \_/ \_/ \ Tee T my), le guidage a lieu dans la
, | Fectode nerure couche supérieure seulement
Substrat
(a)
‘f‘x AN Superstrat
\ SN
4 AN , (o 4
I e Pour les modes m d’ordre élevé
2 A A -
l \ / \ / \ 7 (m > my), le guidage a lieu dans les
‘}L \\ // \\ // zt\ectr?:e :I?neure deux COuCheS
} Substrat
(b)

FIG. 2.7 — Représentation des deux guidages possibles pour le guide bicouche

Pour la structure a deux couches (Fig. 2.7), il existe deux guidages possibles. Les modes
d’ordre faible sont guidés dans la couche supérieure seule et les modes d’ordre plus élevés sont
guidés dans les deux couches. Comme pour le guide a trois couches, il existe une rupture m;
définissant 1’ordre du mode a partir duquel le changement de guidage a lieu. Pour déterminer
I’équation de dispersion dans la configuration une couche guidante (Fig. 2.7a), il faut considérer
un champ propagatif dans la couche supérieure (> = a,) et un champ évanescent (y; = —ia;) dans

la couche inférieure. L’ équation de dispersion du guide bicouche (2.48) s’écrit :

g 4 tanh(a; d;) + %
adp + arctan {3} — arctan{ “L x @ a —mn=0 (2.49)
a a 14+ = xtanh(aldl)

ay

Quand les deux couches du guide sont guidantes (Fig. 2.7b), les champs sont alors propa-

gatifs dans les deux couches (y» = a; et Y1 = a;), ’équation (2.48) devient :

b
by d, + arctan {23} + arctan {b] X tan [bl d; — arctan (?)]} —mn=0 (2.50)

2 2 1

Le formalisme analytique étant établi, nous étudierons dans la partie suivante la possibilité
de I'utiliser afin de déterminer les parametres optiques des guides.
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2.2 Méthodologie d’analyse des résultats expérimentaux

Le programme de résolution numérique est le lien entre les mesures expérimentales m-lines
réalisées sur un guide et ses parametres optiques. Il s’appuie sur la résolution des équations de
dispersion qui sont a la fois définies par la configuration de guidage considérée (cf. 2.1) et par les
indices effectifs obtenus lors de la mesure m-lines. Le programme comprend deux types de résolu-
tion : une premiere résolution appelée «calcul direct» qui permet de déterminer les parametres du
guide a partir des mesures expérimentales (angles synchrones), et une deuxieme résolution appelée
«calcul inverse» qui permet de déterminer les angles synchrones a partir des parametres du guide.
Comme pour I’étude des modeles monocouches, 1’algorithme de Newton-Raphson a été retenu

pour résoudre les différentes équations de dispersion.

2.2.1 Comment résoudre le probléeme pour un systeme a deux couches

Indize Effectif

i
i 1 '
} 1 !
i ' H
i ' H
[T -_—_—:_:___i

\
L
6
Ordre du mode

F1G. 2.8 — Variation des indices effectifs en fonction de I'ordre du mode

Lors d’une mesure m-lines, M angles synchrones sont mesurés et a chacun de ces angles
correspond une équation de dispersion. Il est impossible de savoir si le premier mode mesuré mig
est le mode fondamental car les modes d’ordre faible sont difficilement excitables et il est donc
possible que mq # 0 (cf. chapitre 1). Les modes mesurés par la suite sont indexés a partir du mode
my (i.e. mo+ 1, mg+2, etc...). Le nombre d’inconnues pour notre probleme étant de quatre (1, di,
ny et dy), il est indispensable de mesurer au minimum quatre modes. Si un nombre plus important
M de modes est mesuré (M > 4), 1a résolution utilisera alors Cy, systémes de quatre équations de
dispersion (fi, f2, f3 et f4) a quatre inconnues par permutation des équations. Cependant, pour le
guide bicouche, comme il y a deux équations de dispersion, la premiere difficulté est de déterminer
I’ordre du mode m; a partir duquel a lieu le changement de guidage. La détermination du mode
m est réalisée a partir de 1’étude de la variation des intervalles entre deux indices effectifs consé-
cutifs (Fig.2.8). En effet, il y a croissance de ces intervalles tant que 1’on est dans la configuration

«une couche guidante». Lors du changement de guidage, on observe une rupture au niveau de la
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croissance de ces intervalles qui permet de calculer m; a un mode pres, les valeurs détectées sont
soit la valeur de m; soit la valeur m; + 1. L’efficacité de ce critére et sa sensibilité au bruit ont été
testées par une étude numérique dont les caractéristiques sont résumées dans le tableau 2.1. En
prenant en compte I’ensemble des variations de ces parametres, les spectres m-lines correspondant
a 160 000 guides ont été simulés. Puis les angles synchrones ainsi déterminés ont été affectés d’un
bruit pouvant prendre les valeurs {0,01 °,0,02°,0,05°,0,10°, 0,20 ° } et la valeur de m; a alors

été calculée a I’aide du critere défini précédemment.

Parametres étudiés Variation Pas
Indice de réfraction n 1,60 a 2,00 0,01
Indice de réfraction n, 2,00 22,40 0,01

épaisseur d| 0,50a 1,50 um | 0,1
épaisseur d» 0,50a 1,50 um | 0,1

TAB. 2.1 — Ensemble des guides bicouches étudiés

Les résultats sont présentés sur la figure 2.9. Le programme de résolution numérique détecte

majoritairement la bonne rupture.

5x10°
4%10°

ax10° 4

Nombre de coups

2%10°

1x10° -

0

FIG. 2.9 — Répartition du mode mﬁ“’ calculé par rapport a la valeur réelle de m; pour les 160 000

guides étudiés

Une fois I’indexation des fonctions fi, f2, f3 et fq réalisée, il est nécessaire d’effectuer un
redressement de phase sur les fonctions. En effet, les équations de dispersion font appel a des
fonctions arctangentes qui sont a 1’origine de problemes de discontinuités dans la phase. Numéri-
quement, la fonction "y = arctan(tan(x))" se traduit par une courbe en dents de scie de périodicité
7 au lieu d’une droite d’équation "y = x". Dans les équations de dispersion déterminées, ce terme

se retrouve sous la forme :
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f(x1,x2,...,x,) = arctan (tan (f (x1,Xx2,...,%,)) + ¥ (x1,%2,...,%,)) n€EN
Pour corriger ce probleéme, il faut redéployer la phase en ajoutant le terme A suivant :

f(x1,x2,...,x,) = arctan (tan (f (x1,X2, ..., X)) + ¥ (X1,X2, 0, X)) A (X1, X2, ..., Xp)

f(xl,xz,...,x,,)qL%
A(Xl,XQ,...,Xn):E T

E étant défini comme la valeur arrondie par défaut. Sur la figure 2.10 est représentée la variation
des deux équations de dispersion a une dimension (N.sr), une premicre sans redéploiement de

phase et une deuxieme avec redéploiement de phase.
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sans redéploiement ———
avec redéploiement -------

8 - s
w -~
@
c
(1]
o
& 6r ,
oW ~.
] N
=
[=3
=
<}
o 4 - -
x
3
@
o
5 ~
2 —
w = .
3 2 \\_\\ M
0 T .
: ~ |
o I .

. )
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1.5 1.55 1.6 1.65 1.7 1.75 1.8 1.85 1.9

Indice Effectit Ny

FI1G. 2.10 — Variation de la deuxiéme équation de dispersion en fonction de I'indice effectif pour

un guide de paramétres : n1=1.9, di=0.6 um, n,=2.2, d,=0.8 um

Une fois les équations de dispersions et le redéploiement de phase correspondant définis, il
est possible de résoudre le systeme. L’algorithme de Newton-Raphson a été choisi car il s’avere
&tre un algorithme puissant et les codes de programme ont déja été écrits pour les guides mono-
couches. Le principe de cet algorithme est de définir une nouvelle valeur au vecteur de solutions

X;+1 a partir de I’ancien vecteur x; en utilisant la relation [54] :

Xi+1 :X,'—J.F (2.51)
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aifi i 9fi N
ony ddy Jdn, OJd,

m fi(x) oh 9fh dfh 9f

d] fz(x,-) 8n1 8d1 8n2 8d2
Xi = s F = s J=

n f3(xi) ofs 9fs 9fs 9Ofs

dz f4(xl~) al’ll 8d1 8n2 8d2

i

of ofi Of I
8 ni 8 d 1 8 ny 8 d2
Il faut préalablement définir un vecteur solution xy pour initialiser I’algorithme. Les valeurs ini-
tiales des indices de réfraction sont définies par rapport aux indices effectifs mesurés. L’indice n;
de la couche de PZT est par définition supérieur a la plus grande valeur d’indice effectif mesurée
mais reste inférieur a I'indice du prisme n,,. La valeur de I’indice de la couche inférieure est quant
a elle encadrée par les indices effectifs correspondant a la valeur m; et m;+1. Il est donc évident
que si la valeur de m; n’est pas correcte, la valeur de n; ne le sera pas non plus. Les épaisseurs
quant a elles, sont définies arbitrairement mais plus leur valeur est proche de I’épaisseur réelle plus

I’algorithme peut déterminer rapidement une solution.

A chaque itération, il est indispensable de contrdler le nouveau vecteur de solutions, ce
contrdle s’effectue a ’aide d’une procédure qui permet d’éviter la divergence des valeurs. Elle
consiste a borner les épaisseurs par des valeurs déterminées de maniere empirique, les indices

restent bornés par les indices effectifs.

Numériquement, Cﬁl systémes sont résolus, mais en pratique seules A combinaisons don-
neront des solutions (A < Cj‘v,) acceptables, c’est a dire des solutions pour lesquelles les valeurs
d’indices n; et ny sont telles que : n, <np <ny et ny <ny <ng,p etles valeurs des €paisseurs
sont telles que : 0 < d; <20um et 0 < dy < 20um. Cette vérification constitue un premier
filtre. Si la valeur n’est pas acceptée I’algorithme continue ses itérations, jusqu’a une valeur limite
fixée a 1000.

Si les conditions sur le premier filtre sont acceptées, les angles synchrones q)f“l sont déter-
minés par le calcul inverse a partir du vecteur de solutions. L’écart quadratique s est alors évalué

par rapport aux angles expérimentaux ¢;"” :

i
M=

—_

Si la valeur de s est inférieure a une tolérance angulaire de 0,1 °, permettant d’éliminer toutes
solutions issues de minimums locaux, les valeurs sont alors solutions du probleme. Dans le cas
contraire, les valeurs sont rejetées et le programme continue ses itérations jusqu’a ce qu’une autre
convergence ait lieu ou que le nombre maximum d’itération ait été atteint. En sortie de programme,
une valeur moyenne pour chacun des parametres calculés est obtenue a partir des A combinaisons
(n§, d§!, ns™ et dsel), ce vecteur correspond aux parametres calculés du guide. 11 est possible

qu’aucune solution ne soit déterminée (i.e. A = 0), généralement cet événement se produit quand
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le calcul sur m; n’est pas correct. Dans ce cas, la procédure suivie consiste a enlever une unité a la

cal

valeur calculée de m{* et a recommencer les calculs.

La derniere étape consiste a indexer les modes. En effet, comme nous I’avons vu, le premier
mode mesuré n’est pas forcement le mode fondamental. Pour déterminer I’ordre du premier mode
mesuré, le calcul des caractéristiques du guide est effectué pour différentes valeurs de mq telles que
0 <mg <9 (cf. chapitre 1). Lors de chacun de ces calculs, la fonction coit o,,, correspondante est

calculée :

¢mes Lal)
Omo = Z Z M x A2

j=li=

Le mode retenu pour I’indexation et donc la solution est celle qui présente la plus petite valeur de
Omy-

La mise en place du formalisme analytique de la structure bicouche a soulevé un grand
nombre de difficultés qui ont facilité I’étude de la structure tricouche. Cette derniere fera 1’objet

de la partie suivante.

2.2.2 [Extension a la structure tricouche

La méthode d’analyse numérique de la structure tricouche a été développée a partir de I’al-
gorithme du modele bicouche. Les différentes fonctions et leurs dérivées ont été réécrites et la
procédure qui permet de faire converger les valeurs quand il y a divergence des parametres a été
adaptée. L’ algorithme de Newton-Raphson est donc passé de quatre dimensions a six dimensions
(n1, dy, na, da, n3, d3). Cependant, il a fallu faire face a deux nouvelles difficultés qui sont la

détection de deux ruptures m; et my et la détermination du rapport des indices n; et ns.

I10°

2%10°

Nombre de coups

1x10° 1

FIG. 2.11 — répartition du mode m; calculé par rapport a la valeur réelle pour le guide tricouche

La premiere rupture est déterminée comme dans le cas de la structure bicouche. Sur la

figure 2.11 est présentée la répartition de la détection de m;. Cette étude a été réalisée a partir d’une
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simulation de 150 000 guides et de quatre bruits ® € {0,01°,0,02°,0,05°,0,10° } différents
représentant un total de 600 000 tests.

En revanche, il n’a pas été trouvé de critere pour déterminer la deuxiéme rupture a partir
des indices effectifs. C’est pourquoi la procédure qui suit a été adoptée. Dans un premier temps,
my est défini comme étant égal a m et n; est supposé supérieur a n3. Si aucune convergence
du programme n’est observée, la valeur de m; se voit incrémenter d’une unité jusqu’a ce qu’il
y ait convergence. Il est possible qu’aucune convergence n’ait eu lieu alors que m; est égale au
dernier mode mesuré. Dans ce cas la valeur de m; n’était pas correcte, il suffit d’enlever une unité
a mj et de recommencer I’incrémentation de m, a partir de m;. Si a I’issue de ces calculs, aucune
solution n’a été déterminée cela signifie que I’hypothese sur les indices des électrodes n’était pas
correcte. Il suffit alors de 1a modifier en supposant n;<n3 et de recommencer I’ensemble des calculs
précédents. Cette démarche sur la détection de la rupture augmente le temps de calcul mais s’avere

efficace.

La bonne détermination des ruptures et du rapport entre n; et n3 est essentielle car les valeurs
des indices n| et n3 sont bornées par les indices effectifs correspondant aux ruptures m; et mjy. Si
ny est supérieur a n3, sa valeur est encadrée par les indices effectifs correspondant aux modes
my et m; + 1 qui sont plus élevés que les indices effectifs correspondant aux modes m; et m; +
1 qui encadrent n3. Si n3 est supérieur a n;, ’encadrement est inversé. L’indice n, est toujours
encadré par la valeur la plus élevée des indices effectifs mesurés (mode le plus faible) et I’indice
du prisme (Fig. 2.12).

Fi, = H, - “_‘;

ENGIONgmEant 08 NnQIcE n
eod e I |

Indice Effictif

1.8 - - .| Encadrement de I'indice n,
a s

1 .
|

2 0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Ordre du mode

i m__ =g m =11 .

FIG. 2.12 — Variation des indices effectifs en fonction de I'ordre du mode
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2.3 Bilan

L’ objectif de ce chapitre était la mise en ceuvre d’une méthode, permettant de remonter aux
indices et épaisseurs d’une structure constituée de trois couches, a partir des spectres m-lines. Le
formalisme analytique employé pour déterminer les équations de dispersion du guide a été présenté
dans un premier temps. Ces équations ont été déterminées pour deux types de guide différents : une
structure a deux couches qui constitue une étape de validation intermédiaire et une structure a trois
couches qui constitue a notre connaissance un élément novateur par rapport a la littérature. Dans
un second temps, I’architecture de la méthode de résolution inverse pour chacune des structures
a été établie. Dans cette phase de 1’étude, les différentes difficultés lies a la mise en place de
la méthode inverse telle que : la détermination de la bonne équation de dispersion associée au
mode guidé considéré ou encore la mise en ceuvre de «redéploiement de phase» sur les fonctions

trigonométriques mises en jeu ont été abordées.
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Dans le chapitre précédent, le cheminement suivit pour développer les méthodes d’analyse
des structures a deux couches et a trois couches a été présenté. Il est également important de
connaitre la précision sur les parametres calculés par ces méthodes d’analyse pour des données
d’entrée bruitées. Pour estimer I’erreur sur les parameétres de chacune des structures, nous avons
choisi une approche statistique. Dans un premier temps, le protocole d’étude de I’erreur pour le
guide bicouche sera expliqué, I’influence des parametres du guide sera discutée. Le méme raison-
nement sera appliqué, dans une deuxieme partie, pour évaluer les erreurs dans le cas des guides

tricouches.

3.1 Etude de la méthode d’analyse du guide & deux couches

L’étude de la sensibilité du programme est réalisée a partir de guides dont la valeur exacte
des parametres optiques est connue, ils seront par la suite appelés guides théoriques. Le programme
inverse explicité dans le chapitre précédent permet de déterminer les angles synchrones liés aux
guides théoriques. Ces angles synchrones correspondent aux grandeurs accessibles par la spec-
troscopie m-lines et sont des données qui tiennent lieu d’entrée du programme direct donnant
acces aux parametres du guide (indices et épaisseurs). Ainsi, le fait d’ajouter un bruit aléatoire
aux valeurs des angles synchrones théoriques revient a simuler des résultats expérimentaux. II est
alors possible de comparer les parametres obtenus par le calcul direct aux parametres optiques des

guides théoriques et d’évaluer I’erreur.

La premiere étape consiste a définir une gamme de guides théoriques pour I’étude. Les struc-
tures bicouches retenues sont constituées d’une électrode inférieure de ZnO (indice n;, épaisseur
dy) et d’une couche supérieure de PZT (indice n,, épaisseur d»). Les différents guides théoriques
qui seront exploités pour I’étude sont donc définis a partir des variables ny, ny, d; et d,. Afin d’étre
au plus proche des guides que nous réaliserons et analyserons expérimentalement, chacune des

variables est choisie dans la gamme de valeurs présentée dans le tableau 3.1.

Variable | Valeur minimale | Valeur maximale | Pas de discrétisation
n 1,80 2,00 0,02
ny 2,12 2,30 0,02
di 0,60 um 1,05 um 0,05 um
d 0,80 um 1,25 um 0,05 um

TAB. 3.1 — Ensemble des guides bicouches simulés

Il convient également de définir les différentes valeurs qui seront utilisées pour bruiter les
angles synchrones théoriques. Ces valeurs ont été choisies afin de correspondre aux bruits rencon-
trés lors de mesures m-lines (cf. chapitre 1). La résolution de la platine de rotation, sur laquelle
sont positionnés le prisme de couplage et 1’échantillon sous test, a une précision de 0,001 °, mais
le réglage sur ’origine des angles de la platine est effectué avec un précision estimée a 0,05 °.
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D’autre part, nous avons observé lors de I’analyse du PZT en monocouche que la détermination
des angles synchrones pouvait étre entachée d’une incertitude de 0, 1 ° . Nous avons alors choisi de
retenir pour valeur de bruit @YX telle que ®¥4X ¢ {0,01°,0,02°,0,05°,0,10°,0,20° }.

Un algorithme et par la suite un programme en Fortran ont été établis afin de réaliser un
grand nombre de tests. Ainsi, 10 000 guides bruités ont été simulés pour éprouver le programme
et la méthode d’analyse. L’ algorithme employé pour tester cette méthode est présenté sur la figure
3.1

Dans un premier temps, a partir des parametres d’un guide bicouche théorique (n’lh, dar,
n', dih, les différents angles synchrones théoriques ¢!” sont calculés (avec 0 <i < M et M est
le nombre maximum de modes pouvant &tre couplés dans le guide). Un bruit aléatoire (pi“’ est

a

alors ajouté a chaque angle synchrone (tel que —®MAX < ¢!

; ' < ®MAXy pour simuler des mesures

expérimentales bruitées :
exp th al
¢1‘ — Yi + ¢

Les valeurs bruitées des angles ¢ P sont les parameétres d’entrée du programme de résolution
numérique. Les solutions (n§”, d{*, n5*, d5*') obtenues en sortie de programme représentent une
valeur moyenne sur le nombre de combinaisons A ayant convergé (A < C3,, cf. chapitre 2). L’ erreur

sur chacun des parametres est alors définie par :

_ o th _ _cal
ony =ny"'—n§

od; = dih — df“l
__ th cal
ony = nhy' —nf

8dy = dift — dg™

3.1

Pour chaque guide étudié, le calcul de I’erreur 0 p sur chaque paramétre p est effectué cent
fois avec des bruits différents a chaque fois. Les répartitions des erreurs pour le guide n;=1,98,
np=2,20, d1=1,0 um et d»=1,2 pm et pour un bruit aléatoire borné par la valeur 0,05 ° sont pré-
sentées sur la figure 3.2. Ces répartitions suivent une loi normale, cela implique que, si on considere
une mesure bruitée prise au hasard, 1’erreur sur n; par exemple a 99 % de chance d’étre comprise
dans I’intervalle défini par 3 fois I’écart type sur les 100 spectres bruités. Par la suite cet intervalle

sera utilis€ comme définition de 1’erreur, ainsi :

N2

T <5I’l1 j— 5111 j)

A =3y A AT (3.2)

=3% .
ji

T étant le nombre de fois ol le programme a convergé vers une solution parmi les 100 spectres

analysés et leurs combinaisons de modes associés (Y < 100). 6n;; représente la valeur moyenne

de Ony ;. Les erreurs sur les autres variables du probleme seront définies de maniére analogue.

Nous allons nous attacher dans un premier temps a analyser, pour chaque guide considéré
dans I’intervalle de notre étude, I’erreur commise sur la détermination des variables a partir de 100
spectres bruités. Cette étude permet de déterminer la «stabilité » de la méthode en fonction du type
de guide considéré.
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FIG. 3.1 — Algorithme de I'étude de la sensibilité du programme
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FIG. 3.2 — Dispersion des erreurs sur les paramétres np, d;, ns et d, pour le bruit ®¥4X =0,05 °

3.1.1 Influence des indices et épaisseurs du guide sur I’erreur

Lors de I’analyse des spectres m-lines, il est préférable d’avoir un grand nombre de modes
mesurés afin d’augmenter le nombre d’équations de dispersion utilisées pour la résolution. Ce
nombre peut étre accru de deux manieres différentes, soit en augmentant les épaisseurs des couches,
soit en augmentant la différence d’indice entre ces deux couches. Augmenter les épaisseurs des
couches reste la solution la plus facilement réalisable expérimentalement. Il est donc intéressant de
savoir si numériquement la variation de ces parametres n’entraine pas des erreurs plus importantes.
Les graphiques des figures 3.3 et 3.4 montrent les variations de I’erreur sur n, et d, en fonction

des parametres des guides.

La lecture des différents graphiques des figures 3.3 et 3.4 permet de conclure que I’erreur
sur n; et dp n’est pas liée a la variation des parametres des guides. Il en est de méme pour I’erreur
sur n; et di. L’erreur est plus sensiblement liée au bruit sur les angles synchrones (®MAX) car sa
répartition augmente de fagon significative avec le bruit. N’étant pas limité par la variation des
parametres, les guides favorisant le couplage d’un maximum de modes seront donc retenus pour

la réalisation expérimentale.
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3.1.2 Etude de erreur sur les parametres calculés en fonction de la

précision des mesures m-lines

Nous nous sommes plus particulicrement intéressés aux répartitions des erreurs sur 10 000
guides choisis dans notre gamme d’étude en fonction du bruit considéré. La figure 3.5 représente
les répartitions des erreurs sur les différents paramétres pour le bruit ®¥4X = 0,05 ° . Ces réparti-

tions suivent une loi en lognormal du type :

y(Ap) — _(ln(Ap)—‘U,)2:|

—€X
V2moAp P [ 20?2

comme le montrent les ajustements en traits pleins sur la figure.

Cette distribution est relativement classique en statistique et ne présente pas de comporte-

w?
ment pathologique. Il est possible d’attribuer a la série une valeur moyenne < Ap >= e(” T2 ) et

un écart type X, = \/(ewz _ l)e(2#+w2),
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FIG. 3.5 — Dispersion des erreurs sur les paramétres pour le bruit ®M4X = 0,05 °

Ces considérations permettent d’affirmer par exemple que I’erreur sur n; pour un guide
pris au hasard dans le domaine défini par le tableau 3.1 a 85% de chance d’étre comprise dans
I’intervalle < Any > X%, , soit 1,6.10*3 + 2, 1.1073, si ’erreur sur la mesure des angles est égale
a0,05°.
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L’évolution des erreurs < Ap > sur les différents parametres est tracée sur les figures 3.6 et
3.7. Les barres d’erreur correspondent a =X,. Sur ces mémes figures ont €t€ ajoutées les erreurs

maximales (MaxAp) sur les 10 000 guides analysés pour chaque bruit.

Les erreurs maximales sur les indices peuvent atteindre quelques 1073 et les erreurs maxi-
males sur les épaisseurs la vingtaine de nanometres (Fig. 3.6 et 3.7). Etant donnée la forme de la
distribution, ces valeurs ne concernent par contre qu’un nombre tres restreint de guides. Les valeurs
moyennes sont de meilleurs indicateurs et il apparait que le programme de résolution des équations
de dispersion tricouche est en mesure de fournir des solutions avec une précision meilleure que

1073 pour les indices de réfraction et 10nm pour les épaisseurs dans la gamme de bruits attendue

expérimentalement.
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3.2 Précision de la méthode d’analyse pour des structures

constituées de trois couches.

L’étude de la sensibilité de la méthode d’analyse des guides a deux couches a été adaptée a
I’étude des guides a trois couches. Les bruits sur les angles synchrones ont été réduits aux quatre
valeurs @4X ¢ {0,01°,0,02°,0,05°,0,10° } car tout au long de cette étude, il a été indispen-
sable de faire des choix entre la restriction des parametres d’étude et le temps de calcul. Dans
les configurations de guides retenues, certaines pouvaient fournir un spectre m-lines comportant
un grand nombre de modes. La encore, en vue de limiter le temps de calcul, nous nous sommes
restreints a neuf modes dans I’analyse. Ces neuf modes doivent étre choisis judicieusement car
certaines restrictions modales entrainent des problemes de convergence. Il est essentiel de choisir
des modes correspondant a chaque configuration de guidage et ce (si possible) en nombre égal'.
C’est pour cette raison que 1’étude a été limitée a environ 2 500 guides tricouches différents. Ces
guides sont définis par des valeurs discretes telles que :

- 1,6 <ny,n3 < (np—0,1) < 2,5 avec un pas de discrétisation de 0,1

— 1,0um < d;, dy <2 um avec un pas de discrétisation de 100 nm

— I’épaisseur d; garde une valeur constante de 100 nm.

La procédure utilisée pour évaluer la sensibilité au bruit du programme est semblable a celle em-
ployée dans le cas de la structure bicouche décrite précédemment. Elle est résumée sur la figure
3.8.

'A titre informatif, le temps de calcul pour réaliser I’ensemble de 1’étude a été de trois mois sans inter-

ruption sur un ordinateur Pentium 4.
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3.2.1 Etude de I’influence des indices et épaisseurs des guides en vue

de ’optimisation du protocole de fabrication

Les erreurs sur I’indice n; et 1’épaisseur d» de la couche confinante, pour différents guides
quand les épaisseurs d; et d, varient, sont présentées sur la figure 3.9. Aucune dépendance de
la résolution numérique avec les épaisseurs d; et d» n’est observée. Expérimentalement, nous
choisirons donc des épaisseurs conséquentes en vue d’augmenter le nombre de modes guidés :

cela aura pour effet de fournir un nombre plus important de combinaisons pour I’analyse. De

l:« I3 2
g g 25010
E o .
__E 5 z2m0? . P
a 1 J oL
o K] |
- .
H 2 107 A s
k=] ™ I I |
= a Al
C 5y 1io®
3 B
5 u
% 500107
= 0.04 i ¥ +
28 10 11 12 13 414 15 18 17 18 18 20 08 10 11 12 13 14 15 16 17 18 189 20
Epaissaur d, {wm) Epaisseur d, {um)
(a) (b)
- s
& 2 56107 "= 0,10
: § s #5005
‘a E" . . &= 002
£ 3 zoa0’ e « om0t
@ T .
H -l i . !
E Ex 1,8x10° ) i i i
2 ]
= 5y 1o0®
a £
5 u
,% 504107
0,0 )
08 10 11 12 13 14 15 16 1,7 18 18 20
Epaisseur d, {wm) Epaissaur d, {um)
(© (d

FIG. 3.9 — Influence de I'épaisseur d; sur n; (a) et d, (b) et influence de I'épaisseur d, sur n
(c) et dp (d).

maniere analogue (Fig. 3.10), les indices nj, ny et n3 n’affectent pas la précision de la méthode
d’analyse.
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3.2.2 Précision de la méthode en fonction du bruit

Comme lors de I’analyse des guides bicouches, nous nous sommes intéressés a 1’évolution
de I’erreur sur les parametres en fonction du bruit 1ié a la mesure des angles synchrones. La encore,
la répartition des erreurs suit une loi en lognormal. A titre d’exemple, la figure 3.11 montre la
distribution des erreurs sur les parametres pour 1’ensemble des 2 500 guides analysés pour un bruit
PMAX —0.05°.

De maniere analogue a la méthode de résolution pour un guide bicouche, il est aisé de
déterminer I’évolution des erreurs < Ap > sur les différents parametres (Fig. 3.12 et 3.13) pour la
méthode d’analyse a trois couches a partir de ces distributions. Les barres d’erreur correspondent a
+X,. Sur ces mémes figures ont €t€ ajoutées les erreurs maximales sur les 2 500 guides théoriques

analysés pour chaque bruit.

Les résultats montrent qu’il est possible de mesurer une variation d’indice de réfraction
de la couche centrale de I’ordre de 10~ et une variation d’épaisseur de 25 nm pour une erreur
d’un dixieme de degrés sur les angles synchrones. Cependant, des erreurs moyennes maximales
tres élevées sur I’épaisseur d; de la couche inférieure et sur I’indice n3 de la couche supérieure
peuvent étre observées. Etant donnée que les distributions des erreurs suivent une loi en lognormal,
les valeurs moyennes maximales ne présentent qu’une infime partie de la distribution. Mais il est
envisageable de minimiser cette erreur. En effet, initialement, nous avions fait le choix de limiter le
nombre de parametres d’entrée car une augmentation de ce dernier correspond a une augmentation

du temps de calcul.

3.2.3 Précision de la méthode d’analyse en fonction du nombre de

données d’entrée

Une étude de I’évolution de I’erreur en fonction du nombre de modes utilisé a été effectuée
pour quelques uns des guides dont I’erreur était élevée. La figure 3.14 présente 1’évolution de
Perreur sur 1’épaisseur d; en fonction du nombre de modes utilisé comme données d’entrée de
la méthode d’analyse. L’erreur diminue nettement en fonction du nombre de modes utilisé. Elle
passe de 500 nm a 0,1 nm quand ce nombre augmente de 9 a 15. La mé&me analyse a été réalisée
sur I’erreur de détermination de I’indice de la couche supérieure (Fig. 3.15). L’augmentation du
nombre de données d’entrée de 9 a 13 permet d’optimiser la sensibilité de la méthode de quatre
décades. Dans ces conditions optimales, le temps de calcul est alors considérablement augmenté, il
est multiplié par environ 1000 voire 6000. Aussi, I’emploi de quinze modes pour I’ étude statistique
n’aurait pu €étre réalisé dans la durée impartie pour mes travaux de these. Ainsi, I’erreur obtenue
statistiquement pour neuf angles synchrones mesurés constituera une valeur supérieure des valeurs
d’incertitudes pour la méthode. Expérimentalement, nous exploiterons I’ensemble des modes pour

optimiser la résolution de la mesure.
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3.3 Bilan

L’ étude en sensibilité des méthodes de résolution a été réalisée par une approche statistique.
Dans un premier temps, I’étude de la structure bicouche a permis d’établir une précision meilleure
que 1073 sur la mesure des indices et une erreur inférieure a la dizaine de nanomeétres sur les
épaisseurs pour un bruit typiquement rencontré expérimentalement. Pour le guide tricouche, les
résultats sont tout aussi encourageants car une erreur de 1’ordre de 10~> est obtenue pour ’indice
de la couche confinante et une incertitude de 25 nm est obtenue pour 1’épaisseur. Cependant, les
erreurs sur 1’épaisseur de la couche inférieure et de I’indice de la couche supérieure sont un peu
élevées. Elles sont essentiellement dues au compromis «gain de temps/précision des calculs» que
nous avons d faire. En effet, I’étude statistique se faisant sur un nombre conséquent de guides
simulés, nous avons choisi de tronquer le nombre d’angles synchrones utilisés pour réduire le
temps de calcul. Or pour les guides ne donnant pas une grande précision, nous avons augmenté
le nombre de données d’entrée et la précision gagnait jusqu’a quatre décades. En ce qui concerne
I’expérimentation, la précision des mesures induite par le nombre de modes et donc 1’épaisseur

des couches, sera surtout limitée par des contraintes expérimentales.
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Chapitre 4

Réalisation et caractérisation de guides
a deux couches et a trois couches.
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CHAPITRE 4. REALISATION ET CARACTERISATION DE GUIDES A DEUX COUCHES
ET A TROIS COUCHES.

Dans le chapitre 2, nous avons présenté les méthodes d’analyse pour des structures multi-
couches. Les incertitudes sur les mesures ont été définies pour différents bruits sur les mesures
dans le chapitre 3. Dorénavant, il est possible de caractériser des guides a deux et trois couches par
des mesures optiques en spectroscopie m-lines. Dans ce dernier chapitre, le protocole d’élabora-
tion et la caractérisation structurale et optique des guides bicouches et tricouches seront discutés.
Nous présenterons les propriétés du matériau utilisé pour la réalisation de la couche inférieure et
supérieure : le ZnO. Dans un deuxieme temps, les résultats des mesures obtenus sur les guides a

deux et trois couches, a partir des méthodes d’analyse seront présentés.

4.1 Elaboration et caractérisation du ZnO

L’oxyde de zinc (ZnO) offre un grand nombre de possibilités d’utilisation en technologie
couches minces. En effet, il présente I’intérét d’étre transparent pour des longueurs d’onde allant
de 400 nm a 2 um. Le ZnO dopé est également un bon conducteur électrique [52]-[59], il est donc
un matériau de choix pour notre étude. L’utilisation du ZnO en tant qu’électrode a d’abord été
étudié par Darwish [60]-[62]. De part ses propriétés, il est fréquemment utilisé pour la réalisa-
tion de cellules photovoltaiques [63]. L’oxyde d’indium et d’étain (ITO) peut €également jouer le
rdle d’électrode transparente [64]-[66], mais il est parfois délaissé au profit du ZnO en raison de
son indice de réfraction plus faible. Le ZnO utilisé a été déposé par pulvérisation magnétron au
laboratoire LAMP! de I’Université de Nantes par N. Barreau.

4.1.1 Dépot par pulvérisation cathodique radio fréquence magnétron

La pulvérisation consiste 8 bombarder une cible par des particules tres énergétiques qui sont
des ions. Pour cela, la cible est reliée a une alimentation alternative constituant la cathode, qui par
décharges ionise les atomes d’ Argon constituant le milieu de 1’enceinte. Les ions sont alors attirés
par la cathode et viennent bombarder la cible éjectant des atomes qui viennent se déposer sur
le substrat placé sous la cible. Les principaux parametres influant sur la qualité du dépdt sont la
pression du gaz utilisé dans I’enceinte, la différence de potentiel entre la cathode et I’anode qui va

agir sur la vitesse de dépdt, et la température du substrat.

Le terme radio fréquence signifie que I’on utilise une alimentation alternative radio fré-
quence et le terme magnétron indique que des aimants sont placés derriere la cible. Le champ
magnétique produit par ces aimants autour de la cible permet de donner une trajectoire elliptique
aux électrons, de telle facon qu’ils restent piégés au niveau de la cible. En effet, les trajectoires
électroniques s’enroulent autour des lignes de champ magnétique, augmentant considérablement
la probabilité d’ioniser un atome de gaz au voisinage de la cathode. Cela entraine une vitesse de
pulvérisation, et donc de dépdt, beaucoup plus importante [67].

'LAMP, Laboratoire de Matériaux Photovoltaiques, EA 3825
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Les conditions de dépdt du ZnO utilisé sont celles optimisées par le LAMP pour des applica-
tions photovoltaiques. Les critéres requis sont une conductivité de 5.10~> Q.cm et une transparence
maximale entre 350 nm (correspondant au gap du ZnO environ 3,4 eV') et 1300 nm. Ces propriétés

conviennent également aux exigences des nos guides d’onde bicouches et tricouches.

La cible en céramique est constituée d’oxyde de zinc et d’aluminium dans les propor-
tions massiques de 98%-2%, elle a un diametre de 7,5 c¢m environ. Avant le dépdt, un vide de
2.10""mbar est créé, puis de 1’argon est introduit jusqu’a ce que la pression atteigne la valeur de
2.103mbar. La puissance utilisée est de 200 W, dans ces conditions, la vitesse de dépot est de

100 nm.min~".

Le protocole de dépot des couches de ZnO consiste a positionner quatre substrats de verre
Corning? de dimension 25 x 25mm placés 2 5 cm sous la cathode. La cible étant de géométrie
sphérique, les substrats sont placés de facon a ce que I’un de leur coin soit aligné sous le centre du
dépot (Fig. 4.1). Ainsi les quatre échantillons ont des propriétés similaires a la fin du processus de
dépot.

Echantilion C Echantillon D

- - -
\

b

P —
e Centre du dépdt
_-=="" Echantilion B Echantillon A

- l/
Distanca x

par rapport au centre|

FIG. 4.1 — Répartition des échantillons sous la cible du dispositif de dépot

4.1.2 Caractérisation structurale des couches minces de ZnO

En vue de réaliser la structure a trois couches ZnO/PZT/ZnO, la couche mince inférieure de
ZnO sera soumise a traitement thermique lors de la cristallisation du PZT dans la phase pérovskite.
En premier lieu, les propriétés structurales ont été analysées en diffraction X pour des couches de
ZnO élaborées par le processus présenté ci-dessus. Dans un deuxieme temps, les couches ont
été recuites avec le méme traitement thermique que celui imposé au PZT (recuit a 650 ° C avec
refroidissement lent, cf. chapitre 1), puis I’analyse a été répétée. Un diffractometre Siemens D5000
a été utilisé pour ces mesures. La source de rayons X est une anticathode de cuivre ayant une raie ky,

de longueur d’onde A = 0, 1540566 nm sélectionnée par un monochromateur. Les spectres obtenus

2Verre Coring 1737f
Densité (225°C) : 2,54 g.cm™>
Coefficient d’expansion thermique (0 —300° C)) : 37,6.1077/°C
Point de fusion : 721 °C
Indice de réfraction 2 632nm : 1,51724+5.1072
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FIG. 4.2 — Spectres de diffraction X sur des films minces de ZnO avant et aprés recuit.

pour les échantillons recuits et non recuits sont présentés sur la figure 4.2. L’ analyse de ces spectres
révele une orientation préférentielle suivant 1’axe ¢ [52, 68] pour les deux types d’échantillons.
N’utilisant pas de substrats orientés, 1’orientation cristalline du ZnO est donc probablement due a
la propre texture du film déposé. En effet, dans la littérature [59, 69], il est montré que les couches
minces de ZnO de type wurtzite (hexagonale) sont généralement polycristallines suivant 1’axe ¢
due 2 la faible énergie libre de surface de ce plan (002) (Fig. 4.3). A I’état d’équilibre, la croissance
cristalline se fait dans le plan ayant la plus faible énergie libre de surface et ce plan est parallele a

la surface [70].

‘e
——— 1
1 ‘ ® o

FIG. 4.3 — Représentation de la maille élémentaire du ZnO de type wurtzite

Cependant, une différence apparait entre les échantillons recuits et non recuits. La cris-
tallisation étant meilleure apres recuit, le pic (002) est plus prononcé et présente une largeur a
mi-hauteur plus faible (Fig. 4.2). Or d’apres Lin et Huang, la taille des grains est liée a la largeur
a mi-hauteur du pic (002) [71]. Plus la largeur est grande, plus la taille des grains est petite. Par
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conséquent, le recuit aura eu pour effet de diminuer la taille des grains.

11 est possible de remonter aux parametres de la maille définis pour la structure wurtzite par

a=b= %c, a=120° et f =y=90", en utilisant les distances réticulaires dj,; pour la structure

hexagonale :
dpa = 7 1 7 4.1
\/3412 (K* +k* + hk) + =
Ces distances sont liées aux angles de Bragg (angles 20 figurant dans les spectres de diffraction
X) par : .
sin® = 2 (4.2)

permettant ainsi de déterminer les parametres de maille de la structure considérée. Dans 1’équation
(4.2), n représente 1’ordre d’interférence des plans cristallins. Si 26,,,; correspond a la mesure du
pic d’ordre d’interférence n = 1, le pic d’ordre d’interférence n = 2 sera alors mesuré a la position
2 X 205. La littérature indique que le pic mesuré a 26,,,; ~ 35 ° est bien celui correspondant a
I’ordre d’interférence n = 1 [55]. Les parametres de maille obtenus montrent que ces derniers ne

sont pas affectés par le recuit (Tab. 4.1).

Echantillons ®p,02) (") | Parametre a (A) | Parametre c (A)
Non recuit 17,2308 2,0 £0,1 5,2 40,1
Recuit 17,2800 1,9 £0,1 5,2 40,1

TAB. 4.1 — Paramétres de maille du ZnO avant et aprés recuit.

4.1.3 Caractérisation des couches minces de ZnO par spectroscopie

m-lines

Les couches minces de ZnO ont été analysées par spectroscopie m-lines afin de caractériser
leur indice de réfraction et de déceler un éventuel changement des propriétés optiques entre les

échantillons recuits et les échantillons non recuits.

La figure 4.4 montre un spectre m-lines d’une couche mince de ZnO recuite a 650 ° C pen-
dant deux minutes. Les mesures ont été réalisées le long d’une diagonale des échantillons et espa-
cées de Smm. La figure 4.5 présente une synthése des résultats obtenus en spectroscopie m-lines
pour les divers échantillons analysés. Plusieurs observations peuvent &tre faites a partir de ces ré-
sultats. En premier lieu, il est bien visible que le dépdt n’est pas homogene en épaisseur. En effet,
une décroissance de I’épaisseur est observée pour les deux types d’échantillons (recuit et non re-
cuit) lorsqu’on s’éloigne du centre de la cible. Cette variation d’épaisseur est due a la disposition
des échantillons lors du dépot. En outre, une 1égere augmentation de I’ épaisseur (inférieure a 10%)
a été observée apres recuit (Fig. 4.5a).

Par contre, le traitement thermique affecte de fagon significative 1’indice de réfraction. En
effet, I’indice optique de 1’échantillon non recuit augmente quand 1’épaisseur diminue pour tendre
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FIG. 4.4 — Spectre m-lines réalisé sur une couche mince de ZnO recuite
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vers une valeur voisine de celle de I’échantillon recuit (Fig. 4.5b). Ce dernier garde quant a lui
une valeur d’indice relativement constante. Rappelons que le recuit a pour effet de rendre plus
homogene 1’orientation cristalline du dépdt et d’augmenter la taille des grains. D’un point de vue
optique, 1’échantillon recuit est effectivement homogene, en revanche 1’échantillon non recuit a
des valeurs d’indice proches de celles des échantillons recuits uniquement quand I’épaisseur est

inférieure a 600nm.

Finalement, il ne faut pas oublier que ces couches seront a terme exploitées pour leur pro-
priétés conductrices, aussi leur résistivité a été mesurée avant et apres recuit. Une forte augmen-
tation de 40Q a 15 MQ a été observée apres le recuit, indiquant que 1’aluminium présent dans
les couches a probablement été oxydé sous forme de Al,O3 et n’intervient donc plus dans le do-
page des couches de ZnO. La priorité du travail ayant été donnée a la validation de la méthode
d’analyse des propriétés optiques d’une structure a trois couches, I’optimisation de la résistivité
de I’électrode inférieure n’a pas fait 1’objet d’étude dans nos travaux. Ce point reste cependant a
ne pas négliger pour les analyses et mesures futures, des pistes pour I'utilisation d’autres types

d’électrodes devraient étre également exploitées.

4.2 Elaboration et analyse des guides bicouches

Apres avoir réalisé une premiere étude sur la couche inférieure en ZnO, un dépdt de PZT a
été effectué pour réaliser une structure ZnO/PZT. Dans un premier temps, une analyse structurale
en diffraction X a permis d’établir 1’organisation cristalline des différentes couches. En second

lieu, la mesure m-lines a été appliquée aux échantillons réalisés.

4.2.1 Réalisation et caractérisation structurale

Le protocole de réalisation d’un guide ZnO/PZT reprend les phases établies pour 1’élabora-
tion des monocouches de ZnO (cf. 4.1.1) et de PZT (cf. 1.1.2). Les couches de ZnO sont déposées
sur un substrat de verre Corning et subissent un traitement thermique a 650 ° C avec un refroi-
dissement lent. Elles sont ensuite exploitées comme substrat d’accueil pour une couche de PZT
(40/60) ayant un exces de plomb de 40%. Cette derniere est déposée par centrifugation, cristallisée
a 650 ° C puis suibit un refroidissement lent.

Dans un premier temps, cinq échantillons bicouches ont été fabriqués. Trois d’entre eux ont
été réalisés avec un temps de dépdt de 10 minutes pour le ZnO et deux autres ont été réalisés avec
un temps de dépo6t de 11 minutes pour le ZnO. Sur ces derniers échantillons, le dép6t d’une couche
de PZT a été effectué avec une vitesse de tournette de 1000 tours par minute (tours/min). Pour les
autres échantillons, la vitesse de centrifugation était de 2000 tours/min. Les différents échantillons
ainsi qu’un dépot témoin T de PZT sur verre Corning sont indexés dans le tableau 4.2.
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, . Temps dépdt pour le ZnO | Vitesse de tournette pour
Echantillons
(min) le PZT (rpm)

A 10 2000

B 10 2000

C 10 2000

D 11 1000

E 11 1000

T 0 1000

TAB. 4.2 — Indexation des échantillons bicouches.

Afin d’observer un éventuel changement cristallographique sur les couches de PZT, des
mesures de diffraction X ont été réalisées (Fig. 4.6). Les spectres des cinq échantillons bicouches
réalisés (Fig. 4.6a), montrent la présence de ZnO par un pic trés prononcé a la position 260 ~
35°. Les autres pics sont caractéristiques de la phase pérovskite du PZT. Les deux pics situés a

{(101) (011)

| —— PZT sur substrat de verre
j 1 PRO » — Echantillon A
=y »— Echanfillon B
Iu’ﬁ\'% - «— BEchantillan G
| [e% e =- Echantillon D
{ i ofitl - i +— Echantillon E
=
P ) . 3
z 1 .r'lk., ¥ Ir: -\‘*"'**’L-—u../ Merptie®ine.  —— fchantilon & @
| ‘- 1 =
= i | J N SN schantilon B g
D —t
E 'f-:,\- |”p b A 4 échantilian G £ / i S
E - _!-'! i.u,'-:""”"fl.\‘“"‘—"}‘-mm echantllan O P S Ty M
¢ H-'---....,v 1~\...._.,,!'- 1 _.M échantifon E 4 ¥ a
| it i Sahantiten T
20 30 40 0 €0 70 30 a 12 3
2a (") 2a (%)
(a) (b)

FIG. 4.6 — Spectres de diffraction X réalisés sur les films bicouches (a) et agrandissement sur

une partie des spectres afin de montrer le dédoublement des pics de PZT (b).

20 ~31,2° et 280 ~ 31,8 (Fig. 4.6b) ont attiré notre attention car le PZT (40/60), déposé sur
substrat de verre Corning, est normalement en phase rhomboédrique (a=b=c) et ne devrait donc
présenter qu’un seul pic de diffraction correspondant aux trois contributions des plans cristallins
(110), (101) et (011). Or un dédoublement de pic est observé. Le pic de gauche du spectre de
diffraction X (Fig. 4.6b) correspond a la contribution des pics (011) et (101) (a=b) et le pic de
droite correspond au pic (110). Ce dédoublement traduit la présence de la phase tétragonale du
PZT. Le PZT (40/60) semble donc subir un changement de structure cristalline en fonction du

substrat d’accueil. Quand il est déposé sur verre Corning, il est en phase rhomboédrique, mais
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déposé sur ZnQ, il est en phase tétragonale.

D’autre part, on observe pour chacun des échantillons bicouches, la présence d’un pic vers
260 ~28° [72] que I’on ne rencontrait pas sur le PZT déposé sur verre (Fig. 4.6a). Ce pic cor-
respond a celui du PbO [73, 72]. La présence de cet élément dans les échantillons bicouches peut
s’expliquer par le fait que le plomb ne diffuse pas dans le ZnO comme il avait tendance a le faire
sur substrat de verre. En effet, les photographies MEB montrent pour le PZT déposé sur substrat
de verre une zone de diffusion du plomb dans le verre (Fig. 4.7a). Cette zone de diffusion n’est
pas observée sur les échantillons bicouches (Fig. 4.7b). Le plomb se retrouverait alors sous forme
de PbO dans la couche de PZT . Afin de confirmer ce résultat, des mesures sur la quantité de
plomb dans les couches minces de PZT ont été réalisées. Ces dernieéres ont montré que la quan-
tité de plomb dans les couches minces de PZT déposées sur verre variait entre 20% et 30%. Sur
les échantillons de PZT déposé sur ZnO, une augmentation de plomb est bien mesurée car cette

quantité variait entre 40% et 50%.

Zone de diffusion
du plomb
dans le verre
(200 nm)

Substrat

Substrat

TU1431 H17.,8688 12mm

1Z2mm

() (b)

FI1G. 4.7 — Photographies MEB des échantillons de PZT sur verre (a) et de ZnO/PZT sur verre
(b).

4.2.2 Mesures m-lines

Les spectres m-lines obtenus sur les structures bicouches ZnO/PZT comportent des pics
d’aspects tres différents (Fig. 4.8). Les premiers modes mesurés (angles ¢>0 °) ont des pics assez
larges, ils correspondent aux modes guidés dans la couche supérieure de PZT. En effet, ces pics
sont plus larges en raison de la diffusion qui a lieu dans les couches de PZT en phase pérovskite .
En revanche, les pics a des angles ¢<0 °, correspondant aux modes guidés dans les deux couches
PZT et ZnO, sont plus fins. Le changement de configuration guidante est donc parfaitement visible
en se basant sur la largeur des pics. Cette information visuelle est confirmée par la procédure de

test établie dans le programme d’analyse qui localise une rupture dans le spectre au méme endroit.
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FI1G. 4.8 — Spectre m-lines réalisé sur |'échantillon E.

Lors des mesures sur les échantillons monocouches, le bruit expérimental sur les mesures
m-lines a été évalué a 0,10 °. La figure 4.9 permet de mieux apprécier la précision des mesures
d’angles synchrones par un agrandissement autour de deux pics d’absorption. Le pic de la fi-
gure 4.9a représente un angle synchrone mesuré pour un mode guidé dans la couche de PZT et de
ZnOQ, le bruit est alors inférieur 0,05 °. En revanche, le pic de la figure 4.9b est celui d’un angle
synchrone correspondant a un mode guidé dans la couche de PZT, le bruit est alors de I’ordre de
0,10 °. Dans le chapitre 3, nous avions déterminé de maniere statistique 1’erreur sur les indices de
réfraction et les épaisseurs en fonction du bruit. Or le bruit retenu est le plus important rencontré
lors d’une mesure (dans notre cas 0, 10 ° ), I’erreur est alors donnée par le tableau 4.3. Les résultats
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FIG. 4.9 — Agrandissement autour d'un pic m-lines mesuré pour un mode guidé dans le PZT

et le ZnO (a) et mesuré pour un mode guidé dans le PZT seul (b).

sur les parametres optiques de la couche de PZT sont plus précis d’environ un ordre de grandeur
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par rapport a ceux du ZnO.

CI)MAX

Bruits n{" | d{"" (enum) | n§" | dS" (enum)

0,10° 3.1073 1.1072 31074 3.1073

TAB. 4.3 — Erreur sur les paramétres pour un bruit de 0,10°

Du point de vue de I’analyse, certains pics larges pour les modes d’ordre faible (angle ¢
élevé) peuvent présenter des incertitudes supérieures au bruit de 0,10 ° défini auparavant. Dans
la mesure ot le spectre expérimental présente un nombre suffisant de modes mesurés pour ob-
tenir la convergence du programme d’analyse, les modes présentant une forte incertitude de me-
sure peuvent alors étre retirés. A titre d’exemple, des mesures m-lines effectuées sur 1’échantillon
D (Fig. 4.10) montrent la difficulté de déterminer s’il y a présence d’un mode ou de deux modes

pour le mode d’ordre le plus faible observé (angles situés entre 15— 20 ° sur la figure 4.10).
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FIG. 4.10 — Spectres m-lines réalisés sur I'échantillon D ayant un pic large pour le premier

mode mesuré.

Plusieurs mesures ont alors été effectuées sur ce méme échantillon par un déplacement tres
léger de I’ensemble prisme/échantillon par rapport au faisceau incident. La figure 4.11 présente
les différents spectres obtenus pour ces différents points de couplage, montrant une parfaite super-
position pour les pics situés a des angles inférieures a 10 °, mais différentes formes pour les pics
situés a de plus grands angles. En effectuant 1’analyse sur ces mesures sans prendre en compte ces
deux derniers pics, les parametres du guide ont été déterminés et les angles des pics manquants ou
mal définis ont pu étre déterminés (Tab. 4.4).
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FIG. 4.11 — Spectre m-lines réalisé sur I'échantillon D avec différente translation du prisme
perpendiculairement au faisceau incident (a) et grossissement sur la zone ou les pics sont
convolués (b).

Ordre du Angles Angles Différence
mode mesurés (°) | calculés (°) )

0 29,27

1 23,61

2 14,94

3 3,90 3,90 <1072
4 -5,60 -5,60 <1072
5 -8,20 -8,16 4%1072
6 -11,40 -11,41 1x1072
7 -17,50 -17,43 7 % 1072
8 -24,80 24,86 6x 1072
9 -32,10 32,02 8 x 1072

TAB. 4.4 — Comparaison des angles calculés et des angles mesurés
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Ainsi, les angles synchrones obtenus numériquement pour le guide, déterminé a partir des
valeurs expérimentales (Tab. 4.4), révelent la présence de deux modes d’ordre faible a environ
d=15" et & =24" qui sont difficilement observables expérimentalement. Cependant, 1’analyse

reste réalisable et exploitable méme en écartant les modes d’ordre faible.

Dans un soucis de comparaison de spectres, nous avons souhaité effectuer des mesures sur
un appareil commercial de spectroscopie m-lines (Metricon). Cependant, nous n’avons pas réussi
a coupler I’onde lumineuse dans les échantillons avec ce dispositif. En effet, pour coupler dans
les échantillons bicouches, nous avons dii augmenter, dans notre dispositif, le serrage de la vis
qui permet de réduire la couche d’air entre le prisme et le guide. Or il nous a été impossible

d’augmenter suffisamment le serrage sur le dispositif commercial.

De maniére comparable a 1’étude des échantillons de ZnO, les mesures m-lines sur les
échantillons bicouches ont été réalisées tous les 5 mm le long d’une diagonale. Les données expé-
rimentales des échantillons A, B, C, D et E ont été traitées a I’aide du programme d’analyse numé-
rique, les résultats sont présentés sur les figures 4.12 et 4.13. Les valeurs des indices de réfraction
du ZnO (Fig. 4.12a) sont homogenes pour les cinq échantillons et sont de 1’ordre de 1,97. Cette
valeur est cohérente avec 1’analyse des monocouches minces recuites de ZnO. Les couches de ZnO
ont sensiblement le méme gradient d’épaisseur (Fig 4.13a) et I’épaisseur maximale (premier point
de mesure) est d’environ 1,15 um pour les échantillons D et E (temps de dépdt de 11 minutes).
Pour les autres échantillons, 1’épaisseur maximale est de ’ordre de 1,05 pum (temps de dépot de

10 minutes). Ces mesures correspondent bien 4 une vitesse de dépot d’environ 100 nm.min~!.
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FIG. 4.12 — Variation des indices du ZnO (a) et du PZT (b) pour les différents guides bicouches.

En ce qui concerne I’indice de réfraction du PZT (Fig 4.12b), nous notons une augmentation
de I’indice pour des couches déposées sur ZnO par rapport a celui du PZT déposé sur verre Cor-
ning (cf. 1.2). En effet, pour les échantillons D et E, I’indice est de I’ordre 2,35 et de 2,30 pour les
autres échantillons (A, B et C) alors qu’il est proche de 2,23 pour du PZT déposé sur verre. Cette
variation d’indice peut s’expliquer par les deux constatations faites lors de 1’analyse structurale.
Sur verre, le PZT (40/60) a une phase rhomboédrique (cf. 1.1.2) alors qu’il est en phase tétragonale

sur substrat de ZnO (cf. 4.2.1). En outre, I’exceés de plomb est plus important dans les couches de
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PZT déposées sur ZnO et la présence de la structure PbO dans la couche de PZT a été relevée lors

de la caractérisation en diffraction X de guides bicouches (cf. 4.2.1).

L’épaisseur de PZT (Fig 4.13b) pour les échantillons D et E est homogene et de 1’ordre
de 1,0 um (vitesse de dépot de 1000 tours/min). Pour les autres échantillons, cette épaisseur est
de I’ordre de 600 nm (vitesse de tournette de 2000 tours/min). Aucun gradient d’épaisseur n’est
visible, car le PZT a été déposé individuellement par centrifugation sur chacun des échantillons.
Les variations d’épaisseur aux points x = 7,5 mm et x = 12,5 mum sont probablement dues a des
craquelures au bord de I’échantillon, entrainant également des inhomogénéités sur 1’indice de ré-
fraction (Fig. 4.12b).

o— échantillon Al
’ o échantillon B
14, ToEgms |40 sty o s
124 a—Echantilon & fh-_, \ T —:— :2::;::::2:: [E)
E- o —&— Echantillon D -
= S =— Echanillon £ M M,
5 1,04 o &
2 2 \
3 osd 5
a8 sﬂ o =" R —
l-1— Gs_ 17, = — __F."'L"___ \\\\ /t
FI El 0,6- RN
] s
T 0.4 - RN
a8 = M
w 3
024 ]
0.4 T r T T T |
00 . : . . . . . , k15 =10 -5 1] 5 10 151
5 10 15 20 25 30 35 40 Distance par rapport au centre
Distance par rapport au centre du dépét (mm) du depdt de centrifugation (mm)|
(a) (b)

FIG. 4.13 — Variation des épaisseurs du ZnO (a) et du PZT (b) pour les différents guides
bicouches.

4.3 Réalisation et caractérisation de guides tricouches

Lors de I’étude en sensibilité du programme d’analyse numérique des guides a trois couches,
il a été montré I’'importance d’avoir un nombre de modes mesuré suffisamment élevé. N’étant pas
limité par la dimension des épaisseurs d’un point de vue numérique, 1’épaisseur de la couche infé-
rieure en ZnO a été augmentée (cf. 3.2.1). L'épaisseur de PZT quant a elle, n’a pas été modifiée,
afin de limiter les phénomenes de diffusion. En effet, plus les épaisseurs sont importantes, plus
le bruit sur les angles synchrones est important. Une épaisseur d’environ 1 um a donc été rete-
nue pour le PZT. L’épaisseur de la troisieme couche est de I’ordre d’une centaine de nanometre,
permettant un couplage efficace par prisme.
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4.3.1 Elaboration et caractérisation structurale des guides

Initialement, une série d’échantillon bicouche a été réalisée de la maniere suivante : quatre
échantillons de verre Corning ont été disposés sous la cible selon la figure 4.14. Les deux échan-
tillons situés le plus prét du centre de dépot sont appelés F et F’ et les deux autres échantillons
placés aux extrémités sont appelés G et G’. Ainsi, les échantillons F et F* d’une part et les échan-
tillons G et G’ d’autre part, ont le méme profil de dépdt. Cependant, 1’épaisseur de ZnO est plus
importante pour les échantillons F et F’ que pour les échantillons G et G’. Les couches de PZT

Distance x
par rapport

au centre - 7=
P N
kS - -
Echantilion G Echantilion F ~ 7 " Echantifion F’ Echantilion G'
[ 1

L L~

Centre du dépét

FIG. 4.14 — Emplacement des échantillons sous la cible

sont déposées individuellement par centrifugation sur les quatre échantillons (vitesse de 1000
tours/min). Sur les échantillons F’ et G’, une deuxieme électrode de faible épaisseur est immé-
diatement déposée par pulvérisation magnétron afin d’obtenir des échantillons tricouches (temps
de dépdt d’environ une minute). Ils ne sont pas analysés lors de leur étape en guide bicouche afin
de ne pas les détériorer. Par la suite, il sera possible de comparer les épaisseurs et indices des dif-
férentes couches des échantillons bicouches (F et G) avec les résultats des deux premieres couches
des échantillons tricouches (F’ et G’). Ceci permet de comparer les résultats fournis par les pro-
grammes de résolution des guides a deux couches et a trois couches et de vérifier des éventuelles

modifications des guides lors des différentes étapes de leur réalisation.

Une analyse en diffraction X a été réalisée sur les quatre échantillons F, G, F’ et G’. Les
spectres de diffraction X sont présentés sur la figure 4.15a. Sur 1’échantillon a trois couches F’,
la présence d’un faible pic (103) du ZnO a été observé a 20 ~ 63 °. Ce faible pic est dii a une
cristallisation différente de la troisieme couche en ZnO de faible épaisseur. En effet, il existe lors
du dépot des couches de ZnO par pulvérisation, une compétition entre différentes croissances cris-
tallines possibles. Cette compétition prend fin quand la croissance cristalline se fait suivant un seul
axe, généralement quand 1’épaisseur de ZnO est supérieure a S00nm [71]. Knuyt et al. ont montré
que parmi différents plans a faibles surfaces d’énergie, la croissance se fera préférentiellement sur
le plan ayant la plus faible inclinaison par rapport a la surface du dépdt [74, 75]. C’est probable-
ment, pour cette raison que parmi les différentes croissances cristallines possibles du ZnO, seule
celle suivant I’axe ¢ est majoritaire apres une certaine épaisseur [76]. En revanche pour la couche
supérieure de faible épaisseur de ZnO (i.e. inférieure a 500nm), la cristallisation ne sera pas ho-
mogene. Nous avons alors réalisé des mesures de diffraction X avec un pas de résolution plus fin
autour du pic (103) pour chaque échantillon F, G, F* et G’ (Fig. 4.15b). Cette fois ci, il est éga-
lement possible de voir la présence du faible pic (103) pour 1’échantillon G’ qui était peu visible
sur la figure 4.15a. Ainsi, seuls les échantillons a trois couches (F’ et G’) présentent le pic (103),
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confirmant une croissance cristalline de la troisieme couche différente de la premiere couche. Cela

pourra avoir également une influence sur I’indice optique des deux couches de ZnO.
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FIG. 4.15 — Diffraction X sur les échantillons F, G, F" et G’ (a) et mesures avec un pas plus
fin autour du pic (103) (b).

4.3.2 Analyse optique des guides

Les quatre échantillons F, F’, G et G’ ont été analysés a 1’aide du dispositif de spectroscopie
m-lines tous les 4mm le long d’une ligne parallele a une aréte et passant par le centre du substrat.

Sur la figure 4.16 est présenté un spectre m-lines pour I’échantillon G’ ou les deux ruptures dé-
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FIG. 4.16 — Spectre m-lines d'une structure a trois couches.

terminées par le programme d’analyse sont représentées. Les angles synchrones obtenus ont été

exploités comme données d’entrée du programme d’analyse de la structure a trois couches. Etant
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donné I’arrangement des échantillons lors du dépdt de la couche inférieure de ZnO, les résultats
peuvent étre présentés sous forme d’un graphique par rapport au centre de ce dépdt (Fig. 4.17). Les
variations des parametres entre les échantillons sont délimitées par un trait vertical, cependant, il
est rappelé que le dépot du PZT est effectuée individuellement par centrifugation sur chaque échan-
tillon. Sur la figure 4.17, une épaisseur décroissante de ZnO par rapport au centre du dépot est de
nouveau mesurée. L’épaisseur est 1égerement plus élevée dans le cas des échantillons tricouches.
Cette différence peut s’expliquer par un léger décalage des échantillons par rapport au centre de
la cible. Les couches de PZT quant a elles présentent bien les mé&mes épaisseurs que celles déter-
minées pour les échantillons D et E dont la vitesse de tournette était identique (1000 tours/min).
Les épaisseurs du PZT sont plus élevées sur le bord de I’échantillon bicouche G et également dans
le cas de I’échantillon tricouche G’. D’autre part, pour des épaisseurs plus élevées de ZnO, on
observe des épaisseurs plus faibles de PZT. La troisieme couche montre un léger gradient d’épais-
seur sur I’échantillon G’ (Fig. 4.17). Ce dernier n’a pas lieu dans le méme sens que celui de la
couche inférieure car les échantillons n’ont probablement pas été placés dans le méme sens sous

la cible. Pour confirmer ces résultats, des mesures de microscopie a balayages ont été réalisées sur
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FI1G. 4.17 — Variation des épaisseurs des différentes couches pour les échantillons F, F', G et
G'.

les échantillons F, G, F’ et G’. Ces derniéres n’ont pas pu étre effectuées au méme point de mesure
que la spectroscopie m-lines. Pour chaque échantillon, quatre mesures d’épaisseur ont été réalisées
le long d’un axe passant par le centre de 1’échantillon, les résultats pour les échantillons bicouches
sont présentés dans le tableau 4.5. Les épaisseurs déterminées par le MEB sont du mé&me ordre de

grandeur que celles déterminées par le programme de résolution analytique.

Cependant, il n’a pas été possible de mesurer 1’épaisseur de la troisieme couche par mi-

croscopie a balayage. Soit le contraste n’est pas assez prononcé pour permettre une distinction
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, i Epaisseur ZnO | Epaisseur PZT
Echantillons
(m) (pm)
2,46 0,88
. 2,36 0,95
2,16 0,97
1,83 0,92
1,57 0,98
1,32 0,98
G
0,94 0,99
0,64 0,98

TAB. 4.5 — Epaisseur des échantillons bicouches F et G déterminées par la microscopie a

balayages.

entre les deux couches (couche centrale et couche supérieure), soit la couche supérieure s’est dé-
crochée lors du clivage. Sur une des rares photographie MEB ou la troisieme couche est bien
visible (Fig. 4.18), I’épaisseur déterminée est du méme ordre de grandeur que celles obtenues lors

de la caractérisation optique (i.e. une centaine de nanometre).

e g électrode supé“rmm

FIG. 4.18 — Photographies MEB de I'échantillon F'.

Les mesures d’indice montrent de nouveau une bonne homogénéité de la couche inférieure
de ZnO (Fig. 4.19), car ils restent constants et sont environ égaux a 1,97. L’indice du PZT, quant
a lui, varie légerement le long de I’axe de mesure, ces variations peuvent traduire éventuellement
une présence inhonomogene de PbO. D’autre part, le PZT semble étre moins homogene quand il
est déposé sur du ZnO de faible épaisseur, car I’indice du PZT des échantillons G et G’ varie plus
sensiblement que celui des échantillons F et F’. D’autre part, un indice homogene de la couche
supérieure de ZnO est observée. La valeur a (x = 35mm) pourrait s’expliquer par une différence
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de croissance cristalline dans cette zone (cf. 4.1.3). Dans le chapitre 3, nous avons obtenu des
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FIG. 4.19 — Variation des indices de réfraction des différentes couches pour les échantillons F,

F',Get G

erreurs qui sont assez élevées. Afin de mieux définir I’incertitude sur les indices de réfraction

et les épaisseurs des guides a trois couches calculés, nous avons réalisé une étude statistique. A

chaque point de mesure, les parametres des guides calculés ont servi de données d’entrée. Ces

dernieres ont été bruitées par la valeur maximale de 0,1 ° et cent calculs ont été réalisés. Etant

donnée que I’erreur pour un guide suit une loi normale, ’erreur a alors été définie comme étant

égale a trois fois la valeur de 1’écart type. Les résultats sont résumés dans les tableaux 4.6 et 4.7 .

Distance par
rapport au centre di (um) | Ady (um) | dr (um) | Ady (Um) | dz (um) | Ads (Um)

du dépot (mm)

4 2,379 7.1073 0,676 5.1073 0,161 8.1073

8 2,38 1.1072 0,662 4.1073 0,170 6.1073

12 2,423 9.1073 0,673 6.1073 0,12 1.1072

16 2,29 1.1072 0,728 41073 0,168 8.1073

20 2,037 8.1073 0,908 4.1073 0,168 7.1073

29 1,589 41073 0,901 5.1073 0,123 41073

33 1,453 3.1073 0,809 6.1073 0,190 4.1073

37 1,266 3.1073 0,790 2.1073 0,193 2.1073

41 0,97 2.1072 0,962 2.1073 0,2 2.107!

TAB. 4.6 — Erreurs sur les épaisseurs des guides tricouches obtenues statistiquement.

87




CHAPITRE 4. REALISATION ET CARACTERISATION DE GUIDES A DEUX COUCHES
ET A TROIS COUCHES.

Distance par
rapport au centre ni An ny Any n;3 Ans
du dépot (mm)
4 1,9667 6.10~* 2,2324 5.107* 2,04 1.1072
8 1,9708 5.107% 2,2341 5.107% 2,05 1.1072
12 1,9725 8.107* 2,2341 7.1074 2,03 1.1072
16 1,9759 5.1074 2,2227 51074 2,05 2.1072
20 1,9811 5.1074 2,2805 9.1074 2,05 1.1072
29 1,9749 5.107* 2,2718 5.107* 2,015 8.10°3
33 1,981 9.10~* 2,2784 41074 2,123 8.1073
37 1,9864 7.107* 2,2973 4107 2,067 7.1073
41 1,991 5.1073 2,3610 5.107% 2,02 1.1072

TAB. 4.7 — Erreurs sur les indices de réfraction des guides tricouches obtenues statistiquement.

Les échantillons F’ et G’ n’ayant pas été mesurés lors de I’étape bicouche pour éviter de
les détériorer, la comparaison F/F’ et G/G’ reste délicate. L’ échantillon bicouche E étudié au cha-
pitre précédent a été exploité afin de permettre une réelle comparaison des indices et épaisseurs
déterminés par la méthode d’analyse numérique des guides bicouches et tricouches. Une couche
de ZnO de faible épaisseur a été déposée sur I’échantillon E et une analyse m-lines a été réalisée
au point de référence x = Smm ou le nombre de modes mesuré est le plus élevé. Le tableau 4.8
présente la synthese des résultats obtenus en configuration bicouche et tricouche.

Echantillons ni dy (um) ny dy (1m) n3 dz (lm)
Bicouche 1,977 1,11 2,3601 1,020

Incertitude 3.1073 1.1072 3.10°* 3.1073

Tricouche 1,9794 1,087 2,3681 0,956 1,99 0,135

Incertitude 8.10* 4.1073 3.10°% 2.1073 1.10°2 4.1073

TAB. 4.8 — Comparaisons des indices de réfraction et des épaisseurs d'une structure analysée
initialement avec le programme bicouche puis analysée avec le programme d’analyse tricouche

aprés I'ajout d’une deuxiéme électrode.

L’erreur de mesures, sur un échantillon de PZT en phase pérovskite, avait été défini 2 8.10~3 pour

I’indice et 30 wm pour I’épaisseur [9], les mesures peuvent étre considérées similaires.
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4.4 Bilan

La réalisation d’un guide d’onde multicouche composite passe par différentes étapes inter-
médiaires : apres avoir retenu pour électrode le ZnO dopé a I’aluminium, il a été nécessaire de
vérifier que les processus de réalisation des différentes couches n’altéraient pas la qualité optique
de ces dernieres. Le premier point a été de vérifier la tenue en température des couches de ZnO
par I’analyse de leurs propriétés électriques et optiques pré et post traitement thermique. Le recuit
montre une amélioration des propriétés optiques au détriment des propriétés électriques. Par la
suite, des échantillons a deux couches ont été élaborés, a partir des monocouches de ZnO recuites,
en déposant par centrifugation du PZT. Les études réalisées sur ces échantillons ont permis de
montrer que la méthode d’analyse de guide a deux couches développée dans ces travaux et par
ailleurs reportée dans la littérature, menait a des résulats encourageants pour 1’analyse de guide a
trois couches. Nous avons en outre pu démontrer une modification de structure de la couche de
PZT liée a la couche tampon que constituait I’électrode de ZnO. Enfin, le dép6t d’une fine couche
de ZnO sur les échantillons a pu étre effectuée et la encore, la méthode d’analyse développée
dans ces travaux a permis de déterminer les indices de réfraction et les épaisseurs des différentes

couches du guide composite.
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Conclusion

L’ objectif de mes travaux de these a été de développer une méthode d’analyse numérique
permettant de relier les résultats expérimentaux, issus de mesures par spectroscopie m-lines d’un
guide d’onde composite a trois couches, aux indices de réfraction et aux épaisseurs de chaque
couche. A notre connaissance, la littérature ne fait pas état d’une telle technique de caractérisation
des guides d’onde composites. D’autre part, il s’est avéré intéressant d’étudier préalablement une
structure a deux couches, qui, quant a elle, a déja été sujet a des recherches. Cette derniére permet

notamment de réduire les difficultés de mise en place du formalisme analytique.

La démarche de mes travaux a été la suivante : détermination des équations de dispersion de
chacune des propagations envisageables et mise en place du formalisme analytique, étude statis-
tique sur un grand nombre de guides simulés afin d’éprouver les méthodes d’analyse, élaboration
et caractérisation de guides a partir des méthodes de résolution ainsi établies. Ce synoptique a été
adopté pour I’étude des structures bicouches et tricouches.

La structure finale est constituée d’un dépdt de trois couches tel que «gaine (ng)/couche gui-
dante (n.g)/gaine (ngz)». Ainsi, étant donné le rapport des indices (neg>Ng1, Ng2 >Ngupgirars Dsupersirat)s
il existe quatre propagations possibles en fonction du rapport des indices des gaines optiques. Une
équation de dispersion générale a été établie et les quatre équations de dispersion s’en déduisent fa-
cilement. Pour la structure a deux couches définie par le dépot «gaine (ng;)/couche guidante (n.g)»
telle que (n.g>n,), deux équations de dispersion définissent les propagations dans ce guide. Afin
de les déterminer il suffit de faire tendre I’épaisseur de la gaine supérieure de la structure a trois
couches vers zéro. Les deux équations bicouches ainsi définies a partir de la structure tricouche
sont en accord avec la littérature. Ce résultat laisse présager la véracité des équations établies pour
la structure a trois couches. Ensuite de la détermination des équations de dispersion a suivi la
mise en place du formalisme analytique. Le choix de 1’algorithme de Newton-Raphson pour ré-
soudre ces équations fait suite aux bons résultats obtenus lors de son utilisation pour les systémes
monocouches. En revanche, la conception des codes de programme s’est avérée &tre une des par-
ties les plus fastidieuses de mes travaux de recherches. En effet, il est important de noter que la
convergence de I’algorithme était loin d’étre acquise et la conception d’une procédure permettant
la détermination de solutions a été indispensable. Cette procédure consiste & borner les indices a
partir des indices effectifs correspondant aux ruptures et les épaisseurs par des valeurs obtenues
empiriquement. Une fois les programmes établis, une étude a été€ menée afin d’évaluer la précision

sur les indices de réfraction et les épaisseurs calculés. Etant donné la complexité des équations et
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de leurs dérivées, une approche statistique a été retenue. Pour les guides a deux couches, les indices
de réfraction et les épaisseurs ont été choisis dans une gamme correspondant a des couches réa-
lisables expérimentalement au laboratoire. En revanche, pour les guides tricouches, les indices et
épaisseurs ont été étendus a une étude plus large étant donné 1’aspect novateur des ces recherches,
ainsi rendant la méthode d’analyse plus générale et également applicable a d’autres structures.
Un programme annexe, appelé calcul direct, permet d’établir les angles synchrones d’un guide a
partir des indices de réfraction et des épaisseurs des différentes couches constituant le guide. I est
alors facile, a partir des guides simulés, d’obtenir des données d’entrée pour tester les méthodes de
résolution. Dans cet objectif, ces données ont été bruitées par de valeurs typiquement rencontrées
expérimentalement et 1’algorithme d’analyse a été appliqué. Ainsi pour les guides bicouches, les
erreurs pour les indices et épaisseurs ont été obtenues a partir d’une étude sur 10 000 guides si-
mulés et pour cing bruits différents. L’analyse des erreurs a montré une répartition suivant une loi
de type lognormal. Une étude statistique a permis de déterminer une erreur inférieure & 10~ pour
I’indice et de I’ordre de 10nm sur I’épaisseur dans le cas des guides bicouches. En ce qui concerne
I’étude sur les guides a trois couches, les erreurs sont du méme ordre de grandeur que dans le
cas précédent. Cependant, il arrive que ces erreurs deviennent plus importantes. Nous avons alors
démontré qu’elles pouvaient étre diminuées en augmentant le nombre de données d’entrée pour
la résolution (nombre d’angles synchrones). Le désavantage est d’engendrer une augmentation du

temps de calcul.

L’algorithme d’analyse établi, il est possible d’envisager 1’étude expérimentale de guides a
deux et a trois couches. Des guides d’une épaisseur minimale de la couche inférieure en ZnO de
1 um et d’une épaisseur optimum de PZT de I’ordre du micrometre ont été retenus en vue d’op-
timiser le nombre d’angle synchrones disponibles et par conséquent la résolution de la méthode
d’analyse. Dans le cas de la structure tricouches, I’épaisseur de la couche supérieure en ZnO était

de I’ordre de la centaine de nanometres afin de permettre un couplage par champ évanescent.

Jusqu’a présent, au laboratoire, seuls des guides monocouches a partir de PZT, ont été éla-
borés. Le choix de I’oxyde de zinc (ZnO) dopé a I’aluminium comme matériau constitutif d’une
gaine optique/électrode, a été fait de part ses propriétés électriques et optiques qui correspondent
a celles requises pour nos guides. Ce matériau a été déposé par pulvérisation magnétron en col-
laboration avec le laboratoire LAMP de I’Université de Nantes. Une étude préliminaire sur des
monocouches de ZnO, déposées sur substrat Corning, a été réalisée pour étudier I'influence du
traitement thermique imposé par la cristallisation des couches de PZT en phase pérovskite. Les
spectres de diffraction X et les mesures m-lines réalisés sur ces couches indiquent une homogénéi-
sation de la structure cristalline du matériau, au détriment de la conductivité. Les recherches étant
surtout orientées sur la méthode d’analyse des guides composites a trois couches, 1’optimisation
des parametres électriques n’ont pas fait I’objet d’étude. Cependant ce point n’est pas a négliger
pour les mesures futures. Par dépot d’une couche de PZT par centrifugation sur les échantillons
monocouches de ZnO, une structure bicouche est obtenue. L’étude structurale a révélé deux points
importants. Tout d’abord, le PZT (36/64), avec un exces de plomb de 40%, déposé sur ZnO a une

structure tétragonale, contrairement au PZT déposé sur verre Corning qui est de structure rhombo-
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édrique. La proximité de la composition du PZT (36/64) par rapport a la frontiere morphotropique
des phases (Fig. 1.10) et I’'influence sur la cristallisation provenant du substrat (amorphe dans le
cas du verre et cristalline dans le cas du ZnO) est probablement a I’ origine du changement de struc-
ture cristalline de la couche mince de PZT. D’autre part, la quantité de plomb est plus importante
et une présence de PbO a été démontrée par diffraction X. En microscopie a balayages, la zone de
diffusion du Plomb n’est pas observée dans le ZnO comme elle I’était dans le verre. Les mesures
optiques avec les programmes d’analyse bicouche et tricouche confortent ces résultats en montrant
une changement de la valeur de I’indice de réfraction. Les mesures sur des échantillons bicouches
et tricouches dont les deux premieres couches sont élaborées dans les mémes conditions, montrent
une bonne cohérence des valeurs. Pour deux mesures consécutives, réalisées sur un échantillon
bicouche et au méme point de 1’échantillon, aprés dépdt de la troisieme couche, seule une tres

faible variation des parameétres des deux premieres couches est observée.

D’une maniere générale, les travaux décrits dans ce manuscrit constituent une étape dans
la réalisation d’un composant électro-optique monomode pour les télécommunications a fibre op-
tique. En effet, la méthode d’analyse peut permettre de déterminer les variations d’indice optique
d’une couche confinante sous I’effet d’un champ électrique appliqué par I’intermédiaire des élec-
trodes transparentes. L’efficacité des matériaux développée en couches minces pourra donc étre
évaluée 2 partir de ces mesures. A titre d’exemple, un matériau de type PZT dont le coefficient
électro-optique serait de 1’ordre de 40 pm.V~! et soumis a une différence de potentiel de 10 V
verra son indice de réfraction optique modifié de 0,002. Dans le cas du guide tricouche analysé
expérimentalement (13 angles synchrones mesurés avec une incertitude sur leur détermination de
0,1 °), I’étude statistique réalisée sur la méthode montre que I’erreur commise sur la détermination
de I’indice de la couche confinante est de quelques 10~*. La méthode développée serait donc suffi-
samment sensible pour détecter les variations d’indice. Elle semble donc appropriée a I’évaluation
des coefficients électro-optiques des matériaux développés au laboratoire et peut également Etre
extrapolée a d’autres études en prenant soin d’évaluer I’erreur liée a la méthode sur la structure

considérée.
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Annexe A

Mesures sur les échantillons a trois

couches

A.1 Mesure a 4 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (uum)
Couche supérieure 1.9667 6.E-04 2.3793 2.E-02
Couche centrale 2.2324 2.E-06 0.6755 4.E-03
Couche inférieure 2.0401 2.E-02 0.1606 1.E-02

TAB. A.1 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

) ) )
14.80 14.80 0.00

7.20 7.20 0.00
-4.40 -3.56 0.84
-5.50 -5.48 0.02
-6.50 -6.53 0.03
-8.20 -8.20 0.00
-10.40 -10.44 0.04
-13.10 -13.17 0.07
-16.00 -16.20 0.20
-19.30 -19.34 0.04
-23.20 -23.03 0.17
-27.90 -27.66 0.24

TAB. A.2 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.2 Mesure a 8 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9708 1.E-03 2.3750 1.E-02
Couche centrale 2.2341 9.E-04 0.6620 8.E-03
Couche inférieure 2.0470 7.E-03 0.1704 4.E-03

TAB. A.3 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") ) (")
14.90 14.89 0.01
7.10 7.13 0.03
-4.10 -3.66 0.44
-5.30 -5.17 0.13
-6.30 -6.24 0.06
-7.90 -7.92 0.02
-10.20 -10.17 0.03
-12.80 -12.93 0.13
-15.80 -16.02 0.22
-19.00 -19.21 0.21
-22.90 -22.86 0.04
-27.50 -27.46 0.04
-32.90 -32.84 0.06
-38.50 -38.60 0.10

TAB. A.4 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.3 Mesure a 12 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9725 4.E-04 2.4233 9.E-03
Couche centrale 2.2341 1.E-05 0.6728 1.E-03
Couche inférieure 2.0325 5.E-03 0.1168 3.E-03

TAB. A.5 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") (") (")
14.90 14.90 0.00

7.10 7.10 0.00
-3.90 -3.90 0.00
-5.00 -5.04 0.04
-6.00 -6.08 0.08
-1.70 -7.71 0.01
-9.90 -9.91 0.01
-12.60 -12.64 0.04
-15.60 -15.80 0.20
-18.80 -19.21 0.41
-22.70 -22.85 0.15
-27.40 -27.20 0.20

TAB. A.6 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.4 Mesure a 16 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9759 5.E-04 2.2930 1.E-02
Couche centrale 2.2227 2.E-03 0.7281 8.E-03
Couche inférieure 2.0496 9.E-03 0.1681 5.E-03

TAB. A.7 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") ) (")
14.80 14.24 0.56
7.20 7.58 0.38
-3.00 -2.06 0.94
-4.80 -4.77 0.03
-5.90 -5.86 0.04
-7.60 -7.60 0.00
-9.80 -9.90 0.10
-12.50 -12.56 0.06
-15.20 -15.31 0.11
-18.50 -18.53 0.03
-22.70 -22.66 0.04
-27.40 -27.46 0.06
-32.50 -32.51 0.01

TAB. A.8 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.5 Mesure a 20 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9811 2.E-03 2.0369 2.E-02
Couche centrale 2.2805 2.E-03 0.9075 1.E-02
Couche inférieure 2.0513 2.E-02 0.1680 6.E-03

TAB. A.9 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

) ) ")
20.40 15.20 5.20
7.10 7.14 0.04
-3.10 -2.62 0.48
-4.90 -4.48 0.42
-6.20 -5.87 0.33
-8.30 -8.04 0.26
-10.90 -10.85 0.05
-13.80 -13.89 0.09
-16.90 -16.93 0.03
-21.00 -21.01 0.01
-25.80 -26.04 0.24
-31.10 -31.13 0.03
-36.80 -36.65 0.15

TAB. A.10 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.6 Mesure a 29 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9749 9.E-04 1.5893 1.E-02
Couche centrale 2.2718 4 E-03 0.9007 2.E-02
Couche inférieure 2.0146 1.E-02 0.1234 3.E-02

TAB. A.11 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") (") (")
19.49 14.16 5.33
-4.00 -4.04 0.04
-5.30 -5.37 0.07
-7.60 -7.58 0.02
-10.90 -10.94 0.04
-14.90 -15.05 0.15
-19.00 -19.08 0.08
-24.10 -24.10 0.00
-30.70 -30.83 0.13
-38.00 -37.83 0.17

TAB. A.12 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.7 Mesure a 33 mm du centre de dépot
Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9810 4.E-04 1.4529 2.E-03
Couche centrale 2.2784 1.E-04 0.8088 3.E-03
Couche inférieure 2.1234 4.E-03 0.1901 4.E-03

TAB. A.13 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") (") (")
19.90 19.90 0.00
14.80 13.94 0.86
5.10 5.06 0.04
-4.40 -4.40 0.00
-5.70 -5.44 0.26
-8.20 -7.85 0.35
-11.70 -11.71 0.01
-16.00 -16.30 0.30
-20.60 -20.62 0.02
-26.60 -26.59 0.01
-34.10 -34.10 0.00

TAB. A.14 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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A.8 Mesure a 37 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9864 4.E-04 1.2658 3.E-03
Couche centrale 2.2973 3.E-03 0.7903 2.E-03
Couche inférieure 2.0669 9.E-03 0.1933 1.E-03

TAB. A.15 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") (") (")
21.62 15.00 6.62

5.40 5.35 0.05
-4.30 -4.32 0.02
-6.00 -5.85 0.15
-9.10 -8.69 0.41
-13.50 -13.50 0.00
-18.20 -18.89 0.69
-24.00 -24.07 0.07
-31.80 -31.80 0.00
-40.10 -40.07 0.03

TAB. A.16 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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A.9 Mesure a 41 mm du centre de dépot

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9905 9.E-04 0.9723 6.E-02
Couche centrale 2.3610 9.E-04 0.9621 4.E-03
Couche inférieure 2.0206 4.E-04 0.2265 5.E-02

TAB. A.17 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") (") (")
28.98 23.56 542
5.00 5.05 0.05
-4.50 -4.49 0.01
-6.60 -6.56 0.04
-10.80 -10.95 0.15
-16.20 -17.16 0.96
-21.80 -22.18 0.38
-30.00 -30.35 0.35
-39.40 -38.15 1.25

TAB. A.18 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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ANNEXE A. MESURES SUR LES ECHANTILLONS A TROIS COUCHES

A.10 Echantillon E

Indice Erreur Epaisseur (um) Erreur (um)
Couche supérieure 1.9794 5.E-04 1.0873 5.E-03
Couche centrale 2.3681 1.E-03 0.9564 2.E-03
Couche inférieure 1.9869 1.E-02 0.1346 2.E-03

TAB. A.19 — Indices de réfraction et épaisseurs déterminés par la méthode de résolution

Angles mesurés | Angles calculés | Différence

(") ) (")
29.74 24.14 5.60
4.90 4.89 0.01
-5.30 -5.21 0.09
-7.20 -7.21 0.01
-10.80 -10.82 0.02
-16.70 -17.03 0.33
-23.40 -23.41 0.01
-30.40 -30.38 0.02
-40.20 -40.22 0.02

TAB. A.20 — Comparaisons des angles calculés et des angles mesurés
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Elaboration, étude et analyse par spectroscopie m-lines de guides d’ondes composites
multicouches

Résumé : Depuis une quarantaine d’années, la spectroscopie m-lines est utilisée pour la
caractérisation optique de guides d’onde plans monocouches. L’ objet de ces travaux de recherches
a été d’en généraliser I’emploi a I’étude de guides composites a deux et trois couches. Une méthode
d’analyse numérique permettant de relier les mesures m-lines aux valeurs des indices optiques
et des épaisseurs d’un guide a trois couches a été développée. La précision de cette méthode
a été étudiée par une approche statistique sur un grand nombre de guides simulés et estimée a
environ 1073 pour I’indice de réfraction et 4 une dizaine de nanométres pour 1’épaisseur. Des
guides multicouches ont été élaborés a partir de ZnO et de PZT et caractérisés par la spectroscopie
m-lines. Les variations des indices de réfraction de chacune des couches des guides ZnO/PZT/ZnO
ont pu étre corrélées a des résultats d’analyse structurale. La méthode d’analyse des guides a trois

couches a donc été validée expérimentalement.

Mots clés : dispositif m-lines, multicouches, couches minces, guides d’onde, PZT, ZNO

Elaboration, study and analysis of composite multilayer waveguides by the m-lines
spectroscopy

Summary : For forty years, the m-lines spectroscopy is used for the optical characterization
of monolayer plane waveguides. The purpose of these researches was to generalize this spectro-
scopy to the study of composite waveguides with two and three layers. A method of numerical
analysis allowing to link m-lines measurements to the values of the optical indices and thicknesses
of a three layers waveguide was developed. The precision of this method was studied by a statisti-
cal approach on a great number of simulated waveguides and estimated at approximately 10~ 3 for
the index of refraction and at ten nanometres for the thickness. Multi-layer waveguides were ela-
borate with ZnO and of PZT and characterized by the m-lines spectroscopy. The variations of the
refraction indexes of each layer of the ZnO/PZT/ZnO waveguides could be correlated with results
of structural analysis. The method of analysis of the three layer waveguides was thus validated in

experiments.
Key words : m-lines device, multilayer, thin films, waveguide, PZT, ZNO

Discipline : Physique N°:
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