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Introduction

Le domaine THz

Parmi les fréquences qui composent le spectre électromagnétique, on distingue usuelle-
ment deux domaines. Le premier est couvert par les dispositifs électroniques (radio, micro-
ondes) et le second est couvert par les dispositifs photoniques (infrarouge, visible). A leur
frontiére se trouve la gamme du TeraHertz (THz) qui se manifeste par des propriétés trés
singuliéres. En effet, cette zone est naturellement peu propice aux phénoménes d’émission et
trés favorable aux phénomeénes d’absorption. Par exemple, on ne compte que le corps noir et
le rayonnement cosmique parmi les sources naturelles d’émission alors que les processus ab-
sorption de ces ondes sont trés répandus et trés efficaces dans tous les corps composés d’eau.
Les scientifiques ont donc longtemps délaissé cette partie du spectre devant la difficulté pour
y concevoir sources et détecteurs. Mais depuis les années 1980, de nouvelles techniques ont
émergé pour permettre la génération d’énergie a ces fréquences. Aujourd’hui, I’émission de ce
rayonnement est assurée par une dizaine de méthodes dont les plus performances, mais aussi
les plus volumineuses, ont permis d’atteindre des puissances de plusieurs dizaines de Watts!.

Le développement rapide de ces techniques a été stimulé par les formidables perspectives
que leur maitrise récente a suscitées. kn médecine, le développement de I'imagerie THz offre
de nouvelles possibilités diagnostiques pour I'observation les tissus. On évoque ainsi la pos-
sibilité d’assister la chirurgie oncologique par I'imagerie THz?2. Dans le secteur industriel,
I'imagerie THz permet d’analyser la structure des matériaux a I’échelle micronique. Celle-
ci fit récemment utilisée dans I'enquéte sur le crash de la navette Columbia?®. La richesse
spectrale des matériaux dans cette gamme permet également le controle qualité des produits
alimentaires comme par exemple leur taux d’humidité. Dans le domaine de la sécurité, beau-
coup de substances toxiques et illicites possédent une signature dans le THz. Cela permet
d’envisager le controle de la toxicité de ’atmosphére de lieux confinés ou encore I'identifica-
tion d’explosifs ou de drogues. Par ailleurs, comme le rayonnement THz est peu absorbé par
les revétements plastiques, cette détection peut étre envisagée a travers différents types de
contenant comme les bagages. Ceci permettrait également de révéler des armes méme non
métalliques sous les vétements .

Une nouvelle approche

Les enjeux de la gamme THz sont donc nombreux et appellent aujourd’hui & la concep-
tion de sources puissantes et compactes. Toutefois, ce compromis est difficilement réalisé par
les dispositifs actuels. Notre étude va donc concevoir une nouvelle approche & ce probléme en

. G.L. Carr et al., Nature, 420, 6912, 153-156 (2002)

. R.M. Woodward et al., Journal of Investigative Dermatology, 120, 1, 72-78 (2003)
. H. Zhong et al., Infrared and Millimeter Waves 12th ICTE, 753-754 (2004)

. M.C. Kemp, Proceedings of SPIE, 5070, 45 (2003)
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i INTRODUCTION

s’appuyant sur une technologie THz existante. Nous considérerons plus précisément les tubes
électroniques dont la mise au point a été réalisée au cours du XX siécle. Ces dispositifs, qui
ont notamment contribué au développement des premiers ordinateurs, sont toujours utilisés
dans un grand nombre d’applications comme dans les communications par satellites. Ces
tubes se composent d’une source électronique qui initie la formation d’un faisceau d’élec-
trons dans le systéme. La modulation de cette source au THz sera au centre de notre travail.

Pour envisager celle-ci, nous enrichirons notre démarche de 'apport des micro et nano-
technologies. Depuis les années 1960 et la célébre prophétie de R. Feynman "there’s plenty
of room at the bottom" !, la possibilité d’arranger la matiére & I’échelle atomique est en effet
devenue concréte. Une quantité importante de nouvelles techniques ont permis I’émergence
de cette révolution conceptuelle comme le microscope a effet tunnel ou le microscope a force
atomique. De nouveaux nano-objets sont alors apparus en faisant parfois oublier que la na-
ture et ’homme utilisent certains d’entre eux depuis longtemps?. Nous nous intéresserons
dans ce travail aux nanotubes de carbone. Leur découverte a été attribuée a Iijima® en 1991
et depuis ils n’ont cessé de démontrer leur excellentes propriétés électroniques, thermiques
et mécaniques. Ils sont notamment envisagés comme briques élémentaires des circuits élec-
troniques de demain, comme diffuseur thermique ou encore dans les matériaux composites.

Le nanotube de carbone comme source électronique

Les premiéres sources électroniques utilisées dans les débuts de 1’électronique sous vide
ont été les cathodes dites thermoioniques. Celles-ci nécessitent de porter un matériau a en-
viron 1000°C pour que 'agitation thermique permette aux électrons de sortir de la matiére.
Mais en 1928, R.H. Fowler et L. Nordheim décrirent un nouveau mécanisme pour extraire
les ¢électrons de la matiére par effet tunnel. L’origine de celui-ci est purement quantique et
nécessite Papplication de champs électriques trés importants (2kV/pum).

Pendant longtemps, il fit difficile de concevoir 'application de tels champs sur de grandes
surfaces. Ces sources ne pouvaient donc pas rivaliser en terme de courants émis avec les ca-
thodes thermoioniques. Mais en 1968, C. Spindt du Stanford Research Institute (SRI) réussi
a fabriquer un réseau de pointes coniques en molybdéne * dont ’émission électronique pou-
vait étre pilotée par de faibles tensions. Cette cathode connu un remarquable intérét et son
application fit aussitot envisagée dans les tubes électroniques. Néanmoins, plusieurs limita-
tions sont progressivement apparues au fil des années. Ces cathodes se montrérent sensibles
a la dégradation a forts courants et limitées pour la modulation a hautes fréquences des
faisceaux électroniques.

D’autres scientifiques se sont ensuite orientés vers de nouveaux matériaux plus robustes
et des systémes a fréquences de coupure plus élevées. I’émission électronique des nanotubes
de carbon fiit démontrée & cette période® 6. Celle-ci se révéla alors trés prometteuse pour les

applications électroniques avec une grande stabilité thermique et de forts courants émis .

. Titre de sa conférence lors d’une réunion de la Société Américaine de Physique & Caltech (1959)
. On peut citer la couleur des ailes du papillon morpho ou la couleur de la coupe de Lycurgus

. S. Iijima, Nature, 354, 6348, 56-58 (1991)

. C. Spindt, Journal of Applied Physics, 39, 3504 (1968)

. A.G. Rinzler et al., Science, 269, 1550 (1995)

. W.A. De Heer et al., Science, 270,1179 (1995)

. K. Teo et al., Nature, 437, 968 (2005)
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iii

Eléments de I’étude

Les dispositifs traditionnels utilisés pour moduler les faisceaux électroniques possédent
des fréquences de coupure inférieures au THz. Néanmoins, une solution a été proposée a la
fin des années 1980 par Krieger et al.! pour dépasser ces limitations. Ces chercheurs ont
éclairé la pointe d’un microscope a effet tunnel avec un laser émettant deux raies spectrales
séparées de quelques GHz. Grace a la non-linéarité du courant d’émission, ceux-ci ont réussi
a produire une modulation du courant a la différence des fréquences des raies du laser. Ils
transposérent, ensuite cette démonstration jusqu’aux longueurs d’onde THz.

Mais leur expérience se limita a la modulation d’une unique pointe. L’étude qui est pro-
posée dans ce manuscrit s’intéresse donc a la modulation THz a grande échelle avec une
cathode a nanotubes de carbone. Ce travail vise ainsi & comprendre, concevoir, optimiser
et fabriquer cette cathode ainsi qu’a préparer sa caractérisation. Bien qu’elle comporte une
dimension exploratoire, notre approche sera orientée vers 'intégration de la cathode dans
un tube électronique. Cet aboutissement constitue un des objectifs principaux du projet eu-
ropéen OPTHER (OPtically driven TeraHertz amplifiERs) auquel cette thése a été rattachée.

Le premier chapitre de notre étude introduira le contexte technologique de la gamme
THz, des tubes électroniques et des sources électroniques. Nous présenterons ensuite les dif-
férentes méthodes de modulation des faisceaux électroniques en identifiant leurs limites. Cela
nous permettra de préciser les idées fondatrices du fonctionnement notre cathode.

Le second chapitre s’intéressera a la conception un réseau de couplage électromagné-
tique qui sera utilisé sur notre cathode. Celui-ci permettra de transférer ’énergie du laser
aux électrons émis par les nanotubes. Nous appuierons donc nos explications sur des notions
de photonique pour détailler le fonctionnement de ce composant. Ces éléments permettront
de mettre en place une démarche d’optimisation numérique ainsi qu'une validation expé-
rimentale des concepts développés. Une approche prospective viendra finalement conclure
cette partie de notre travail sur le couplage a la surface de la cathode.

Le troisiéme chapitre sera centré sur les caractéristiques électroniques, optique et géo-
métrique du nanotube sur la cathode. Nous développerons ainsi les propriétés individuelles
et collectives des nanotubes de carbone en régime d’émission de champ. Le couplage du la-
ser avec le nanotube sera également examiné dans cette partie. Ces éléments conduiront a
I’association du réseau de nanotubes et du réseau de couplage pour former le design final de
notre cathode. Ces développements conduiront & une estimation des performances globales
du dispositif.

Le quatriéme chapitre sera consacrée a la préparation expérimentale de la cathode.
Celle-ci inclura une présentation du procédé technologique qui a été développé pour fabriquer
cette cathode. On s’intéressera également a 1’évolution des techniques usuellement employées
sur les cathodes (recuit, caractérisation) que les spécificités de notre nouvelle cathode impose.

Nous conclurons enfin sur les résultats obtenus, leurs apports quant a la compréhension
de cette nouvelle source électronique et les perspectives qu’ils ouvrent pour son utilisation
en tube électronique.

1. Krieger et al., Physical Review B, 41, 14 (1990)
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2 CHAPITRE 1. CATHODES FROIDES POUR L’EMISSION THZ

1.1 Un tube électronique THz

1.1.1 Les sources THz

Le TéraHertz (THz) correspond a la partie du spectre située entre 100GHz et 10THz,
soit & des longueurs d’onde entre 30pum et 3mm. L’intérét porté a cette plage spectrale a
commencé dans les années 1920 pour des applications en spectroscopie. Les scientifiques em-

ployaient alors ce terme pour décrire les longueurs d’ondes se trouvant au-deld de 'infrarouge
lointain.

L’énergie des photons THz est comprise entre 0.4 et 40 meV. Ces énergies sont donc plus
faibles que celles impliquées dans les transitions entre les états électroniques des atomes et des
molécules (>1eV) ou que les énergies de vibration moléculaires (40-100meV). Les ondes THz
ne peuvent donc exciter que des résonances de faibles énergies au sein de la matiére comme
les modes de rotation des molécules a I'état gazeux. L’interaction des ondes THz sera donc
importante avec les molécules possédant un fort moment dipolaire comme la molécule d’eau.
Ceci explique que dans les matériaux humides, le signal THz soit complétement éteint aprés
propagation sur quelques centaines de microns. Pour les solides, la gamme THz correspond a
’excitation des vibrations collectives du cristal (phonons) et a I'excitation de porteurs libres.
Les objets nanostructurés (puits quantiques, quantum dots, ...) peuvent également avoir des
différences de niveaux énergétiques dans cette gamme.

4
2
i ) ‘Frll-r "Ir‘rlr(’m 3 10 -dinmrls
laser FELIX : mISTOK
3 MPATT E = =
10° g e — . = * Sizmens
] Gunn / ekl s 3 n *CSF
klystrons b h gl ‘ ey
51\[‘ ‘/f‘"r‘. T 10
gw .2 =3 2 T
3 BWOs 1
@© F e TTKLI00K ] =
= ] & ‘ WK § @
G . ElnGaN \l ,:.. SiE \ ] e 102
w 10 .r RTDs [ Si impurity lasers 4.2 -! ©
2 E et i o
R N pSiGe f e
o F \ \ Schoftky ['°KELY & — - !
1 3 photomixer ~ diodds -! B amm—
r T - i . 10 ‘E:EE;EE
3 SiGe Q(_, SK / 3
0 f s ; =
E ___/ photoconductive antenna 3
10-10 E ond, h":} 20 P B I I | 1 1 11 nE e
0.1 02 03 0S5 1 2 3 5 10 1 100 . 1000
Frequence (THz) Fréquence (GHz)
(a) (b)

FIGURE 1.1 — (a) Diagramme puissance/fréquence dans la gamme THz d’aprés Cooke [1].
(b) Puissance maximale de sortie a la fréquence maximale pour Carcinotrons et Clinotrons.

L’emploi du THz a été longtemps restreint a la communauté scientifique en raison de sa
forte absorption dans I'atmosphére et de sa mise en oeuvre difficile. En effet, étant en dehors
des énergies de transitions électroniques usuelles et au-dela des fréquences de coupures des
systémes électroniques, il fit longtemps difficile de concevoir des détecteurs et sources THz.
Mais depuis les années 1980, certaines solutions sont apparues. Concernant les détecteurs,
on distingue les détecteurs d’énergies et les détecteurs de champ. Les premiers sont sensibles



1.1. UN TUBE ELECTRONIQUE THZ 3

a I’élévation de température et sont représentés par les bolométres, les celulles de Golay ou
encore les détecteurs a électrons chauds. Pour les seconds, ce sont des systémes utilisant des
cristaux électro-optiques dont l'indice est modulé par le champ THz. Les dispositifs de dé-
tection ne constituent pas le coeur de notre étude. Aussi, nous ne détaillerons pas davantage
leurs caractéristiques.

Pour les sources, la figure 1.1 donne un apercu des performances des différents systémes
existants et le tableau 1.1 compare leurs avantages et inconvénients. On constate que les
puissances générées sont globalement faibles pour toutes les sources a 'exception des lasers
a gaz et les lasers a électrons libres qui sont des appareils volumineux. Pour cette raison,
la zone comprise entre 500GHz et 3THz & regu le nom de "fossé¢" THz (en anglais THz
gap). Notre étude cherche a concevoir une source dans ce "fossé" tout en visant un dispositif
possédant des dimensions compactes.

Sources Avantages Inconvénients
Corps noir simplicité, large bande puissance faible, incohérent
Diodes (Gunn, IMPATT, ...) compact fréquence limitée
Free Electron Laser puissance, spectre volumineux
Backward Wave Oscillator compact, accordable fréquence limitée
Lasers moléculaires finesse spectrale, puissance stabilité, volumineux
Lasers & Cascade Quantiques compact, rendement cryogénie
Optoélec. impulsionnelle cohérent, spectre puissance limitée, finesse spectrale
Battement optique compact, accordabilité, finesse puissance faible

TABLE 1.1 — Tableau des avantages et inconvénients des sources térahertz

Dans la catégorie des sources de petites tailles, les Lasers a Cascade Quantique (en an-
glais Quantum Cascade Laser — (QCL) semblent étre les mieux placés. Ils produisent leur
rayonnement en exploitant des transitions entre sous-bandes ou mini-bandes générées par
des hétérostructures a superréseaux. Depuis leur découverte en 1994, 'optimisation de la
zone active et du design de leur guide d’onde a mené vers de grandes avancées en terme
de longueur d’onde disponible, puissance optique, finesse spectrale et augmentation de la
température de fonctionnement. Cependant, ces composants sont perturbés par les phonons
thermiques et fonctionnent donc a des températures cryogéniques et uniquement au dessus
de 1THz. Ces sources sont donc compactes mais ne couvrent que partiellement le gap THz
et leur utilisation a basses températures limite leur capacité d’intégration.

Dans le panorama des sources THz compactes, les tubes électroniques sont représentés
par les Oscillateurs a Ondes Régressives (en anglais Backward Wave Oscillator = BWO),
aussi nommeés Carcinotrons. Ces systémes sont des tubes sous vide dans lesquels un faisceau
électronique se propage dans un potentiel périodique. Celui-ci est généré par une structure
d’interaction périodique qui est le support de 'onde électromagnétique générée ou amplifiée
par ce systéme. Bien qu’ils soient les dispositifs traditionnels de I’émission de puissance dans
la gamme hyperfréquence, nous voyons sur la figure 1.1 que leur puissance de sortie reste
inférieure & 10mW au deld de 600GHz. Ce faible niveau de performance provient de diffé-
rentes raisons. La premiére est liée au fait que les dimensions de la plupart des éléments du
tube sont proportionnels a sa longueur d’onde de fonctionnement. A la fréquence de 1THz,
cette contrainte impose a la structure d’interaction de posséder des motifs élémentaires de
quelques dizaines de microns. A cette échelle, la fabrication est donc délicate et les imperfec-
tions de réalisation apparaissent rapidement. Celles-ci engendrent des pertes importantes qui
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s’ajoutent & des pertes diélectriques plus importantes que dans la gamme hyperfréquence.
Par conséquent, bien qu’ils présentent une taille et une accordabilité avantageuses dans la
gamme THz, les BWO sont pénalisés par leurs pertes importantes qui brident leur puissance
de sortie.

Malgré ces difficultés, les technologies associées aux tubes électroniques progressent. Avec
les avancées récentes de la microfabrication et des nanotechnologies, il est devenu possible
de réaliser des structures adaptées a cette gamme de fréquences avec moins de défauts.
L’émergence de nouveaux procédés de fabrication méne également a I'exploration de nou-
velles structures et sources électroniques. Pour donner quelques exemples, voici un apercu
de projets récents de tubes électroniques THz intégrant des cathodes dites "froides" :

— le Jet Propulsion Laboratory de la NASA étudie un nanoreflex Klystron a 1.2THz pour

une puissance de sortie de 3mW.

— le groupe Teraphysics réalise des BWO & 300GHz et 600GHz pour des puissances de

sortie supérieures 40mW.

— la société Northrop Grumann a réalisé une source & 650GGHz basée sur un guide d’onde

replié et avec une puissance de sortie de 16mW.

Notre étude a été également motivée par la possibilité de combler une partie du gap
THz avec un tube électronique. Elle vise a réaliser une nouvelle source émettant dans la
gamme 600GHz-1THz avec une puissance de sortie de 'ordre de 10-100mW en s’appuyant
sur l'intégration d’une cathode froide spécifique. La conception particuliére de cette cathode
constitue le centre de notre étude. La suite de cette partie sera donc consacrée a I’électronique
sous vide avec la présentation du tube et de la cathode.

1.1.2 Les tubes électroniques

Les premiers développements des tubes électroniques datent du 19éme siécle et impli-
quérent quelques grands scientifiques des lumiéres comme Thomas Edison ou Nikola Tesla.
Les applications importantes émergeant de cette période furent principalement les lampes
a incandescence pour I’éclairage et les tubes Geissler pour les panneaux d’affichage lumi-
neux. Au début du 20éme siécle, 'américain Lee De Forest eut 'idée de disposer une grille
entre la cathode et anode du montage diode afin de controéler le flux d’électron circulant
dans le systéme. Son appareil permit ainsi 'amplification de signaux électriques et fit en
conséquence rapidement intégré dans les dispositifs de radiocommunication. Cette étape est
importante pour les tubes électroniques amplificateurs puisqu’elle marque le démarrage de
leur production industrielle.

A partir de ces premiéres découvertes, le développement des tubes suivit les importantes
évolutions de la société. Avec I'essor des communications, les tubes furent largement employés
dans les systémes de réception/transmission de la radio, de la télévision et de la téléphonie.
Les systémes informatiques firent également les beaux jours des tubes en les intégrant pen-
dant une vingtaine années dans les premiéres unités de calcul (ordinateur Colossus, 1943).
La seconde guerre mondiale fit aussi un accélérateur majeur de I’évolution des tubes avec
leur intégration dans les systémes radars.

Mais & partir des années 1960, ’électronique sous vide fit confrontée aux progrés ra-
pides des composants a base de semiconducteurs. Les transistors et diodes états solides, plus
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compacts, plus efficaces et moins coiiteux, finirent par les remplacer dans la plupart des ap-
plications. Toutefois, les tubes ont toujours conservés leur supériorité notamment en terme
de puissance émise et de fiabilité. Certains secteurs ont ainsi maintenu un fonctionnement
basé sur les tubes électroniques. Nous pouvons principalement citer les domaines suivants :
— les applications médicales : 'imagerie par rayons X, le traitement par radiothérapie
— les applications scientifiques : en particulier pour les accélérateurs de particules
— les applications militaires et civiles : pour les systémes radars (naval, aérien,
terrestre), les systémes d’écoute et les brouilleurs de signaux
— les communications : pour les stations terrestres et spatiales afin d’assurer les services
de téléphonie, de localisation GPS, de diffusion de la télévision, de la radio, ...
— le chauffage industriel : pour le chauffage des matériaux, 'activation des réactions
chimiques et le traitement des fumées industrielles

Une grande variété de tubes a donc été concue pour répondre aux besoins de ces secteurs. On
rencontre parmi eux les klystrons, les gyrotrons, les magnétrons, les tubes a grilles (triodes,
tube & sortie inductive, ...), les tubes & ondes progressives, les tubes a ondes régressives, ...;
tous ayant un fonctionnement basé sur Iamplification ou ’émission d’une onde électroma-
gnétique par l'intermédiaire d’un faisceau d’électrons accéléré.

Pour la génération du rayonnement THz, notre étude s’est initialement intéressé a la
structure des Tubes & Ondes Progressives. Jusqu’a présent, leurs puissances de sortie dans
cette gamme spectrale ne se distinguent pas de celles des BWO. Néanmoins, nous verrons
plus loin dans ce chapitre que 'utilisation d’une cathode "froide" dans ce type de tubes
électroniques pourrait permettre d’améliorer cette situation. Par conséquent, nous allons
développer dans la suite une bréve introduction au fonctionnement de ce tube.
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1.1.3 Le Tube & Ondes Progressives

Les premiéres recherches sur le Tube & Ondes Progressives (TOP) débutérent en Angle-
terre a Université de Birmingham puis au Etats-Unis durant la seconde guerre mondiale.
Pendant cette période, les scientifiques R. Kompfner (Université d’Oxford) et J.R. Pierce
(laboratoires Bell) s’y intéressérent particuliérement. Leurs résultats montrérent qu’en in-
tégrant des lignes hélicoidales aux voisinages de faisceaux électroniques, il était possible
d’obtenir une amplification importante des signaux radiofréquences injectés sur la ligne.

Cathode

RF IN

Résistance
de chauffage

Canon a électrons

Faisceau électronique
Heélice
Collecteur

FIGURE 1.2 — Schéma d’un Tube a Ondes Progressives

Les éléments fonctionnels du Tube & Ondes Progressives sont détaillés sur la figure 1.2 :

— la cathode : elle émet un faisceau électronique au sein du canon a électron

— la ligne a retard : elle est composée d’une structure métallique périodique formant
un guide d’onde a proximité du faisceau électronique.

— le collecteur : il recueille les électrons du faisceau aprés interaction avec 'onde.

Le processus d’amplification dans un TOP se produit dans la ligne a retard par 'interac-
tion entre un faisceau électronique et une onde électromagnétique progressive. La structure
métallique périodique qui forme la ligne (par exemple une hélice) a pour effet de réduire
la vitesse de phase de la composante longitudinale de 'onde afin qu’elle se rapproche de la
vitesse du faisceau électronique. Cette condition est nécessaire pour qu’un échange d’énergie
puisse se produire entre le faisceau et 'onde.

Cet accord des vitesses a été formalisé par la description analytique du TOP de J.R. Pierce
[2]. Dans cette approche, 'interaction du faisceau électronique avec une ligne a retard est
décrite dans le cas ot les signaux du tube restent faiblement modulés. Le calcul est basé sur
une modélisation de la ligne a retard par un circuit équivalent intégrant une série périodique
de capacités et d’inductances. Aprés la formalisation des interactions onde-faisceau pour
un systéme sans pertes, Pierce donne Pexpression du champ électrique longitudinal (selon
'axe du tube orienté dans la direction Oz) ainsi que 'expression réduite de la relation de
dispersion :

E.(2) x e avec 6%(6+ jb) = —j

Dans la formule du champ électrique, on omet le terme harmonique dépendant du temps. Les
paramétres a et b avec a>0 sont extraits du modéle de Pierce et leur signification n’est pas
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(a) Diagramme de dispersion de Pierce (b) Profil d’amplification pour b<1.89

FIGURE 1.3 — Fonctionnement du TOP d’aprés Pierce

nécessaire a notre explication. La variable complexe § = x + jy représente le vecteur d’onde
réduit. Dans cette expression, la variable x est lie a I'atténuation (x<<0) ou I'amplification
(x>0) exponentielle de amplitude de 'onde. La variable y est égale a la différence entre la
vitesse de phase de 'onde et celle du faisceau électronique.

L’équation de la dispersion est du 3éme ordre, ce qui indique que la ligne & retard supporte
principalement la propagation de 3 ondes. Afin de caractériser la nature des 3 solutions d1, 0o
et 03, la résolution numérique de cette équation est proposée sur la figure 1.3a. On constate
que dans le régime on b < 1.89, 'amplitude de onde n°l est amplifiée (z; > 0), celle de
I'onde n°2 est atténuée (xo < 0) et celle de onde n°3 est invariante (z3 = 0). Si on additionne
ces 3 ondes dans ce régime, on constate sur la figure 1.3b que "amplification exponentielle
se produit bien le long de la ligne. La vérification de cette condition implique également que
les valeurs y; et 1y, soient négatives. Ceci implique que la vitesse de phase de ces deux ondes
doit étre plus faible que celle du faisceau électronique. Le processus d’amplification est donc
associé a un retard de 'onde sur le faisceau électronique.
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FIGURE 1.4 — Effet d’une vitesse nulle

Pour le comprendre, nous nous intéressons a la représentation schématique de l'accord
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et du désaccord de vitesse de phase sur les figures 1.4 et 1.5. Dans ces deux situations, la
composante longitudinale du champ électrique exerce périodiquement une force retardatrice
et accélératrice sur le faisceau électronique. Elle provoque ainsi la mise en paquet des électrons
tel que représenté sur la figure 1.4. Dans le cas ou les vitesses de phase onde-électron sont
égales les électrons du faisceau sont autant accélérés que décélérés et aucune énergie n’est
échangée. Dans le cas ou la vitesse de phase de 'onde est 1égérement plus faible, la figure 1.5
montre que les paquets d’électrons vont avoir tendance a se déplacer par rapport a 'onde
pour se trouver en permanence dans une zone ol le champ électrique est retardateur. Les
électrons sont alors freinés par ce champ et cédent progressivement leur énergie cinétique
a l'onde. La synchronisation des ondes qui se propagent dans le sens du faisceau permet
aux composantes en phase de s’ajouter et de favoriser le groupement des électrons. Ainsi,
de plus en plus d’énergie est cédée au faisceau entrainant une croissance exponentielle de la
puissance de I'onde en fonction de la distance. Celle-ci est représentée sur la figure 1.5 ou la
sommation des 3 ondes du calcul de Pierce a été effectuée.
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FIGURE 1.5 — Effet d’une différence de vitesse

A Tissue de la zone d’interaction, I'onde amplifiée est guidée vers le port de sortie du
tube électronique et les électrons du faisceau électronique se dirigent vers le collecteur. Il est
a noter que pour diminuer la puissance dissipée dans le collecteur, on utilise des collecteurs
dit "déprimés". Ces collecteurs posséde un potentiel qui est compris entre celui de la ligne
et celui de la cathode afin de freiner les électrons avant 'impact et ainsi réduire leur énergie
cinétique. A l'issue de l'interaction, le spectre de vitesse du faisceau est large et nécessite
I'utilisation de plusieurs collecteurs & des potentiels différents sur lesquels on répartit les élec-
trons en fonction de leur énergie résiduelle. Cette répartition des électrons entre plusieurs
collecteurs & des tensions différentes se traduit par une réduction de la puissance électrique
appliquée au tube et donc par une augmentation du rendement électrique global.

Aujourd’hui, ces tubes sont conc¢us pour fonctionner a hautes fréquences, de quelques
GHz & quelques dizaines de GHz. Ils offrent des gains importants (40-50dB) avec des puis-
sances de sortie entre 100W et 100kW. Mais leur puissance de sortie chute rapidement au
dessus de quelques dizaines de GHz. Nous devons donc trouver des moyens de réduire cet af-
faiblissement des performances jusqu’au THz. Pour atteindre cet objectif, nous allons utiliser
une source de courant que 'on appelle cathode "froide". Dans la suite, nous allons détailler

les spécificités de ces cathodes pour comprendre I'intérét de leur utilisation dans le régime
THz.
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1.2 Une source électronique modulée

1.2.1 Introduction

La position de la cathode au sein d'un TOP a été précédemment indiquée sur la figure
1.2. Dans ces tubes, les densités de courant délivrées par la source électronique peuvent va-
rier de quelques mA /em? 4 100 A /cm? selon le mécanisme d’émission et le régime d’émission
(continu ou pulsé). On distingue principalement deux types de cathodes. D’une part, les
cathodes thermoioniques qui sont fiables et utilisées dans la majorité des tubes depuis les
débuts de I’électronique sous vide. D’autre part, les cathodes froides dont 'utilisation, moins
répandue, concerne davantage un marché de niches technologiques.

La cathode est un composant dont les caractéristiques (courant, modulation, densité de
courant, température, dimensions, géométrie, ...) sont déterminantes pour les performances
d’un tube et notamment dans la gamme critique du THz. Dans la premiére partie de ce
chapitre, nous allons donc présenter ces différentes cathodes pour comprendre et envisager
des solutions a ce probléme. Dans une deuxiéme partie, nous verrons notamment que la
modulation du faisceau électronique directement au niveau de la cathode, appelée prémodu-
lation, permet de réduire la longueur de la ligne & retard. Cette propriété nous conduira a
la présentation a la cathode de notre étude.

Bien que notre étude concerne principalement les applications du domaine THz, il est
important de noter que la prémodulation intéresse également d’autres domaines comme ce-
lui de I'industrie spatiale. La source développée doit alors offrir une puissance de quelques
dizaines de W a quelques centaines de Watts (puissances continues) pour des fréquences
supérieures a 10GHz. Elle doit étre simple, compacte et peu coiiteuse. En effet, un satellite
peut embarquer environ 100 TOPs pesant chacun prés de 1kg pour une longueur d’environ
30cm. En réduisant la longueur de la ligne, la prémodulation pourrait ainsi permettre d’aug-
menter la puissance délivrée pour une méme masse de tubes + alimentations embarquée, ou
alors de diminuer la masse de tubes + alimentations embarquée pour une méme puissance
délivrée.

1.2.2 Les cathodes thermoioniques
1.2.2.1 L’émission thermoionique

[.’émission thermoionique est un mécanisme lors duquel I'excitation thermique d’un ma-
tériau (métal ou oxyde métallique) devient suffisante pour que ses électrons puissent franchir
la barriére électrostatique qui les sépare d’un autre matériau (le vide dans notre cas). Pour
décrire cette jonction métal-vide, nous nous appuyons sur la figure 1.6. Elle montre les dis-
tributions de Fermi-Dirac des électrons pour une température proche du zéro absolu et pour
une température ol 1’émission électronique se produit. L’utilisation de la distribution de
Fermi-Dirac est spécifique a la nature fermionique des électrons. Elle exprime leur probabi-
lité d’occupation des états énergétiques.

Dans le premier cas, on retrouve la définition de deux grandeurs fondamentales. Tout
d’abord I’énergie de Fermi Er, qui est donnée par I’énergie la plus haute que les électrons
peuvent atteindre a température nulle, et ensuite le travail de sortie ¢,,, qui est donné par
I’énergie minimum a fournir pour extraire ces électrons du niveau de Fermi vers le vide. Cette
grandeur est une caractéristique intrinséque du métal utilisé. Dans cette configuration, les
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FIGURE 1.6 — (a) Diagramme de la jonction métal-vide en régime d’émission thermoionique
(b) Evolution de la densité de courant des cathodes thermoionique (d’aprés Gartner [3])

électrons ne sortent donc pas du matériau.

Dans le deuxiéme cas, la température du matériau augmente et les électrons deviennent
capables d’occuper des états plus énergétiques. Lorsque ceux-ci dépassent le travail de sortie,
les électrons ne sont alors plus confinés par le potentiel cristallin et peuvent étre extraits dans
le vide. Plus précisément, les électrons extraits du métal par cette méthode sont ceux dont
I’énergie cinétique normale & 'interface est supérieure au travail de sortie. La densité de
courant correspondante a cet effet est donnée par la formule de Richardson-Laue-Dushman
(RLD) : ;
emk
thTZexp(—ki—mT) (1.1)
Avec e la charge de I'électron, m la masse de I’électron, h la constante de Planck, kg la
constante de Boltzmann et ¢, le travail de sortie du métal (entre 2 et 6eV selon le métal).
Nous voyons que la densité de courant augmente exponentiellement avec I'accroissement de
la température et/ou la diminution du travail de sortie.

JRLD = 4r

1.2.2.2 Canons et cathodes pour les TOP : état de Part

Comme le montre la figure 1.6b, le progrés des cathodes thermoioniques a été conditionné
par les combinaisons de matériaux employés pour les fabriquer. Les critéres de sélection de
ces alliages sont principalement déterminés par une température de fusion élevée, un faible
travail de sortie (abaissement de la température & courant constant d’aprés 1.1) et une bonne
résistance au bombardement ionique.
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Les types de cathodes :
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Les cathodes a oxydes : elle sont constituées d’oxydes de métaux alcalinoterreux
(Baryum, Calcium, Strontium, ...) sur une embase de Nickel. Ces cathodes délivrent
des densités de courant continues jusqu'a 1A /cm? a 850°C pour une durée de vie de
10000h (la durée de vie correspond a un affaiblissement du courant cathode de 10%).
L’avantage de ces cathodes est leur température d’émission relativement basse mais
elles souffrent d’une forte sensibilité au bombardement ionique.

Les cathodes imprégnées de type B et S : elles sont fabriquées a partir d’une
cathode de tungténe poreux et d’'un mélange d’oxydes alcalinoterreux remplissant les
pores et recouvrant la surface (BaO, CaO et AlyO5 avec composition [5,3,2] pour le
type B et [4, 1, 1] pour le type S). Cette technique permet d’abaisser de travail de sortie
de la cathode tungsténe de 4.5¢V a 2.1eV et par conséquent d’abaisser la température
de fonctionnement de la cathode. Ces cathodes peuvent aussi accéder a des densités de
courant plus élevées et possédent une sensibilité plus faible au bombardement ionique.
Les cathodes imprégnées de type M ("Magic") : ce sont les cathodes les plus
utilisées dans l'industrie des tubes hyperfréquences. Ces cathodes ont été inventées par
Zalm et Van Stratum en 1960 [5]. Au cours de leur fabrication, elles sont d’abord de
type B ou S puis recouvertes d'une couche d’Osmium ou de Ruthénium pour abaisser
davantage leur travail de sortie (de 2.1eV a 1.9eV). Une vue schématique en coupe
d’une telle cathode est donnée sur la figure 1.8. Typiquement, la durée de vie d’une
cathode M émettant 1-2A /cm? est de 15 ans et se raméne a quelques années pour une
émission & 10A /em?.

Les cathodes MM ("Mixed Metal") : Elles ont également été développées sur le
méme modéle mais avec une matrice poreuse de tungsténe iridiée. Comme le montre
la figure 1.7a, ce sont les cathodes les plus performantes en comparaison des cathodes
B, S et M.

e 1.1
B M, MM
B B, S
START T=1100 (°Cy)
2
=
= a
E =
- T=1150 (°Cy)
B -10%
T=1200 (°C,)
Ll LN L i 900 | | | |
0.1 1 10 100 - 0 2 4 6 8
CURRENT DENSITY (A/cm2) AGE Khrs

() (b)

FIGURE 1.7 — (a) Comparaison des cathodes de type B,S, M et MM en terme de densité de
courant et durée de vie , (b) décroissance du courant émis par une cathode de type M en
fonction du temps et de la température [4]
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La figure 1.6b montre également que les cathodes thermoioniques peuvent atteindre des
densités de courant trés élevées. Le record mondial est détenu par Philips depuis 1997 avec
400A /cm? & 965°C pour une cathode au Scandate [3]. Mais le principal probléme de ces
cathodes reste leur dégradation au cours du temps qui impose un compromis entre le temps
de vie, la densité de courant mais aussi la température de fonctionnement. Ce dernier point
est illustré par la figure 1.7b pour les cathodes de type M.

Le canon électronique : Pour des courants de l'ordre de 1 & 2 A/cm?, I’émission d’une
cathode de type M se trouve en régime de charge d’espace. Les densités électroniques locale-
ment plus fortes & proximité de la surface ont alors tendance a écranter le champ appliqué a
la cathode et réduire localement la source de leur émission. Ce mécanisme équilibre la densité
de courant émise et rend I’émission plus homogéne & la surface de la cathode. Néanmoins,
sous 'effet de la charge d’espace, le faisceau a naturellement tendance a diverger. Pour com-
penser cela, J.R. Pierce [6] eu I'idée d’adapter un venelt faisant un angle de 67.5° & proximité
de la cathode (voir électrode de Pierce sur la figure 1.8). Grace a cette électrode, un champ
légérement convergent est produit au voisinage de la cathode et aide a la collimation du
faisceau. Un autre avantage de cette cathode réside dans les faibles vitesses transverses a
I’émission qui sont typiquement inférieures a leV.

Cathode de type M Lignes de potentiel Anode

A
. Electrode
~ de Pierce

|
|
|
|
1
|
|
|
I A
|
I
!
!
I
|
|
|
|

Tungsténe poreux 5Ba0:3Ca0:2Al,0, ,
e P e e S i 1~ Cathode thermoionique Faisceau électronique

FIGURE 1.8 — Canon électronique intégrant une cathode thermoionique

La grande homogénéité du faisceau et les faibles vitesses transverses ont permis de conce-
voir des canons électroniques possédant de grandes convergences. Pour cela, J.R. Pierce a
proposé que la cathode et ’anode soient hémisphériques afin de rendre le potentiel électrique
inter-électrode convergent.

La figure 1.8 montre un exemple de canon basé sur les principes de Pierce. Dans ces
conditions, le faisceau peut étre focalisé avec des taux de convergences de 50 & 75!. Cela
signifie que les densités de courant dans les TOP & cathode thermoionique peuvent atteindre
des densités de courant variant de 50 a 150A/cm?. Une fois passé le canon électronique,
le faisceau entre dans la ligne a retard et se retrouve collimaté sous ’action d’un champ
magnétique axial. Cela conduit notamment a la rotation du faisceau autour de ’axe du tube
le long de la ligne.

1. Le taux de convergence est défini comme le rapport des surfaces entre deux coupes transverses du
faisceau électronique



1.2. UNE SOURCE ELECTRONIQUE MODULEE 13

1.2.3 Les cathodes froides
1.2.3.1 L’émission de champ

Un autre phénomeéne, appelé émission de champ, peut également permettre d’obtenir une
émission électronique a travers une jonction métal-vide. Il s’agit d’un mécanisme purement
quantique puisqu’il correspond au passage des électrons dans le vide par effet tunnel, sous
I'action d'un champ électrique trés intense!. La figure 1.9 décrit la géométrie particuliére
du potentiel au voisinage de cette jonction. On remarque que la décroissance du potentiel
électrostatique en —eF'x, avec F' le champ électrique, permet la formation d’une barriére
étroite a proximité de la surface. Lorsque celle-ci est suffisamment fine, la nature quantique
des électrons autorise leur passage par effet tunnel dans le vide et donc I'établissement d'un
courant, tunnel.
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FIGURE 1.9 — Diagramme de la jonction métal /vide en régime d’émission de champ

En 1928, les travaux théoriques de Fowler et Nordheim sur ce type de jonction [7] ont
permis de donner une forme analytique approchée de ce courant. Pour résoudre ce probléme,
il est nécessaire de calculer les solutions de I’équation de Schrodinger a une dimension d’es-
pace au voisinage d’une interface metal-vide. Si la barriére de potentiel du probléme était
strictement triangulaire, la résolution serait purement analytique (fonctions d’Airy). Mais
lorsqu’un électron se trouve a une distance +x de la surface d’'un métal, une charge posi-
tive est induite a la surface du métal. Elle correspond a une charge virtuelle positive située
en —zr que ’on nomme charge image. Comme nous le voyons sur la figure 1.9 I'attraction

1. Cette émission ne nécessite pas d’apport de chaleur et sera ainsi nommé émission "froide" en compa-
raison & I’émission thermoionique. Elle sera aussi désigné par émission "de champ" pour rappeller qu’elle est
engendrée par ’application d’un champ électrique
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électrostatique entre ces deux particules tend alors & réduire la barriére de potentiel. La
barriére n’est donc plus triangulaire et le probléme doit étre résolu par l'approximation
Wentzel-Kramers-Brillouin. Pour un électron se propageant selon Ox et d’énergie F, cette
approximation permet d’expliciter la probabilité P(E) qu’il traverse cette barriére par effet
tunnel. Pour calculer la densité du courant d’émission, on intégre la loi d’Ohm : j = nev
sur 'ensemble des énergies des électrons de la bande de conduction et on obtient la formule
suivante :

J(F) = AFNFZG:Ep(—%) (1.2)

Avec Apy et Bpy des paramétres qui seront explicitées dans le chapitre 3 et F' le champ
électrique appliqué sur la surface. D’aprés cette équation, nous voyons que le courant tra-
versant la jonction croit exponentiellement avec le champ électrique appliqué. Typiquement,
pour des métaux (¢, ~ 4.5eV’), I'émission de champ se produit lorsque la barriére posséde
une épaisseur de quelques nanomeétres sous un champ électrique de quelques V/nm.

1.2.3.2 L’effet de pointe

(a) (b)

FIGURE 1.10 — Ecrantage du champ électrique par une pointe : (a) équipotentielles (gauche)
et amplitude (droite) du champ électrique, (b) Classification des émetteurs d’Utsumi.

Les valeurs du champ électrique nécessaires a I’émission de champ sont difficilement en-
visageables sans le recours a 'effet de pointe. Cet effet fit d’ailleurs utilisé dés 'origine des
activités expérimentales en émission de champ [8]. En utilisant une pointe ayant un fort
rapport d’aspect, il est en effet possible de produire une amplification du champ macrosco-
pique au voisinage son apex. La figure 1.10a illustre cet effet en montrant la distribution du
potentiel et du champ électrique au voisinage d’une pointe conique. Le tassement des équi-
potentielles au sommet engendre un gradient de potentiel localement plus intense et donc un
champ électrique accru. Selon la géométrie employée, il est typiquement possible d’obtenir
des facteur d’amplification de quelques centaines & quelques milliers. Les pointes sont ainsi
devenues d’une utilité courante en émission de champ de sorte qu’elles sont souvent identi-
fites comme des "émetteurs de champ".

Une étude détaillée du facteur d’amplification dans le cas des nanotubes de carbone sera
donné dans le chapitre 3. Mais afin d’aborder une revue de la technologie des cathodes
froides, nous donnons sur la figure 1.10b une classification de I'importance de ’amplification
du champ macroscopique en fonction de la géométrie de la pointe. Cette étude, effectuée
par Utsumi en 1991, classe plus particuliérement les émetteurs en fonction de leur angle
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d’ouverture € du sommet. Ainsi, la configuration d’amplification va de la plus favorable a la
moins favorable en partant de la gauche. En regard de ce classement, nous allons maintenant
passer en revue les différents types d’émetteurs utilisés pour former les cathodes a émission
de champ.

1.2.3.3 Les cathodes Spindt

spacer

pointe

F1GURE 1.11 — Dispositif de pointe en Molybdéne et grille intégrée de C.A. Spindt.

Avec 'avénement des micro-technologies, la fabrication de réseaux de pointes microsco-
piques est devenue possible. Dés les années 1960, elle offrit la perspective d’accroitre forte-
ment les densités de courant émises tout en réduisant la taille des cathodes et des systémes
qui les intégraient. L’aboutissement le plus marquant de cette période fiit le travail de C.A.
Spindt au Stanford Research Institute en 1968 [9] montrant qu'un réseau de pointes pouvait
étre réalisé avec une grille d’extraction directement intégrée sur le substrat de la cathode
(voir figures 1.11). Ce procédé de fabrication permet le dépot de pointes a intérieur de
micro-cavités de maniére auto-alignée avec 'ouverture de la grille. Les premiéres cathodes
consistaient en une structure multicouches avec une grille en molybdéne sur 1um d’isolant
en silice sur un substrat de silicium, les pointes étant également en molybdeéne. La technique
de fabrication utilisée, issue des technologies de dépot de couches minces, permettait de fa-
briquer des réseaux de plusieurs milliers de pointes avec des densités de plusieurs millions
par centimétre carré. Cela permit d’atteindre les champs nécessaires a I’émission de champ
au sommet de chaque pointe tout en conservant des tensions d’extraction électronique trés

faibles (<100V).

Depuis le début des années 1990, la constante amélioration de leur fabrication a permis
d’atteindre les performances suivantes :

— une densité de courant record de 2000A/cm? pour un courant d’émission de 8mA

obtenu sur un réseau de pointes [10]

— un courant maximum par pointe de 100 pA en régime continu et pouvant atteindre
ImA en régime pulsé [11]
8 années de fonctionnement continu avec un courant par pointe de 20pA [12]
la densité d’émetteurs typique se situe a 10® pointes/cm? et un record a été établi a
une densité de 10° pointes/cm? [13]
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Si les performances de ces cathodes paraissent excellentes, elles souffrent aussi de quelques
inconvénients. Les pointes sont notamment sensibles & un effet d’emballement thermique pro-
venant de ’élévation de température par effet joule. Comme la surface de ces pointes com-
porte un certain nombre de liaisons pendantes, un mécanisme de diffusion de surface assisté
par le champ électrique se met en place durant ’émission de champ et affine progressivement
le profil de émetteur [14, 15]. La pointe voit ainsi le champ électrique d’apex augmenter
et donc I’électromigration s’accélérer. Tant que la pointe n’est pas trop fine, I’ajustement
de la tension est possible et permet de limiter le phénoméne. Des techniques d’affinage de
pointes s’appuient d’ailleurs sur ce principe. Mais lorsque l'affinement est trop important,
le phénomeéne n’est plus controlable et on assiste & un emballement qui se termine par la
destruction de 'émetteur. Un dernier probléme pour 'application de ces émetteurs concerne
leur procédé de fabrication qui est peu compatible avec de grands substrats. Nous verrons
que cela a empéché leur commercialisation dans le domaine des écrans plats grand public.

1.2.3.4 Les cathodes & nanotubes de carbone

(a) Résultat d’une croissance (b) Résultat d’une croissance (c) Reésultat d’une croissance
de nanotubes par arc [16] de nanotubes par CVD [17] de nanotubes par PECVD [1§]

FIGURE 1.12 — Les différentes méthodes de croissance des nanotubes de carbone

Les propriétés d’émission de champ : Comme I’émission de champ est un mécanisme
imposant de fortes contraintes thermiques a la pointe, les premiers matériaux employés
pour la fabrication des pointes furent des métaux & haute température de fusion comme le
Molybdéne ou le Tungsténe. Mais dés 1972, Baker [19]| rapporta que les courants d’émission
de champ provenant de pointes de graphite présentaient également une grande stabilité.
Les scientifiques s’intéressérent donc aux structures carbonées (fibres, films et pointes en
diamant) puis aux nanotubes de carbones a partir de 1991, date de leur découverte par
[ijima [20]. A la suite des premiéres expériences d’émission de champ [21, 22|, les propriétés
électroniques de ces nanostructures carbonées se révélérent trés intéressantes :
— Ces nanostructures sont composées de feuillets de graphéne enroulés autour de ’axe du
tube. Cela leur confére d’excellentes propriétés de conduction électronique y compris
a température ambiante.
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— Les nanotubes ont de trés grands rapports d’aspect. D’aprés la classification d’Utsumi
de la figure 1.10, leur géométrie est de catégorie (a), ce qui représente la forme optimale
pour 'amplification du champ. La figure 1.12b illustre cette géométrie particuliére avec
différents types de croissances.

— Les nanotubes sont des émetteurs de champ trés stables jusqu’a de hautes tempéra-
tures. S. Purcell a démontré qu'un nanotube de carbone multifeuillets pouvait sup-
porter des températures de 2000K [23| durant 1’émission. Cette remarquable stabilité
est lite a I'absence d’emballement thermique (voir 1.2.3.3) grace aux caractéristiques
physico-chimiques des nanotubes. En effet, la résistance des pointes métalliques aug-
mente avec la température tandis qu’elle diminue avec la température pour les nano-
tubes multifeuillets. Ceci limite donc 1’électromigration a fort courant et cela d’autant
plus que la surface des nanotubes est trés stable chimiquement en raison de I’hybrida-
tion sp2 du carbone (absence de liaisons pendantes).

— En conséquence de ces propriétés exceptionnelles, des nanotubes multi-parois ont at-
teint des courants de l'ordre de 100 & 200pA [24, 25].

La fabrication des cathodes & nanotubes : Pour la fabrication d’une cathode & nano-
tubes, il existe principalement deux voies.

La premiére approche consiste a réaliser une croissance en choisissant parmi les méca-
nismes connus (décharge électrique, vaporisation laser, décomposition haute-pression du CO,
dépot chimique en phase vapeur (en anglais Chemical Vapor Deposition = CVD)). Ensuite
les nanotubes sont déposés sur le substrat de la cathode qui est généralement a température
ambiante. Parmi les différentes équipes ayant travaillé sur cette approche, nous pouvons re-
marquer les résultats de Calderon-Colon et al [26] avec des densités de courant supérieures
a 1.5A /cm? en mode pulsé (pulses de 10ms a 1Hz).

Dans la seconde approche, le substrat de la cathode est chargé dans un bati CVD et
la croissance est directement effectuée sur le substrat. Dans ce cas, de hautes températures
(500°C a 700°C) sont requises. Les équipes travaillant sur cette approche ont plus particulié-
rement étudié la croissance verticale de nanotubes multi-parois. Deux méthodes différentes
ont ainsi été étudiées :

1. Les nanotubes criis par la méthode de dépét chimique en phase vapeur assistée par
plasma (en anglais Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition = PECVD). Les
nanotubes sont alors directement exposés au plasma. Bien que Bower et al. [27] aient
montré U'effet du champ électrique sur 'alignement des nanotubes par un plasma hy-
perfréquence, le mécanisme n’est toujours pas trés bien compris [28]. Cette méthode
permet d’obtenir des réseaux idéaux qui minimisent l'effet d’écrantage électrostatique
entre premiers voisins [29]. Cependant, les nanotubes sont soumis au bombardement
ionique du plasma durant la croissance. Ceci engendre des défauts cristallins qui affai-
blissent la conductivité du nanotube.

2. La croissance des nanotubes est effectuée dans un réacteur CVD ou PECVD dans lequel
les nanotubes ne sont pas exposés au plasma. Pour obtenir une orientation verticale
de la croissance, les catalyseurs de croissances sont arrangés en microréseaux denses.
Dans ce cas, I'alignement vertical des nanotubes est obtenu par un effet d’orientation
collectif da a la force de Van Der Walls. Cette méthode méne & une croissance de
meilleure qualité cristalline mais avec un effet d’écrantage électrostatique important.
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Parmi les réalisations de ce type de cathode, nous pouvons remarquer I'expérience de Chen
et al [30] dans laquelle de forte densité de courant ont été obtenues. Avec des pulses de 10us
a 1kHz, leur densité de courant pic atteignit 3.5A/cm?. Utilisant une cathode avec grille
intégrée, Hsu et Shaw [31] du Naval Research Laboratory ont également obtenu une densité
de courant de 3.5A /cm?.

En partenariat avec I’Université de Cambridge, notre laboratoire a réussi a obtenir la
croissance de réseaux de nanotubes individuels émettant de 80pnA-120pnA [25] ainsi que des
réseaux de nanotubes émettant un courant de 1A /cm? [32] en mode continu. 11 est d’ailleurs
important de remarquer que 'utilisation de faibles pulses de tension et de faibles taux de ré-
pétition permet de limiter I’accumulation de chaleur par effet Joule au niveau des émetteurs.
Il est ainsi possible d’atteindre de plus grandes densités de courant qu’en mode continu.
Pour illustrer cela, notre laboratoire a obtenu sur le méme type de cathode, des densités de
courant pic de 12A /cm? en mode pulsé.

1.2.3.5 Les autres types de cathodes froides

(a) Nanofils de silicium [33] (b) Pointes diamants [34]
(gauche) et de colbalt (droite)

FIGURE 1.13 — Les autres types de cathodes

Cathodes a nanofils métalliques ou silicium : Les cathodes a base de nanofils mé-
talliques [35] et silicium ont été étudiées en émission de champ. Nous présentons une illus-
tration de ces structures sur la figure 1.13a. Nous voyons que ces pointes possédent, comme
les nanotubes, la géométrie idéale de la classification d’Utsumi. De la méme maniére que
les nanotubes, ces émetteurs permettent donc de maximiser le phénoméne d’effet de pointe.
Néanmoins, leur caractére métallique ou semiconducteur les exposent au phénomeéne d’em-
ballement thermique que connaissent les pointes Spindt.
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Cathodes 4 matériau présentant une faible affinité électronique : Comme nous
I’avons précédemment mentionné, les nanotubes n’ont pas été les premiéres structures car-
bonées a étre étudiées pour I’émission électronique. Les fibres de carbones, les films et pointes
de diamant furent également observés en émission sous champ. Au début des années 1990, il
était possible de séparer en 2 catégories les matériaux carbonés selon le mécanisme d’émission
électronique :
— les structures graphitiques (carbone sp2), comme les nanotubes, émettant par émission
de champ a partir d’une structure conductrice
— les structures type diamant (carbone sp3) qui présentent une affinité électronique né-
gative (exemple de pointes diamants sur la figure 1.13b)

Le diamant est une des principales formes allotropiques du carbone. Elle se forme a haute
pression et cristallise dans un systéme cubique a face centrée. Le concept de départ qui a
mené & utiliser les matériaux a grand gap comme le diamant était que son affinité électro-
nique était négative ou faible. L affinité électronique est un concept équivalent au travail de
sortie mais dans le cas des semiconducteurs. Il définit alors la différence d’énergie entre le
bas de la bande de conduction et le niveau du vide. L’idée était alors d’utiliser ces maté-
riaux afin de réduire les champs électriques appliqués aux cathodes métalliques en déposant
un film de diamant & leur surface. Les électrons auraient alors été émis dans la bande de
conduction du diamant avant de voir la barriére tunnel réduite du fait de la faible affinité
électronique. Mais si plusieurs équipes ont effectivement observé une émission électronique de
ces structures, il est probable que cela ne provienne pas par de leur faible affinité électronique.

Plusieurs résultats expérimentaux ont étayé cette certitude. Tout d’abord, des expériences
de photoémission ont été réalisées sur des films de diamants déposés par CVD et de carbone
amorphe hybridé sp3. Durant ’émission de champ, il fit démontré que les électrons émis
provenaient d’énergies de 5 & 6eV sous le niveau du vide et que les champs d’émission étaient
de 2 4 3V/nm [36]. Ces valeurs sont caractéristiques de 1’émission de champ. Des obser-
vations par sondage local ont montré que les sites d’émission pouvaient venir d’inclusions
graphitiques dans les joints de grain du diamant [37], de micro-cratéres produit par claquage
du film de diamant [38] ou plus simplement de micro-particules graphitiques de surface [39).

Ces études portant sur les matériaux a faible affinité électronique démontrérent en réalité,
'intérét des micro/nano structures carbonées pour 1’émission électronique.

1.2.3.6 Les applications des cathodes froides

Avec leur propriétés atypiques, les cathodes froides devinrent trés attractives et particu-
lierement étudiées pour des applications dans les écrans plats a émission de champ ainsi que
dans des tubes électroniques.

Les écrans plats : Dans les écrans a émission de champ (en anglais Field Emission Display
= FED), comme dans les tubes cathodiques conventionnels, un faisceau électronique excite
des poudres phosphorescentes qui produisent ensuite de la lumiére. La seule différence pour
les FED, est que chaque pixel posséde sa propre source électronique composée de plusieurs
émetteurs de champ. Les densités de courant requises pour produire 'excitation des poudres
sont de quelques mA /cm?. Si les premiers prototypes n’ont vu le jour qu’a la fin des années
1990s, le développement de cette technologie avait été envisagée dés le début du dévelop-
pement des cathodes Spindt. Nous voyons sur la figure 1.14a une réalisation trés aboutie
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FIGURE 1.14 — Dispositifs lumineux a émission de champ avec (a) Lecteur DVD intégrant
un FED a pointes Spindt, (b) Panneau lumineux & nanotubes, (¢) Lampe & nanotubes [40].

avec le premier lecteur DVD portable intégrant un FED. Ces écrans n’ont pour autant pas
convaincu les investisseurs puisque les cotits de fabrication restent trop élevés en comparai-
son des écrans a cristaux liquides ou des écrans plasmas. Cette absence de commercialisation
a entrainé larrét de I’activité pour beaucoup d’acteurs du domaine (Pixtech, Candescent,
Field Emission Technologies, Motorola).

Néanmoins, les développements des FED se poursuivent car ils possédent certains avan-
tages pour se démarquer. Ils présentent notamment, comme les tubes cathodiques, un bon
contraste et des temps de réponse trés rapides. Les FED sont aussi beaucoup moins sensibles &
leur environnement (pression, chaleur, contraintes mécaniques) et consomment moins d’éner-
gie que leurs concurrents.

Profitant de ces caractéristiques, les sociétés Futaba (pointes Spindt) et Noritake (nano-
tubes de carbone) développent ces écrans pour des applications en milieux difficiles (avia-
tion, automobile, industrie). La technologie & base de nanotubes, étant adaptée a de larges
surfaces, permet d’équiper les panneaux d’affichages & faible consommation. Mais ’aven-
ture n’est peut étre pas terminée pour les écrans plats conventionnels car Canon s’intéresse
toujours a une variante de cette technologie : le SED (Surface-conduction Electron-emitter
Display).

Les tubes électroniques : Les motivations initiales dans ce domaine furent le remplace-
ment des cathodes thermoioniques en bande X (8GHz-12GHz) des TOP de facon a réduire les
dimensions des tubes. Le principe de fonctionnement des cathodes froides permet également
de pouvoir fonctionner a température ambiante et ainsi d’éliminer la puissance de chauffage
que consomme la cathode thermoionique. Ces cathodes permettent aussi le démarrage ins-
tantané du tube ainsi que la prémodulation du faisceau électronique. Nous développerons
plus loin les avantages de la prémodulation & hautes fréquences que les cathodes froides sont
les seules & pouvoir effectuer. Nous regroupons dans le tableau 1.2 quelques exemples d’in-
tégration de cathodes Spindt dans les tubes électroniques et les performances associées a ces
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FIGURE 1.15 — Les différents types de tubes électroniques a cathodes froides avec : (a) le
tube 5GHz et 100W de L3 communications avec une cathode Spindt [41], (b) le tube RX de
Oxford Instruments avec une cathode a nanotubes, (c) le dispositif commercial de scan RX
intégrant le tube Oxford Instruments.

démonstrateurs.

Années Organisme Type Fréquence Mode Courant | Puissance

fin 1990 NEC TOP 10.5GHz 3% duty cycle 58mA 27.5W
1998 US Naval Lab Klystrode 10GHz cathode modulée 4mA 4mW

1999-2002 | Northrop-Grumman TOP 4.5GHz single pulse 91mA 55W
2002 Northrop-Grumman | Twystrode 6.75GHz cathode modulée 5mA 280mW
2007 L3 communications TOP 4.1GHz 1% duty cycle 30mA 18W
2008 L3 communications TOP 5GHz single pulse 120mA 100W

TABLE 1.2 — Tableau des performances des tubes & cathodes froides

Pour les cathodes froides a nanotubes, aucune intégration commerciale en tube n’a été
conduite a ce jour pour ’amplification hyperfréquence. Néanmoins, elles ont connu une percée
plus rapide dans les dispositifs a rayons X o elles ont atteint le stade de la commercialisation
comme le montre la figure 1.15¢.

1.2.4 La prémodulation du faisceau électronique
1.2.4.1 Introduction

Le principe d’un tube & ondes progressive est basé sur le transfert d’énergie entre un
faisceau électronique et une onde électromagnétique au sein de la ligne a retard. Au cours
de cette 'interaction, nous avons vu précédemment que le faisceau subissait une modulation
de vitesse provoquant un regroupement, une mise en paquet, des électrons. L’idée de la pré-
modulation est de produire une partie de cette modulation électronique avant 1’entrée du
faisceau électronique dans la ligne a retard afin de rendre le tube plus efficace et /ou plus court.

Dans cette partie, nous allons présenter les différentes techniques disponibles pour ef-
fectuer cette prémodulation. En particulier, nous mettrons leurs limites fréquentielles en
évidence afin d’aboutir a la présentation de notre solution pour atteindre le régime THz.
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FiGURE 1.16 — Illustration du gain apporté par la prémodulation du faisceau électronique
dans un TOP avec (a) étude de Lichtenberg [42] en 1962, (b) étude de Whaley et al. en
2000 [43] en fonction de la profondeur de modulation (1,, et I, respectivement les intensités
moyennes et pics du courant modulé).

1.2.4.2 La prémodulation par grille externe

L’intérét de la prémodulation pour 'amplification haute-fréquence s’est imposé dés les
années 1940 dans les tubes électroniques. La premiére démonstration [44| consista & injecter
un faisceau prémodulé dans une cavité Klystron. Un signal RF ftt injecté sur la grille placée
devant la cathode thermoionique, ce qui permit de prémoduler le faisceau en densité et en
vitesse. Dans ce montage, le faisceau subit ensuite une post accélération entre la grille et
’anode du tube (largement supérieure a la tension de grille), puis est transmis dans le trou
de 'anode et injecté dans le bec de la cavité de sortie. La prémodulation permit ainsi de
retrouver les conditions de fonctionnement bien connues sur les tubes a grille (classe A, B,
AB, ...), permettant d’ajuster la valeur créte du courant a la puissance visée, conduisant a
un rendement beaucoup moins dépendant de la puissance. Ce systéme permit également de
parvenir a une meilleure accordabilité sur de larges bandes spectrales.

La perspective d’augmenter les performances des tubes avec ce principe motiva les re-
cherches. Il fat appliqué au TOP une dizaine d’années aprés l'invention de ce tube. La
prémodulation fut d’abord envisagée a l'aide de la théorie de Pierce [45]. Ensuite Lichten-
berg montra expérimentalement qu’une augmentation de 75% de la puissance de sortie était
possible avec 'emploi d’un faisceau prémodulé (voir figure 1.16a).

Le principe de modulation d’une cathode thermoionique par grille externe posséde cepen-
dant une limite fréquentielle associée a ’espace cathode-grille. En effet, le temps de transit
inter-électrodes des électrons limite les fréquences de modulation accessibles. Une solution
consiste a rapprocher la grille pour réduire le temps de transit mais la chaleur dégagée par
la cathode (~1000°C) limite la distance a 100pm et les modulations & quelques GHz [46].
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FIGURE 1.17 — Montage avec grille externe [47].

En utilisant une cathode froide, il est en principe possible d’éliminer cette difficulté. A
I’aide d’une technologie de type MEMS, Bower et al ont réussi a incorporer la cathode, la
grille et 'anode sur une méme puce pour créer un tube électronique miniature [47]. Dans ce
cas, la limite vient de la fréquence de coupure associée aux courants capacitifs du systéme.
La formule de la fréquence de coupure d’un tel dispositif est donc déterminée par f. =
Gm/(27Cy). Avec gy, la transconductance (g, = Alunode/ AVeathode—gritie) €t Ceg la capacité
cathode-grille. La transconductance, de 1.3 uS dans leur cas, est assez faible et limite leur
dispositif a une fréquence de coupure estimée a 234MHz.

1.2.4.3 La prémodulation par grille intégrée

Comme nous avons précédemment pu le voir, les cathodes Spindt ont résolu le probléme
de I'éloignement de la grille en intégrant celle-ci directement sur le substrat. Dans ce cas,
Iespace cathode-grille est de 'ordre de 1pum et ¢élimine la limitation associée au temps de
transit électronique.

Différents types d’amplificateurs hyperfréquences ont donc été envisagés et congus avec
des cathodes Spindt modulées. Jensen [48] montra qu'un TOP intégrant une cathode Spindt
modulé & 10GHz pourrait utiliser une hélice courte avec un gain élevé (15dB). Ce concept de
tube combinant un TOP et une cathode prémodulée fiit alors nommé Twystrode. Cependant,
la capacité cathode-grille reste importante pour ces cathodes et pose un probléme a hautes
fréquences. La vitesse de propagation du signal n’est alors pas suffisante pour que le champ
¢lectrique de l'onde soit homogéne sur toute la surface de la cathode [49]. Ce phénomeéne
empéche ainsi d’adresser simultanément tous les émetteurs de la cathode. Ceci entraina la
conception de cathodes annulaires qui furent intégrées dans des Klystrodes & 10GHz pour
une puissance de sortie de 4mW.

En 2002, Whaley et al. [43] ont étudié la modulation des cathodes Spindt pour réduire
la taille des TOPs dans la gamme hyperfréquence. La figure 1.16b montre le calcul des puis-
sances de sortie de leur systéme pour différentes profondeurs de modulation. Le tube avec la
prémodulation semble pouvoir atteindre des puissances de sorties plus importantes que dans
la configuration continue avec cathode thermoionique. Il est aussi intéressant de voir que les
profondeurs de modulation les plus fortes (1,,/I,x = 0.5) peuvent étre moins profitables que
des profondeurs plus modestes (I,,/I,r = 0.9). Avec cette configuration, ils démontrérent
une puissance de sortie de 280mW & 6.75GHz.
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Les nanotubes de carbone ont également été utilisés dans des montages a grille intégrée.
Dans le cas ot un seul émetteur est disposé par ouverture de grille, le courant obtenu est
faible. En effet, comme les nanotubes sont flexibles et que 'alignement avec la grille est ra-
rement parfait, les nanotubes sont soumis a un champ latéral et tendent a toucher la grille.
Pour délivrer de fortes densités de courant, une autre solution a été utilisée par Hsu et al.
[31] en intégrant la grille sur un réseau de microcathodes. La densité de courant atteignit
3.5A /cm?. Mais comme la capacité cathode/grille est de ordre du nF/cm? et la transcon-
ductance proche de 0.5S.cm?, la fréquence de coupure de ce systéme n’excéde pas 100MHz.

Nous voyons donc que les limites fréquentielles du systéme a grille intégré se situent entre
100MHz et 10GHz. Ils ne pourront satisfaire & la réalisation d’un tube électronique émettant
dans la gamme THz. Ces systémes sont néanmoins intéressant dans la gamme hyperfréquence
ot ils peuvent notamment satisfaire les besoins des communications par satellites jusqu’en

bande X (8-12GHz).

1.2.4.4 La prémodulation par cavité résonante

Dans ce cas, 1'idée est de disposer la cathode dans une cavité et de moduler le champ
appliqué a sa surface a I'aide d’'un mode résonant. Cette technique est historiquement la
premiére qui fit employée pour moduler une cathode & émission de champ jusqu’au GHz
avec 'expérience de Charbonnier et al [50] en 1963. Ils modulérent le courant émis par
une pointe en tungsténe jusqu’en bande X a l'aide du montage reporté sur la figure 1.18a.
Des expériences similaires furent entreprises beaucoup plus récemment sur des cathodes
a nanotubes de carbone. Avec cette méthode, notre laboratoire associé a I’Université de
Cambridge est parvenu & moduler une cathode a nanotubes jusqu’a 1.5GHz et 32GHz.
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(a) Montage cavité en 1963 (b) Montage cavité en 2005 [51]
[50]

FIGURE 1.18 — La modulation des cathodes froides par cavité résonante.

La modulation & 1.5GHz a été effectuée en configuration diode par Teo et al. [51]. Le
mode résonant ainsi que la cavité de cette expérience sont représentés sur la figure 1.18b.
Dans cette configuration, un courant pic de 12A /cm? et un courant moyen de 1.2A /cm? ont
été démontrés. Ces valeurs ont été améliorées par la suite 15A /cm? et 1.5A /em? [52] (taux
de modulation de 100%). En utilisant une cathode & nanotubes similaire Hudanski et al. [53]
ont démontré une modulation & 32GHz d’un faisceau. Un courant pic de 1.4A /em? avec un
taux de modulation de 70% fiirent obtenus dans ce cas.
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A la différence des techniques utilisant des grilles, la modulation du faisceau par 'inter-
médiaire d'une cavité n’est pas limitée en fréquence. Elle dépend uniquement de la dimension
de la cavité résonante. Ainsi, pour satisfaire la condition de résonance au THz, les dimensions
du systéme devront étre de 'ordre de quelques dizaines de microns. Comme nous le faisions
remarquer précédemment, ceci devient particuliérement contraignant pour la fabrication du
dispositif. Par ailleurs, les champs électriques hyperfréquences injectés dans la cavité doivent
atteindre des valeurs proche de 10 V/um. L’obtention de telles valeurs pose donc un pro-
bléme lié au faibles puissances entrées qui sont disponibles dans la gamme THz. Tout en nous
démarquant de cette approche, nous verrons que notre choix technologique est cependant
inspiré par cette technique.

1.2.4.5 La photomodulation

Dans cette nouvelle approche, le champ électrique macroscopique appliqué sur la cathode
est constant et I’émission est modulée optiquement. L’idée est d’associer a chaque émetteur
de champ une photodiode polarisée en inverse. Dans ce cas, ’application du champ électrique
induit la formation d’une zone de déplétion dans la photodiode située au pied de ’émetteur
de champ. Celle-ci limite le courant circulant dans I'émetteur a moins qu’un laser ne I’éclaire
a la longueur d’onde du gap de la jonction. Dans ce cas, la photodiode agit comme une source
de courant et délivre un courant qui est proportionnel a la puissance lumineuse incidente.
En modulant la source lumineuse, il devient alors possible de moduler le courant émis par
la cathode.
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FIGURE 1.19 — Présentation du substrat d’une photocathode a nanotubes [54]

Hudanski et al. [54] ont démontré le fonctionnement ON/OFF d’une telle photocathode
basée sur des photodiodes silicium. Comme le montre la figure 1.19, la cathode est composée
d’un réseau de micro-cathodes, chacune associée & une photodiode. La photocathode délivre
un courant pic de 500pA avec un rapport d’intensité ON/OFF de 30. Dans les travaux sui-
vants cette premiére démonstration, une modulation jusqu’a 1GHz fit démontrée & partir
de photodiodes avec matériaux II1/V.

Dans le cas de ce systéme, la limitation fréquentielle de la modulation dépend de la
fréquence de coupure de I’élément photodiode/nanotube. Cette limite est dépendante de
plusieurs paramétres comme le temps de vie des porteurs et la résistance de charge du
nanotube. Les études en cours [55] semblent indiquer que les performances de ce systéme ne
peuvent excéder 20GHz.
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1.3 La cathode THz

1.3.1 Introduction

Nous avons pu montrer que la prémodulation du faisceau électronique est une caracté-
ristique intéressante pour les tubes électroniques car elle offre la perspective d’augmenter le
rendement du tube de maniére importante. Elle intéresse ainsi le domaine hyperfréquence
avec la perspective d’augmenter la puissance de sortie des tubes et/ou de réduire leur taille
et leur poids. Comme précédemment évoqué, les tubes électroniques travaillant dans le do-
maine THz sont affectés par de fortes pertes qui pénalisent leur efficacité. Ces tubes sont
donc particuliérement intéressés par la possibilité de prémoduler faisceau.

Le but de notre étude sera donc de travailler sur la réalisation d’une cathode dont I’émis-
sion électronique pourra étre modulée au THz. Pour cela, il est nécessaire de développer une
technique nouvelle permettant de dépasser les limites des méthodes précédentes. En effet,
nous avons vu que les fréquences de coupures des dispositifs a grille, & cavité et des photoca-
thodes n’excédent pas quelques dizaines de GHz. Nous ne pourrons pas adresser la gamme
THz avec ces dispositifs.

Cette derniére partie va donc poser les bases d’'une nouvelle approche. Celle-ci repose
sur I'application du phénoméne non-linéaire de mélange sur une cathode a nanotubes. En
procédant a I'interaction de deux ondes émises par un laser avec une cathode a nanotubes,
il est possible de générer un courant modulé & 1THz si les ondes sont séparées de 1THz en
fréquence. Pour présenter une compréhension générale de cette méthode, nous nous appuie-
rons dans un premier temps sur un état de ’art de la modulation de I’émission de champ
par mélange optique. Ensuite, nous transposerons ce concept dans le cas de la modulation
d’une cathode a nanotubes de carbone multi-parois.

1.3.2 La prémodulation & 1THz par mélange de fréquences

Pour accéder a des régimes plus rapides que le domaine hyperfréquence, plusieurs équipes
ont utilisé le controle direct de I’émission de champ par la modulation haute fréquence d’une
porteuse optique. A travers un état de l'art de ces expériences, nous allons présenter les
principes généraux associés a cette méthode.

1.3.2.1 Emission de champ modulée par mélange de fréquences

Principe : Les jonctions tunnel composées d’une interface métal-isolant-métal formée
d’une pointe en contact avec une surface oxydée (diode MIM) ont été longtemps utilisées
pour produire et mesurer les fréquences de battements des lasers [56]. Dans ces systémes la
jonction tunnel est toujours caractérisée par une relation non-linéaire entre le champ élec-
trique et le courant. En présence d’un champ oscillant appliqué sur le gap de la jonction, il
est possible de générer des courants a des fréquences harmoniques de 'oscillation fondamen-
tale. On peut ainsi obtenir une composante continue dite de rectification et des fréquences
de mélange si plusieurs oscillations sont utilisées.

Inspirés par I’analogie entre la diode MIM et la jonction d’un Microscope a Effet Tunnel
(en anglais Scanning Tunneling Microscope = STM), Arnold et al. [58, 59| ont effectué des
expériences de mélange sur un STM en détectant des courants a la fréquence de battement de
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deux lasers CO, (A = 9.3um). Dans ces premiéres expériences, des fréquences de battement
de 100kHz a 90MHz furent détectées entre des pointes de tungsténe et des substrats de
graphites et d’or. Néanmoins, ces fréquences de battement étaient petites voire comparables
aux constantes de temps associées a la dilatation thermique des pointes. Ces expériences
permirent ainsi de mettre en évidence la composante thermique du signal et d’analyser sa
dépendance en fonction de la fréquence de battement.
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FIGURE 1.20 — (a) Dispositif expérimental de Krieger et al. [57] (b) Images des sites atomiques
a surface du graphite obtenues en mesurant le courant tunnel (haut) et en mesurant le signal
différence de fréquence (bas).

Pour dépasser les fréquences associées aux effets thermiques, des fréquences de battement
plus élevées ont ensuite été considérées comme par exemple & 5GHz, & 9GHz et méme 5THz
[57, 60]. Le schéma du dispositif expérimental utilisé pour ces mesures est donné sur la figure
1.21a. Dans ce cas, 2 lasers CO, sont focalisés sur la pointe d'un STM. Le spot issu des 2
faisceaux copropageant est ajusté sur le sommet de la pointe en platine iridié. Les fréquences
des 2 lasers sont ajustés de maniére & obtenir la fréquence de battement désirée. La jonction
tunnel agit alors comme un élément rayonnant dont le champ lointain peut étre détecté a
l’aide d’une antenne cornet.

En proche connection avec les expériences effectuées sur les jonctions MIM, une com-
préhension globale s’est progressivement dégagée de ces expériences [57, 61, 62]. Comme la
pointe métallique posséde respectivement un diamétre fin et une longueur grande devant
la longueur d’onde, elle agit comme une antenne optique. Les champs électriques des deux
faisceaux lasers sont donc couplés aux électrons de la pointe et produisent deux champs
électriques oscillant F et F5 sur le gap de la jonction tunnel. Ces champs engendrent la for-
mation d’un courant tunnel modulé dont les composantes s’expriment par le développement
suivant :

I—I(F)+d[ (F+F)+1d2[ (B + F)* + (1.3)
Tl e ) '

Avec Fy le champ électrique continue appliquée sur la jonction et I(Fp) le point de fonc-

tionnement champ-courant de la jonction. Les champ F} et F5 oscillent respectivement aux
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fréquences w; et wo. Aussi, le terme associé a la dérivée seconde de cette expression permet
de générer des termes de mélange comme la somme et la différence des fréquences : w = 0,
2wy, 2ws, (w1 +ws) et (w; —wse). Une expérience mesurant simultanément le courant DC
et le signal de différence de fréquence a permis de vérifier la validité de cette relation [57].
Durant cette expérience, un signal rectifié (terme & w=0) de 660pA a été mesuré pour une
puissance laser incidente de 30mW.

Plus récemment, des expériences de mélange ont été rapportées dans le proche infrarouge.
Dans une série d’expériences réalisées avec deux diodes laser de 1.3um et d’une puissance
de 20mW, Gutjahr-Loser et al. [63] ont observé une modulation & 6.8GHz et précisé le mé-
canisme de couplage du rayonnement électromagnétique avec la pointe. En remarquant que
le signal rayonné avait diminué proportionnellement & A? par rapport a leur précédente ex-
périence a 9.3um, ils montrérent que le couplage du rayonnement & la pointe obéissait a
un couplage d’antenne classique régi par 1’équation de Friis [64]. Outre la confirmation du
comportement d’antenne de la pointe, cette étude a montré que la formule 1.3 est également
valide dans le proche infrarouge.

Mais la question de la validité de cette équation est un point de controverse dans la
communauté scientifique. En effet, dans une expérience & 1.3um, nous voyons que la demi-
période du rayonnement est de 2.6fs et se rapproche de I'ordre de grandeur de la durée de
Ieffet tunnel qui est de 1 a 2 femtosecondes en régime d’émission de champ (voir référence [65]
p325). Ainsi le champ électrique du rayonnement n’est pas strictement appliqué de maniére
quasi-statique sur le potentiel de la jonction durant le transit des électrons dans la barriére.
Aussi, la formule 1.3 ne peut plus étre considérée comme strictement valide dans ce cas.
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FIGURE 1.21 — Variation du gain sur le courant de mélange de ’équation 1.3 pour une pointe
en tungsténe en fonction de la longueur d’onde [66].

Pour décrire spécifiquement ce régime transitoire, Hagmann [66] a développé un forma-
lisme permettant de rendre compte de la perturbation temporelle de la barriére de potentiel
durant I'effet tunnel. Son calcul montre que le régime des fréquences optiques correspondrait
a I'émergence d’un effet tunnel résonant qui conduit a l'accroissement de 'amplitude du
courant de mélange. Pour corriger les termes du second ordre de ’équation 1.3, un gain doit
étre utilisé pour tenir compte de 'effet de la résonance. Le calcul de la variation de ce gain en
fonction de la longueur d’onde est présenté sur la figure 1.21b pour une pointe de tungsténe
en régime d’émission de champ. On constate que des gains appréciables sont & attendre dans
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le régime du visible. Toutefois, des expériences ont été tentées pour confirmer cet effet, leur
interprétation est restée difficile puisque les fréquences de battement sont restées trop faibles
pour s’affranchir des effets thermiques |67, 68].

Applications de l’interaction laser-pointe polarisée : IL’étude de l'interaction entre
une pointe polarisée et un faisceau laser date des années 1980. Parmi les voies de recherche
explorées, dont certaines sont récemment apparues, nous pouvons citer quelques exemples :

1. STM photoassisté : L’interaction laser-pointe polarisée a été longtemps étudiée dans
I'objectif de réaliser un STM photoassisté [69]. En référence a la partie précédente, on
notera l'utilisation des effets non-linéaire pour améliorer les fonctionnalités du STM.
Comme le signal rayonné par le courant de mélange est fortement dépendant de la
distance entre la pointe et I’échantillon, il fournit un moyen alternatif au courant tunnel
pour controler la distance pointe-substrat. La figure 1.20b présente la mise en oeuvre
de cette technique par Volcker et al. [70] pour imager la surface d’un échantillon de
graphite. Leur dispositif démontra une résolution équivalente & la méthode usuelle.

2. Sonde atomique tomographique assistée par laser : cette application repose sur
le principe de la sonde atomique tomographique inventée par E.W. Miiller en 1967.
Dans sa version originale, un champ électrique est appliqué sur une pointe conductrice
pour provoquer ’évaporation progressive des atomes localisés a ’apex de la pointe.
En controlant cet effet et en détectant les espéces évaporées avec un spectrométre
de masse, il devient possible de remonter & la composition du matériau de la pointe.
Avant I’émergence d’un controle par laser, les échantillons étudiés étaient limités aux
matériaux conducteurs. Mais l'utilisation d’impulsions ultrabréves de fortes énergies
permet aujourd’hui de provoquer ’évaporation localisée de pointes semiconductrices
et isolantes. Grace a I'interaction pointe-laser, cette technique de mesure s’est ouverte
a une plus large gamme de matériaux [71].

3. Emission électronique ultrarapide : L’émission ultrarapide de paquets d’électrons
est étudiée pour son intérét en microscopie électronique afin d’augmenter la résolution
temporelle des observations. Pour produire ces paquets d’électrons ultracourts, un laser
impulsionnel femtoseconde est focalisé sur une pointe métallique en régime d’émission
de champ. Grace a la non-linéarité de ’équation de Fowler-Nordheim, il est alors pos-
sible de produire des impulsions électroniques plus courtes que la durée de I'impulsion
laser, typiquement 1fs pour un pulse de 8fs [72].

1.3.3 Présentation de la cathode THz

Dans cette étude, nous allons transposer le concept du mélange optique a I’échelle d’'une
cathode a nanotubes orientés dans 'objectif de prémoduler un faisceau électronique & 1THz.
Pour cela, un nouveau concept de cathode a été proposé et sera étudié dans ce travail.
Avant d’en fournir une analyse détaillée, nous allons en donner tout d’abord les principales
caractéristiques.
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1.3.4 La cathode THz

Cette cathode, que 'on nommera "cathode THz", est présentée sur le schéma de la
figure 1.22. Elle se compose de plusieurs éléments que nous allons présenter sur la base des
conditions requises pour obtenir ’effet de mélange.

A+ 4, avec AF=1THz &

[
+ «—— Electrons prémodulés au THz
Réseau de couplage

¢ <4—— Nanotubes multiparois
y
Substrat silicium ‘ L:

FIGURE 1.22 — Schéma de la cathode THz

La non-linéarité du courant : Le courant émis par cette cathode sera assuré par I’émis-
sion de champ d’un réseau de nanotubes de carbone orientés. Leurs excellentes qualités
d’émission de champ devraient permettre 'obtention de fortes densités de courant ainsi que
de grandes durées de vie. Le courant émis suivra la loi de Fowler-Nordheim qui présente
une forte non-linéarité. Celle-ci assure que le battement de deux ondes aux sommets des
nanotubes permettra la génération d’une composante modulée a la fréquence de battement,
conformément aux expériences de Krieger et al. [57].

La variation quasi-statique du potentiel : La barriére de potentiel qui est traversée par
I’électron doit se comporter de maniére quasi-invariante pendant la durée de 'effet tunnel.
Cela impose nécessairement une limite inférieure a la longueur d’onde qui sera utilisée pour
effectuer la modulation. Elle sera discutée plus en détail dans notre chapitre 3 en se basant
sur 'utilisation d'un laser bi-fréquence de 1W fonctionnant a une longueur d’onde de
1.55um et permettant de produire des fréquences de battement jusqu’a 1THz. Celui-ci est
développé parallélement & cette étude au sein du laboratoire d’optique de THALES.

Le couplage d’antenne : Ce battement dans le proche infrarouge devra étre transmis aux
électrons circulant dans les nanotubes. Ce transfert énergétique est nécessaire pour que le
battement soit convertie en une composante de mélange du courant. Toutefois, cela implique
que les nanotubes multiparois se comportent comme des nano-antennes métalliques dans
la gamme du proche infrarouge. La validation de cette condition sera discutée dans le chapitre
3 de cette étude.

Le couplage global et la concentration : Il sera également nécessaire que la polari-
sation du laser soit alignée avec ’axe vertical de chaque nanotube de la cathode. En effet,
le champ électrique du rayonnement laser doit pouvoir s’ajouter a la composante du champ
électrique permettant I’extraction électronique. Cependant, cette condition impose un éclai-
rage en incidence rasante de la cathode qui est défavorable & un couplage homogéne et en
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phase de tous les émetteurs de champ. Aussi, pour résoudre ce probléme, un éclairage en inci-
dence normale de la cathode THz a été retenu. Comme le montre la figure 1.22, 'alignement
de la polarisation est alors assurée par la présence d’'un réseau de couplage métallique. Ce
réseau permet de coupler le rayonnement incident a des ondes de surface dont la polarisation
est correctement alignée avec l'axe des nanotubes. Ces réseaux remplissent également une
fonction de concentration du champ électromagnétique au voisinage de chaque nanotube.
Ils garantiront ainsi un accroissement de 'efficacité de la conversion du battement optique
en courant modulé. Pour cette raison, nous appellerons cette structure "concentrateur de
surface". Celui-ci sera développé et optimisé dans le chapitre 2.

1.3.5 Le tube THz

Le concept du tube électronique THz qui intégrera notre cathode est schématisé sur la
figure 1.22. On présente ici une vue de principe donnant les positions relatives des éléments
importants du tube. Outre la cathode, nous pouvons distinguer la ligne a retard, le collec-
teur, les ports d’entrée et de sortie.

La ligne a retard présentera une structure ouverte afin de faciliter sa réalisation. Usuel-
lement, la fabrication de ces lignes est obtenue a partir d’un moule en résine de polyméres
qui est insolée par une technique de lithographie par rayon X ou LIGA (en allemand Rint-
genlithographie, Galvanoformung, Abformung, soit en francais Lithographie par rayon X,
formage galvanique, moulage). Aprés le développement de la résine, le métal est déposé dans
le moule au sein d’un bain électrolytique pour finalement constituer la ligne. Cette technique
permet ainsi de réaliser la ligne en une seule étape de gravure dans le cas d’une ligne ouverte.

Port de sortie

I Paquets d'électrons |
Port d'entrée

Manotubes

| Faisceaux lasers

Cathode Collecteur

FIGURE 1.23 — Configuration du TOP initialement envisagée dans notre étude

Le faisceau laser doit éclairer la cathode en incidente normale et passera au voisinage des
éléments du tube. Cette intégration conduira donc & une modification des caractéristiques
usuelles des éléments du tubes. La figure 1.23 donne une solution initialement envisagée
qui nécessite 'utilisation d’un collecteur possédant une partie postérieure transparente a
1.55um. Mais la présence du systéme de focalisation électronique disposé au voisinage de la
cathode (non représenté sur la figure 1.23) méne aujourd’hui & discuter la faisabilité d’une
telle configuration.
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La fabrication de ce tube électronique et de la cathode THz sont envisagées depuis le ler
avril 2008 au sein du projet OPTHER (Optically Driven Terahertz Amplifiers) pour réaliser
une source THz d’une puissance comprise entre 10mW et 100mW. L’échéance de ce projet
est fixée au 31 mars 2011.

1.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté la problématique de cette étude en dévelop-
pant son contexte technologique. Nous avons ainsi positionné I’apport des tubes électroniques
dans la compétition pour combler le gap THz. Parmi ces tubes, nous avons plus particulié-
rement discuté du tube électronique a ondes progressives (TOP). Celui-ci a été initialement
envisagé comme le systéme permettant d’accéder a la gamme de puissance 10mW-100mW a
I’aide de la prémodulation du faisceau électronique.

Parmi les sources électroniques disponibles pour les tubes, cette prémodulation a hautes
fréquences ne peut étre envisagée qu’a partir d’'une cathode froide. Afin de permettre une
extraction stable, performante et durable du courant, ces cathodes nécessitent I'utilisation
de nanotubes de carbone orientés verticalement. L’état de ’art de la prémodulation électro-
nique sur ce type de cathode nous a montré que plusieurs alternatives existent mais qu’elles
sont limitées & des fréquences inférieures a quelques dizaines de GHz. Par conséquent, une
nouvelle approche a été envisagée menant au concept de la cathode THz. Celle-ci utilise le
battement de deux longueurs d’ondes & 1THz et la non-linéarité du phénomeéne d’émission de
champ pour produire une composante de courant modulé a 1THz. Cette cathode nécessite
I'intégration d’un réseau de nanotubes de carbone a la surface d’un réseau concentrateur
métallique.

Dans la suite de I’étude, nous allons successivement envisager le fonctionnement des
différentes parties de cette cathode. Nous distinguerons tout d’abord le réseau concentrateur
dont la structure devra étre précisée et les performances évaluées, le réseau de nanotubes
dont les dimensions devront s’adapter a la problématique du couplage électromagnétique.
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2.1 Introduction

Dans le chapitre précédent, la problématique du couplage électromagnétique a la sur-
face de la cathode THz a été évoquée. Nous avons montré que dans l'intérét d’un adressage
homogéne des nanotubes de carbone, une illumination perpendiculaire de la cathode par le
laser bifréquence avait été choisie. Mais la polarisation du faisceau laser est alors orientée
perpendiculairement au champ d’extraction d’électronique appliqué sur la cathode. Dans ce
cas, 'addition des composantes optique et statique du champ électrique ne peut pas avoir
lieu, ce qui rend cette configuration impropre a la modulation de I’émission électronique.

L’objet de ce chapitre porte sur la conception d’une micro-structuration 1D diffractant
le faisceau laser incident afin de générer des ondes de surface. Par nature, celles-ci possédent
une composante du champ électrique perpendiculaire au substrat. Cette nouvelle orientation
est donc alignée avec le champ électrique statique et autorisera donc le transfert d’énergie
du battement bi-fréquence du laser vers le faisceau électronique.

Dans la premiére partie de ce chapitre, les propriétés de ces ondes seront introduites et
envisagées dans le cas des surfaces structurées périodiques 1D. Nous détaillerons alors une
démarche qui conduira & la présentation du design du réseau concentrateur. Ensuite, nous
procéderons a une optimisation numérique de la réponse électromagnétique de ce composant.
La méthode utilisée pour réaliser cette étude paramétrique sera alors détaillée.

Aprés avoir déterminé les dimensions du réseau, nous aborderons la phase de caractérisa-
tion expérimentale. Une méthode de caractérisation sera alors mise en oeuvre pour effectuer
la mesure du champ électrique a proximité du réseau. Dans une derniére partie, nous traite-
rons d’une étude numeérique prospective qui portera sur l'utilisation des surfaces structurées
2D pour obtenir 'effet de concentration.

2.2 Propriétés des ondes de surface

2.2.1 Considérations historiques

La premiére observation indirecte des ondes de surface remonte aux expériences que Wood
rapporte au début du 19éme siécle [1, 2|. Aprés avoir observé la diffraction par des réseaux
métalliques, il constata que des anomalies d’intensité étaient présentes dans certains ordres
diffractés. Rayleigh tenta d’expliquer ces défauts mais ne justifia leur présence que pour une
excitation Transverse Electrique (TE). En 1941, Fano analysa théoriquement ces anomalies
en terme d’ondes de surface se propageant a la surface du réseau [3].

Dans les années 1950, des expériences de spectroscopie de pertes d’énergie électronique
(en anglais EELS = Electron Energy Losses Spectroscopy) s’intéressérent au bombardement
électronique de films métalliques. Des pics d’absorptions furent observés et associés a 'ex-
citation collective des électrons de conduction du métal. Par analogie avec la physique des
plasmas, le terme de "plasmon" fut introduit en 1956 par Pines pour décrire ces oscillations
[4]. La méme année Fano introduisit le terme "polariton” pour décrire le couplage résonant
entre les électrons et la lumiére dans un milieu transparent [5]. L’année suivante, Ritchie
montra que les plasmons pouvaient exister a la surface des métaux [6] et en 1968 avec son
équipe, il interpréta les observations de Wood en terme de plasmon de surface |7].
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Plusieurs expériences s’intéressérent alors & la réflexion de la lumiére sur un film métal-
lique disposé sur une face de prisme. En 1968, Otto [8] ainsi que Kretschmann et Raether [9]
montrérent que les oscillations plasma du métal pouvaient étre excitées grace a la réflection
totale interne. Les propriétés des plasmons de surface furent ensuite associées aux propriétés
optiques des nanoparticules métalliques [10]. Leur capacité a exhalter localement le champ
optique fut alors utilisé dans le cadre de leffet Raman exalté de surface (en anglais SERS =
Surface Enhanced Raman Spectroscopy) découvert en 1974 par Fleischmann [11].

Dans les années 1980, la science des plasmons de surface connut un tournant avec la
premiére détection de gaz et de molécules réalisé par Liedberg [12]|. Ces études ménent au-
jourd’hui a l'intégration des plasmons de surface dans des systémes de détection biologique
comme les biopuces & ADN. Les plasmons de surface sont également utilisés dans beaucoup
d’autres domaines. On peut citer 'exemple des détecteurs thermiques et les sources laser
état solide dans lesquels les ondes de surface sont couramment utilisées afin d’augmenter
respectivement la sensibilité et le gain.

Des découvertes fondamentales ont été effectuées depuis une quinzaine d’années dans le
domaine de la plasmonique. En utilisant les matériaux structurés a des échelles inférieures
a la longueur d’onde, elles permettent de concevoir des éléments d’optique plasmonique tels
que des coupleurs [13], des cubes séparateurs [14, 15] ou des guides d’onde [16] mais aussi
des éléments plus singuliers tels que des lentilles a focalisation parfaite [17]. En permettant
la manipulation de la lumiére & de petites échelles, ces travaux intéressent beaucoup d’ap-
plications comme le stockage de données, la lithographie optique, la microscopie ou encore
la biophotonique [18].

2.2.2 Le champ proche optique
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FIGURE 2.1 — Représentation des ondes électromagnétiques au voisinage d’un plan dans
I'espace réciproque . La composante du vecteur d’onde paralléle au plan est noté k.

Les ondes qui seront étudiées dans ce chapitre sont évanescentes et définies dans le champ
proche d’une surface métallique. Avant de détailler leur nature, nous allons préciser la dé-
finition du champ proche et de I’évanescence qui sont deux notions intimement liées. La
méthode usuelle pour vérifier cette relation est d’introduire le spectre angulaire d’une onde
monochromatique se propageant au voisinage d’une surface plane & z = 0. En utilisant le
formalisme de 'optique de Fourier, 'onde est décomposée sur une base d’ondes planes et
Iexpression générale du champ électrique se propageant pour tout z > 0 s’écrit sous la forme
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suivante [19] :

+oo
E(r),z) = /_ E (K, z = 0) exp(iky.r) + ik.z)dk

o0

b= R —Kf st || <k et ke=iy/Kf -k st k| > ko

Avee 1| = (2,y), ky = (ku, ky), ko = [k — K, ko = wo/c et E la transformée de Fourier du

champ électrique.

avec

Dans cette expression, la variable kj apparait comme la fréquence spatiale associée aux
variations du champ dans les plans paralléles a z = 0. Nous représentons sur la figure 2.1 la
situation qui découle des deux régimes qui peuvent étre distingués :

- ‘l{;”’ < ko : cette zone correspond aux basses fréquences spatiales dans le plan z = 0.
Dans ce cas, k, est réel et forme ainsi un facteur de phase dans ’exponentielle. Les
ondes composant le spectre sont ainsi propagatives dans la direction définie par le
vecteur d’onde k.

- ‘k”‘ > ko : Dans ce cas, k, est un imaginaire pur et I'exponentielle est un facteur
d’atténuation. Les ondes associées sont donc évanescentes et ne se propagent pas dans
la direction z. Cette décroissance est déterminée par 1/kj et caractérise la zone de
"champ proche" de la surface.

Lorsque la figure 2.1 est représentée selon les deux composantes de k||, la séparation entre
entre les domaines de propagation et d’évanescence forme le "cone de lumiére".

2.2.3 Le plasmon-polariton de surface

0 0.5 1 1.5 2
k”Cfonp

FIGURE 2.2 — Dispersion des plasmons de surface dans l'espace réciproque (ligne continue
noire), le cone de lumiére (ligne pointillée rouge)

Comme évoqué dans notre introduction historique, I'interface entre un diélectrique et un
métal autorise 'existence d’un mode de résonance correspondant au couplage d’'une onde
électromagnétique de surface a une oscillation du plasma électronique. Cet état d’excitation
est appelé "Plasmon Polariton de Surface" (en anglais Surface Plasmon Polariton = SPP),



44 CHAPITRE 2. OPTIMISATION DU COUPLAGE ELECTROMAGNETIQUE

le terme polariton caractérisant le couplage entre un mode du champ électromagnétique et
un mode d’excitation de la matiére. L'onde de surface associée au SPP est évanescente de
part et d’autre de I'interface et polarisée selon le mode Transverse Magnétique !. Etant éva-
nescentes, ces ondes sont décrites dans I'espace réciproque par des états qui se trouvent sous
le cone de lumiére.

Les équations de Maxwell permettent d’exprimer la condition d’existence des plasmons
de surface. La propagation d’une onde TM décroissante de part et d’autre d’une interface
entre deux milieux impose la condition suivante :

— + -2 =0 (2.1)

avec k.; la composante du vecteur d’onde perpendiculaire a l'interface dans le matériau i et ¢;
la permittivité du matériau i. L’existence d’une telle onde est donc vérifiée si €165 < 0, ¢’est
a dire si l'interface sépare deux milieux de permittivités opposées ce qui est bien le cas avec
un diélectrique (¢; > 0) et un métal (ea < 0). En combinant la relation 2.1 avec I’équation
de dispersion des ondes dans chacun des deux milieux, on obtient la relation de dispersion

des plasmons de surface :
w €1€2
ksp = —
c\ €+ €

(2.2)

La description du métal en terme de plasma électronique est établie & travers le modéle de
permittivité de Drude. Celui-ci attribut aux électrons du métal une pulsation plasma w,
ainsi qu’une fréquence de collisions v. L’expression de la permittivité du métal peut ainsi se

mettre sous la forme :

(.d2

gg=1— —>=2 2.3
2 w(w +iv) (2:3)
La substitution de cette formule dans la relation 2.2 pour une interface vide/métal (e; = 1)
conduit a la relation de dispersion des plasmons de surface. Celle-ci est tracée dans le dia-

gramme (w7 kH) présenté sur la figure 2.2.

2.2.4 Le couplage radiatif

La précédente analyse a montré que le couplage d’une onde radiative aux plasmons de
surface ne peut pas étre direct. Les ondes radiatives ne possédent pas de fréquences spatiales
suffisamment grandes. Néanmoins, notre rappel historique a présenté plusieurs techniques
qui ont été développées au cours du 20éme siécle pour fournir la quantité de vecteur d’onde
manquante. Parmi elles, on s’intéressera principalement aux deux schémas de couplages sui-
vants : le couplage par prisme et le couplage par réseau.

Le couplage par prisme : Cette technique de couplage utilise le phénoméne de réflexion
totale interne et 'effet tunnel optique pour exciter les plasmons de surface. En utilisant 2
milieux d’indices ng et ny avec ny > ng, lorsque I’éclairement dans le prisme se produit au
dela de I'angle critique, I’énergie du faisceau incident se répartit entre le faisceau réfléchi
et des ondes évanescentes qui sont transférées par effet tunnel optique a l'interface entre le
métal et le milieu d’indice ng. Dans ce cas, le vecteur d’onde dans le prisme (nikgsin (0)) est

1. Elle posséde donc une composante du champ électrique perpendiculaire & ’interface qui est aligné avec
le champ d’extraction électronique appliqué sur les nanotubes de carbone.
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plus grand que le bord du cone de lumiére dans le milieu extérieur (nokgsin (0)). Il devient
alors possible de trouver la condition d’accord de phase avec les plasmons de surface qui
se propagent a l'interface du métal et du milieu d’indice ng. Les deux principaux schémas
de couplage utilisant cette méthode sont présentés sur la figure 2.3. La configuration de
Kretchmann est trés utilisée pour sa simplicité de mise en oeuvre et notamment pour la
détection d’espéces biologiques. Dans ce cas, la surface métallique est fonctionnalisée avec
des molécules réceptrices. Lorsque les molécules cibles viennent s’accrocher aux récepteurs,
I'indice a la surface du métal est modifié, 'angle d’excitation change et fournit ainsi la
condition de détection.

t IRAAVA%

Film métallique Film métallique

(a) Configuration Otto (b) Configuration Kretchmann

FIGURE 2.3 — Dispersion des plasmons de surface

Toutefois, nous n’avons pas choisi d’employer cette technique. L’utilisation d’un prisme
qui serait disposé en face arriére d’une cathode pose en effet des problémes importants
d’intégration dans notre montage. Celle d’un réseau de diffraction est au contraire plus
simple a réaliser puisqu’il est possible de le graver directement sur le substrat de la cathode.

Le couplage par réseau de diffraction : Pour expliquer le principe du couplage dans
le cas du réseau métallique, nous considérons le schéma de la figure 2.4a. L’accord de phase
avec les plasmons de surface est alors réalisé en utilisant la loi de diffraction des réseaux.
Nous rappelons que la projection du vecteur d’onde selon la direction (Ox) paralléle a la
surface s’écrit :

k. = kisin (6;) + nK (2.4)

Avec k; le vecteurs d’onde incident, k', la composante selon Ox du vecteur d’onde réfléchi

dans l'ordre n et K la fréquence spatiale du réseau. L’angle 6; est angle entre la direction
du vecteur d’onde incident et la direction normale & la surface. Cette relation est illustrée
avec les deux chemins (1) et (2) présentés sur le graphe de la figure 2.4b. Dans le cas de la
progression (1), I'angle d’incidence est fixé arbitrairement et la longueur d’onde du faisceau
incident est plus petite que 5 périodes du réseau. Nous voyons qu’en augmentant ’ordre n et
ainsi la projection du vecteur d’onde de I'onde incidente dans la direction (Ox), les fréquences
spatiales des ordres diffractés successifs parviennent finalement & se coupler aux plasmons de
surface. Néanmoins, ce diagramme ne précise pas l'orientation de la polarisation incidente.
Les plasmons de surface, qui sont des ondes transverses magnétiques, seront effectivement



46 CHAPITRE 2. OPTIMISATION DU COUPLAGE ELECTROMAGNETIQUE

excitées si le faisceau posséde une composante du champ électrique dans la direction perpen-
diculaire aux sillons du réseau. Ceci est mentionné sur le schéma récapitulatif de la figure
2.4a dans le cas d’une polarisation transverse magnétique (TM).

0.25}
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(a) (b)

FIGURE 2.4 — (a) Illustration du principe de couplage aux plasmons de surface par réseaux
de diffraction. (b) Diagramme de dispersion (cone de lumiére en ligne pointillée rouges et
dispersion des SPP en ligne continue bleue) illustrant effet de la diffraction.

A partir de cette discussion, nous pouvons briévement analyser la situation a la surface
de notre cathode. Nous rappelons que nous cherchons & obtenir un couplage en incidence
normale (6; = 0) a la longueur d’onde de 1.55um sur une surface métallique que nous
choisissons en or. L’ordre de grandeur de la pulsation plasma de l'or (w, = 1.3210'%rad.s™!)
nous ameéne dans un régime ot wy/w, = 0.092 << 1. En combinant les équations 2.2 et 2.3
dans ce régime, nous voyons que la relation de dispersion des plasmons de surface est alors
presque linéaire et tangente au cone de lumiére avec kg, =~ wy/c. Par conséquent, si nous
choisissons le pas du réseau comme égal a la longueur d’onde incidente \g, nous pouvons alors
écrire I’égalité suivante pour le premier ordre diffracté : K = 2w /Ay = k. Cette situation est
indiquée sur le chemin (2) de la figure 2.4a. Ainsi, un réseau en or de période \g = 1.55um,
éclairé en incidence normale par notre laser bi-fréquence en polarisation TM, permet un
couplage aux plasmons de surface par le premier ordre diffracté.

2.2.5 Les ondes lentes de surface

2.2.5.1 Introduction

Nous allons introduire un concept important pour notre étude qui est celui des ondes
lentes de surface, c’est & dire des ondes possédant une faible vitesse de groupe. Ce ralentisse-
ment des ondes est intéressant car il permet d’augmenter le temps de vie des modes résonant
a la surface du métal. Ceci est illustré par la relation Aw = (dw/dk)Ak, dans laquelle si la
configuration de couplage est donnée (Ak fixé), la diminution de la vitesse de groupe conduit
a une plus grande finesse spectrale. Le temps de vie de photon, étant proportionnel a wy/Aw,
s’en trouve ainsi augmenté. Les ondes lentes sont donc favorables & une augmentation de la
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densité d’énergie électromagnétique et fourniront ainsi un moyen pour accroitre la compo-
sante du champ électrique optique au sommet des nanotubes.

La génération des ondes lentes de surface est rendue possible par une structuration pé-
riodique des surfaces métalliques. Nous allons maintenant détailler les propriétés générales
de propagation sur ces surfaces.

2.2.5.2 La génération des ondes lentes

Empilement périodique de couches diélectriques : La réduction de la vitesse de
groupe nécessite 1'utilisation de milieux périodiques. Dans ce cas, les propriétés de propaga-
tion sont modifiées comme peut l'illustrer la propagation des ondes planes dans un milieu
diélectrique périodique. En effet, si nous considérons un tel milieu, unidimensionnel, de pé-
riode A, formé d’une alternance de couches diélectriques de permittivité €,, + € et €,, — €,
nous savons que la propagation sera interdite sur un ensemble continu de pulsations centré
en wy = mc/A/€,. Dans cet intervalle de fréquences, la période de la structure satisfait a
la condition de diffraction de Bragg et agit comme un miroir dit de Bragg. I’apparition de
cette bande interdite peut se comprendre par une approche heuristique. Alors que le milieu
est encore homogene (¢ = 0), toutes les ondes peuvent se propager indifféeremment dans
les deux sens opposées. Si la perturbation périodique € apparait, cela modifie en particulier
la propagation des ondes dont la distribution d’intensité est de périodicité équivalente. Plus
précisément, cette structuration tend a accorder en phase les ondes co- et contra-propageante
a la fréquence ¢/ (2_/\\/@). Elle engendre ainsi la formation de deux ondes stationnaires dif-
férentes : la premiére avec les extrema localisés dans les zones de faible indice et la seconde
avec les extrema localisés dans les zones de fort indice. Etant localisés dans des zones d’in-
dices différents ces deux modes, dit de Bloch, n’ont pas la méme énergie et il en résulte
la formation d’'une Bande Interdite Photonique (BIP) au voisinage de laquelle les ondes
possédent par continuité de faibles vitesses de groupe. Ce phénoméne est a la base de la
physique des cristaux photoniques et, comme 1’ont montré Barnes et al [20], est transposable
a la propagation des plasmons de surface sur les surfaces métalliques périodiques.

diélectrique

o

v g

[ metal

FIGURE 2.5 — Réseau métallique de période A

Structuration périodique d’une surface métallique : Une telle situation est considé-
rée sur la figure 2.5. La dispersion des ondes de surface correspondante est détaillée sur la
figure 2.6. Le graphe (a) montre la zone dans laquelle nous travaillons, c’est-a-dire la zone
dans laquelle la dispersion des plasmons est approximativement linéaire. L’effet de la cor-
rugation périodique est visible au voisinage du bord de la premiére zone de Brillouin?! tel
que le grossissement (b) peut le montrer. Nous voyons qu’une BIP est ouverte interdisant

1. La premiére zone de Brillouin est définie comme la maille élémentaire de 1’espace réciproque.
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la propagation des plasmons de surface entre les fréquences w_ et w,. Ces deux fréquences
identifient respectivement le bord de la bande de valence et de la bande de conduction .

n/A K,
(a) (b)
FIGURE 2.6 — Dispersion a la surface du réseau de la figure 2.5

Les propriétés générales de cette BIP ont été étudiées dans le cas des réseaux peu pro-
fonds par Barnes et al [20] & Paide de la méthode de Chandezon. Cette méthode consiste
a exprimer le probléme dans un nouveau systéme de coordonnées dans lequel l'interface
est plane. La résolution de I’équation de Helmoltz est ensuite effectuée en développant les
solutions en série de Fourier sur la base des harmoniques spatiales du réseau. En limitant
le développement au premier ordre propagatif, Barnes a exprimé sous forme analytique les
principales caractéristiques d’un réseau métallique d’extension infinie. L’ouverture de la BIP
a notamment été explicitée tel que :

() - () - g umauma *
(:_0>2 _ %wi%‘ﬂ — 1 2(Kd) (2.6)

Avec ¢; la permittivité du milieu i, le milieu 1 étant le diélectrique et le milieu 2 le métal.
On note d 'amplitude du profil sinusoidal de fréquence spatiale K.

Dans ces équations, il est intéressant de noter que 'ouverture de la BIP augmente avec
la profondeur de maniére linéaire. Cette dépendance était attendue par analogie avec I'ac-
croissement de la différence d’indice dans des milieux diélectriques périodiques. Mais il est
a noter que cette différence d’énergie entre états de bord de bande n’a pas la méme origine
dans le cas des surfaces métalliques. Pour illustrer cela, nous présentons sur la figure 2.7 les

1. Nous emprunterons ces deux termes a la physique du solide par analogie avec ’apparition des bandes
d’énergie lors de la propagation des électrons dans le potentiel cristallin. Notons que cette analogie n’est pas
fortuite puisqu’elle est construite sur des bases théoriques équivalentes.
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cartographies de la composante du champ électrique normal & la surface qui sont associées
respectivement & ces deux modes. Le mode w_ posséde ses extrema sur les sommets de la
composante périodique et le mode w, dans les creux. L’origine de la différence d’énergie
s’exprime ici dans la répartition du champ électrique. En effet, les lignes de champs du mode
w, sont plus contraintes par la géométrie du réseau et portent ainsi une plus grande quantité
d’énergie.

10.9
10.8

10.7

(a) Mode w_ (b) Mode w

FIGURE 2.7 — Distribution du champ électrique F, des modes w_ et w. Les lignes pointillées
représentent les isolignes du champ électrique total.

D’apres ’'analyse de Barnes, nous présentons également les inverses des longueurs de
décroissances 717 des deux modes dans le métal et dans I'air :

nf =K (1-2(Kd)?) \/g¢ K%d(1-3(Kd)?) (2.7)

ny =K (1-2(Kd)?) \/gi K*d (1 -3(Kd)?) (2.8)

On constate que le mode w_ posséde une plus forte pénétration de 'onde dans le métal que
le mode w, . Cette pénétration sera donc a ’origine de pertes par absorption plus importantes
pour le mode w_. Dans le diélectrique, on constate que le mode wy est moins confiné que le
mode w_, ce qui est attendu pour un mode qui est plus proche du cone de lumiére.

Structure finie : Par définition, la propagation des ondes de surface sur un réseau d’ex-
tension infinie est déterminée sur un ensemble continu de vecteurs d’onde. Cependant, dés
lors que la fabrication d’une telle structure est envisagée, elle conduit a poser des limites
spatiales a ’extension du champ dans la direction périodique et dans la direction invariante
du plan. Ces modifications géométriques ont des conséquences importantes sur la dispersion
des ondes de surface.

La discontinuité d’indice produite au bord du réseau induit une diffusion des ondes de
surface incidentes depuis le métal. Lors de cette interaction, une partie de 1’énergie incidente
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FIGURE 2.8 — Modification de la dispersion pour un réseau de taille finie.

est transmise et l'autre réfléchie. Ainsi, pour les ondes réfléchies, un réseau périodique li-
mité par deux bords paralléles distants d’une longueur L forme une cavité conduisant a la
quantification du vecteur d’onde en multiples de 7/L. Dans ce travail, on s’intéresse plus
particulierement au bord de la premiére zone de Brillouin tel que représenté sur la figure
2.8. Dans ce cas, le vecteur d’onde de bord de bande k, = +x/A indique la condition de
stationnarité de 'onde de Bloch qui correspond donc a I’absence de réflexions. L’existence
de ce point n’est donc plus possible dés lors qu’une taille finie est considérée. Depuis ce
point, la discrétisation engendrée par la cavité impose que les vecteurs d’onde prennent les
valeurs k, = £7/A £+ nm/L dont les positions sont représentées dans le graphe de la figure
2.8. Par ailleurs, on doit noter que le champ est limité spatialement et qu’il ne peut plus étre
strictement représenté par un état ponctuel dans l’espace réciproque.
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FIGURE 2.9 — Etude de |E,| & la surface d’un réseau taille finie : (a) spectre de la valeur
moyenne de |E,| & Y=cst au dessus du réseau, (b) cartographies de |E,| a la surface du
réseau

Plusieurs simulations de structures possédant une taille finie ont été envisagées dans
ce travail a 'aide d'un algorithme développé au laboratoire et qui sera détaillé plus loin
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dans cette partie. La figure 2.9 en donne deux exemples caractéristiques dans le cas d'un
réseau binaire de période A. Dans le cas du graphe (a), celui-ci présente la moyenne spatiale
du spectre de la composante du champ électrique normale & la surface. La présence des
multiples pics résonant illustre bien la quantification du vecteur d’onde ainsi que la présence
de la BIP. On remarque le pic isolé a hautes fréquences illustrant 1’état fondamental de la
bande de conduction. Cet isolement provient du fait qu’il se trouve a proximité du cone de
lumiére. Les états correspondant a des vecteurs d’onde plus grands sont ainsi directement
couplés au champ rayonné. Le groupe de pics a basses fréquences correspond aux états de
la bande de valence. Les cartographies présentées en (b) ont été choisies pour illustrer les
distributions modales du champ électrique selon Oy associées aux 3 premiers pics du bord de
bande de valence. Comme attendu et explicité dans un cas un peu différent [21] (modulation
diélectrique a la surface d’'un métal), on voit ainsi que le champ électrique est le produit de
la variation d’un mode de Bloch par la variation de I’enveloppe du mode de cavité :

E,(x) = Eycos <%) sin <n_zsc)

2.2.5.3 Le cas du métal parfait

Nous avons jusqu’a maintenant considéré la propagation des plasmons sur la surface de
la figure 2.5 dans le cas ou leur fréquence est relativement proche de la pulsation plasma. Ce
régime correspond typiquement & celui des fréquences optiques et a des valeurs faiblement
négatives de la permittivité (¢ > —100). Nous allons maintenant nous intéresser a un autre
régime, celui des fréquences plus faibles telles que w/w, << 1. Dans ce cas, la permittivité
du métal tend vers des valeurs fortement négatives et la pénétration de 'onde dans le mé-
tal devient alors trés limitée. Si nous considérons simplement le probléme d’une I'interface
plane, la description mathématique du plasmon de surface tend alors vers celle d’une onde
plane qui se propage paralléelement a la surface. Les équations 2.7 et 2.8 semblent également
confirmer cette constatation. Relativement a ces remarques, la question de 'existence des
modes localisées w_ et w, sur une interface périodique parfaitement métallique semble se
poser.

Cette question revét une double importance dans ce travail. En premier lieu, elle concerne
naturellement la physique de la progapation des ondes a la surface de notre cathode. Comme
nous 'avons précédemment noté, I'utilisation d’une surface en or et d’'un rayonnement a
A = 1.55um nous place dans une condition ot w/w, << 1. Mais cette problématique
concerne également un second composant du tube électronique pour lequel la périodicité
est cruciale. Il s’agit de la ligne & retard dont le fonctionnement repose également sur le
concept d’onde lente. Dans la présente étude, on considére plus particuliérement les lignes
dites a cavités couplées comme celle représentée sur la figure 1.23 représentant schématique-
ment notre tube THz ou encore celle de la figure 2.10. Leurs géométries sont analogues aux
réseaux périodiques traités sur la cathode. Ce type de lignes est envisagé par le fait qu’elles
sont ouvertes et ainsi plus faciles a fabriquer aux petites échelles comme dans la gamme THz.

Nous rappelons que le role d’une ligne a retard est de supporter et ralentir les ondes qui
interagissent avec le faisceau électronique circulant dans le tube électronique. Les fréquences
auxquelles ces lignes fonctionnent se situent le plus souvent dans la gamme hyperfréquence et
dans notre cas dans la gamme THz. A ces fréquences, la profondeur de pénétration de 'onde
dans le métal de la ligne est négligeable. En effet, & 30GHz (\g = lcm) et 1.5THz (\g =
200pum) les profondeurs de pénétration dans le cuivre sont de 379nm et 54nm [22]. On utilisera
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ainsi le terme "onde de surface" pour traiter généralement des plasmons de surface dans le
domaine optique et des ondes de surface dans les domaines GHz et THz. Les formalismes
qui ont précédemment été employés pour calculer la dispersion de ces lignes utilisent des
représentations en schéma électriques équivalents. Cela fut illustré dans le chapitre 1 avec la
présentation de la théorie de Pierce du TOP. Nous donnons un sens a cette simplification sur
les schémas successifs de la figure 2.10. Dans cette description, les charges accumulées aux
sommets des créneaux du réseau circulent de maniére équivalente dans un réseau de capacités
en série aux bornes desquelles le chemin électrique autorisant I’'inversion de polarité tous les
demi-cycles forme une série d’inductances en dérivation.
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FIGURE 2.10 — Ligne & retard a cavités couplées aussi appelée surface a haute impédance.
La représentation de droite montre le schéma électrique équivalent d’un élément de la ligne

Ces approches équivalentes ont permis de comprendre justement la physique de ces com-
posants et de les développer dans les TOP. Toutefois, elles ne fournissent pas une compré-
hension générale en terme d’onde de surface qui serait connectée avec le domaine optique.
Ce point étant déterminant pour le sens de notre étude, nous avons effectué le calcul de la
variation des fréquences de bord de bande w_ et w,, depuis le domaine visible jusque dans le
domaine radio. Une méthode numérique, basée sur la décomposition modale des champs et
spécialement adaptée pour traiter des ondes de surface a été utilisée pour réaliser ce calcul.
Ce calcul a été effectué dans le cas d’un réseau lamellaire de période A et de profondeur
0.12A. Le résultat est présenté sur la figure 2.11. Dans le domaine optique, nous voyons
qu’une BIP est ouverte dans la dispersion des ondes de surface. Les structures modales asso-
ciées montrent que nous obtenons alors deux modes en quadrature de phase comme attendu
d’aprés I'analyse précédente des ondes de surface. Néanmoins, il est intéressant de voir que
le mode de la bande de conduction disparait dans le cone de lumiére au-deld d’une valeur
critique de la permittivité. Dans ce cas, le mode de la bande de valence est toujours localisé
sous le cone de lumiére et maintient la présence d’'une BIP. Au dela de cette valeur, le seul
mode qui reste confiné a la surface est donc le mode w_ possédant ses maxima au sommet
des créneaux du réseau. Par conséquent, dans le cas des permittivités fortement négatives,
la BIP a la surface d’un réseau métallique de période A n’est assurée que par la différence
fréquentielle entre les fréquences wq et w_.

2.2.6 Le couplage aux ondes lentes de surface
2.2.6.1 Le profil bipériodique

La problématique du couplage aux ondes de surface et celle des modes lents ont été
abordées jusqu’ici de maniére indépendantes. Il est maintenant possible de les réunir afin de
parvenir a la construction d’un réseau capable de coupler le rayonnement incident a un mode
lent. Le fonctionnement de ce nouveau réseau se base sur une combinaison astucieuses des
deux composantes périodiques que nous avons précédemment introduites. Cette approche a
été initialement développée en 1996 par Barnes et al. [20].
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FIGURE 2.11 — Dispersion des fréquences du bord de la 1ére zone de Brillouin en fonction
de la permittivité du métal pour un réseau lamellaire de période A et profondeur 0.12A. La
dispersion d’un plasmon sur une surface plane est représentée en pointillés.

Pour construire ce réseau nous considérons deux composantes périodiques d’un réseau
analogique infini. La premiére est une composante de période égale a la longueur d’onde
incidente. Par son intermédiaire, il a été montré précédemment qu’une onde plane en in-
cidence normale est couplée aux ondes de surface au voisinage du cone de lumiére. Etant
donné le role de cette composante, elle sera appelée au cours de notre exposé la composante
de "couplage" ou de "diffraction". En additionnant & cette premiére composante, une se-
conde composante d’'une période deux fois plus petite, on ouvre une BIP au voisinage de ces
états excités. Cette périodicité respecte la loi de diffraction de Bragg et sera donc appelée
la composante de "Bragg". Il est ainsi possible d’obtenir un couplage aux ondes lentes a la
surface du réseau bi-périodique résultant de ’addition des deux composantes. La situation
globale est synthétisée dans le graphe replié de la figure 2.12. Dans cette représentation une
BIP est ouverte dans la relation de dispersion des ondes de surface a la fréquence spatiale 2K.
La composante de diffraction engendre ensuite un repliement a la fréquence K qui autorise
le couplage en incidence normale avec les fréquences de bord de bande.

L’addition des deux composantes peut étre écrite telle que :

s(x) = aysin(Kx) 4 agsin(2Kx + ¢)

avec a; 'amplitude de la composante i et ¢ le déphasage entre les deux composantes. En
utilisant cette formulation, Barnes et al. ont montré que I'expression de la composante nor-
male du champ électrique pouvait alors se mettre sous la forme analytique suivante pour les
modes w, et w_ :

E; = sin(Kz+ ¢/2+m/4) (2.9)

Dans cette étude, seul le couplage au mode de la bande de valence w_ sera envisagé. En
effet, d’aprés la permittivité de 'or a 1.55um (€4, = —131.95 4 12.65¢ [23]) et la dispersion
des fréquences en bord de bande illustrée sur le graphe 2.11, le régime de cette étude se situe
au dela de €..) (les profondeurs explorées dans cette étude seront supérieures a 0.12A).
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FIGURE 2.12 — Représentation de la dispersion des ondes de surface avec le repliement sur
les composantes K et 2K (ligne 1 : composante de couplage en ligne pointillée et composante
de Bragg en ligne continue)

D’apres I'équation 2.9, pour maximiser 'intensité de ce mode a la surface des créneaux
du réseau, il est nécessaire d’imposer le déphasage ¢ = 7/2. Cela correspond a l’alignement
présenté sur la figure 2.13. Cet alignement permet d’aligner les extrema du gradient de la
composante de diffraction avec les maxima de la composante de Bragg. Les forts gradients
permettent ainsi d’obtenir une projection maximale du champ électrique incident selon Oy
a I’endroit ou la densité de charge du mode w_ est maximale.

+ - + - + - + -
+ - + - + - + -

FIGURE 2.13 — Alignement des composantes de couplage et de Bragg pour Iexcitation du
mode w_

2.2.6.2 La simplification lamellaire du profil

Le profil du réseau de la figure 2.13 présente une variation continue de la surface. La fabri-
cation une telle structure est usuellement envisagée dans le régime optique ot elle est obtenue
par projection de motifs d’interférentiels sur des résines photosensibles UV. Néanmoins, dans
Pinfrarouge, il n’existe pas de technique analogue pour obtenir ces profils continus. Dans ce
travail, nous envisagerons donc les profils dit binaires ou lamellaires qui sont plus simples a
réaliser notamment grace aux techniques de lithographie électronique.
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Mais la décomposition d’un profil lamellaire en série de Fourier nécessite de prendre en
compte un nombre infini d’harmoniques spatiales. Il est donc nécessaire d’imposer certaines
contraintes a cette série de Fourier afin qu'une équivalence puisse avoir lieu avec le profil
analogique. Pour illustrer le propos, prenons comme exemple la structure de la figure 2.13.
Pour préserver les propriétés fondamentales de ce réseau, il est nécessaire de maintenir la
condition ¢ = 7/2 entre les deux premiers harmoniques de la série. Ensuite, il est impor-
tant de minimiser les harmoniques d’ordre supérieur pour éviter la perturbation des deux
premiéres harmoniques. Une fois que cette démarche a été effectuée, il devient alors possible
de tendre vers le motif présenté sur la figure 2.14 en utilisant les 100 premiers termes de
la série retenue. Le profil prend alors une forme binaire qui sera exploitable du point de
vue de la fabrication des structures. Sans conséquence sur notre approche, il est intéressant
de remarquer ’apparition d’un phénomeéne de ressaut, connu sous le nom de phénoméne de
Gibbs, qui se produit aux bords des créneaux.

(a) N=2 (b) N=10 (c) N=100

FIGURE 2.14 — Evolution du profil en fonction du nombre d’harmonique

Ce réseau intégre donc sur un seul niveau toutes les fonctionnalités précédemment dis-
cutées. Pour s’assurer de sa validité, une simulation par la méthode des différences finies
dans le domaine du temps (en anglais Finite Difference in Time Domain method = FDTD
method) a été réalisée. Le fonctionnement de cet algorithme sera présenté plus loin dans
ce chapitre. Sans donner plus de détails, notons que sa formulation temporelle permet de
traiter en une simulation la réponse d’un systéme sur un ensemble continu de fréquences.
Dans le cas présent, une onde plane définie par un pulse gaussien possédant une largeur a
mi-hauteur Aw et centré sur w_ a été propagée numériquement en incidence normale vers le
profil métallique 2.15a. Cette simulation a permis ensuite de représenter le champ électrique
normal a la surface du réseau pour le mode w_. Celui-ci est présenté sur la figure 2.15b ou
l’on peut distinguer sa répartition spatiale en conformité avec celle du mode de Bloch de
bande de valence.

2.2.7 Les cavités de surface unidimensionnelles

2.2.7.1 Introduction

En utilisant les propriétés des ondes de surface, nous avons présenté une méthode pour
réaliser des réseaux bipériodiques permettant le couplage d’une onde incidence a des modes
lents de surface. L’énergie incidente qui est alors injectée dans un mode lent dont ’enveloppe
est étendue sur I'ensemble de la cathode.
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(a) structure proposée (b) simulation de la structure

FIGURE 2.15 — Excitation du mode w_ par une onde plane en incidence normale sur un
réseau lamellaire

Dans cette partie, nous allons proposer une approche permettant de concentrer cette
répartition modale dans des zones précises oil les nanotubes seront disposés. Les moyens
pour parvenir a cette "concentration" seront présentés a travers le concept de microcavité
de surface. En effet, I'utilisation d’une cavité présente un moyen intéressant d’améliorer le
rapport entre le temps de vie des photons et le volume modal, menant ainsi au renforcement
local du champ. Pour cela, nous traiterons d’abord des propriétés fondamentales de ces
cavités avant d’en venir & la problématique du couplage avec une onde plane en incidence
normale.

2.2.7.2 La cavité 1D sans couplage

Dispersion dans le gap : La structure de la cavité de surface qui va étre présentée s’ins-
pire des cavités Fabry-Pérot construites avec deux miroirs de Bragg déphasés I'un par rapport
a 'autre. Ce principe est bien connu depuis les années 1970 et notamment appliqué dans les
lasers DFB (en anglais Distributed FeedBack) depuis les années 1980 [24]. La compréhen-
sion des propriétés ¢électromagnétiques des structures périodiques avec déphasage est basée
sur les propriétés des ondes dans la région de la BIP. Le calcul de la dispersion des ondes
de surface dans la BIP peut-étre effectuée avec la méthode des ondes couplés [25] pour les
milieux dié¢lectriques périodique ou la méthode de Chandezon pour les surfaces métalliques
périodique [26]. Dans le cadre de cette étude, nous avons mis en oeuvre cette méthode afin
de calculer la dispersion des ondes dans la BIP pour différentes profondeurs. La figure 2.16
présente le résultat obtenu pour trois profondeurs différentes.

En se basant sur ce résultat, une représentation générale de la dispersion des ondes de
surface au voisinage et dans la BIP est proposée sur la figure 2.17. Pour chaque diagramme,
les 3 profondeurs de corrugation ont été envisagées (d;<dy<<d3) pour mesurer U'influence de
ce paramétre en vu de 'étape d’optimisation.

Le diagramme de droite illustre la dispersion au voisinage de la premiére zone de Brillouin
en fonction de la partie réelle du vecteur d’onde. Ces courbes décrivent donc une propagation
sans atténuation des ondes a la surface du réseau. Comme précisée par les équations 2.5 et
2.6, la largeur de la BIP augmente et sa fréquence centrale reste constante en fonction de la
profondeur de corrugation pour des réseaux peu profond.

Dans la BIP, la propagation des ondes se trouve exponentiellement atténuée di aux
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FIGURE 2.16 — Dispersion dans la BIP pour w/w, >> 1 et pour les profondeurs (1) : 0.1A,
(2) : 0.15A et (3) : 0.2A

valeurs imaginaires que prend alors le vecteur d’onde. L’allure typique de la dispersion pré-
sentée plus haut est reprise sur la figure 2.17b dans un cas général. Il est important de noter
que les valeurs maximales de décroissance sont acquises au centre de la BIP. Par raccor-
dement avec les bords de bande, ces valeurs sont d’autant plus grandes que la profondeur
du réseau est importante. Cette caractéristique sera primordiale dans notre étude car elle
fournit un moyen de controler la décroissance dans la direction de la périodicité. Ainsi, plus
le réseau sera profond et plus la décroissance sera forte. Nous verrons que ce parameétre est
particulierement important pour la gestion des pertes associées au mode de cavité.

La position du profil d’intensité du champ électrique par rapport au profil du réseau est
indiqué a droite de la figure 2.17b avec les lignes pointilées. Pour les deux modes de Bloch,
ces répartitions modales suivent la description précédemment établie sur les propriétés des
modes lents. Aussi les modes w_ et w, possédent leur profil d’intensité respectivement en
phase (¢ = 0) et en opposition de phase (¢ = 7) avec le profil du réseau. Par symétrie,
le champ électrique au milieu de la BIP posséde ces maxima décalés de 7/2. Comme la
période du réseau correspond a la moitié de la longueur d’onde Ay du rayonnement incident,
ce décalage correspond donc a \g/8.

Réalisation d’une cavité de Bragg : En s’appuyant sur les propriétés des ondes de
surface dans la BIP, il est maintenant possible d’envisager la réalisation d’'une cavité de
surface. En effet, le comportement du réseau métallique dans la BIP est analogue a celui
d’un miroir de Bragg pour les ondes de surface. Ainsi, raccordement de deux demi-réseaux
permet la formation d’une cavité de Bragg pour les ondes de surface. Si nous souhaitons que
le confinement du champ au centre de cette cavité soit maximum, il est nécessaire que la
fréequence du mode de la cavité soit au centre de la BIP. On atteint alors la valeur maximale
du vecteur d’onde imaginaire. Cela implique que les champs électriques soient déphasés de
A/8 selon deux sens opposés sur chacun des demi-réseaux. On obtient ainsi une décroissance
exponentielle du champ électrique de part et d’autre du centre de la cavité sur chacun des
demi-réseaux.
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FIGURE 2.17 — Représentation de la dispersion des ondes de surface au voisinage de la BIP

Les figures 2.18a et ¢ montrent qu’il existe deux maniéres d’effectuer ce raccordement.
Les simulations correspondantes & ces deux réseaux sont présentées sur les figures 2.18b et
d pour une profondeur de 0.05A. Pour ces deux simulations, I'excitation des modes localisés
a été réalisée par une source ponctuelle disposée dans le champ proche du réseau. La nature
commune de ces deux distributions de champ est évidemment manifeste par leur structure
mais aussi par 1’égalité de leur fréquence de résonance. Il est a noter qu'une caractérisation
expérimentale en champ proche optique de la structure (c) a été réalisée en 2007 par Weeber
et al. |27] pour différentes valeurs du déphasage central & ’aide d’un microscope a effet tunnel
optique (en anglais Photon Scanning Tunneling Microscope = PSTM).

2.2.7.3 La cavité 1D avec couplage

Il est maintenant possible d’associer la cavité de surface avec un réseau de diffraction
dans une approche lamellaire. La premiére étape de la conception consiste & considérer
'alignement permettant le couplage au mode w_ puis & décaler le réseau de Bragg de \/8
par rapport & sa position initiale. Cette opération est présentée sur la ligne 1 de la figure
2.19. L’addition du réseau de Bragg en décalage avec le réseau de diffraction forme alors le
profil présenté sur la ligne 2. L’application de ’approche lamellaire explicitée plus haut meéne
ainsi au profil du réseau binaire associé qui est présenté sur la ligne 3. L’alignement entre les
périodes des profils analogiques et binaires permet d’apprécier la similitude des variations
de profondeur qui est caractéristique de I’alignement entre les deux premiéres composantes
de Fourier.

Ce profil constitue un demi-réseau auquel doit étre raccordé son symétrique miroir pour
produire le déphasage A/4 et assurer la continuité de la composante de diffraction. Parmi les
deux réseaux (a) et (c) de la figure 2.18, seul le premier permet d’effectuer ce raccordement
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Yix

(a) Cavité n°1 (b) |Ey| pour wA/mc = 0.9895

Yh

(c) Cavité n°2 (d) |Ey| pour wA/mc = 0.9895

FIGURE 2.18 — Présentation des raccordements compatibles avec le décalage A/8 sur chaque
demi-réseau.

de maniére symétrique. En effet, lors de la conception du réseau 2.15a, il a été remarqué
qu’il était nécessaire de faire correspondre les forts gradients de la composante de diffraction
avec les extrema de la composante de Bragg. En respectant ce principe, il est impossible de
produire un raccordement symétrique avec le profil (¢). La solution avec le profil (a) est donc
présentée sur la figure 2.20a. On constate que le raccord entre les deux demi-réseaux doit étre
choisi de facon a ce que la longueur de la zone incluant strictement les deux premiers créneaux
soit égale & A\/2. Le résultat de la simulation de cette structure est présenté sur la figure 2.20b.
A la différence des simulations 2.18b et d, la source d’excitation a ici été produite par une
onde plane en incidente normale sur la structure pour confirmer la présence du couplage. On
observe qu'un mode localisé, dont I'enveloppe est analogue aux résultats sans le réseau de
couplage, est généré au niveau du défaut. La fréquence de résonance de cette structure est
équivalente a celle des deux précédentes structures et prouve ainsi qu’il s’agit bien du mode
attendu.

2.2.8 Conclusion

Dans cette partie, nous avons étudié la réalisation d’une structure métallique pour trans-
férer I’énergie du faisceau laser bifréquence aux électrons des nanotubes notre cathode. Pour
cela, nous avons utilisé la notion d’onde de surface dont la polarisation permet ce transfert.
Nous avons alors successivement développé les concepts de couplage radiatif et de propaga-
tion sur réseau métallique périodique. Ceux-ci nous ont permis d’introduire la conception
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FIGURE 2.19 — Alignement des composantes de couplage et de Bragg pour 'excitation du
mode de cavité : en (1) composante de diffraction en pointillées et composante de Bragg en
continue avant et aprés le décalage, en (2) Paddition des deux premiéres composantes, en (3)
profil binaire respectant la phase entre des deux premiéres composantes présentées en (2).

A2 2 4 6 8 10 12
Xin

(a) Alignement de la composante de couplage (b) |Ey| pour wA/mec = 0.9895)\/c
et le profil a le la figure 2.18

F1GURE 2.20 — Etude du profil permettant le couplage a la cavité de surface.

des structures bipériodiques lamellaire qui permettent de produire ces deux mécanismes tout
en satisfaisant les contraintes des procédés de fabrication a 1’échelle nanométrique.

Pour améliorer la concentration du champ électromagnétique sur ces structures, nous
avons ensuite introduit la notion de cavité de surface. En analysant les propriétés fonda-
mentales de propagation des I'ondes sur ces structures, nous avons abouti au concept de
"concentrateur de surface". Celui-ci permet de coupler une onde plane en incidence normale
a un mode de cavité dont I’énergie est fortement concentrée au centre de la structure.

Dans la suite de cette étude, nous allons procéder a 'optimisation numérique de cette
localisation d’énergie. L’accroissement de la composante du champ électrique perpendiculaire
au substrat qu’elle permet, conduira a maximiser le signal de mélange que nous souhaitons
produire dans le faisceau électronique émis par la cathode THz.
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2.3 Optimisation du concentrateur de surface

2.3.1 Introduction

Nous allons maintenant considérer I'optimisation de la structure qui vient d’étre pré-
sentée. Dans un premier temps, la méthode numérique sera présentée dans un cas général
puis dans le cas particulier de cette étude. Dans un deuxiéme temps, les fondements de la
démarche d’optimisation seront présentés. Ils viseront & définir les mécanismes dégradant
la qualité de résonance du mode de surface et a définir le facteur de mérite qui sera étudié
dans la phase d’optimisation. Les résultats de 1’étude paramétrique seront présentés dans
une derniére partie.

2.3.2 La méthode des Différences Finies dans le Domaine du Temps

La méthode des Différences Finies Résolue en Temps (FDTD) est une méthode basée sur
la décomposition des équations de Maxwell en différences finies a ’aide d’un schéma explicite.
Cet algorithme est aujourd’hui largement employé pour traiter les problémes d’électroma-
gnétisme. Il est notamment trés utilisé dans les domaines de 'optique intégré comme dans
I’étude des cristaux photoniques, les matériaux plasmoniques, ....
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FIGURE 2.21 — Maillage de Yee utilisé dans I'algorithme de la méthode des différences finies
résolues en temps

Le schéma numérique qui est utilisé dans cette méthode permet de connaitre pour chaque
pas temporel toutes les composantes des champs électromagnétiques de ’espace de calcul.
Ceci présente un grand avantage puisque la description précise et compléte de tous les phéno-
meénes observés est alors possible. La maille unitaire de ’algorithme qui est présentée sur la
figure 2.21 a été introduite en 1966 par Kane Yee. Elle se base sur un schéma de différencia-
tion centré et précis a ’ordre deux pour les discrétisations spatiales et temporelles. Un champ
électromagnétique u(z,y, z) a 'instant t est représenté dans I'espace de calcul discrétisé par
u(x,y,t) = u(iAx, jAy, kAz, nAt) avec (i,j, k) les indices des noeuds et (Ax, Ay, Az) les
dimensions de la maille unitaire. Le schéma numérique prend alors la forme suivante :

au/am‘j,k,n = (u?Jrl/Q,j,k - U?A/z,j,k) /Az+ O [(Ax)Q]
au/ay’i,k,n - (“Zj+1/2,k - qu—l/Q,k) /Ay + O [(Ay)ﬂ
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au/azli,j,n = (uzj,k+1/2 - qu,k—l/Q) /Az+ O [(AZ)Q]

Ou/ot], 5, = (wlf* = wi5?) /At + O [(At)]

Ce schéma de base peut étre modifié de maniére a modéliser d’une grande variété de
phénoménes comme le gain, 'absorption, les effets non-linéaire ou encore la dispersion. On
voit que le champ électrique et le champ magnétique sont calculés en des points distincts.
Comme le montre le schéma 2.21, chaque composante de H est calculée au milieu de deux
composantes de E, et inversement. Cette disposition spécifique impose ainsi au maillage de
respecter les contours de calculs des équations intégrales de Maxwell-Ampére et Maxwell-
Faraday. Cette caractéristique est un point fort de la méthode puisqu’il permet ainsi de
respecter a la fois les formes locales et macroscopiques des équations de Maxwell. Cet algo-
rithme est stable si la condition suivante, entre le pas temporel et le pas spatial, est vérifiée :

At <1/ (c\/l JAz? + 1/Ay2)

soit, si A = Az = Ay :
At <A/ (cﬁ)

Cette condition exprime ainsi la nécessité que le pas temporel soit suffisant pour décrire la
propagation de I'onde entre deux noeuds voisins. Ainsi, le raffinement du pas spatial se tra-
duira par une augmentation du nombre d’itérations pour décrire une durée de propagation
des champs équivalente.

Bien que précise et polyvalente, cette méthode est pénalisée par la grande quantité de
données qu’il est nécessaire de conserver durant des simulations qui peuvent étre longues.
Les progrés de 'informatique ont permis de repousser cette contrainte en améliorant les ca-
pacités de stockage et la rapidité des processeurs. Néanmoins, il reste nécessaire d’alléger
au maximum les quantités de données sauvegardées et cela d’autant plus si une étude pa-
ramétrique est envisagée. L’exploitation des symétries du probléme est un moyen efficace et
usuel de parvenir & cela. Dans cette étude, les réseaux considérés a la surface de la cathode
sont unidimensionnels et possédent donc une dimension d’invariance. Il est ainsi possible de
réduire 'espace de calcul & 2 dimensions. Par ailleurs, comme la polarisation des ondes de
surface est transverse magnétique, seule la formulation des équations de Maxwell selon cette
polarisation sera conservée.

FIGURE 2.22 — Structure de I'espace de calcul
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Dans cette étude, 'espace de calcul se présente typiquement comme sur la figure 2.22.
Cette représentation est une cartographie de la permittivité sur laquelle on distingue le ré-
seau métallique en rouge et le milieu environnant (le vide) en bleu. Au bord de cet espace
2D, des conditions aux limites absorbantes, o, et o, sont fixées (en anglais PML = Perfectly
Matched Layers). Cette région périphérique est constituée d’une succession de fines couches
de conductivités croissances permettant une adaptation d’impédance aux ondes incidentes
pour parvenir a leur absorption. Ces conditions sont trés efficaces puisqu’elles permettent
typiquement de descendre & des réflectivités de I'ordre de 1071° sur une large gamme d’in-
cidences et de fréquences. L’espace environnant 1’objet étudié apparait ainsi comme infini.
Concernant 'excitation électromagnétique du réseau, trois fléches blanches sont reportées
sur la figure 2.22 pour matérialiser 'incidence selon laquelle une onde plane sera numérique-
ment propagée sur le réseau.

Le métal qui sera utilisé dans cette étude a 1.55um sera de 1'or dont la permittivité a
cette longueur d’onde est égale & e = —131.95 4 12.65:. Pour connaitre la valeur effective du
champ sur le réseau, il sera donc nécessaire de prendre en compte le phénoméne d’absorption
associé a la valeur complexe de € et a la légére pénétration de 'onde de surface dans le
conducteur. Pour cela, nous avons considéré la description de ce métal d’aprés le modéle
de Drude (explicité en introduction de ce chapitre) dont la formulation est établie dans
le domaine fréquentiel. La méthode FDTD étant établie dans le domaine du temps, une
approche temporelle a été utilisée [28] en reformulant I'induction électrique sur la base d’un
produit de convolution dépendant du temps :

t
D (z,t) = F (x,t) +€0/ X (7)E(z,t —71)dr
La version discrétisée de cette équation permet ensuite de reformuler la loi de Maxwell-
Gauss dans 'algorithme FDTD tel que :

reformulation
—

E™ = aE" 4 bV x H"H/? E™ =d E" 4+ V'V x H"M? 4 d¢"

Avec a, ', b, V' et ¢’ des constantes et ¢ un terme d’accumulation. Grace a ce dernier terme, la
permittivité est implicitement calculée pour chaque fréquence interagissant avec la structure.
La pulsation plasma du métal étudié w, ainsi que la fréquence des collisions électroniques v
doit étre précisé pour le calcul des constantes a a .

Cette modification de I'algorithme permet ainsi de prendre en compte 1’évanescence de
I'onde de surface dans le métal. Par conséquent, la précision de la simulation est dépendante
de la densité du maillage relativement & la profondeur de pénétration de I'onde. Une éva-
luation de la convergence a ainsi été effectuée aux longueurs d’onde de 600nm et 1.5um. Le
nombre de points par période, nécessaire & un calcul fiable de la permittivité, a ainsi été
évalué. La figure 2.23 présente ce résultat sous forme graphique. Il est intéressant de voir
que pour des valeurs raisonnables du maillage 2D, par exemple 50 points par période, une
précision relativement bonne est obtenue. Néanmoins, pour effectuer un calcul précis, il sera
nécessaire d’investir des ressources informatiques plus importantes.

2.3.3 Identification des mécanismes de pertes

Le probléme des pertes électromagnétiques a la surface du réseau est important. En iden-
tifiant précisément les différents mécanismes de perte, il sera possible d’agir sur leur cause et
de définir au mieux le facteur de mérite de notre étude. La nécessité que cette identification
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FIGURE 2.23 — Variation de la précision de 'algorithme sur le calcul de la permittivité en
fonction du nombre de points par période a Ay = 600pum et \g = 1.5um.

soit exhaustive est importante. En effet, les pertes sont usuellement caractérisées par le fac-
teur de qualité dont 'expression globale est liée aux facteurs de qualité particuliers (associés
aux différents mécanismes de pertes) tel que :

1 1

Qréel XZ: @

Cette relation montre ainsi que toute démarche d’optimisation de cavité doit étre globale.
Il serait par exemple vain de réduire un mécanisme particulier si un ou plusieurs autres lui
sont bien supérieurs. En regard de cette relation, nous allons maintenant établir la liste de
ces différents mécanismes.

2.3.3.1 Les pertes par diffraction

Les pertes par diffraction sont dias aux ruptures de périodicité de notre structure. Ces
ruptures ont pour conséquence de favoriser ’expression locale d’harmoniques spatiales dont
Iamplitude et la phase engendrent la dispersion des ondes de surface qui se propagent sur le
réseau. Dans ces conditions, une onde de surface ne peut plus étre caractérisée par un état
strictement ponctuel (w,k) dans I'espace réciproque mais plutdt par une certaine distribution
(w =+ Aw,k + Ak) autour de celui-ci. Comme la courbe de dispersion des ondes de surface se
situe a proximité du cone de lumiére, cela engendre un couplage du champ confiné au champ
rayonné. On parle alors de mode de fuite ou "leaky mode" en anglais.

La nature des ruptures de symétries sur notre réseau sont diverses. Nous pouvons men-
tionner tout d’abord le défaut central de la cavité ainsi que la taille finie du réseau. Les
modes associés a ces deux ruptures de symétrie possédent une extension spatiale finie et
par conséquent une dispersion plus importante dans ’espace réciproque. Un équilibre existe
néanmoins entre les pertes associés a ces deux ruptures. En effet, plus le mode sera localisé
et moins il sera soumis aux pertes latérales au niveau des bords de la structure. Mais plus
celui-ci sera localisé et plus sa dispersion dans ’espace réciproque sera importante. Ce point
sera 'objet de 'optimisation que nous proposerons par la suite.

Nous pouvons également noter que les imperfections associées a la fabrication du com-
posant induiront également une dispersion dans ’espace réciproque. Cet aspect du probléme
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sera envisagé dans le chapitre 4 de ce manucrit. Parmi les problémes qui seront recontrés,
nous pouvons citer les rugosités d’interface, les effets de proximités associés a la technique
de lithographie, ...

2.3.3.2 Les pertes par absorption

Comme précédemment évoqué, les pertes par absorption dans un métal sont proportion-
nelles a la partie imaginaire de la permittivité et dépendantes de la pénétration de I'onde
dans le métal. Dans notre cas, ces pertes seront ainsi fortement liées a la géométrie du mode
qui résonne & la surface du réseau. En exprimant analytiquement le facteur de qualité sur
un réseau infini a partir de 'analyse de Barnes, il a été démontré que les pertes métalliques
a la surface des réseaux métalliques peu profonds sont directement proportionnelles & la
profondeur du réseau [29].

2.3.3.3 Le couplage de mode

Une source importante de perturbation des modes de surface provient du couplage avec
les modes qui se développent entre les créneaux du réseau. En effet, lorsque la profondeur
du réseau augmente, on observe un accroissement de 'instabilité du champ électrique entre
les créneaux. Ce phénoméne est illustré sur la figure 2.24 qui montre I’évolution de £, a la
fréquence du mode concentré, entre les créneaux au centre du réseau, pour des profondeurs
de 0.16A a 0.4A.

(a) h/Ao = 0.08 (b) 7/Ag = 0.12 (c) h/Ao = 0.16 (d) h/Ao = 0.20

FIGURE 2.24 — Cartographie du champ |E,| dans la zone du défaut et entre les créneaux
pour différentes profondeurs.

Ces instabilités sont le résultat de 'expression du mode de créneau. En effet, 'espace entre
deux créneaux forme une cavité rectangulaire ouverte qui offre une condition de résonance
pour le champ F,. La dispersion induite par cette cavité est dépendante de la hauteur i du
réseau et de 'espace e entre créneaux. Indépendamment du couplage au mode concentré, la
variation de la dispersion du mode de créneau d’ordre 1 peut se calculer simplement & partir
de la dispersion des modes dans une cavité rectangulaire de largueur e et hauteur 2h telle

que :
1 1
f=cymete
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L’influence de ce couplage sera d’autant plus fort que le mode d’ordre 1 sera excité. On
constate ainsi qu’'un maximum devrait étre atteint pour h = A/4. Cette progression est per-
ceptible dans I’évolution présentée sur la figure 2.24 et a été constatée durant 'optimisation.
Ce couplage de mode implique un transfert efficace de I’énergie du mode concentré vers le
mode de créneau. On assiste alors a une localisation trés proche de la surface de ’énergie
comprise dans ’enveloppe du mode de surface. L’apparition d’un tel régime ne parait donc
pas souhaitable. Cela sera démontré durant la phase d’optimisation qui va suivre.

2.3.4 Optimisation du concentrateur

Une étape préliminaire a l'optimisation d’un systéme consiste & définir un facteur de
mérite qui permettra de quantifier le bénéfice associé a la variation d’un ou plusieurs pa-
ramétres. Dans cette étude, 'objectif est de parvenir & augmenter la composante normale
a la surface du champ électrique au centre du concentrateur de surface, a ’endroit ou le
nanotube de carbone sera disposé. Une méthode usuelle pour quantifier cette mesure dans
les microcavités est de considérer le rapport du facteur de qualité () sur le volume modal
V. On mesure ainsi le temps de vie des photons relativement & un certain volume modal
donné. Néanmoins, il a été remarqué que le mode de surface peut se coupler avec un mode
de créneau, soit des parties du mode qui n’intéressent pas le couplage avec le nanotube. Pour
des profondeurs proches de \g/4, le mode de créneau est trés résonant et domine le couplage
avec le mode du réseau tout en affichant un volume modal faible. Dans ce cas, le rapport
Q/V du mode est grand mais il ne refléte pas une situation optimale.
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FIGURE 2.25 — Représentation du réseau et des grandeurs considérées pour le calcul du
facteur de mérite

A la place de cette quantité, nous considérerons le parameétre ¢ qui est défini sur le volume
représenté sur la figure 2.25 :

+W/2
¢ (w / / dxdy
() = LW‘E » w)f?

Avec W et L les dimensions définies sur la figure 2.25, £, le champ électrique selon Oy,
E; le champ électrique incident sur le réseau. Ce paramétre représente formellement, pour
une fréquence donnée et pour la zone définie sur le schéma 2.25, le rapport entre la densité
d’énergie du champ électrique normal a la surface et la densité d’énergie incidente électrique
sur la structure. La maximisation de cette quantité est précisément ce qui intéresse cette
étude pour I'augmentation de la composante du champ électrique au sommet du nanotube.
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Au vu des précédentes remarques sur 'algorithme FDTD et afin d’alléger la procédure
d’optimisation, I’étude numérique de ce facteur de mérite sera effectuée pour un métal par-
faitement conducteur avec la formulation 2D en polarisation TM de 'algorithme FDTD.
On rappelle que la dispersion des fréquences des modes en bord de zone de Brillouin reste
faible jusqu'a la longueur d’onde de 1.55um dans le cas de l'or (voir le calcul effectué sur
la figure 2.11). Aussi, cette approche parait raisonnable et une seule simulation en FDTD
dispersive sera effectuée a la fin de la procédure d’optimisation pour tenir compte des pertes
par absorption.

Il est également nécessaire de définir le ou les parameétres géométriques du réseau qui
seront étudiés dans cette optimisation. Concernant le taux de remplissage de la période,
celui-ci a été fixé par 'analyse de Fourier précédemment effectuée. Ainsi, les seuls paramétres
géométriques restant a notre disposition sont la largeur du réseau X et sa profondeur h.
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FIGURE 2.26 — Variation de ¢ en fonction de la largeur du réseau (a), en fonction de la
profondeur du réseau (b) (on rappelle que A\g = 2A)

La profondeur est un paramétre important dont I'influence sur la distribution modale
a été illustrée précédemment (voir commentaire du diagramme 2.17). L’augmentation de la
profondeur du réseau doit donc permettre d’augmenter la localisation du champ au niveau
du défaut. Pour analyser l'influence de ce paramétre avec une relative indépendance de la
largeur du réseau, on fixe celle-ci a 52A. La figure 2.26a présente la variation de ¢ en fonction
de la profondeur. On constate que deux régimes peuvent étre identifiés. Le premier jusqu’a
la profondeur 0.2A au cours duquel I’énergie au centre de la structure augmente da a la
localisation plus importante imposée par la partie imaginaire du vecteur d’onde. Ensuite un
second régime apparait ou I’énergie décroit. Celui-ci est le résultat du couplage au mode de
créneau évoqué plus haut. En raison de la compétition de ces deux phénoménes un optimum
de localisation apparait a la profondeur de 0.2A.

La largeur du réseau est le second paramétre a étudier. Elle détermine les pertes par
rayonnement sur les bords ainsi que la quantité d’énergie injectée dans le mode par diffrac-
tion. Ces deux effets sont visibles dans les deux pentes qui structurent la courbe de la figure
2.26a. Le paramétre ( est ici étudié en fonction de la largeur du réseau pour une profondeur
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de corrugation de 0.2A. Tant que la dimension du réseau reste plus petite que la longueur de
décroissance du mode, 'augmentation de la largeur du réseau contribue a la fois a réduire
le rayonnement par les bords et a collecter davantage d’énergie par diffraction. Dés lors que
cette limite est atteinte, évolution de la concentration est uniquement liée a la diffraction et
se poursuit sur une seconde pente plus faible. Globalement, on constate que la composante
normale du champ électrique augmente de maniére monotone avec la largeur du réseau.
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FIGURE 2.27 — Etude du réseau concentrateur avec I'algorithme FDTD dispersif

Cette constatation appellera a un arbitrage basé sur les performances électriques de la
cathode pour déterminer la largueur. En effet, les nanotubes seront uniquement disposés sur
un lobe de champ au centre de la cavité de surface. Par conséquent, I'extension latérale du
réseau doit avoir une limite relative a l’affaiblissement en densité de courant qu’elle pro-
voque sur la cathode. Dans cette étude, nous choisissons de limiter la largeur du réseau a
une longueur de 14 périodes pour maintenir la densité de courant & des valeurs acceptables
et limiter les effets associés au recouvrement des modes adjacents entre 2 réseaux voisins.

Maintenant que les dimensions du concentrateur de surface sont déterminées, il reste a
effectuer la simulation incluant le phénomeéne d’absorption dans le métal a ’aide de notre
modification dispersive de ’algorithme FDTD. Cette simulation nous a conduit au spectre
présenté sur la figure 2.27. Les 2 lignes pointillées indiquent la largueur spectrale du laser
1THz. 1l est intéressant de remarquer que la largeur spectrale du mode localisé est compatible
avec le battement a 1THz de deux lasers accordés au voisinage de 1.55um. Par ailleurs, la
distribution de champ permet de dimensionner la hauteur du nanotube qui sera disposé sur
une des 2 lignes de champ électrique au centre du défaut. Dans cette étude, nous avons
retenu une hauteur de nanotube de 1pum. A cette hauteur, on peut noter que notre réseau
engendre une facteur amplification du champ d’un facteur 10.

2.3.5 Conclusion

Dans cette partie, nous avons introduit la méthode numérique des Différentes Finies
résolues dans le Domaines du Temps. Celle-ci a été utilisée pour effectuer I'optimisation
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électromagnétique du réseau concentrateur. Dans le cadre de ce travail, elle a été spécifique-
ment modifiée pour traiter des effets d’absorption et de dispersion associés a la permittivité
du métal.

En nous appuyant sur la physique de la propagation des ondes de surface sur réseau mé-
tallique périodique, nous avons optimisé le concentrateur de surface pour nos besoins. Pour
cela, nous avons proposé une variable d’optimisation (paramétre () et déterminé un espace
des paramétres (hauteur et largeur du réseau concentrateur) pertinent pour effectuer cette
étude numérique. Nous avons ainsi abouti & une structure permettant de localiser le champ
électrique normal a la surface et d’amplifier celui-ci d’un facteur 10 par rapport au champ
électrique de 'onde incidente. Cette évaluation est donnée sur un des lobes central du mode
de cavité pour une hauteur de 1pum au-dessus de la surface du réseau.

Les concepts de champ proche que nous venons de développer doivent étre validé expé-
rimentalement. Pour y parvenir, la suite de cette étude va s’intéresser & une méthode de
caractérisation en champ proche de la cavité de surface.

2.4 La caractérisation expérimentale en champ proche

2.4.1 Introduction

Nous venons d’étudier numériquement le fonctionnement du réseau concentrateur pour
les besoins de la cathode THz. Nous allons maintenant nous intéresser a la validation expé-
rimentale du concept de concentration de surface. Pour cela, nous pouvons distinguer deux
approches :

— La premiére consiste a faire une mesure en champ lointain. Dans ce cas, un faisceau
laser serait envoyé en incidence normale sur le réseau puis analysé en réflexion pour
mesurer la quantité d’énergie cédée sous la forme d’ondes de surface. Cette mesure
est indirecte puisqu’elle permet de connaitre la réponse spectrale du réseau mais ne
permet pas d’accéder aux informations sur la structure du champ proche (voir partie
4.4.4.2 du chapitre 4).

— La seconde considére la mesure du champ électromagnétique a proximité immédiate du
réseau. Cela impose certaines contraintes expérimentales et notamment que le dispositif
de mesure ne perturbe pas le phénoméne observé. Dans ce cas la mesure est directe
mais plus contraignante expérimentalement.

Dans la phase de validation dans laquelle se place notre étude, il est d’abord important
de valider le champ proche du réseau concentrateur. Cela impose donc au dispositif de carac-
térisation de résoudre les variations de la composante du champ électrique perpendiculaire
a la surface pour des dimensions inférieures & 1.55um. Pour cela, des systémes tels que le
microscope optique de champ proche a balayage (en anglais Scanning Near-Field Optical
Microscope = SNOM) ou le microscope a effet tunnel optique (en anglais Photon Scanning
Tunneling Microscope = PSTM) peuvent étre utilisés :

— Le SNOM met en oeuvre un émetteur de photons de taille nanométrique qui balaie la
surface de I’échantillon. Les photons sont alors détectés soit en transmission, soit en
réflexion. Dans ce dernier cas, la pointe sert aussi de détecteur.

— Le PSTM nécessite que ’échantillon soit déposé sur un prisme en verre pour permettre
une illumination en réflexion totale interne. Une pointe nanométrique est alors déplacée
au dessus de la surface de I’échantillon de fagon a frustrer la réflexion totale. La pointe
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du PSTM est alors utilisée comme détecteur du champ optique a proximité de la
surface.

Ces dispositifs conviendraient a 1’étude de notre structure. Ils ne seront cependant pas envi-
sagés puisque nous ne disposons pas de ces appareillages dans notre laboratoire. Pour pallier
a cela, nous proposons de transposer les dimensions de notre probléme jusque dans la gamme
des hyperfréquences. Dans ce cas, la taille du réseau concentrateur devient macroscopique et
requiert une instrumentation pour la mesure du champ proche qui est a notre disposition.

Dans ce régime, la pénétration de I'onde dans le métal est de 'ordre du dixiéme de micron
pour une longueur d’onde atteignant quelques centimétres. Ainsi, on adopte usuellement la
description de métal parfait pour discuter des propriétés électromagnétiques des métaux, tel
que 'aluminium ou le cuivre, dans cette gamme spectrale. On rappelle alors que 'optimi-
sation numérique effectuée précédemment s’est appuyée sur un calcul en approximation de
métal parfait. Cette approche offre donc la possibilité a la fois de confirmer la structure du
mode concentré et de valider les bases de notre approche numérique.

Dans cette partie, nous présenterons le dispositif expérimental utilisé avant de s’intéresser
a I’étude de deux réseaux différents. Le premier a d’abord été congu pour valider le dispo-
sitif expérimental tandis que le second, correspondant au réseau concentrateur, a permis
d’effectuer la validation du réseau concentrateur qui intéresse cette partie.

2.4.2 Description du banc expérimental

Vv .
Antenne cornet VA Réseau —»

~30cm

Antenne filaire

Cable coaxial %

Analyseur de spectre z y

FIGURE 2.28 — Schéma du dispositif expérimental

La figure 2.28 présente le schéma du dispositif expérimental. Celui-ci est constitué d’un
analyseur de spectre permettant la mesure du courant circulant dans le systéme. Ces deux
ports sont reliés respectivement a une antenne cornet et une antenne filaire. La premiére an-
tenne constitue I'antenne excitatrice et émet une impulsion électromagnétique en direction
de notre réseau dont le spectre couvre la gamme spectrale entre 1GHz et 20GHz. L’utilisa-
tion de 'antenne cornet permet de former des fronts d’ondes sphériques avec une polarisation
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controlée. En disposant cette source a 2.5m du réseau, cela nous permet d’obtenir des fronts
d’ondes quasi-planaires dans la zone définie par le réseau.

La seconde antenne constitue ’antenne réceptrice et se trouve alignée perpendiculaire-
ment au plan du réseau pour détecter les courants induits par la composante du champ
électrique normale a la surface métallique. Elle a été fabriquée en dénudant 'extrémité d’un
cable coaxial hyperfréquence sur quelques millimétres. Le reste du cable conserve sa gaine
pour permettre de guider le signal mesuré jusqu’a ’analyseur de spectre tout en évitant le
couplage direct du signal incident. Le sommet de cette antenne est positionnée a quelques
millimétres du réseau de maniére a plonger entiérement 'antenne dans la zone de champ
proche. Le bras de support qui maintient cette sonde est fixé sur une monture permettant
la translation de la sonde dans les 3 directions d’espace.

2.4.3 Le champ proche sur le réseau de Bragg

2.4.3.1 Introduction

Avant de caractériser le réseau concentrateur, une premiére étape a été de valider notre
approche expérimentale sur une structure de référence. Ainsi, cette étude considére tout
d’abord le réseau lamellaire bipériodique présenté sur la figure 2.29 qui a été présenté pré-
cédemment sur la figure 2.15a. Celui-ci est composé d’une composante de couplage d’une
période de 25mm associée a une composante de Bragg. Cette structure bipériodique a été
réalisée en aluminium AU4G et intégre une succession de 9 motifs.
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FIGURE 2.29 — Profil du premier réseau étudié avec les dimensions suivantes : A=12.5mm,
a=0.6A, b=0.2A, h=0.3A, L;=21.75cm et L,=20cm

2.4.3.2 La cartographie des modes lents

Pour débuter ’étude des modes lents, un premier scan a été effectué dans la direction
périodique selon I'axe Ox en positionnant la sonde au centre du réseau selon Oy. Le spectre
moyen du signal mesuré durant le scan permet de tracer la courbe continue sur le graphe
de la figure 2.30a. On remarque la présence d’un pic résonant autour de 10GHz ainsi que
la présence de pics secondaires a plus haute fréquence. L’observation d’'un comportement
résonant pour une fréquence inférieure & 12GHz (celle du cone de lumiére pour Ay = 2A)
est un élément concordant avec le comportement du mode de bord de bande. Les données
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collectées lors de ce scan permettent d’afficher la distribution de |E,| correspondant a la zone
du pic central sur le graphe de la figure 2.30b. On obtient ainsi une distribution de champ
possédant ces maxima sur les bords extérieurs des créneaux du motif de base. On peut
constater que cette observation est en accord avec la simulation FDTD qui a précédemment
été effectuée sur la figure 2.15b pour illustrer le fonctionnement de cette structure.
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cisse et de la fréquence

FIGURE 2.30 — Résultats du scan selon la direction périodique

Pour comprendre I'origine des pics secondaires présents sur le spectre 2.30a, il est néces-
saire d’effectuer un scan dans la direction invariante selon 'axe Oy représenté sur le schéma
2.29. Pour cela, la sonde est préalablement disposée sur un maximum de champ électrique
selon la direction Ox. Il est alors possible de mettre en paralléle les résultats des deux scans
sur la figure 2.31 pour analyser plus en détail I'évolution de la distribution de |E.|. Sur le
scan (a) correspondant a la direction périodique, on distingue entre 9.5 et 10.5GHz le zoom
qui a été présenté sur la figure 2.30b. On peut également remarquer la présence de maxima
secondaires correspondant systématiquement a un mode de Bloch limité par une enveloppe
d’ordre 1. Sur le scan (b) correspondant a la direction invariante, la présence de modes
d’ordre croissant est manifeste & mesure que la fréquence augmente. Ceci caractérise le fait
qu’en raison des dimensions finies de la plaque, on assiste également & un comportement ré-
sonant dans la direction invariante de la plaque. En effet, les ondes de surface se réfléchissent
sur les bords de la plaque qui forment ainsi une cavité de dimension L; dans la direction
périodique et de dimension L, dans la direction invariante.

Pour confirmer la structure de ces modes & I’échelle de la plaque, une simulation FDTD
avec un algorithme 3D a été effectuée. Les cartographies bidimensionnelles des 4 premiers
modes résonant selon la direction invariante ont été reportées sur les figures 2.31 (c) a (f).
Ce calcul confirme bien les observations effectuées sur les deux scans expérimentaux (a) et
(b). Il est ainsi possible d’anticiper analytiquement la forme de ces modes a la surface de
la plaque. Pour cela, on distingue les ondes qui se propagent selon Ox avec les vecteurs
d’ondes k, = +7/A+nn/L; et les ondes qui se propagent selon Oy avec les vecteurs d’ondes
k, = £nm/L,. La formule globale correspondant a I'allure bidimensionnelle de ces modes
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X position {cm)
Y position {cm)

0
9.5 10 10.5 1 115 12 9.5 10 10.5 1 1.5 12
F (GHz) F (GHz)
(a) Scan expérimental selon Ox (b) Scan expérimental selon Oy

RLRLALALR LR IR
SIRIRLALE LRI IR

Fannne
AR LA

X/ A X/ A X/ A X/ A

(c) f A/c=0.412 (d) f A/c=0.438 (e) f A/c=0.463 (f) f A/c=0.488

FIGURE 2.31 — (a) Mesure expérimentale du spectre de |E.| en fonction la position selon
Ox, (b) Mesure expérimentale du spectre de |E,| en fonction la position selon Ox, (c) & (f)
Cartographie des modes (1,1), (1,2), (1,3) et (1,4) a la surface obtenue par FDTD 3D

peut s’écrire ainsi :

B (w,y) = cos("0)sin( -)sin( )

On note toutefois la présence d’effets de bord dans la direction invariante qui rendent
utile le recours a la simulation 3D pour analyser plus finement la structure modale. Cette
simulation permet d’exprimer la moyenne du champ électrique normal a la surface pour
comparer avec celle mesurée expérimentalement. Elle est tracée en pointillés sur la figure
2.30a. On constate dans ce cas une atténuation forte des pics secondaires. Par conséquent, la
présence de ces pics sur le scan expérimental traduit le fait que le front d’onde incident n’est
qu’approximativement planaire. En raison de la dispersion des orientations du vecteur d’onde
incident, on couple I’énergie incidente a plusieurs modes résonant a la surface du réseau. La
simulation 3D aura ainsi permis de prendre en compte un phénomeéne se produisant dans
la direction d’invariance du réseau. Par conséquent, si la démarche 2D a été considérée au
cours de cette étude, notamment pour la faisabilité de I'optimisation paramétrique, elle ne

doit pas faire oublier ces limites. En particulier, lorsque les problémes étudiés ne sont pas
strictement invariant.
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2.4.4 Le champ proche sur le concentrateur

2.4.4.1 Introduction

Le dispositif expérimental ayant été éprouvé avec le premier réseau, nous allons mainte-
nant nous intéresser au profil du réseau concentrateur. Pour cela, nous considérons le réseau
présenté sur la figure 2.32. On notera que la largeur du réseau selon Ox est plus courte que
pour le réseau résultant de 'optimisation avec 8 périodes au lieu de 14. Cette réduction en
taille a été envisagée autant pour permettre la simple validation du concentrateur que pour
manipuler des réseaux plus légers (=~ 9kg pour un réseau de 14 périodes de profondeur 0.8A)
avec la possibilité d’explorer des parameétres géométriques & moindre cofit.
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FIGURE 2.32 — Schéma de l'expérience de mesure en champ proche du concentrateur avec
A=1.5cm, a=0.7A, b=0.3A, L1=22.5cm, L2=22.5cm

2.4.4.2 Cartographie du mode concentré

Dans un premier temps, le profil du champ électrique normal & la surface a été étudié
dans le cas d’un réseau de profondeur 0.26A. Nous présentons sur la figure 2.33a, le résultat
du scan dans la direction Ox au centre du réseau. On constate qu’une résonance s’exprime a
9.28GGHz avec un mode dont I'enveloppe est localisée davantage au centre de la structure en
comparaison au réseau précédent. Cette caractéristique est précisément ce qui est attendu
pour le mode de cavité. La figure 2.33b illustre plus clairement le profil obtenu le long de
la direction périodique. Une simulation a l'aide de l'algorithme FDTD en 2D dans le cas
métal parfait a été effectuée avec les paramétres de ce réseau et nous a permis de calculer
la courbe en pointillées pour la composante du champ électrique normal & la surface. On
peut constater que les deux profils sont trés proches moyennant une légére asymétrie du
profil expérimental. Celle-ci a été remarquée deés lors que la sonde possédait un léger tilt
relativement & la normale du réseau. Les fréquences de résonance expérimentales et simulées
sont également trés proches avec une erreur relative de 'ordre du dixiéme de GHz.

Afin de valider le comportement associé au réseau concentrateur, il est important de
considérer la dépendance de la localisation du champ électrique en fonction de la profondeur
de la corrugation. Pour cela, nous avons étudié¢ les modes localisés sur 3 réseaux de plus
grande profondeur : 0.34A, 0.42A et 0.82A. La figure 2.34 présente les scans effectués sur ces
réseaux a la fréquence du mode de cavité. Il est ainsi remarquable de voir que 1’on passe d'un
mode relativement délocalisé sur I’ensemble de la structure dans le cas du premier réseau peu
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FIGURE 2.33 — (a) Mesure expérimentale du spectre de |E.| en fonction la position selon Ox.
(b) Enveloppe du mode a f=9.28GHz (ligne continue : mesure, ligne pointillée : simulation
FDTD2D )

profond & un mode qui s’exprime uniquement sur 2 périodes dans le cas de la plus grande
profondeur explorée. L’effet de localisation associé a ’accroissement de la partie imaginaire
de k, en fonction de la profondeur est donc clairement mis en évidence par le biais cette
expérience.
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FIGURE 2.34 — Enveloppe du mode de défaut pour différentes profondeurs explorées

Par ailleurs, il est intéressant de remarquer que le niveau de signal du champ électrique
mesuré suit une dépendance associée i I'expression des différents mécanismes de pertes sur
le réseau. Entre le premier réseau et les deux suivants, on constate que l'intensité du signal
mesuré augmente par le fait que la localisation du champ au centre de la structure permet
de réduire les pertes par rayonnement au niveau des bords du réseau. Ensuite on assiste a
la réduction progressive de l'intensité du champ jusqu’au dernier réseau par le fait que 'on
couple fortement 1’énergie du mode localisé avec celle d'un mode de créneau.

Pour témoigner de ce couplage, nous considérons le graphe de la figure 2.35 dans lequel
nous avons représenté la dispersion fréquentielle du concentrateur en fonction de la profon-
deur (courbe inférieure). Dans cette caractéristique, la ligne continue est le résultat d’un
calcul effectué par la méthode FDTD 2D tandis que les 5 points représentent les fréquences
relevées expérimentalement (une mesure a 0.16A a été ajoutée pour préciser I’analyse). On
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FI1GURE 2.35 — Courbe inférieure : dispersion fréquentielle pour les différentes profondeurs ex-
plorées (ligne continue : simulation, croix : valeurs mesurées). Courbe supérieure : dispersion
fréquentielle pour le mode de créneau avec e = 0.7A

note tout d’abord un bon accord entre les valeurs simulées et les valeurs expérimentales
confirmant ainsi la pertinence de la méthode 2D pour la simulation du concentrateur. En-
suite, on constate que la fréquence est décroissante avec la profondeur du réseau. Le régime
des fortes profondeurs ayant été précédemment associé a I’émergence des modes de créneaux,
nous représentons également sur la figure 2.35 la dispersion du mode de créneau (courbe su-
périeure) correspondant & une largeur de créneau de 0.7A. On remarque que la variation
de la dispersion des deux courbes suit une dépendance analogue indiquant que l'origine de
cette décroissance peut vraisemblablement étre attribuée au couplage du mode localisé avec
le mode de créneau.

2.4.5 Conclusion

Dans cette partie, nous avons étudié la caractérisation en champ proche du concept de
concentrateur de surface. Pour cela, nous avons utilisé les propriétés des ondes de surface afin
de transposer le fonctionnement de notre réseau dans la gamme hyperfréquence. Ceci nous
a conduit a la conception d’un banc expérimental permettant de cartographier les modes de
champ proche des surfaces métalliques.

Nous avons d’abord validé ce dispositif par ’étude d’'un réseau bipériodique. Ce premier
test nous a permis d’apprécier la bonne correspondance entre les images expérimentales et
numériques des modes étudiés. Il aura également mis en évidence les phénoménes pouvant in-
tervenir dans la dimension d’invariance de notre probléme. A la suite de cette caractérisation,
nous avons effectué I’étude du réseau concentrateur. Les cartographies relevées se sont alors
révélées en accord avec nos simulations (fréquence, structure modale) et notre compréhension
de la physique de ce réseau (évolution fréquentielle avec profondeur créneau).

Cette étude expérimentale a permis de valider notre approche du réseau concentrateur.
Elle est donc prometteuse pour la suite de I’étude mais ne doit pas faire oublier ces limites.
Par exemple, celle-ci ne prend pas en compte la perturbation du mode de surface par la
présence d’un nanotube.
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2.5 Le concentrateur bidimensionnel

2.5.1 Introduction
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FIGURE 2.36 — (a)Présentation de la structure 2D considérée. (b)Dispersion dans 'espace
réciproque de cette structure dans la premiére zone de Brillouin d’aprés Plouin et al. [30].

La fabrication de la cathode THz s’appuiera sur le concentrateur de surface 1D. Cepen-
dant, dans la perspective d’accroitre 'amplification du champ électrique au voisinage du
nanotube, nous avons également étudié la possibilité de réaliser une concentration du champ
proche en 2D. Cette démarche s’inscrit dans la continuité 'optimisation de la densité d’éner-
gie électromagnétique en considérant l'augmentation du rapport entre le temps de vie du
mode localisé et le volume modal. Cette nouvelle approche suggére donc la transposition du
concept de BIP en 2D et en particulier pour les réseaux parfaitement métallique. Si cette
propriété a été illustrée par M. Qiu pour des réseaux de trous [31], nous I’étudierons pour
la géométrie complémentaire présentée sur la figure 2.36a, définie par un réseau de plots pé-
riodique a maille carrée. Celui-ci posséde une localisation de champ favorable a I'interaction
avec les nanotubes.

L’étude des modes du champ proche sur une telle surface de dimension infinie montre
une dispersion faisant apparaitre une BIP dans certaines directions de propagation du plan
[30]. Celle-ci est représentée dans la premiére zone de Brillouin 2D sur la figure 2.36b pour
deux profondeurs différentes. De la méme maniére que dans le cas 1D, on constate que la
BIP engendrée par la périodicité du réseau est d’autant plus importante que la profondeur
de la structuration est importante. Toutefois, a la différence du cas unidimensionnel, le bord
de bande se situe au point M dans l’espace réciproque et correspond donc a des vecteurs
d’onde de module v/27/A alignés selon les diagonales du réseau.

En utilisant ’algorithme 3D de la méthode FDTD, il est possible de calculer en ce point
spécifique 'enveloppe du champ électrique normal a la surface pour le mode de Bloch d’ordre
1. Celui-ci est représenté sur la figure 2.37 avec le dessin de la structure simulée (a) et la
cartographie du champ (b). On constate ainsi que la distribution spécifique des extrema du
champ est en accord avec la symétrie associée a la propagation des ondes de surface au point
M. Ce mode correspond donc bien a l'interférence constructive des ondes qui se propagent
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FIGURE 2.37 — (a) Réseau 2D périodique considéré dans la simulation avec h=0.2A. (b)
Cartographie du champ E,(x, z) au point M & la surface du réseau

selon les deux diagonales du réseau.

Depuis cette configuration, il est possible d’obtenir des modes localisés du champ en
exploitant la présence de la BIP. Pour cela et de maniére équivalente au cas unidimension-
nel, il est nécessaire d’introduire un défaut dans la périodicité du réseau afin de permettre
Iexistence d’états dans la BIP. Dans le cas du concentrateur 1D, de tels modes ont été obte-
nus en générant une dislocation au centre de la structure. La réalisation de cette opération
n’est pas aisée pour les périodicités bidimensionnelles et fera préférer les défauts générés par
substitution. Par exemple, on pourra considérer la suppression d’un plot métallique afin de
remplacer celui-ci par 'indice du milieu extérieur au réseau. De précédents travaux, effec-
tuées par Stabellini et al. [32], ont étudié cette problématique et montré qu’une optimisation
de la substitution pouvait mener a des modes localisés possédant des facteurs de qualité
trés importants. Dans ce cas, 'approche se base sur une modification a la fois localisée et
progressive du profil périodique, par analogie avec des approches réalisées dans les cristaux
photoniques ayant menées a I'obtention de valeurs théorique records @ ~ 20.10° [33, 34].
La modification géométrique présentée sur la figure 2.38a a ainsi été effectuée au centre du
réseau 2.37a. Elle a conduit a la cartographie du champ présentée en 2.38b ot 'on constate
qu'une localisation importante du champ a été obtenue. Le caractére progressif du défaut
introduit permet d’éviter une dispersion trop importante du vecteur d’onde et ainsi le cou-
plage aux modes radiatif du champ. Grace a cette optimisation le facteur de qualité de la
structure présentée est de Iordre de 2.10°.

Au vu du rapport @/V important associé a cette structure, il semble intéressant de
concevoir son utilisation dans le cadre de notre application. Toutefois, la périodicité du
réseau présentée en 2.37a n’intégre qu’une simple composante de Bragg et ne permet pas
d’obtenir un couplage avec le champ radiatif. Nous allons donc détailler une approche de
cette problématique dans la suite de cette partie.
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FIGURE 2.38 — (a) Principe de la modification géométrique opérée au centre du réseau 2D
2.37a. (b) Cartographie du champ E,(z, z) pour la fréquence du mode localisé & la surface
du réseau de Bragg modifié
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FIGURE 2.39 — Modification du réseau de Bragg 2d permettant I'insertion d’une composante
de couplage.

2.5.2 Introduction de la composante de couplage

Pour obtenir le couplage au réseau de Bragg 2D, il est nécessaire de produire un couplage
en phase avec le vecteur d’onde au point M dans les deux directions diagonales. Pour insérer
cette périodicité diffractive, nous choisissons une modification légére de la périodicité telle
que présentée sur la figure 2.39. A 1’échelle du réseau, celle-ci posséde en moyenne la symé-
trie associée au point M avec une période de 2v/2A qui est deux fois plus importante que
la composante de diffraction d’ordre 1 dans cette direction. Ainsi, cette composante permet
d’introduire un couplage au réseau de Bragg par son 2éme ordre diffracté. Pour analyser
I'impact global de cette modification dans la premiére zone de brillouin, nous calculons sur
la figure 2.40 'intensité des composantes de Fourier dans ’espace réciproque pour un réseau
constitué de 12x12 périodes A avant et aprés modification. Sur le réseau modifié, on observe
’apparition de la composante de diffraction d’ordre 2 en (k,, k,) = (0.25,0.25)7/A ainsi
qu’'une composante de diffraction d’ordre 1 (k,,k,) = (0.5,0.5)7/A d’amplitude plus faible
mais également introduite par I'intermédiaire de cette modification. Elle permettra d’induire
un couplage au réseau de Bragg par son premier ordre diffracté. L’intensité de ce diagramme
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FIGURE 2.40 — Intensité des fréquences spatiales dans la premiére zone de Brillouin pour un
réseau de 12x12 périodes (a) avant modification (b) aprés modification

a été normalisée par 'intensité de la composante de Bragg non modifiée. On constate ainsi
que l'intensité de la composante au point M est trés faiblement perturbée. Ainsi, au point
M cette modification géométrique permet d’introduire un couplage au champ radiatif tout
en perturbant trés légérement la périodicité sur laquelle se développe les modes de Bloch.

Une simulation FDTD 3D a été effectuée pour évaluer la réponse électromagnétique de
cette structure. Pour cela, une structure de 12x12 périodes A avec une de profondeur de
h = 0.4A a été considérée. L’excitation est réalisée en incidence normale avec un pulse
gaussien de largeur a mis hauteur Af/fy = 1 et centré a la fréquence du mode M. Le spectre
moyen de £, a la surface du réseau est présenté sur la figure 2.41a. On constate qu’'une
résonance possédant un facteur de qualité de 1000 s’exprime a la surface du réseau a la
fréquence a laquelle, d’aprés la figure 2.36b, le mode de point M est attendu. En analysant la
cartographie 2D correspondante en 2.41b, on constate que la symétrie de celle-ci correspond
bien a celle du mode de point M.

Néanmoins, il est a noter que le motif introduit ne posséde pas exactement toutes les
symétrie de rotation associées au point M et implique donc que ce réseau soit sensible a
la polarisation. En conséquence, seule une polarisation incidente orientée selon Oz permet
d’exciter efficacement le mode de surface au point M sur ce réseau.

2.5.3 Le concentrateur 2D

Nous allons maintenant considérer 'introduction du défaut qui a été présenté sur la
figure 2.37a. Au vu de la géométrie du défaut, il est possible de réaliser sont insertion sur
le réseau sans pour autant perturber la composante de couplage que nous avons introduite
précédemment. Le résultat de cette opération est présenté sur la figure 2.42 avec le dessin
de la cellule centrale du réseau.

En conservant les paramétres du précédent réseau 2D, nous avons simulé le champ proche
du réseau avec ce nouveau design. La figure 2.43a présente en particulier le spectre moyen
de E, sur lequel on peut voir qu'un mode avec un facteur de qualité de 300 a été excité
a une fréquence légérement supérieure au mode de point M. Cette fréquence se situe donc
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FIGURE 2.41 — (a) Spectre moyen de E, a la surface du réseau. (b) Cartographie de £, a la
surface du réseau pour f=0.4071 ¢/A
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FIGURE 2.42 — Schéma de I'expérience de mesure en champ proche

comme attendu dans la BIP du réseau. L’excitation du mode localisé est confirmée avec la
cartographie du champ normal a la surface présentée sur la figure 2.43b. On constate que le
champ électrique a été fortement confiné au centre de la structure et notamment sur le plot
au niveau du défaut central sur lequel I'implantation d’un nanotube de carbone pourrait étre
réalisée.

Il est clair que, da a la modification relativement importante de la structure, il n’est plus
possible d’atteindre des facteur de qualité aussi importants que dans le cas non perturbé.
Néanmoins, cette configuration permet d’aboutir a une cavité de surface possédant un facteur
de qualité plus important que dans le cas unidimensionnel pour un volume modal plus faible.
Aussi, sans que le facteur d’amlpification du champ électrique au centre de la cavité n’ai été
calculé dans cette approche prospective, il est certain qu’un gain appréciable est a attendre
de cette configuration.

2.5.4 Conclusion

Dans cette derniére partie, le concept du concentrateur de surface a été exploré jusque
dans le cas bidimensionnel. En nous appuyant sur une précédente étude de notre laboratoire,
nous avons apporté une solution au couplage radiatif avec les modes lents bidimensionnels.
Notre étude a ainsi montré qu’un couplage avec les modes de point M était envisageable au
prix d’une légére modification de la périodicité.
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FIGURE 2.43 — (a) Spectre moyen de E, a la surface du réseau. (b) Cartographie de £, a la
surface du réseau pour f=0.4108 ¢/A

En intégrant cette modification dans la périodicité d’une cavité 2D, nous sommes par-
venus & la conception d’un concentrateur 2D. Le facteur de qualité ainsi que le volume du
mode concentré permettent envisager des performances accriies par rapport a 'approche
unidimensionnelle.

2.6 Conclusion

Ce chapitre nous a permis de présenter la Physique des ondes de surface sur des surfaces
périodiquement structurées, ceci dans le but d’élaborer un dispositif de couplage sur la ca-
thode THz. Le concept de "concentrateur de surface" a ainsi été développé puis optimisé.
Ce réseau permet de coupler une onde plane en incidence normale & un mode de cavité dont
le champ électrique normal & la surface est fortement localisé au centre de la structure. Nous
sommes alors parvenus a une amplification d’un facteur 10 & une hauteur de 1um au dessus
de la zone centrale du concentrateur.

Le concept a ensuite été validé expérimentalement grace a la conception d’'une méthode
d’imagerie du champ proche réalisée dans le domaine hyperfréquence. Cette technique nous
a permis d’avoir acces expérimentalement a la structure des modes du champ proche. Elle
a ainsi confirmé le comportement de deux structurations métalliques proposées au cours de
notre présentation (réseau de Bragg avec couplage et réseau concentrateur).

Pour finir, un travail de simulation a été effectué sur des réseaux possédant deux dimen-
sions de périodicité. Nous avons ainsi montré qu’un couplage radiatif pouvait étre obtenu a
la surface d’un réseau bimensionnel et pouvait permettre I'excitation d'un mode de cavité
2D. Le réseau ainsi réalisé agit a la maniére qu’une lentille de focale nulle.

Le travail que nous avons réalisé sur le concentrateur de surface est une premiére étape
vers la conception de la cathode THz. Il est maintenant nécessaire de s’intéresser aux pro-
priétés du réseau de nanotube de carbone qui lui sera associé.
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3.1 Introduction

Pour compléter le dimensionnement de la cathode THz, il est maintenant nécessaire de
considérer les propriétés d’émission de champ des nanotubes de carbone. Pour cela, ce cha-
pitre commencera par détailler les propriétés individuelles et collectives des nanotubes de
carbone en régime émission de champ. Au cours de cette présentation, les notions de base
pour la conception des cathodes a nanotubes seront développées dans I'intérét de notre étude.
Toutefois, notre propos pourra se révéler plus général lorsque l'intérét des thémes abordés
sera plus large que le cadre de ce travail.

Nous considérerons ensuite I'interaction des nanotubes avec les ondes de surface. En effet,
le couplage du champ électrique optique avec les électrons de conduction du nanotube est
une condition nécessaire pour moduler ’émission de champ. Or, si les propriétés optiques des
nanotubes monoparois sont relativement bien identifiées, cela n’est pas le cas des nanotubes
multiparois ou des nanofibres de carbones qui possédent une structure cristallographique plus
complexe. Nous tenterons néanmoins d’avancer plusieurs arguments en faveur du couplage
optique.

Dans une troisiéme partie, nous aborderons la description de la cathode THz dans son
intégralité en considérant I’association du réseau de nanotubes de carbone a la surface des
réseaux concentrateurs. Nous détaillerons alors les principales dimensions de cet assemblage
pour préparer la fabrication de la cathode. Cela nous permettra de procéder alors a une
estimation des performances de notre cathode.

3.2 Les cathodes froides a base de nanotubes de carbone

3.2.1 Introduction

[’émission de champ est un phénoméne qui fut découvert par R.W. Wood en 1897 [1]
aprés 1’étude de la décharge entre deux électrodes en platine dans le vide!. La nature de ce
phénoméne est basée sur le comportement collectif des électrons et a donc nécessité les dé-
veloppements de la physique statistique de la fin années 1920. La statistique de Fermi-Dirac
décrivant leur probabilité d’occupation des états d’énergies fut introduite en 1926 par Fermi
et Dirac. En 1927, Sommerfeld I'appliqua a la description des métaux en utilisant le modéle
de I’électron libre de Drude. En se basant sur ces travaux, la premiére modélisation de I'effet
tunnel d’un métal vers le vide fut développée par R.H. Fowler et L.W. Norheim en 1928.
Depuis, cette théorie porte le nom de ces deux principaux fondateurs. Elle connut par la suite
de nombreux raffinements qui élargirent son domaine de validité au-dela de la température
du zéro absolu. En 1956, les travaux de Murphy et Goods permirent notamment d’établir la
distinction entre le régime de ’émission thermoionique du régime de 1’émission de champ |[3].

Prés d’un siécle aprés la découverte de Wood, les nanotubes de carbone découverts par
[jima [4] furent étudiés en émission de champ par De Heer et al [5] et Rinzler et al. [6].
Sur la base de ces découvertes, les premiéres cathodes & nanotubes de carbone furent dé-
veloppées |7, 8] puis étudiées en émission de champ [9, 10|. Dans cette partie, nous allons

1. Ce scientifique fut également a l'origine de la premiére mise en évidence expérimentale des ondes de
surface en étudiant les amplitudes des ordres diffractés par un réseau de diffraction [2]. Tl se trouve ainsi &
Porigine des deux principaux phénoménes sur lesquels repose le fonctionnement de la cathode THz



3.2. LES CATHODES FROIDES A BASE DE NANOTUBES DE CARBONE 89

aborder les apports de ces différentes étapes afin d’aboutir a une compréhension globale du
comportement des cathodes a nanotubes de carbones.

3.2.2 Emission de champ d’un métal

La compréhension de I’émission de champ des nanotubes de carbone se base sur la théorie
de Fowler-Nordheim. Nous allons en donner les principaux détails afin de pouvoir décrire le
phénoméne non-linéaire de mélange qui intéresse cette étude. Pour autant, nous ne serons
pas exhaustifs sur les développements théoriques associés a ce modéle, I'objectif étant d’en
fournir une compréhension globale et orientée vers nos besoins.

3.2.2.1 Densité du courant tunnel

Tout d’abord, nous considérons une interface plane métal-vide dont la description sera
envisagée dans un systéme de coordonnée 1D. L’axe unique du systéme sera noté Ox et
orienté positivement dans le sens métal-vide. On considére qu’un champ électrique -F est
appliqué sur cette interface pour permettre 'extraction des électrons du métal. Pour un
champ suffisamment fort, la figure 3.1 montre que la barriére de potentiel a 'interface devient
fine et donc propice au passage des électrons par effet tunnel dans le vide. Il est ainsi possible
de calculer la densité du courant émis par cette jonction.

La densité de courant : Celle-ci peut étre calculée d’aprés la loi d’Ohm (J=nev) :
dJ = evydn (ki) D (E,, F)

avec e la charge de I’électron, v, la vitesse d’un électron selon Ox, dn la densité d’électrons
possédant un vecteur d’onde selon Ox compris entre k, et k, + dk,, D la probabilité de
transmission a travers la barriére de potentiel d’un électron d’énergie cinétique E, selon Ox.
L’énergie selon Ox d’un électron libre a l'intérieur du métal est donnée par :

h2k?2
E, = g
2m
et sa vitesse électronique selon Ox par :
10E, hk,
/UQK = — =
h Ok, m

et la densité d’électrons par :
R +o0o “+oo
dn (k) = g (k:) dk, / f(Ey, Ep, T) dk,dk.

avec la densité d’état dans ’espace réciproque :

- 2
F)=—
1(F) = oy
On rappelle que les électrons sont des fermions et que le principe d’exclusion de Pauli impose
alors un peuplement pair de chaque état d’énergie. Ceci justifie I'apparition du facteur 2

associé a la densité d’état ainsi que l'utilisation de la statistique de Fermi-Dirac f qui exprime
la probabilité d’occupation des états d’énergies :

~1
f(E., Ep,T)= [1 + exp (%)}
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avec kp la constante de Boltzmann et T la température électronique.

L’expression finale du courant est finalement mise sous la forme suivante :

hk, d3k
J = 2e/f(Ex,EF,T)D(Ex,F) — = (3.1)
k m (2m)
6~
Meétal Vide
.......... E\«'
Z 4l
et Barriére triangulaire
g V(x)=E, - eFx
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FIGURE 3.1 — Diagramme de la jonction métal-vide en régime d’émission de champ

La probabilité de transmission : D’aprés la figure 3.1, on exprime le potentiel au
voisinage de la jonction métal-vide en tenant compte de la charge image :
1 e?

— > 3.2
pE— pour x> T (3.2)

Vi(z)=0 pour x < To (3.3)

V(z)=Epr+¢—eFz—

Avec F le champ électrique (en V/m), ¢ le travail de sortie (en €V) et Ep 'énergie du
niveau Fermi (en eV).

Le calcul de la transparence de la barriére D (E,, F') nécessite la résolution de 1’équation
de Schrodinger avec expression du potentiel V' (x). Cette opération nécessite le raccord des
fonctions d’onde au voisinage de la barriére, un calcul qui reste analytique dans le cas de la
barriére de potentiel triangulaire. Toutefois, si on tient compte de 'effet de la charge image,
il est nécessaire de procéder a une approximation dite WKB. Ces initiales correspondent aux
scientifiques Wenztel, Kramers et Brillouin qui mirent indépendamment en oeuvre cette mé-
thode en 1926. En procédant a cette approximation, il est possible de mettre la transparence
de barriére sous la forme suivante :

2m [*?
Dwkp (E,) =exp [—QUﬁ/ V'V (z) — Eydx
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Dans le cas d’une émission froide, la distribution de Fermi-Dirac indique que les électrons
traverseront majoritairement la barriére a ’énergie du niveau de Fermi. Fowler et Nordheim
[11, 12| ont donc effectué le développement limité de Dy kg (E,) au voisinage de Ep :

e 4/2mu (y) ¢*/?
D ~ Fexp | —
WEBE fon et (y) T ( 3heF

Finalement, en intégrant ’équation 3.1 sur I’ensemble des valeurs de k pour une température
ambiante de 300K, on obtient la densité de courant en fonction du champ appliqué :

Jrn (F) =

e e 4v/2mu (y) ¢*/?
4 (21)” higt? () 3heF

Les fonctions v et t sont dites elliptiques de Nordheim et sont exprimées en fonction de y
qui correspond a l’abaissement relatif du travail de sortie di a la charge image :

¢ ¢\ 4o

_%_1 e3F

Elles peuvent étre approchées avec les expressions suivantes [13] :

v (y) =~ 0.96 — y>
t(y) =~ 1.049

Soit en exprimant numériquement toutes les valeurs de 'expression Jry :

B
JFN = AFNerxp (—ﬂ> (34)

avec

1.42 x 108 (10.4
Apn = exrp

¢ Vo

Avec F le champ électrique en (V/m), ¢ le travail de sortie (en eV) et J la densité de courant
(en A/cm?).

) et Bpy = 6.56 x 10°¢%/?

Le calcul de l'intensité émise peut étre effectué a partir de la surface émettrice Ay tel
que :
Irn = AoJrn

En réalité, I'émission électronique se trouve souvent distribuée sur des sites discrets corres-
pondant aux irrégularités géométriques des surfaces émettrices (nanoprotusions, joints de
grain). Cela rend donc peu indicatif le calcul théorique de la surface pour évaluer quan-
titativement le courant émis. Néanmoins, si la densités de sites émetteurs reste homogéne
a grande échelle, elle pourra permettre des raisonnements relatifs. On pourra ainsi prédire
qu’'une cathode deux fois plus grande pourra émettre deux fois plus de courant. On pourra
aussi introduire la densité spatiale de sites émetteurs n, dans les calculs pour rendre compte
de ce phénomeéne.

Le caractére exponentiel de la relation de Fowler-Nordheim mena les expérimentateurs a
utiliser des diagrammes logarithmiques pour tracer leurs données. Une représentation gra-
phique s’est progressivement imposée & partir d’'une reformulation de I’équation 3.4 :
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FIGURE 3.2 — Diagramme de Fowler-Nordheim expérimental réalisé par E.W. Miiller en 1955
présentant les densités de courant émises par différents plans cristallins du Tungsténe [14]

1
Y = —BpyX +log (Apn) avec X = 7 et Y =log [%1 (3.5)

Celle-ci permet d’obtenir une dépendance linéaire dans le graphe Y=f(X'). Nous verrons
dans ce travail que cette représentation permet ainsi d’accéder rapidement aux informations
essentielles & la compréhension du phénomeéne d’émission de champ. On constate en parti-
culier que la pente de I’intensité mesurée est ainsi proportionnelle a ¢%2. Une illustration
de cette simplicité d’usage est donnée sur la figure 3.2 dans le cadre d'une étude de Miiller
en 1955 sur les plans cristallins du Tungsténe [14]. Cette représentation permet d’identifier
clairement la dispersion de la densité de courant en fonction du travail de sortie qui est
associé a chaque plan cristallin.

3.2.2.2 Distribution en énergie

L’expression de la distribution totale en énergie des électrons émis par la jonction s’écrit

tel que :
dJ(E) 2e / hk, d3k
= E. Er,T D(E,, F)—
dFE ( 7r)3f( r ) |k|=M ( ) m (27T)3

h2

L’intégration de la probabilité de transmission D méne & I'expression suivante [15, 16] :

_4\/%¢3/2 1 [ \/%(bl/Q
e

3heF . 1+ exp (E;;?F)

dJ(E) V2m  eF

dE  4(2m2 o2

pour E > Ep pour E < Ep
pente X 1//§T pent@ o F/\/a
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L’interprétation de la dépendance en énergie de cette formule peut s’effectuer en analysant
chaque membre séparément. Pour cela, nous omettons la premiére partie de ’équation qui ne
dépend pas explicitement de I’énergie. La seconde partie refléte la variation de la statistique
de Fermi-Dirac et induit donc une décroissance proportionnelle & 1/kT pour les énergies au
voisinage de Er. La troisiéme partie correspond a la probabilité de transmission et augmente
donc avec l'affinement progressif de la barriére quand le champ électrique I augmente. Cet
accroissement est proportionnel & F'/1/$ au voisinage de Er. Le produit de ces deux variations
de sens opposé conduit a la présence d’un pic au voisinage de I’énergie de Fermi. Celui-ci est
illustré sur les graphes de la figure 3.3 pour un travail de sortie de 4.9eV.

—— F=2kV/pm
----- F=4KkVIum
0.8} 0.8} -——=- F=6kV/pm ||
8 8
T 06f T 06f
E E
[*] [*]
4 2
w L w L
g 04 g 04
3 3
0.2} 0.2t

0.5 1

(a) F = 3kV/um

FIGURE 3.3 — (a) Evolution de la distribution totale en énergie en fonction de la température.
(b) Evolution de la distribution totale en énergie en fonction du champ électrique.

Sur la figure 3.3a, le champ électrique appliqué sur la jonction est fixé pour différentes
valeurs de la température. En augmentant I’étalement de la distribution de fermi-dirac, des
électrons de plus forte énergie sont amenés a traverser la barriére. Cela engendre comme
attendu un étalement du pic d’émission pour les énergies supérieures & Fr. Sur la figure
3.3b, la température est fixée pour différentes valeurs du champ électrique. L’augmentation
du champ réduit ’épaisseur de la barriére et augmente ainsi la transparence de la barriére
pour les énergies inférieures & Fr. On assiste donc a un étalement du pic pour ces énergies.
Pour chaque exemple, en mesurant les pentes des flancs de ce pic, il est possible de déterminer
le travail de sortie ainsi que la température d’émission électronique.

3.2.2.3 Processus non-linéaires

L’expression 3.4 montre que ’équation de Fowler-Nordheim est non-linéaire. Ainsi, en
ajoutant un terme oscillant au potentiel appliqué sur la jonction, il devient possible d’ef-
fectuer des opérations de conversion fréquentielle telles que la rectification ou le mélange
de fréquences. Cependant, il est a4 noter que le calcul de cette formule a été établi dans le
cas d’un champ électrique statique appliqué sur la jonction tunnel. La considération d’une
barriére de potentiel dépendante du temps nécessite donc de définir la limite de validité de
ce modele.
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Le temps de traversée tunnel : Pour cela, une comparaison doit étre établie entre la
période de 'onde incidente et le temps que I’électron met pour traverser la barriére tunnel.
En effet, si I’électron traverse la barriére tunnel plus rapidement que la période de 'oscilla-
tion du potentiel alors le probléme de I'effet tunnel peut étre traité de maniére quasistatique
et I’équation de Fowler-Nordheim peut étre considérée valide. Au contraire, si I’électron est
plus lent, celui-ci subira un potentiel variable dont I’équation de de Fowler-Nordheim ne rend
pas compte. Par conséquent, la détermination d’un temps de traversée tunnel est importante
pour pouvoir exprimer cette condition.

Mais bien qu’elle soit simple en apparence, cette question pose un probléme fondamen-
tal de la Physique qui suscite de nombreux débats dans la communauté scientifique. Ces
controverses sembles paradoxales car 1'utilisation de ’effet tunnel est aujourd’hui largement
répandu dans les appareils commerciaux. Pour illustrer simplement le probléme, on peut se
reporter au potentiel de la figure 3.1. On constate alors qu’un calcul classique de I’énergie
cinétique d’un électron selon Ox méne & E, — V(x) et conduit a attribuer une vitesse ima-
ginaire aux électrons a l'intérieur de la barriére. Afin de parvenir & une définition réelle du
temps, différentes approches ont été proposées au cours du 20éme siécle [17]. Elles n’ont
toutefois toujours pas permis d’aboutir & un consensus général sur la nature exacte d’une
telle expression.

| |
métal vide métal vide

(a) y>>1 (b) v << 1

FIGURE 3.4 — Illustration des régimes de photomodulation (a) et de modulation optique (b).

Au dela de la controverse, il est important pour notre étude de citer 'approche de Biitti-
ker et Landauer [18]. Leur définition du temps tunnel s’appuie sur U'interaction d’un électron
avec une barriére de potentiel dont I'amplitude est périodiquement modulée au cours du
temps. Lors du passage de I’électron dans cette barriére, on distingue 'existence de deux ré-
gimes. Le premier dans lequel la fréquence de la modulation de la barriére est plus faible que
celle associée au temps tunnel. L’électron traverse alors une barriére quasistatique durant la
traversée tunnel. Le second dans lequel la fréquence de la modulation est plus importante que
celle associée au temps tunnel. L’électron traverse alors une barriére d’amplitude et largeur
variables en gagnant ou perdant des quanta d’énergie. La transition entre ces deux régimes
s’exprime par condition v = vy7 = 1, avec vy la fréquence de la modulation et 7 le temps
de traversée tunnel. Cette expérience d’esprit est donc directement connectée a la probléma-
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tique de notre étude. Le regime donné par 7 << 1 est en effet celui qui décrit le régime de
validité de I’équation de Fowler-Nordheim. On peut distinguer sur les deux graphes simplifier
de la figure 3.4 la distinction des processus associés a chaque régime.

Une approche similaire fit proposée par Keldysh [19] pour décrire les différents régimes
d’ionisation atomique dans le champ électrique d’un laser intense. Elle présente ’avantage de
mener a une formulation explicite du temps tunnel et donc de la condition de stationarité.
Cette approche est souvent utilisée dans le domaine de I’émission électronique ultrarapide
[20-23]. Selon les travaux de Keldysh, le paramétre  qui est nommé "paramétre de Keldysh",
peut s’exprimer par la relation suivante :

2¢me
ek

7T =1

Avec e et m, respectivement la charge et la masse de 1’électron, F; le champ électrique total
appliqué, ¢ le travail de sortie. On peut alors exprimer ce parameétre dans le cas de la barriére
présentée sur la figure 3.1 avec un champ oscillant F,,. superposé au champ statique Fg :

V2¢0.me e3 F}
Y=1vp——— avec ¢.= ¢ —
ek 4dmeq

(3.6)

Avec ¢, le travail de sortie réduit par l'effet de la charge image et le champ électrique
total Fy, = Fyqr + Fose. A la longueur d’onde de 1.55um, la formule 3.6 indique que v = 0.36
pour F; = 3V/nm. On note qu’'en augmentant le champ électrique appliqué, il est pos-
sible de réduire davantage le paramétre de Keldysh. Par exemple on obtient v = 0.26 pour
F, = 4V/nm. Cette diminution de la valeur de 7 est liée la réduction du temps tunnel par
le fait que le champ électrique augmente et réduit la largeur et la hauteur de la barriére de
potentiel.

En conclusion, les paramétres physiques associés a notre travail conduisent a des valeurs
du paramétre Keldysh qui sont faiblement inférieures a 1. Par conséquent, si la validité de
I’équation de Fowler-Nordheim n’est pas compléte, on pourra se reporter aux travaux de
Hagmann [24] présentée dans le chapitre 1. Ce régime transitoire est alors décrit avec une
courbe de gain permettant de corriger le régime quasistatique des effets d’absorptions de
quanta. Nous pourrons alors également supposer la jonction en régime quasi-statique avant
de procéder a la correction d’amplitude proposée. Mais nous notons cependant que le régime
transitoire tendra d’autant moins & s’exprimer que les champs électriques appliqués seront
importants.

Mélange et rectification : Le probléme de la génération d’harmoniques non-linéaires par
la modulation d’une jonction tunnel a été traitée dans la littérature scientifique des années
1980 et intéresse directement le fonctionnement de la cathode THz. De maniére similaire
a ces études, il est possible d’exprimer quantitativement les composantes non-linéaires du
courant. Ceci est rendu possible par le fait que nous travaillons dans le régime v < 1.

Pour exprimer ces composantes, nous considérons que la jonction tunnel de la figure 3.1
est soumise & un champ électrique total F; de la forme suivante :

F,(t) = Fo + F, (1)
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avec
F,, (t) = Ficos (wit) + Fycos (wat)

avec wp et wy des pulsations distinctes associées aux signaux amplitudes Fi et F5. Ces ampli-
tudes sont considérées comme faibles relativement au champ statique Fy. Ce champ statique
définit un point de fonctionnement (Fp, Jy) autour duquel la modulation du courant est ef-
fectuée selon la loi de Fowler-Nordheim. En utilisant cette expression, la forme locale de la
densité de courant se développe telle que :

oJ
Fy,+ F,) = F, —
J(Fo+ F,) =Jo+ oF

. F,, 0J?
po 2 OF?

F m

En substituant F},, par son expression et en utilisant les régles de simplification trigono-
métriques, il est possible d’exprimer les courants associés aux phénomeénes de rectification

I et de différence de fréquence I, :
)2 . )2
Fy Fy

I B B2
=214+ 4 Fg
Brpy  Biy Fi Fy

Iy=1(1+ + — || = 3.8

M 0( Fy o 2r2 )\ F )\ F (3:8)

Ces deux équations suscitent plusieurs remarques. Tout d’abord, il est intéressant de
noter pour la simplification de nos calculs a venir, que les composantes I, et Ir du courant
sont égales lorsque les champs électriques F| et F5 sont égaux. Ensuite, il est important
de remarquer que les composantes [, du courant continu et /,; du courant modulé varient
dans des sens opposés en fonction du champ statique appliqué. Cela appellera donc a un

compromis entre le courant et la modulation qui devra étre résolu en fonction des besoins
imposés par le tube THz.

(3.7)

3.2.3 Emission de champ d’un nanotube individuel

Nous allons maintenant détailler le passage de 1’émission d’une l'interface plane a celle
d’un nanotube. Pour cela, quelques aspects structuraux des nanotubes multi-parois seront
abordés avant de présenter leurs propriétés en régime d’émission de champ.

3.2.3.1 Les nanotubes de carbone

Considérations structurelles : Les nanotubes font partie de la famille des nanofibres de
carbone. Leurs dimensions peuvent varier du pm au mm pour leur longueur et du nm a 500nm
pour leur diamétre. Ces structures carbonées se composent de feuillets d’atomes de carbone
aux liaisons covalentes hybridées sp2. Cet arrangement spécifique représenté sur la figure
3.5a forme un cristal bimensionnel a maille hexagonale appelé graphéne. Une classification
peut étre effectuée en fonction de 'arrangement des feuillets de graphéne dans ces nanofibres
[25]. Pour cela, on considére un empilement régulier de cones d’angle au sommet « tel que
présenté sur la figure 3.5b. Les nanotubes de carbone sont définis lorsque la valeur de «
tend vers zéro. Dans le cas limite, les nanotubes forment des cylindres concentriques comme
présenté sur la figure 3.5¢.
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FIGURE 3.5 — Structuration du carbone dans les nanofibres de carbone

Propriétés de ’émission de champ : Les nanotubes de carbone possédent un travail de
sortie dont plusieurs études ont évalué la valeur a 4.9¢V [26-28]|. Les distributions en énergie
des électrons émis par les nanotubes de carbone ont également été étudiées et ont démontré
certaines particularités :

— des largeurs de pics deux fois plus faibles que pour d’autres émetteurs |29, 30|

— le déplacement linéaire du pic avec le champ [30]

— Papparition de nouveaux pics [30]

e
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FIGURE 3.6 — Etude de la localisation des états

Différentes explications ont été avancées pour expliquer ces observations singuliéres :

Etats localisés : Comme le présente la figure 3.6a, certaines équipes ont avancé que les
multiples pics proviendraient d’états localisés a 'extrémité du nanotube. Cette hypothése a
été appuyée par plusieurs approches théoriques montrant une différence entre les propriétés
électroniques du corps (continuum d’énergie) et celles de 'extrémité du nanotube (états
localisés).
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Adsorbats : Comme dans le cas des émetteurs classiques, la présence d’adsorbats a été
évoqué comme la source d’états localisés a la surface du nanotube. Leur présence perturbe
la barriére de potentiel comme illustré sur la figure 3.6b. Ainsi les électrons émis doivent
traverser successivement deux barriéres enserrant un puits de potentiel assez fin. Celui-ci
posséde des états discrets d’énergies et favorise le passage par effet tunnel des électrons
possédant des énergies voisines de ces niveaux. Cela induit un effet tunnel résonant. Le
déplacement des pics est alors le résultat de la pénétration du champ électrique dans les
adsorbats.

3.2.3.2 Détermination du facteur d’amplification

Définition du facteur d’amplification : Il a été précédemment remarqué que les champs
électriques nécessaires a 1’émission de champ étaient de I'ordre de 2-3V /nm. L’effet de pointe
fut alors présenté comme un moyen efficace pour appliquer de tels champs (voir chapitre 1).
La géométrie d’un nanotube de carbone orienté verticalement entre deux électrodes planes
permet d’exercer cet effet de maniére optimale. Pour évaluer son efficacité, le champ élec-
trique développé a 'apex du nanotube est comparé au champ macroscopique développé dans
I’espace inter-électrode par la relation suivante :

Fapex = ﬁFmacro

Avec Fiper €t Fluaero €tant respectivement le champ électrique a 'apex du nanotube et le
champ électrique macroscopique. Le paramétre (3 correspond donc au facteur d’amplification
qui est imposé au champ macroscopique par la géométrie de 'objet. Nous verrons plus
loin que cette dépendance géométrique est apparente dans la plupart des développements
analytiques de ce paramétre.

Présentation du modéle : La structure des nanofibres qui ont été utilisées dans cette
étude est typiquement celle qui est présentée sur les images de la figure 3.7. Ces images hautes
résolutions ont été réalisées avec un Microscope Electronique & Transmission (en anglais
Transmission Electron Microscope = TEM). Le sommet de cette structure est formée par
d’une particule métallique hémisphérique dont I’existence et la forme seront justifiées dans le
chapitre 4. La résolution de ces clichés permet d’identifier clairement les plans graphitiques
sur le zoom 3.7b. Il a été observé sur nos échantillons que leur structure est du type nanofibre
de carbone avec un angle au sommet voisin de 20°.

Le facteur d’amplification au sommet d’un tel nanotube peut étre évalué de maniére
numérique. Pour cela, on approche sa géométrie par un long cylindre dont 'extrémité est
refermée par une demi-sphére de méme rayon. Dans cette étude, le rapport entre la hauteur
et le rayon de la structure est fixé a 200. Cette valeur a été choisie pour permettre I’obtention
de courants émis significatifs pour les tubes électroniques en appliquant des champs moyens
faibles permettant d’éviter les phénomeénes de claquages. Sur la base de cette géométrie, on
considére le calcul du potentiel par ’équation de Laplace :

V. (VV (r,0,2)) =0 (3.9)

Le probléme que nous souhaitons analyser présente une symétrie cylindrique. L’équation
3.9 se met donc sous la forme suivante :

0 oV (r,2) 0 ov(r,z)\
o (eor—ar ) + 9 (607“—82 =0 (3.10)
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(a) Vue générale (b) Zoom vue générale

FIGURE 3.7 — Images d’un nanotube au Microscope Electronique & Transmission

On considére la résolution de cette équation sur le contour présenté sur la figure 3.8. Pour
résoudre cette équation différentielle, il est nécessaire de multiplier ’équation 3.10 par une
fonction v réguliere, élément de I'espace de Sobolev H} (2) qui est formée par les fonctions
qui s’annulent sur le bord J€2 du domaine de calcul © (voir [31] pour plus de détails). Le
probléme s’écrit alors :

0 oV (r, z) 3} ov(r,z)\
v (1, 2) o <607"T) +v(r z) g (607“7 =0

La forme bilinéaire du probléme est exprimée en employant la formule de Green :

AV (r,z) 0v (r,z) oV (r,z)0v(r,z) ,
/Qeor a o dr—ir/geor ER Ep dz=0

Cette expression est implémentée dans un code de calcul par éléments finis FreeFem-++
avec des conditions aux limites de Dirichlet sur la cathode (v.), sur 'anode (v,) ainsi que
des conditions de Neumann sur les bords r = 0 et » = 2h du domaine afin de permettre la
continuité du champ électrique. Il est a remarquer que la géométrie du nanotube requiert la
mise en place d’'un maillage adaptatif afin de rendre compte de la variation lente du potentiel
inter-électrode ainsi que de la variation brutale du potentiel au voisinage de I'apex pour un
moindre cotut numérique. Plusieurs raffinements de ce maillage ont été effectués jusqu’a la
convergence du champ d’apex.

A partir de ce calcul, les cartographies du potentiel puis du champ électrique sont obte-
nues. On s’intéresse plus particuliérement au champ électrique axial F,, radial F, et total F}.
Ces grandeurs sont représentées au sommet du nanotube sur les graphes (a) a (c) de la figure
3.9. On constate que les champs radial et axial possédent des répartitions trés différentes. Le
champ axial s’exprime au sommet du nanotube tandis que le champ radial s’exprime davan-
tage en bordure de 'hémisphére. Nous verrons plus loin les conséquences de ces distributions
sur ’émission électronique des nanotubes.
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F1GURE 3.8 — Configuration de I’espace de calcul pour la résolution de ’équation de Laplace

La connaissance du champ électrique total au voisinage de I'apex permet également de
tracer le profil du champ électrique en s’éloignant a » = 0 de Papex sur le graphe (d) de
la figure 3.9. On constate que sa valeur chute rapidement pour tendre vers celle du champ
électrique macroscopique. On obtient typiquement une diminution de 95% du facteur d’am-
plification sur une distance correspondant a 5 rayons d’apex.

Le calcul du champ total permet également d’effectuer le calcul du facteur d’amplification
sur le contour hémisphérique du sommet du nanotube. Afin de représenter chaque point,
nous considérons un systéme de coordonnées sphériques (7,6, ¢) dont lorigine est au centre
de 'hémisphére du sommet. Le probléme reste invariant par 'angle d’azimut ¢ et ’angle
6 est repéré sur la cartographie de F;. Le résultat obtenu est présenté sur le graphe (e) de
la figure 3.9. On peut voir que 'amplification atteint la valeur maximale de 140 & I'apex et
qu’elle perd jusqu’a 30% de sa valeur sur le bord de ’hémisphére & 6 = 90°. Pour obtenir un
fit sur 'ensemble des valeurs angulaires, la fonction suivante est développée jusqu’a l'ordre
8:

4

ﬁ¢ (0) = ﬁmazza2n92n (311)

n=0

ap=1; ay=—0.0778, a4 =0.037, ag= —4.56x10"% ag=—0.0017

Cette formule permettra de connaitre, pour tout champ électrique appliqué, la distribu-
tion du champ électrique au sommet d’un nanotube de rapport d’aspect 200. En donnant le
champ local, celle-ci permettra de calculer la dépendance de la densité de courant en fonction
de I'angle d’émission.

Influence du rapport d’aspect : Parmi les études consacrées au paramétre (3, certaines
d’entre elles ont rapporté des expressions analytiques pour exprimer sa dépendance au rap-
port d’aspect h/r. On reléve notamment :
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FIGURE 3.9 — Cartographies du champ électrique axial (a), radial (b) et (c) total au sommet

du nanotube. (d) Variation de F; (0, z) depuis apex du nanotube. (e) Variation de F; (r, z)
a la surface du sommet hémisphérique du nanotube.

— D’aprés Edgcombe et Valdré [32, 33|, pour des rapports d’aspects compris entre 4 et
3000, le facteur d’amplification est donné par :

h 0.91
Bonaw = 1.125 (— 1 2)
T

— D’aprés Kokkorakis [34], pour des rapports d’aspect compris entre 20 et 600, le facteur
d’amplification est donné par :

2
Bimaz = 5.93 +0.73 <g> —0.0001 (g)

La figure 3.10 présente une comparaison de ces expressions avec les points calculés dans cette
étude par la méthode numérique précédemment détaillée. On remarque que pour les rapports
d’aspect qui nous intéresse, soit entre 100 et 1000, toutes ces lois donnent des valeurs voisines.
Néanmoins, les valeurs simulées confirment que la loi de Edgcombe et Valdré est la plus
pertinente pour décrire ce régime. Pour une évaluation pratique du facteur d’amplification,
on retiendra toutefois I'expression donnée par Minoux [35], soit 3 = 0.67h/r, qui constitue
une formulation directe de ce paramétre pour des rapports d’aspect compris entre 50 et 500.



102 CHAPITRE 3. ETUDE DE LA CATHODE THZ

700 ;
KokkorakKis
s00l| — Edgecombe //'_
—+— Ce travail St

c ,.f,
S 500 .
o -
= 400}
£
_(U
T 300}
=
8
b
S 200}

100}

200 400 600 800 1000

Rapport d'aspect (hir)

FIiGURE 3.10 — Représentation de la variation du facteur d’amplification en fonction du
rapport d’aspect du nanotube.

3.2.3.3 Variation angulaire du courant

En se basant sur la formule 3.11, on calcule la variation angulaire de la densité de courant
avec ’équation de Fowler-Nordheim. Soit pour un angle azimutal ¢ constant :

Brn
Jy (0) = Apnp (9)2 Fexp (——)
On présente la variation de J,; en fonction de 6 sur la figure 3.11a pour 3 valeurs du champ
électrique macroscopique. On constate que 'augmentation du champ provoque 'augmenta-
tion de la densité de courant aux forts angles. Nous avons observé que ces variations pouvaient
étre approximativement approchées avec une loi du type :

Jrit(0) = Jmaxcos(8)"

Avec n = 2.15, 4.1 et 8 respectivement pour Fj égal a 40, 20 et 10V /um. Pour rendre compte
de I'impact de cette variation sur la distribution du courant, le calcul du courant émis par
chaque élément de surface du sommet a été effectué sur la figure 3.11b. On rappelle que le
courant émis par chaque élément de ’hémisphére correspond a :

dl = Jy, (0)dS = Js (0) R*sin () d9d¢ (3.12)

On constate sur le graphe que l'intensité est faible a4 I'apex en raison des faibles sur-
faces sur lesquelles le champ est appliqué. L’intensité chute également aux forts angles en
raison de 'affaiblissement du champ électrique. Entre ces deux minima, la valeur du courant
passe par un maximum dont I'angle augmente avec le champ électrique. Sous un champ ma-
croscopique de 20V /um, I’angle obtenu pour le maximum d’émission est approximativement
de 6 = 26°. Le graphe 3.12a donne un apercu différent de cet effet dans un diagramme polaire.

Par ailleurs, la figure 3.12b donne la valeur du courant total émis en fonction de ’angle
au sommet. Sous un champ macroscopique de 20V /um, on voit que 90% du courant total
émis par le sommet est émis pour les angles inférieurs a 6 = 50°.
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3.2.3.4 Vitesses radiales du faisceau électronique

Dans l'espace inter-électrode, on peut décomposer le champ électrique et les vitesses
électroniques en une composante axiale et radiale qui sont respectivement colinéaire et per-
pendiculaire a ’axe du nanotube. Si l'espace inter-électrode est majoritairement le siége
d’un champ électrique axial, la cartographie 3.9b montre que ce n’est pas le cas a proximité
du sommet du nanotube. Ce champ radial au sommet améne les électrons a acquérir des
vitesses radiales et engendre & la divergence du faisceau électronique émis par la cathode.
Pour les tubes électroniques, cette divergence est problématique. Son augmentation impose
la conception d’une optique électronique plus puissance et plus complexe qui peut conduire
a l'instabilité du faisceau électronique le long de la ligne a retard. Afin de quantifier cet
effet et compléter notre descriptif de I’émission de champ par un nanotube, nous allons nous
intéresser aux vitesses radiales que les électrons développent au voisinage de leur sommet.

50

e
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FIGURE 3.13 — (a) Trajectoires électroniques au sommet du nanotube. (b)Distribution des
vitesses radiales des électrons émis du nanotube en fonction de z/R

Pour analyser ce probléme, le logiciel CPO (’Charged Particle Optics’) est utilisé sur un
modéle a symétrie cylindrique analogue a la figure 3.8. A la différence de notre précédente
approche, la méthode numérique qui est employée dans I'algorithme de ce logiciel est basée
sur le calcul des charges surfaciques aux frontiéres du domaine. Dans ce cas, seuls les contours
du domaine sont maillés ce qui constitue un gain important en terme de ressources infor-
matiques. Le potentiel, les champs électriques et les trajectoires électroniques sont ensuite
déduites par les lois classiques de ’électrodynamique. Dans ce calcul, nous considérons un
nanotube de rapport d’aspect 200 et un champ électrique macroscopique de 20V /pm. Pour
mettre en évidence un point important de notre analyse, plusieurs hauteurs de nanotube
seront étudiées.

Pour commencer, nous considérons les trajectoires de 4 électrons issus du sommet d'un
nanotube de 5um de hauteur. Leur position au sommet est repéré par 'angle d’apex 6. On
affiche la variation de leur vitesse radiale en fonction de la distance & au sommet du nano-
tube sur la figure 3.13b. Pour chaque trajectoire, on constate que la vitesse radiale augmente
fortement au voisinage du sommet puis qu’un régime stationnaire est atteint aprés quelques
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dizaines de rayons. Cette caractéristique est la conséquence de la présence de la composante
radiale du champ électrique représentée sur la figure 3.9b. Dés que 'électron traverse cette
zone proche du nanotube, il est soumis a 'influence de cette composante et sa vitesse radiale
augmente. Dés lors qu’il s’éloigne suffisament du sommet, cette composante radiale s’annule
et la vitesse radiale acquise reste donc constante. Cette vitesse sera d’autant plus importante
si I’angle d’émission se situe dans la zone de fort champ radial correspondant aux forts angles
au sommet.

Il est ensuite possible de considérer plusieurs hauteurs de nanotube et de calculer la
variation des vitesses radiales dans le régime stationnaire en fonction de ’angle d’émission au
sommet du nanotube. Les résultats obtenues sont présentés sur la figure 3.14a. On remarque
que les vitesses radiales sont dépendantes de la hauteur du nanotube et qu’elle peuvent
atteindre des valeurs importantes, supérieures a 100 eV dans le cas d’un nanotube de 10pum
de hauteur. Toutefois, nous savons que toutes les trajectoires électroniques considérées ne
portent pas le méme courant. Par exemple, celles dont I’angle d’émission dépasse 50° peuvent
étre pratiquement négligées relativement a celles émises au voisinage de 26°. Afin de calculer
la vitesse radiale moyenne, la relation 3.12 est utilisée pour pondérer la vitesse de chaque
trajectoire par son courant élémentaire. Ainsi la vitesse moyenne est donnée par la formule

suivante :
(o) = L0 0.9)d1 0,9
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FIGURE 3.14 — (a) Vitesses radiales électroniques en fonction de ’angle d’émission au sommet,
du nanotube. (b) Vitesses radiales moyennes en fonction de la hauteur du nanotube.

La figure 3.14b synthétise les valeurs obtenues pour des nanotubes de différentes tailles.

v, =ah+b
a=27eV/um et (3.13)

b =0.09eV

avec

La dépendance de la vitesse radiale en fonction de la hauteur des nanotubes est linéaire.
L’origine de cette relation peut-étre comprise qualitativement. En raison de la forme des
équipotentielles au sommet du nanotube, les vitesses radiales sont acquises dans une zone
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qui est trés proche de 'apex du nanotube. Dans cette zone, située a une distance h depuis
le substrat, les électrons sont accélérés du potentiel du nanotube jusqu’a un potentiel ap-
proximativement égal & hE,,4cr0, avec Epqero 16 champ macroscopique appliqué. Dans cette
région, les vitesses électroniques sont donc proportionnelles & la hauteur du nanotube. Par
conséquent, les vitesses transverses suivent cette dépendance. Ce raisonnement indique que
méme si I'apex n’est pas parfaitement sphérique, une dépendance équivalente doit s’appli-
quer. Par conséquent, le résultat que nous avons obtenu est trés général et s’applique a tout
type de cathode.

Il est intéressant de constater que les vitesses radiales approchant les quelques eV sont
obtenues pour des nanotubes de 1um. Ces valeurs se rapprochent davantage des valeurs typi-
quement associées aux cathodes thermoioniques qui sont de 'ordre de 0.1eV a 1000°C. Cela
montre qu’une gestion des vitesses radiales est possible avec les cathodes froides de maniére
a assurer leur compatibilité avec les systémes de focalisation électromagnétique des tubes
électronique.

Il est également important de noter que cette étude omet la prise en compte d’une grille
d’extraction électronique. Comme cela a été précisé dans le chapitre 1, les grilles d’extractions
sont des éléments indispensables dans les dispositifs & cathodes froides. Elles permettent d’ex-
traire les électrons avec des tensions, comprises entre quelques dizaines et quelques milliers
de volts. Mais la configuration des équipotentielles dans leur voisinage forme des matrices de
lentilles électrostatiques défocalisantes qui induisent une dispersion importante des vitesses
radiales. Deux points sont donc & noter par rapport au travail effectué :

— La miniaturisation des dimensions associée au design du tube THz a permis de s’af-
franchir d’une grille externe. Ainsi I’anode de Pierce sera directement en regard de la
cathode dans le canon électronique. Cela rend donc nos calculs pertinents dans le cadre
de cette approche.

— Toute grille peut étre associée a une fonction de transfert permettant de relier linéaire-
ment les vitesses avant et aprés transmission. Par conséquent, le bénéfice de la réduction
des vitesses radiales profite également aux systémes avec grilles d’extractions.

3.2.4 Emission de champ d’une cathode & nanotubes

La compréhension des propriétés d’émission de champ a I’échelle d’'une cathode s’appuie
sur I'étude individuelle qui vient d’étre présentée. Elle fait néanmoins apparaitre de nou-
velles problématiques qui nécessitent la prise en compte du caractére collectif de 1’émission
de champ. Dans cette partie, nous allons aborder les principes du dimensionnement d’une
cathode traditionnelle et en explorer les limites.

3.2.4.1 L’écrantage électrostatique

Pour appréhender le phénoméne d’écrantage électrostatique, commencons par considérer
un nanotube vertical de rapport d’aspect égal a 200, d'une hauteur de 5um sous un champ
macroscopique de 20V /um. Il a été précédemment calculé que ce nanotube isolé posséde un
facteur d’amplification maximum (,,,, de 140. Pour la suite du manuscrit, on pose (,,q.—03.
Considérons ensuite un second nanotube strictement identique au premier et éloigné de celui-
ci d’une distance d. Si d est infiniment faible, les deux nanotubes voisins tendent & former
une structure possédant un rapport d’aspect global plus faible que dans le cas individuel.
Ce régime, dit d’écrantage électrostatique, conduit & un affaiblissement des facteurs d’am-
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plifications individuels. En revanche, si d est infiniment grand, chaque nanotube retrouve
indépendamment son facteur d’amplification optimum. Le passage d’un régime & l'autre
n’est pas abrupte et la limite qui les sépare les deux constitue la limite d’écrantage.

Cette limite est importante car un affaiblissement du facteur d’amplification conduit a
une augmentation du champ macroscopique pour maintenir un courant d’émission constant.
Nous rappelons que cette augmentation est problématique pour les éléments des tubes élec-
troniques sensibles aux claquages. Pour découvrir la limite du régime d’écrantage, il a été
calculé par Minoux [35] que la dépendance du facteur d’amplification [ relativement au pas
d’un réseau de maille carré de nanotube orientés était donnée par la loi suivante :

ﬁo —1—exp (-1.917%) (3.14)

Avec p le pas du réseau, h la hauteur d’un tube et [y le facteur d’amplification du nanotube
isolé. La variation de cette loi en fonction de p/h est affichée dans la figure 3.15a.
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FIGURE 3.15 — (a) Variation du facteur d’amplification normalisé en fonction du pas norma-
lisé. (b) Variation de la densité de courant normalisée en fonction du pas normalisé.

Champ macroscopique constant : En substituant cette loi dans la relation de Fowler-
Nordheim et en procédant a une analyse & champ macroscopique constant, on trouve un
optimum dans I’évolution de la densité de courant de la cathode en fonction du rapport p/h.
Cela est illustré sur la la figure 3.15b ou la dépendance en fonction du champ macroscopique
est également reportée.

Plagons nous sur le point optimum de la courbe a 20V /um pour étudier la variation de la
densité de courant. En diminuant le rapport p/h depuis ce point, les nanotubes commencent
a s’écranter entre proches voisins et réduisent ainsi le champ d’apex appliqué sur chacun
d’entre eux. D’aprés la loi de Fowler-Nordheim cela induit une diminution de la densité
de courant globale. En augmentant le rapport p/h, le nombre de nanotubes par unité de
surface diminue a la surface de la cathode. Par définition, cela conduit & un abaissement
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de la densité de courant. Durant I’émission de champ, les champs macroscopiques peuvent
varier entre 20V/um et 30V /um. Cela correspond donc a une limite d’écrantage qui doit
vérifier la relation suivante :

p~ 2h (3.15)

Champ d’apex constant : Le résultat ci-dessus donne explicitement la frontiére du ré-
gime d’écrantage. Mais nous devons noter que le régime d’écrantage n’est pas rédhibitoire
pour l'optimisation du fonctionnement de la cathode. Pour le comprendre, envisageons un
raisonnement a champ d’apex constant depuis le point optimum de la courbe a 20V /um.
Depuis ce point, un décalage de p/h vers les faibles valeurs scorrespond donc & un gain
en densité de courant proportionnel a 1/h% Le couple de valeurs (p/h, Jgain) permet ainsi
de déterminer le nouveau champ macroscopique appliqué. Les courbes résultantes de cette
approche sont présentées dans le diagramme 3.16. Il est intéressant de constater que, dans
le cas d’un réseau parfaitement uniforme, un gain appréciable en densité de courant peut
étre obtenu au prix d’une élévation raisonnable du champ macroscopique. Par exemple, on
observe que si la période du réseau est fixée telle que p = h alors un gain de 4 est obtenu
sur la densité de courant au prix d’une élévation du champ de 21V/pum a 22.5V/um

20 T " ' ; 35

p/h

FIGURE 3.16 — Variation du gain en densité de courant et du champ macroscopique appliqué
en fonction du pas normalisé.

3.2.4.2 Impact du raccourcissement des émetteurs a 3 constant

Pour compléter nos remarques sur le raccourcissement des émetteurs, nous considérons
Iimpact de cette modification géométrique sur la densité de courant maximale émise par
une cathode. Pour cela, la notion de limite de fonctionnement de la cathode est définie par
la dégradation thermique des nanotubes par effet joule.

Pour rendre compte de ce phénoméne, on calcule la différence de température entre ’'apex
du nanotube et le substrat a partir du modéle 1D de I’équation de la chaleur. On suppose
alors en lére approximation que toute la chaleur est déposée au sommet du nanotube. On
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peut alors exprimer la relation suivante :

1 1 h h
Tapex = Lgup + §Rthpdiss = Tsub + 5 |:pth (g):| |:pel (§> ]c2nt:|

Avec Ty, la température du substrat, Py, la puissance dissipée par effet Joule, Ry, la
résistance thermique, pyy, la résistivité thermique, R,; la résistance éléctrique, py, la résistivité
électrique, h la hauteur du nanotube, S la surface de sa section. Ce qui méne a :

1 h\’
Toper = Tsup + S PthPel (g) 12,

Soit avec B = 0.Th/r et Jeathode = Lent/DPaDy, ON Obtient :

(3.16)

Jcathode -

0.77T7“ 1 2 (Tapear; - Tsub)
5 DaPy PthPel

Avec p, et p, respectivement les périodes du réseau de nanotube dans les directions Ox
et Oy. Soit en prenant p, = p, = 2h, on obtient :

m 1 2 (Ta ex — Tsub)
Jeathode = — P 3.17
thod 82 h\/ PthPel ( )

L’équation 3.17 offre une perspective trés intéressante pour les cathodes & nanotubes a
maille carré ou hexagonale. Si on étudie cette relation a rapport d’aspect constant (i.e. 3
constant) et température d’apex constante, on remarque la proportionnalité de la densité de
courant avec 'inverse de la hauteur du nanotube. Dans ces conditions, I’équation indique que
la densité de courant de la cathode pourra étre augmentée dans les mémes proportions que
les nanotubes seront raccourcis. Elle permet également d’avoir accés a la densité de courant
maximale si la température d’apex est fixé a la température de destruction.

3.2.4.3 La dispersion du rapport d’aspect

Dans le réseau précédent, les nanotubes ont été considérés comme une assemblée d’émet-
teurs de géométries strictement équivalentes. En pratique cela n’est pas le cas. En effet, le
processus de croissance PECVD induit toujours de faibles différences de hauteurs et de dia-
meétres entre les nanotubes. La mise en évidence de cette dispersion a été réalisée par Minoux
[35] & 'aide d’un dispositif spécifiquement dédié a 'étude locale des cathodes froide : un Mi-

croscope & Emission de Champ & Balayage (en anglais Scanning Field Emission Microscope
= SAFEM).

Cet appareil permet de déplacer une pointe métallique polarisée & proximité d’une ca-
thode a distance fixe (typiquement 15um). Au cours du scan, la tension de la pointe est
asservie pour maintenir un courant constant dans le circuit de mesure. Cela garantit donc
qu’'un champ d’apex approximativement constant soit appliqué sur chaque nanotube. Il est
alors possible d’établir des cartographie de I’évolution de la tension de pointe a la surface de
la cathode pour ainsi déterminer 'écart type de la mesure collective. Un exemple d’une telle
cartographie est donné sur la figure 3.17. Les inhomogénéités du potentiel sont clairement
visibles et reflétent directement la variabilité du facteur d’amplification sur ’ensemble de la
cathode. Au cours d’études précédentes [35, 36], il a été remarqué que la loi de dispersion
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était du type gaussien et que la largeur & mi hauteur de la distribution atteignait typique-
ment +25% de sa valeur centrale. Il est a noter que dans de bonnes conditions ces largeurs
peuvent atteindre 7% [37].

Au vu de ce résultat, il est possible de comprendre le comportement d’une cathode sous
un champ électrique uniforme. Pour cela, il est nécessaire de rappeler que dans la gamme de
rapport d’aspect qui intéresse cette étude, la loi de Fowler-Nordheim engendre une variation
du courant d’un facteur 10 pour une variation de 15% du champ électrique. Ainsi la dispersion
de £25% engendre une inhomogénéité de I’émission a la surface de la cathode. Seuls les
quelques nanotubes au rapport d’aspect important participent a ’émission. Cependant, il
est admis que cette situation ne constitue pas un réel optimum de courant. En augmentant la
tension, le courant circulant dans ces meilleurs émetteurs vient & provoquer leur dégradation
par destruction thermique. Aprés avoir éliminé ces bons candidats, il devient possible de faire
participer un plus grand nombre d’émetteurs au centre de la gaussienne et ainsi d’améliorer
le courant émis par la cathode.

Applied voltage |[V] @ 11nA Applied voltage distribution

25

:
B Measurements
fitted data

20r

£
= z
-
10
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Gaussian @ 179.331
FWHM = 69.3176
st
. ; - ! J 0 [ M. . . . J
100 120 140 160 180 -100 0 100 200 300 400 500 600 700
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FIGURE 3.17 — (a) Cartographie réalisée par un SAFEM. (b) Statistique des tensions locales
appliquées sur cette cathode. (N = nombre de nanotubes).

3.2.5 Conclusion

Dans cette partie, nous avons décrit le phénoméne d’émission de champ en nous appuyant
sur la théorie de Fowler-Nordheim. Nous avons ainsi discuté la validité fréquentielle de ce
modéle dans le cas d’'une modulation a 1.55um. Cette analyse nous a permis d’explicité les
équations des composantes non-linéaire du courant émis qui permettront le calcul des per-
formances de la cathode THz.

Ensuite, nous avons effectué la modélisation du champ électrique et du courant au som-
met d’un nanotube & sommet hémisphérique. Ces calculs nous ont permis de dégager une
compréhension générale de ’émission du courant des nanotubes notamment pour I'étude de
la vitesse radiale du faisceau électronique. Cette étude aura ainsi démontré et quantifié I'in-
térét de tendre vers des nanotubes courts et fins pour minimiser la divergence des faisceaux
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émis par les cathodes froides.

En étudiant les caractéristiques életroniques des cathodes a nanotubes, le raccourcisse-
ment des émetteurs a été également envisagé. Celui-ci permettrait d’accroitre le courant
émis par la cathode proportionnellement a I'inverse de la hauteur des nanotubes. La mise en
évidence de cette caractéristique permet de confirmer 'intérét des nanotubes courts et fins
pour les cathodes.

Nous verrons dans la troiséme partie de ce chapitre que la cathode THz impose |'utilisa-
tion de ce type de nanotubes. Par conséquent, malgré les contraintes technologiques que ce
choix imposera, nous venons de montrer qu’il contribuera & améliorer significativement les
performances de notre cathode.

3.3 Couplage onde-nanotube

3.3.1 Introduction

Dans cette partie, nous allons traiter du transfert de I’énergie transportée par les ondes
de surface et les électrons transportés par les nanotubes. Pour cela, nous serons amené a
employer 'expression de "couplage" que nous allons expliciter.

Le couplage : Le couplage d’une onde électromagnétique avec un matériau caractérise
I’énergie de 'onde qui est transférée & celui-ci sous la forme de courants induits. En électro-
magnétisme, I'induction électrique est représentée par la grandeur D qui mesure la quantité
de charges déplacées par élément de surface. Elle est proportionnelle au champ électrique F
et & la permittivité qui est notée € = €ye,., avec €y la permittivité du vide. La permittivité re-
lative €, (w) = €. (w) +j€! (w) est une grandeur intrinséque a chaque matériau qui caractérise
le déplacement collectif des électrons. La partie imaginaire de la permittivité est positive et
caractérise les pertes du matériau (la densité de puissance absorbée dans le matériau lui est
proportionnelle). En cela, elle n’intéresse pas directement le couplage mais doit rester suffi-
samment faible pour que le matériau ne soit pas trop absorbant. La partie réelle est quant a
elle purement reliée a I'écrantage électronique comme 'indique 1’équation de dispersion des
ondes egppe,w? = K2 Si €. est positif, le vecteur K est réel et il y a alors propagation dans
le matériau tandis que si €. est négatif, I'onde se couple aux électrons du matériau et subit
un écrantage qui I’amortit exponentiellement.

Le nanotube multi-parois : La description du nanotube de carbone multi-parois a été
précisée dans l'introduction de ce chapitre. Il est composé de feuillets de graphéne enroulés
autour d’'un méme axe. A la différence du nanotube mono-paroi, ses caractéristiques optiques
sont mal connues en raison de son arrangement cristallographique complexe. Pour aborder
simplement le probléme le graphe 3.24 porte la permittivité relative du graphite pour une
polarisation paralléle aux plans en fonction de la longueur d’onde dans le proche infrarouge.
Sur cette plage spectrale, on constate que €' est positif et que le graphite se comporte donc
comme un diélectrique. Cela rend impossible le couplage d'un champ électromagnétique a
ces longueurs d’onde avec un substrat massif de graphite.

Sur la base de cette premiére constatation, I’hypothése d’une absence totale de couplage
électromagnétique avec nos nanotubes a été envisagée. Celle-ci nous a conduit a examiner
le couplage avec le catalyseur de croissance qui est au sommet du nanotube. Les résultats
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FIGURE 3.18 — Partie réelle ¢ (courbe continue) et imaginaire €’ (courbe pointillée) de la
permittivité du graphite dans le proche infrarouge pour une polarisation paralléle aux plans
(d’aprés Palik [38])

obtenus seront présentés dans la premiére partie de notre étude. Toutefois, les propriétés des
matériaux nanométriques sont souvent trés différentes du matériau massif. Par conséquent,
on examinera le phénoméne de couplage d’antenne avec les nanotubes dans une seconde
partie. Cette hypothése sera supportée par les résultats de la littérature récente.

3.3.2 Couplage optique avec le catalyseur

Afin de débuter cette premiére analyse du couplage, il est important de rappeler que les
nanotubes considérés dans cette étude sont issus d’une croissance par la méthode PECVD.
Cela leur confére certaines spécificités, notamment celle de conserver leur particule cataly-
tique au sommet de leur structure au cours de la croissance. Les diverses études consacrées
aux croissances en phase vapeur des nanotubes ont montré que ces catalyseurs pouvaient
étre en nickel, colbalt, fer ou formés d’un alliage de ces trois éléments. Dans le cas particulier
de notre croissance, le catalyseur est en nickel.

La particule est donc ici formée d’un seul métal et se situe a proximité immeédiate de
la jonction tunnel au sommet du nanotube. Ce caractére métallique devrait ainsi avoir un
impact important pour définir la composante optique du champ électrique au niveau de la
jonction. Pour évaluer cette composante, une modélisation a été effectuée en approchant la
forme de la particule par un ellipsoide de type prolate. Les ellipsoides prolate sont caractérisés
par leur géométrie en forme de ballon de rugby. La figure 3.19 met en regard la conformation
typique d’'un sommet de nos nanotubes vu au TEM sur I'image (a) avec le modéle qui est
considéré sur I'image (b) : un ellipsoide prolate de rapport d’aspect 2. Ici le rapport d’aspect
est défini comme le quotient du demi grand-axe par le demi petit-axe de Dellipsoide. Il
semble que les formes soient suffisamment voisines pour considérer que le résultat final de la
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modélisation sera une bonne approximation de la réalité !. Cette approximation géométrique
présente l'avantage de permettre un calcul analytique du facteur d’amplification a 'apex
noté By
| Eapea (w)|
B () = T2
» ( ) ’Eincident (W)l

Avec Egpe, le champ électrique a 'apex de la particule et du champ incident Ejpcigent-

ol i

FIGURE 3.19 — (a) Image d'un nanotube prise au Microscope Electronique & Transmission.
(b) Schématisation de 'approximation effectuée avec un ellipsoide prolate recouvert d’une
couche diélectrique.

3.3.2.1 Description du modéle

Généralités : Le modéle qui est considéré se place dans l'approximation de Rayleigh
nécessitant que les dimensions de 1'objet étudié soient beaucoup plus faibles que la longueur
d’onde utilisée. Typiquement, le rapport entre la longueur d’onde et la plus grande dimension
de la particule doit étre supérieur a 10. Dans ce cas, le probléme revient a déterminer le champ
électrique a la surface d’une particule ellipsoidale induit par un champ électrique uniforme.
On peut alors se placer dans I’approche électrostatique et résoudre le potentiel électrique de
la particule par I’équation de Laplace. Pour effectuer ce calcul de maniére analytique, il est
nécessaire d’utiliser le systéme de coordonnées ellipsoidales qui permet d’épouser le profil de
la particule.

1. Pour compléter la discussion sur la forme du catalyseur, le lecteur pourra se reporter & la partie 4.3.2.2
du chapitre 4.
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FIGURE 3.20 — Représentation du systéme de coordonnées ellipsoidales dans le repére car-
tésien avec (a) vue entiére et (b) vue tronquée de trois surfaces & = cst, n = cst, ( = cst

Coordonnées ellipsoidales : Les coordonnées ellipsoidales (£,7,() sont définies telles
que :

IQ yQ ZQ
+ + =1 —<é<oo
ai4+& B+E d+¢ 1<t
x2 y2 22
+ + =1 —-b<n<-—c
ad+n b4+n E+n pe !
2 2 2
’ Y © 1 —al<(<—b

+ + =
ad+¢ B+¢ d+¢

Avec aq, by et ¢; respectivement les dimensions des demi-axes de 'ellipsoide dans les 3
dimensions d’espace Ox, Oy et Oz. Notons que deux des demi-axes by et ¢; doivent étre égaux
pour que l’ellipsoide soit prolate. Les surfaces £ représentent les ellipsoides confocaux, les
surfaces n représente les hyperboloides & une nappe et les surfaces ¢ représentent les hyper-
boloides a deux nappes. Dans la notation introduite ci-dessus, & = 0 représente 1’ellipsoide
correspondant a la surface de la particule considérée. La figure 3.20 permet de visualiser
plus précisément la correspondance entre le systéme ellipsoidal et le systéme carthésien. On
constate ainsi qu’a un point (z,y, z) est associé un point (£,7, (). D’aprés la figure 3.20, on
constate que la réciproque n’est pas vraie puisque a un point (£,7,() correspondent huit
points (z,y, z), a U'intersection des trois surfaces, symétriquement répartis dans chacun des
octants du repére. Toutefois, cette surjectivité n’est pas problématique pour notre modéle
puisque si on considére un champ uniforme appliqué selon Ox, la symétrie du champ au
voisinage de D'ellipsoide permet de considérer la résolution dans un unique octant.

La solution de I’équation de Laplace pour le potentiel électrique peut ainsi étre calculée
dans cette nouvelle base. En principe, cela nécessiterait le développement de la solution
sous la forme d’une série infinie d’harmoniques ellipsoidales mais il est possible de simplifier
le probléme par séparation des variables. Nous utilisons pour cela I'approche détaillée par
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Borhen et Huffman [39]. Nous considérons donc que les fonctions solutions sont de la forme
suivante :

® = F(§)G(n, ()

Dont les fonctions F'(§) vérifient I’équation de Laplace reformulée dans le nouveau systéme

de coordonnées : p IF R+ ¢
f(f)d—f {f<§)d_§} - ( 1 - +§) F(§)=0

Avee f(&) = V(E+a®)(E+B2)(E+ )

3.3.2.2 Ellipsoide sans revétement :

Le potentiel & 'intérieur de la particule métallique est noté ®;. A L’extérieur, on considére
le potentiel généré par I'onde incidente @ ainsi que le potentiel généré par la particule @,

Dy = —EyF1(§)G(n, Q)
o, = C1F1(§)G(n, C)
P, = C2F5(§)G(n, C)

Le calcul des coefficients C' et (5 s’effectue en exprimant les conditions de continuité
du potentiel et de I'induction a la surface de la particule. On obtient finalement I'expression
suivante pour le facteur d’amplification :

By \ d¢’ dé

5 _‘1 C, <sz dF1>‘
opt — -

En exprimant analytiquement les différentes variables de cette formule, il est possible de
réexprimer cette équation en fonction des paramétres du systéme :

€1

€3 + (El — 63)L§1)

Bopt = (3.18)

Avec €; et €3 respectivement les permittivités du métal et du milieu extérieur, Lgl) le
paramétre dit de dépolarisation défini dans l'ellipsoide i tel que :

, o l—e? 1 [14e bi
ng): G {—1+—ln< +6)} avec €2 =1— =

2
e; 2e; 1—e¢; a;

Avec a; et b; respectivement les dimensions du grand et du petit axe de 'ellipsoide 1.
D’aprés cette expression, on note que Lgl) correspond a la contribution purement géomé-
trique du facteur d’amplification de l’ellipsoide. Celle-ci exprime donc plus particuliérement
les propriétés de la particule dans le régime de métal parfait (e; << 0). On peut voir effecti-
vement que le facteur d’amplification tend vers Gp = 1/Lgl) dans ce régime. On peut noter
que cette expression analytique est en accord avec d’autres approches [40-42].

Pour comprendre la variation du facteur d’amplification depuis le visible jusqu’au régime
de métal parfait, nous considérons sur la figure 3.21a la variation de [3,, sur la gamme de
longueur d’onde entre 500nm et 10um avec r = a;/b; = 3 dans le cas du nickel. Comme pour
I’analyse des réseaux métalliques, on distingue une nouvelle fois deux régimes distincts. On
observe le régime résonnant dans le visible et proche infrarouge pour lequel le rayonnement
se couple avec les oscillations collectives des électrons du métal. Cela permet d’obtenir des
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FIGURE 3.21 - (a) Variation de [3,, en fonction de la longueur d’onde pour des particules
de nickel, cobalt et fer dans le cas a;/by = 3. (b) Variation de [, & 1.55um en fonction
du rapport d’aspect. La ligne droite pointillée correspond & 'amplification dans le cas métal
parfait

facteurs d’amplifications qui peuvent étre trés importants, jusqu’a plusieurs centaines dans le
cas de l'or. Le régime non-résonant est atteint asymptotiquement a mesure que la fréquence
diminue. A titre d’exemple, on constate ici que celui-ci semble atteint a 10um.

Sur la figure 3.21b, nous présentons la variation de ,,; (w) en fonction du rapport d’as-
pect de la particule a la longueur d’onde de 1.55um. On remarque que sur la gamme de
rapport d’aspect explorés, la valeur de 3, est trés proche de sa définition en métal par-
fait. Pour le rapport d’apex égal a 1, nous obtenons 3., = 3, ce qui est le résultat attendu
pour I"amplification par une sphére [40]. Dans notre cas, pour les particules dont le rapport
d’aspect est typiquement compris entre 2 et 3, nous voyons que I'amplification attendue se
trouve entre le 6 et 10. Toutefois, cela ne tient pas compte de I’environnement diélectrique
de la particule avec notamment la présence de graphite comme le montre la photo 3.19.

3.3.2.3 Ellipsoide avec revétement

Pour tenir compte de cet environnement, on pose & = t l'ellipsoide correspondant a la
surface d’'un matériau déposé a la surface de la particule avec a?+t = a3, b2+t = b3, ci+t = c3.
En conséquence du modéle utilisé, le dépot considéré suit la surface d’un ellipsoide confocal
avec celui de la particule catalytique. L’épaisseur du revétement n’est donc pas constante
sur I’ensemble de la particule. Si de correspond a I’épaisseur du revétement sur le flanc de la
particule prolate avec de = by — by, alors la confocalité impose selon Ox une épaisseur égale

a:
by + by b
Ay — a; = de =~ —de
as + aq ~~ aq
de<<bi

Il est donc important de noter que le plasma formé durant la croissance tend & produire
naturellement se type d’anisotropie pour le graphite déposé autour des particules cataly-
tiques. Cet effet est le résultat de la gravure par les ions du plasma.
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FIGURE 3.22 — Vue Schématique du probléme de l'ellipsoide avec revétement. Le point rouge
représente le point ou le champ électrique est calculé.

Pour compléter la précédente approche, il est nécessaire d’exprimer le potentiel au sein du
reveétement de la particule ®, et de redéfinir @, pour la description du potentiel a 'extérieur
de la particule :

{ Dy = (CoF1(§) + C3F»(£))G(n, €)
P, = CuF3(§)G(n, €)
On peut ainsi écrire la nouvelle définition du facteur d’amplification optique :

C,y (ng dF ) ‘

- (0

En exprimant analytiquement toutes ces quantités, il est possible de réexprimer cette
équation en fonction des paramétres du systéme, soit avec f = (a1bicy)/(agbocs) :

cler + (e — ) (L) — fLP)] + fer(er — )
le2 + (1 — &) (LYY — FLY)[es + (e2 — &) L] + L ea(er — €2)

Bopt = (3.19)

La figure 3.23a présente I'influence de I’épaisseur d’une couche graphitique & la surface
d’un ellipsoide prolate sur le facteur d’amplification optique. On constate une diminution
notable du facteur d’amplification. Si initialement la valeur de celui-ci est identique a celle du
cas sans revétement, elle chute progressivement jusqu’a 6 avec I’épaississement du revétement.
Cette affaiblissement est dii a I’éloignement de la zone de localisation de charges ainsi qu’aux
pertes diélectriques dans le revétement de surface. Les rapports d’aspect et épaisseur de
revétement des particules sont variables a I’échelle de la cathode. Nous présentons donc sur
la figure 3.23b I'impact des variations de r et de sur la dispersion du facteur d’amplification.
On reléve des valeurs comprises entre 5 et 9 pour des revétements compris entre 4 et Tnm et
des rapports d’aspect compris entre 2 et 3.

3.3.3 Les nanotubes multiparois comme antenne optique

Comme cela a été précédemment indiqué, un substrat plan de graphite illuminé par un
faisceau laser polarisé parallélement aux plans graphitiques ne semble pas en mesure de per-
mettre un couplage électromagnétique. Cependant, les propriétés des objets nanoscopiques
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FIGURE 3.23 — (a) Variation [, en fonction de la longueur d’onde. (b) Variation de [, en
fonction de I'épaisseur du revétement de et le rapport d’aspect de la particule & 1.55um.

peuvent se révéler considérablement différentes du matériau massif. Une expérience récente
de Wang et al [43] montre que cela semble étre le cas avec les nanotubes PECVD. En éclai-
rant & 532nm, un réseau aléatoire de tels nanotubes comme présenté dans I'insert de la
figure 3.24a, ils purent mettre évidence différentes caractéristiques spécifiques & un réseau
d’antennes aléatoire :

— la sensibilité a la polarisation de 'onde incidente.

— la quantification du vecteur d’onde (L = nppA/2).

— les lobes de rayonnement similaires a ceux d’une assemblées de nano-antennes aléa-

toires.

Comme nos nanotubes sont produit dans les mémes conditions que ceux de cette équipe,
leurs propriétés structurelles devraient étre équivalentes. Par ailleurs, dans ’hypothése ou le
caracteére métallique des nanotubes obéirait & un comportement de type Drude, leur com-
portement & 532nm indique que leur pulsation plasma’® se trouve dans le domaine optique
voire UV. Nous devrions donc observer ce caractére métallique & la longueur d’onde de notre
laser bi-fréquence (A = 1.55pum).

La nature du comportement d’antenne implique que le facteur d’amplification sera for-
tement dépendant de la géométrie du nanotube. Pour optimiser ce paramétre, il sera impor-
tant de tenir compte de la loi de quantification du vecteur d’onde dans la direction axiale
du nanotube. Celle-ci devrait permettre de déterminer la hauteur des nanotubes de facon
a maximiser le facteur d’amplification au sommet. Néanmoins, elle se base sur la connais-
sance de l'indice effectif dont la détermination est dépendante de la structure du nanotube
(orientation des plans, diamétres interne et externe, défauts cristallins). Sa valeur est donc
liée aux paramétres de croissance des nanotubes et nécessiterait un étalonnage numérique
ou expérimental. Il semble également important de prendre en compte la présence de la par-
ticule catalytique ainsi que celle du contact avec le subtrat pour dégager une comprehension
compléte du comportement d’antenne et de 'amplification.

1. pulsation au deld de laquelle le comportement métallique disparait au profit du comportement diélec-
trique
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FIGURE 3.24 — (a) Diagramme d’antenne expérimental provenant d’un réseau aléatoire de
nanotubes multi-parois obtenu par Wang et al. (b) image TEM d’un nanotube extrait de ce
réseau.

3.3.4 Conclusion

Dans cette partie, nous avons présenté les modalités du couplage entre 'onde de surface
et les nanotubes de la cathode. Nous avons ainsi dégagé deux possibilités pour que celui-ci
puisse se produire.

Le couplage peut tout d’abord se produire par l'interaction de 'onde avec la particule
catalytique en nickel qui se trouve au sommet du nanotube. Une étude analytique de la
réponse électromagnétique de cette particule nous a permis de conclure a des facteurs d’am-
plification pouvant atteindre des valeurs de 'ordre de 5 & 15 suivant le rapport d’aspect de
la particule et I’épaisseur de son revétement diélectrique.

Par ailleurs, sur la base d’une étude bibliographique, nous avons montré que les nano-
tubes de carbone ayant criis par PECVD pouvaient se comporter comme des nano-antennes
métalliques. Cette caractéristique est importante car elle assure que le transfert d’énergie
entre les électrons du nanotube et les ondes de surface aura lieu. Néanmoins, nous n’avons
pas dégagé de valeur spécifique du facteur d’amplification associée a ce mécanisme. Une
telle démarche nécessiterait I'utilisation d’'un appareillage spécifique pour ’étude du champ
proche au sommet des nanotubes (du type microscope de champ proche). Nous suggérons
donc la réalisation d’une telle étude dans de futurs travaux afin d’optimiser complétement
les performances de la cathode THz.
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3.4 Structure et performance de la cathode THz

3.4.1 Introduction

Aprés avoir abordé l'ensemble des briques élémentaires, nous allons discuter de la ca-
thode THz dans son intégralité. Pour cela, nous allons rappeler les contraintes géométriques
imposées par le concentrateur afin de déterminer la distribution d’émetteur optimale sur la
cathode. Cette analyse sera notamment guidée par les concepts qui ont été développés dans
cette partie. Cela nous permettra de discuter des performances de la cathode THz (densité
de courant et profondeur de modulation au THz) avant de s’intéresser a sa fabrication dans
la partie suivante.

3.4.2 Caractéristiques de la distribution d’émetteurs

Tout d’abord, nous allons analyser la distribution d’émetteurs relativement a la structure
du mode qui est confiné a la surface du concentrateur.

3.4.2.1 Association nanotubes-concentrateur

Hauteur des nanotubes : Les ondes de surface qui constituent cette excitation de sur-
face sont exponentiellement décroissantes depuis le substrat métallique sur lequel elles se
propagent. Pour qu'un couplage efficace s’effectue au niveau du sommet du nanotube, il
est important que la hauteur des nanotubes soit compatible avec cette décroissance expo-
nentielle. La cartographie du mode simulé dans le chapitre 2 nous a conduit & considérer
des nanotubes de 1um de hauteur (voir partie 2.3.4). Si le nanotube perturbe faiblement
le champ environnant, son apex baignera alors dans une zone ou le champ électrique sera
amplifié d'un facteur 10 en comparaison avec celui du faisceau incident.

La fabrication de nanotubes d’une telle hauteur possédant un rapport d’aspect de 200
représente un défi technologique. Ce point sera plus particuliérement discuté dans le chapitre
4. Malgré la difficulté posée par cette réalisation, les travaux théoriques qui ont été dévelop-
pés au début du chapitre 3 indiquent que l'utilisation de nanotubes courts et fins présente
un intérét important pour tous les types de cathodes & nanotubes. En effet, la réduction de
la hauteur des nanotubes permet proportionnellement de réduire les vitesses électroniques
radiales et d’augmenter le courant émis par la cathode. Ces deux caractérisques sont impor-
tantes car elles permettront d’améliorer la focalisation et la densité de courant du faisceau
dans les tubes électroniques.

Période du réseau d’émetteurs : Concernant la répartition des nanotubes a la surface
de la cathode, ceux-ci devront étre localisés dans les lobes centraux du mode de la cavité de
surface afin de maximiser le phénoméne de couplage. Nous pourrions répartir uniformément
les nanotubes sur les créneaux de la cathode mais cela induirait une forte perturbation du
mode de la cavité surface. Par conséquent, nous choisissons de répartir les nanotubes au
niveau des lobes centraux de la cavité. Il est alors important de rappeler que les champs
électriques dans les deux lobes centraux du mode sont en opposition de phase. Cela implique
qu’il ne sera pas possible de repartir un nanotube sur chacun d’entre eux. En effet, les mo-
dulations optiques des barriéres de potentiel des deux nanotubes seraient alors en opposition
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de phase, ce qui conduirait inévitablement & une annulation de la modulation THz a I’échelle
de la cathode.

Synthése : Des nanotubes de 1um de hauteur seront donc considérés et leur disposition
a la surface de la cathode sera donnée :

— dans la direction de la périodicité des concentrateurs, par des nanotubes espacés avec
une période correspondant a la largeur du concentrateur. Chacun d’entre eux sera
centré sur 'un des lobes centraux du mode confiné.

— dans la direction invariante des concentrateurs, par des nanotubes espacés avec une
période correspondant a la distance de moindre écrantage entre proches voisins

3.4.2.2 Ecrantage d’une distribution linéaire d’émetteurs

Au début de ce chapitre, I’écrantage a la surface d’une cathode a nanotubes a été envi-
sagée dans le cas d’un réseau & maille carré. Si les nanotubes sont arrangés selon une ligne
comme sur la cathode THz, il est attendu que la distance de moindre écrantage soit réduite
en raison de la diminution du nombre de voisins par nanotube. Il est important de caracté-
riser cette distance afin de pouvoir optimiser le champ électrique appliqué sur notre cathode
(notamment par rapport avec notre analyse 4.2.4) et la densité de courant.

La version 3D du logiciel CPO est utilisée pour prendre en compte les effets d’écrantage
électrostatique. La géométrie des nanotubes est une fois de plus inscrite dans un standard
correspondant & un rapport d’aspect égal de 200. La figure 3.25a indique la configuration
du maillage au sommet d’un nanotube. Sur cet agrandissement, on distingue également une
droite passant par 'apex selon laquelle le champ électrique est calculé durant la simulation.
La figure 3.25b présente la partie de ’espace de calcul ou les nanotubes sont alignés 3.25b.
La mesure du champ électrique est effectuée sur le nanotube central.

(a) (b)

FIGURE 3.25 — (a) Zoom sur le maillage au voisinage de I'apex d’un nanotube; (b) Vue
générale sur 'espace de calcul.



122 CHAPITRE 3. ETUDE DE LA CATHODE THZ

La variation du facteur d’amplification est rapportée dans le graphe de la figure 3.26a. En
comparaison avec le réseau de maille carré, on constate que le palier de saturation apparait
a des valeurs plus faibles du rapport p/h. La variation observée par la simulation a été
reproduite en utilisant ’équation suivante :

% = 1—0.357exp {—2.163 (%)0'786} (3.20)
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FIGURE 3.26 — (a) Variation du facteur d’amplification normalisé en fonction du pas norma-
lisé. (b) Variation de la densité de courant normalisée en fonction du pas normalisé.

En utilisant ce résultat pour analyser la variation de densité de courant a la surface
d’une cathode, on aboutit & la construction de la figure 3.26b. Ce résultat a été obtenu pour
différents champs macroscopiques appliqués en substituant I’équation 3.20 dans 1’équation
de Fowler-Nordheim. On note que pour des champs compris entre 20V/um et 30V/um
I'optimum d’espacement a été clairement décalé vers les faibles valeurs de p/h. Dans cette
gamme de champ, on obtient approximativement la condition suivante sur le pas du réseau :

3.4.3 Performances de la cathode THz

La densité de courant : La densité de courant est un parameétre primordial pour le
fonctionnement d’un tube électronique. Le courant émis par la cathode conditionne en effet
la réalisation des principaux éléments d’'un TOP comme le canon électronique et la ligne
a retard. Il est donc important de déterminer la densité de courant de notre cathode pour
permettre la conception du tube THz. Toutefois, la détermination théorique de la densité
de courant d’une cathode est difficile. Nous connaissons bien les parameétres d’émission tels
que le travail de sortie ou le nombre de nanotubes mais la densité de sites émetteurs est un
paramétre que seule la mesure expérimentale peut renseigner. Par conséquent, nous avons
choisi d’appuyer notre calcul sur les données expérimentales rapportées par notre laboratoire
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[44]. Dans le régime situé avant le seuil destruction de la cathode, nous obtenons typiquement
les valeurs suivantes :

p=2h ;maille carrée; h/r =200 ; Epnawo=20V/um ; J =1A/cm?

La détermination des périodes de notre réseau d’émetteurs est nécessaire pour le calcul
de la densité de courant. Pour cela, notre précédente discussion nous a donné les 2 périodes
fondamentales. Dans la direction invariante du concentrateur, la période du réseau de na-
notubes est égale a 1.5 fois leur hauteur. Dans la direction périodique du concentrateur, la
période du réseau est égale a la largeur d'un concentrateur et correspond a un multiple de
la longueur d’onde incidente n,\o, avec n, le nombre de périodes du réseau.

Nous nous proposons de donner la densité de courant .J, de la cathode THz en référence
a celle de la cathode traditionnelle J;. Nous nous plagons dans un régime de limite de
fonctionnement, c¢’est a dire le régime ou 'apex est a la température maximale supportable
sans destruction. Cette limite dépend de la résistance des nanotubes a la décomposition
thermique par effet joule et est identique pour les deux cathodes. D’aprés 'analyse de la
partie 3.2.4.2, on établit les deux formules suivantes :

T 1 2 (Tapew - Tsub) T 1 \/2 (Tapew - Tsub)

= — et Jy=
LT 2324h PihPel 27282 15n,) Pinpel

Le fonctionnement des deux cathodes étant limité par la méme température d’apex, nous
obtenons la relation suivante :

%k
N 3np)\0

Jo Jy (3.21)

Nous disposons donc d'une formule simple permettant de déterminer la densité de cou-
rant de notre cathode. Celle-ci nécessite seulement d’expliciter la hauteur des nanotubes et
le nombre de périodes du réseau. Dans notre précédente analyse, nous avons déja fixé la
hauteur des nanotubes a 1um. Concernant la largeur du réseau, notre étude du chapitre 2
a montrée que le facteur de concentration du champ augmente de maniére monotone avec
cette largeur. Mais nous avions fait la remarque que l'utilisation d’un réseau large conduisait
a affaiblir la densité d’émetteur et donc la densité de courant de la cathode. Nous consta-
tons que la formule 3.21 rend bien compte de ce mécanisme. Cette formule permet donc de
préciser ce compromis entre la densité d’émetteur et ’amplification du champ.

Plusieurs approches sont alors possibles. Par exemple, si nous souhaitons obtenir une
densité de courant comparable & celle d’une cathode traditionnelle (c’est a dire que Jo =
1A/cm?) d’apres 3.21 cela impose que n, ~ 9. La cathode THz obtenue dans ces conditions
est représentée sur la figure 3.27.

Toutefois, dans cette étude initiale de la cathode THz, nous souhaitons privilégier I'ex-
pression de l'effet de mélange optique. Aussi, nous avons choisi une largeur de réseau concen-
trateur plus grande avec 14 périodes de maniére a élever le facteur de concentration du champ
électrique et minimiser les effets de couplage entre les réseaux concentrateurs voisins. Dans
ce cas, la densité de courant de la cathode THz chute trés légérement et on calcule d’aprés
'équation 3.21 que Jy = 0.6A4/cm?.

Le courant émis : Pour déterminer le courant émis, nous devons définir la surface de la
cathode. Avant de donner la valeur retenue, nous devons rappeller que celle-ci conditionne
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4 Faisceau laser bifréquence A,=1.55um, Af=1THz
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FIGURE 3.27 — Vue schématique d’une cellule élémentaire de la cathode THz.

également l'intensité de la composante optique du champ électrique incident. En effet, la
section du faisceau laser incident sera adaptée a la surface de la cathode. Le champ électrique
optique incident va donc décroitre si la surface de la cathode augmente. Cette situation
impose de fixer la taille de la surface en faisant un compromis entre le courant et sa profondeur
de modulation. Ainsi, nous avons choisi que la cathode serait délimitée par un carré de
500pum x 500pum. Ce dimensionnement impose que le courant émis par la cathode sous un
champ de 20V /pm sera de 1.5mA.

La profondeur de modulation : En nous appuyant sur les calculs réalisés sur la non-

linéarité de I’équation de Fowler-Nordheim, il est possible d’exprimer la profondeur de mo-

dulation, notée m, pour un point de fonctionnement (FEjy, Iy) telle que :
]pic IM

=14+m avec m =
Imoyen IO + IR

(3.22)

Avec Iy lintensité de la composante DC, I, l'intensité de la composante modulée a la
fréquence de battement et Ir l'intensité de la composante rectifiée. Dans notre calcul, on
suppose que l'on utilise un laser bifréquence dont la puissance totale de sortie est de 1W
avec un battement de 1THz.

Pour évaluer la profondeur de modulation du faisceau, nous avons effectué deux séries
d’hypothéses sur le facteur d’amplification du champ optique. Celles-ci s’appuient s’appuie
sur les calculs réalisés au cours de ce travail et visent a fournir un encadrement de la pro-
fondeur de modulation :

— La premiére hypothése est une évaluation haute considérant une amplification du réseau

concentrateur de 20 et du nanotube de 20.
— La seconde hypothése correspond a une évaluation basse considérant une amplification
du réseau concentrateur de 5 et du nanotube de 5.

Entre ces deux conditions d’amplification, on reporte le point correspondant aux valeurs
maximales obtenues dans cette étude. Celui-ci ne tient donc pas compte de l'effet d’an-
tenne produit par le nanotube (non évalué). A ce point, on fixe une amplification du réseau
concentrateur de 10 et de la particule de 10. Dans tous ces évaluation, nous avons multiplié
le courant de mélange par un facteur 5 pour tenir compte des travaux d’Hagmann |24].
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Le résultat de ce calcul est donné dans le graphe de la figure 3.28 ou 'on représente la
profondeur de modulation en fonction du courant émis par la cathode THz. On constate que
pour chaque hypothése, une diminution de la profondeur de modulation en fonction de la
tension appliquée est observée. Cet effet avait été envisagé dans notre analyse initiale des
effets non-linéaires. Il résulte de 'expression de I; dont 'amplitude diminue quand le champ
appliqué augmente. Cette situation appelle donc & un compromis entre le courant émis et la
profondeur de modulation du faisceau.

Finalement, on constate sur la figure 3.28 que les valeurs obtenues pour la profondeur
de modulation avec un champ de 20V /um sont comprises entre 0.005% et 1.3% respective-
ment pour I'’hypotése basse et haute. On constate ainsi le phénoméne de mélange est trés
sensible & 'intensité de 'onde au sommet du nanotube. Au point correspondant aux valeurs
de cette étude, nous obtenons une profondeur de modulation de 1%o. Au regard de ces va-
leurs, il semble qu’une optimisation importante de la cathode soit a prévoir pour atteindre
des profondeurs de modulation de quelques pourcents. On pourra notamment faire varier
la dimension du concentrateur dans la direction périodique afin d’augmenter ’amplification
du réseau. Celle-ci se fera néanmoins au prix d’une diminution de la densité de courant
d’apreés la formule 3.21. En considérant des nanotubes plus courts, nous aurons également la
possibilité d’accroitre 'amplification champ a leur sommet de maniére exponentielle di au
caractére évanescent de I'onde de surface.

On peut noter finalement que les valeurs de profondeur de modulation sont relativement
faibles en comparaison avec certaines études réalisé a plus basses fréquences [45]. Néanmoins,
il est important de rappeller que le phénoméne d’amplification dans les tubes électroniques
peut étre fortement dépendant des conditions initiales a I'entrée de la ligne & retard. Les
petites modulations peuvent ainsi engendrer de forts effets sur le gain du tube comme ont
pa le montrer Whaley et al. [46] dans un TOP.

10Vipm

10" | hypothése haute

l 20Vium
10 ,
30Vium

AL 10Viim Résultat de [étude —w +

hypothése basse 20Vium

Profondeur modulation (%)
S

L L
=15 =10 <5 0

10 10 10
Courant (A)

FIGURE 3.28 — Variation de la profondeur de modulation et du courant en fonction de la
tension appliquée.
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3.4.4 Conclusion

Dans cette partie, nous avons proposé le design de la cathode THz. Pour cela, nous avons
tout d’abord analyser les implications de I’association du réseau concentrateur et du réseau
de nanotubes. Les contraintes introduites par ces deux objets ont permis de déterminer la
périodicité de la distribution de nanotubes. Cette étape a nécessicité la synthése des résultats
issus des précédentes analyses et a établir la distance de moindre écrantage dans le cas d’une
distribution linéaire de nanotubes.

Sur la base de ce design, nous avons tenté de donner une évaluation quantitative des
performances de la cathode THz. Celle-ci nous a mener a une densité de courant de 0.6A /cm?,
un courant de 1.5mA et une profondeur de modulation de 1%o. En optimisant les phénoménes
d’amplication du champ optique sur la cathode, il est possible d’envisager des profondeurs
de modulation de l'ordre de 1%.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons finalisé la structure de la cathode THz et calculé ses per-
formances. Cette démarche théorique nous aura permis de dégager les paramétres clef de
la cathode comme les caractéristiques du réseau d’émetteurs (hauteur, périodicité) ou les
propriétés électroniques (densité de courant, profondeur de modulation). Leur connaissance
fournira une base utile pour envisager la fabrication et la caractérisation des échantillons que
nous aborderons dans le chapitre 4 de ce manuscrit.

La cathode THz se présente donc comme une cathode possédant un faisceau électronique
d’une divergence inférieure a 5eV, d’une densité de courant de 0.6A /cm?, d’un courant de
1.5mA et possédant une profondeur de modulation de 'ordre de 1%o. Une perspective d’amé-
liorer cette valeur jusqu’a 1% est possible en optimisant ’amplification du champ optique sur
la cathode. On doit noter finalement que la valeur de cette profondeur de modulation devra
étre analysée relativement a la réponse du tube électronique qui intégrera cette cathode.

Au dela de notre étude, la compréhension que nous avons donnée de ’émission de champ
d’un nanotube individuel et des cathodes a nanotubes permettra d’améliorer les performances
des cathodes traditionnelles en terme de densité de courant et divergence du faisceau émis.
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4.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous allons étudier la préparation expérimentale de la cathode THz. En
nous appuyant sur les remarques des chapitres précédents, nous aborderons successivement
les points suivants :

— La fabrication : dans la premiére partie de ce chapitre, nous présenterons la démarche
qui a été envisagée pour réaliser la cathode THz. Nous appuierons celle-ci sur les
procédés de fabrication de micro/nano électronique utilisés dans ce travail.

— La fiabilisation : afin d’accroitre et stabiliser leurs performances, les cathodes a
nanotubes de carbone doivent étre soumises & un recuit thermique a 800°C pen-
dant quelques minutes. Cependant, notre cathode est sensible aux fortes températures
et nous conduira a proposer une nouvelle méthode de recuit. Celle-ci permettra un
meilleur controle dans l’espace et dans le temps, de la température déposée sur le
substrat. Ces résultats seront présentés dans la seconde partie de ce chapitre.

— La caractérisation : la cathode devra ensuite étre caractérisée optiquement et élec-
triquement avant son intégration dans le tube électronique. Cette étape est importante
puisqu’elle constitue également la phase d’étalonnage de la réponse du composant. Les
principes de cette caractérisation seront présentés dans la derniére partie de ce chapitre.

4.2 Fabrication de la cathode THz

Nous allons consacrer cette partie a la fabrication de la cathode THz. Pour cela, nous
avons articulé notre présentation de maniére chronologique afin de mettre en évidence 1’évo-
lution de notre démarche et I’émergence des solutions technologiques. Malgré I'ordre retenu,
il est important de noter que les contraintes associées aux différents procédés conduisent
souvent a l'interdépendance des étapes de fabrication. Cela appelle a une prise en compte
globale de I’enchainement des procédés dont nous tenterons de rendre compte a travers notre
présentation.

Par ailleurs, il est a noter que ’ensemble des détails techniques des procédés utilisés dans
ce travail a été rapporté en annexe de ce manuscrit.

4.2.1 Fabrication du réseau métallique par lift-off

Les largeurs des motifs du réseau que nous devons fabriquer se situent entre 150nm et
450nm pour une profondeur de 140nm. Le contexte technologique dans lequel cette étude a
été effectuée nous a permis d’utiliser la technique de lithographie électronique pour fabriquer
cette structuration. Nous allons donc donner les principales caractéristiques de cette méthode
avant de détailler les résultats obtenus par la méthode de lift-off.

4.2.1.1 La lithographie électronique

La lithographie électronique est une technique utilisée depuis les années 1970 dont le
principe repose sur le bombardement d’une ou plusieurs couches de résine(s) de polyméres a
I’aide d’un faisceau d’électrons accélérés. Les électrons sont émis dans un canon électronique
par une pointe métallique en régime d’émission de champ. Les faisceaux utilisées de nos jours
sont caractérisés par des vitesses électroniques comprises entre 10keV et 100keV. Une fois
accélérés, les électrons se déplacent selon I'axe d’une colonne dans laquelle la collimation
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puis la focalisation du faisceau sont contrdlées a I'aide de lentilles magnétiques.

Dés lors que la résine a été bombardée avec une quantité suffisante d’électrons, celle-ci
s’en trouve chimiquement modifiée. Pour donner une mesure de cette quantité, on utilise la
notion de dose qui permet d’évaluer le nombre d’électrons traversant la résine par unité de
surface. Pour un faisceau électronique cylindrique, on explicite la dose a partir de la relation
suivante :

Tx1T

D=
T R2

Avec D la dose en Coulomb/um?, T le temps d’exposition en seconde, T le courant en Am-
pére et R le rayon du faisceau en microns. La prise en compte de cette simple relation est
importante pour trouver un compromis entre la taille du motif et la durée des lithographies.

Lorsque les électrons pénétrent dans la résine et le substrat, ceux-ci subissent une série
de collisions élastiques et inélastiques avec la matiére. La figure 4.1 illustre cette situation
schématiquement en suivant la trajectoire d’un électron dans la résine et le substrat d’un
échantillon bombardé par un faisceau électronique. Le volume décrit par la pénétration
des électrons dans le substrat forme la "poire d’interaction". On décompose usuellement les
mécanismes collisionnels en deux catégories selon que les électrons soient diffusés vers 'avant
ou vers |’arriére :

— Le forward scattering ou diffusion vers I’avant : cette composante de diffusion corres-
pond a l'interaction des électrons incidents avec les nuages électroniques des atomes
de la résine et du substrat. Les collisions élastiques résultantes dévient faiblement les
électrons et conduisent a ’élargissement du faisceau électronique. Les collisions inélas-
tiques se produisent également et augmentent les niveaux d’excitation moléculaires.
Elles permettent ainsi d’induire une modification chimique locale de la résine en assu-
rant la dissociation des chaines de polyméres.

— Le backward scattering ou rétrodiffusion : cette composante de diffusion correspond
a l'interaction des électrons avec les noyaux atomiques du substrat. Dans ce cas, la
diffusion est essentiellement élastique et se produit a de larges angles. Aprés une série
de plusieurs interactions, les électrons peuvent ainsi étre redirigés vers la résine. Ce
phénomeéne contribue ainsi a une seconde insolation de la résine. Cela est d’autant plus
important que les atomes du substrat possédent des noyaux lourds.

vide

résine

substrat

FIGURE 4.1 — Représentation schématique d’une trajectoire électronique dans un substrat
insolé. On a reporté les dimensions associées aux parameétres de proximité o et 3.
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Les effets de proximité : La combinaison de ces deux types de diffusion provoque donc
I'insolation de la résine sur des zones beaucoup plus larges que le simple point focal du
faisceau électronique. Ce phénoméne appelé "effet de proximité" peut affecter fortement la
résolution d’une lithographie. Les étalements spatiaux des électrons en diffusion forward
et backward sont usuellement décrits par un modéle a double gaussienne. Sur la base des
notations de la figure 4.1, nous pouvons écrire la relation suivante :

D 1 2 2
D(r) = . -I—O77 (Wexp <—%) + Wiwexp (—%)) (4.1)

Avec r la coordonnée radiale (r = 0 correspondant a 1'axe du faisceau électronique), D la
dose, a la dimension du faisceau aprés la diffusion forward dans la résine, § la dimension
associée au phénomeéne de diffusion backward et n le rapport entre I’énergie déposée dans
la résine par les électrons backward sur celle déposée par les électrons forward. Aprés avoir
simulé les trajectoires électroniques, il est possible de calculer cette fonction et ainsi de
connaitre les dimensions typiques qui pourront étre résolues en lithographie électronique.

4.2.1.2 La lithographie électronique sur couche d’or

Nous pouvons illustrer le phénomeéne d’effet de proximité & partir de notre procédé de fa-
brication des réseaux par lift-off. Celle-ci requiert I’insolation d’une couche de résine déposée
sur une couche d’or sur un substrat en silicium. L’évaluation des effets de proximité dans cette
configuration a été motivée par le fait que les atomes d’or sont plus massif que les atomes
de silicium usuellement rencontrés en microélectronique. Leur impact sur la résolution de la
lithographie est un élément important pour orienter les procédés de fabrication. Par exemple,
dans ce travail, deux systémes de lithographie électronique étaient & notre disposition : I'un
avec un faisceau d’énergie 20kV et I'autre de 80kV mais en phase d’installation et de déve-
loppement. Il fat alors intéressant de déterminer si la résolution de nos lithographies sur film
métallique serait suffisante en utilisant le faisceau de plus faible énergie. Pour répondre a
cette question, un logiciel spécifiquement dédié & la correction des effets de proximité aurait
pu étre utilisé. Toutefois, n’ayant pas accés a ce type de logiciel, nous avons appuyé notre
démarche sur le logiciel CASINO [1] permettant la simulation des trajectoires électroniques
dans différents substrats. Il permet ainsi la détermination des paramétres a, 3 et 7.

Pour caractériser le phénomeéne de rétrodiffusion et déterminer le paramétre § sur notre
substrat, nous présentons sur la figure 4.2 ’énergie rétrodiffusée dans une surface élémentaire
a distance r de I'axe du faisceau électronique.

Sur le graphe 4.2(a), cette contribution est évaluée pour deux faisceaux de 20kV et 80kV
incident sur un substrat de silicium recouvert d’une couche de résine PMMA (en anglais
PolyMethyl MethAcrylate = PMMA) de 200nm d’épaisseur. Pour ces deux énergies, on
obtient comme attendu I’allure gaussienne du type 7 exp(—r?/3?). On constate également que
laugmentation de I'énergie du faisceau électronique permet une réduction locale de I’énergie
rétrodiffusée. Cet effet s’explique par 'allongement des trajectoires électroniques dans le
substrat qui agrandit la poire d’interaction pour un méme nombre d’électrons incidents et
permet ainsi de réduire la densité locale d’énergie rétrodiffusée. Cette observation met donc
en évidence l'intérét du faisceau de 80kV pour réduire les effets de proximiteé.
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Si/ PMMA(200nm) Si / Au(de) / PMMA(380nm) @ 80kV

de=150nm
————— 80KV ---=-de=50nm

0.6 J

<«——— contribution de /a couche d'or

Energie normalisée
7
Energie normalisée

20 30 40 50

FIGURE 4.2 — Etude de 'influence de I'énergie du faisceau électronique et de la présence d'un
film d’or sur la quantité d’énergie électronique rétrodiffusée par le substrat

Sur le graphe 4.2(b), I'énergie du faisceau électronique est fixée & 80kV et on considére
lintroduction d’une couche d’or de 50nm puis 150nm entre le silicium et la résine. On
assiste alors a I’émergence d’une seconde gaussienne de rétrodiffusion s’exprimant aux courtes
distances et dépendante de I’épaisseur de la couche métallique. Celle-ci est entiérement di
aux collisions élastiques des électrons sur les noyaux des atomes d’or. Cette réponse est ainsi
typique d’une lithographie sur un film métallique ot deux composantes de rétrodiffusion
s’expriment, l'une & grande distance di aux électrons pénétrant jusque dans le silicium
et 'autre a courte distance dii aux collisions directes sur les atomes métalliques. Ce calcul
indique qu'une augmentation de I’épaisseur du film métallique va conduire a un accroissement
de la rétrodiffusion a faible distance. Cet effet est donc trés pénalisant pour la précision des
lithographies.

0.8

0.6F

MTF

04r

0.2+

FIGURE 4.3 — Influence de I’épaisseur d’un film d’or sur le contraste de réseaux périodiques
réalisés par lithographie électronique (MTF = Modulation Transfert Function)

Cette analyse fournit un moyen qualitatif pour apprécier le comportement du multicouche
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insolé par le faisceau électronique. Mais il est possible de quantifier davantage notre approche
en exprimant la transformée de Fourier de 'expression 4.1 afin d’analyser le contraste de la
résine en fonction de la fréquence spatiale. Cette étude, importante pour la réalisation de ré-
seaux périodiques, est présentée sur les graphes 4.2 & 20kV et 80kV en fonction de I’épaisseur
de la couche d’or. En observant la courbe a épaisseur nulle sur la figure 4.3a, on remarque
la forme typique de la fonction de transfert de modulation (FTM) d’une résine sur silicium
[2]. En introduisant le film d’or, on observe comme attendu la dégradation du contraste de
la lithographie aux faibles périodes dties a la diffusion élastique des électrons dans I'or. Tou-
tefois, on constate que celle-ci ne réduit pas le contraste correspondant & la périodicité de
notre structure.

La simulation des trajectoires électroniques sur un substrat résine/or/silicium, nous donc
a permis de mesurer 'impact de la couche métallique sur les propriétés de la lithographie a
réaliser. Il apparait que les effets de proximité sont bien présents a 20kV et influencés par la
présence de la couche d’or. Ils ne seront toutefois pas rédhibitoires pour fabriquer le motif
du réseau concentrateur par lift-off.

4.2.1.3 La fabrication par lift-off

La premiére méthode que nous avons utilisée pour réaliser les réseaux métalliques se base
sur la technique du lift-off. La figure 4.4 présente les principales étapes du procédé que nous
avons mis au point avec un faisceau électronique de 20kV.

Celui-ci se base sur un substrat silicium a la surface duquel nous réalisons ’enchainement
des étapes suivantes :

— (a) Le dépot d’une couche d’or : durant cette étape, on dispose le substrat dans
une chambre d’évaporation sous vide en regard d’un creuset contenant de l'or. En
chauffant celui-ci, on provoque I'évaporation des atomes d’or. La surface substrat est
alors soumise & un flux d’atomes d’or qui permet le dépot de la couche métallique.
Toutefois, le dépo6t direct de l'or sur le substrat de silicium engendre des contraintes
pouvant conduire a la dislocation de la couche d’or. Une couche de titane de 5nm est
donc préalablement déposée sur le silicium pour éviter ce probléme.

Concernant 1’épaisseur de la couche d’or, celle-ci doit théoriquement mesurer au mini-
mum 10nm pour éviter la perturbation des ondes de surface par le substrat (effet de
peau) et ne doit pas excéder 50nm pour minimiser les effets de proximités durant la
lithographie électronique. Nous avons ainsi choisi de déposer une épaisseur initiale de
40nm d’or.
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— (b) Le dépo6t d’un bicouche de résine : nous déposons ensuite successivement

deux couches de résine sur notre substrat par la technique de spin-coating. La premiére
couche de résine est une résine de PolyMethyl GlutarImide (PMGI-SF5) d’épaisseur
180nm et la seconde est une couche de Polymethyl Methacrylate (PMMA-A4) d’épais-
seur 200nm. Aprés chaque dépot le substrat subit un recuit thermique a 200°C afin de
permettre ’évaporation du solvant et le durcissement de la résine.

— (c) L’insolation électronique et (d) le développement des couches de résines :

aprés avoir lithographié les couches de résine, nous procédons au développement des
zones insolées a l'aide de deux solvants sélectifs. Pour enlever la PMMA, nous em-
ployons un bain de MIBK (Methyl IsoButyl Ketone) et pour enlever la PMGI nous
employons un bain de MF-319 (Tetra Methyl Ammonium Hydroxide). La durée de
chaque développement est controlée a I'aide d’un bain de rincage permettant d’arréter
la dissolution de la résine. Celui-ci est composé d’isopropanol (IPA) pour la PMMA et
d’eau désionisée (EDI) pour la PMGI.

pmma électrons électrons

Evaporation Au 'L ¢VHv¢VHv %HHLVHV
v v | v

f

Titane

pmgi
Substrat Si

(a) (b) (c)

Evaporation Au

r w s NN

(d) () (f)

FIGURE 4.4 — Etapes de fabrication des réseaux métalliques par un procédé lift-off

La figure (d) montre que I'ajustement de la sous-gravure de la PMGI doit permettre de
réaliser un profil de type "casquette". La figure 4.5a donne une illustration de ce profil
pour la réalisation d'un réseau de type Bragg. Toutefois, le profil de la sous-gravure de
la PMGI indique que la solution de MF-319 tend a graver la résine de maniére isotrope.
Cela provoque donc une sous-gravure quasi-totale des lignes de PMGI dont la hauteur
et la largeur sont égales. Pour améliorer I'anisotropie de la gravure, nous avons utilisé
un solvant de TEAH (Tetra Ethyl Ammonium Hydroxide). Dans ce cas, la figure 4.5b
montre la faible amélioration obtenue.
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(a) (b)

FIGURE 4.5 — Profil de la résine aprés le développement avec (a) TMAH et (b) TEAH.

— (e) Le dépot anisotrope d’une couche d’or : nous utilisons une nouvelle fois la
technique d’évaporation pour effectuer le dépot d’une couche de 140nm d’or. Cette
méthode présente ’avantage de déposer les matériaux de maniére trés directionnelle
(£0.05° sur le réseau) et permet d’obtenir un dépot trés anisotrope. Durant cette phase,
le profil casquette du bicouche de résine permet d’éviter qu’un dépodt d’or ne se forme
sur les flancs de la résine.

— (f) Le lift-off de la résine : la casquette de résine a permis de maintenir la disconti-
nuité du film d’or déposé sur le substrat. Elle autorise donc l'infiltration d’un solvant
sous la couche de métal qui a été déposée sur la résine. Nous utilisons pour cela un
bain de N-Méthyl-2-Pyrrolidone (NMP) chauffé & 60°C. Le profil du réseau est alors
complétement reconstitué comme présenté sur la figure 4.6. On remarque toutefois
qu’en raison de la trop faible sous-gravure de la résine PMGI, des collerettes d’or sont
présentes sur les bords des créneaux du réseau.

2um

(a) (b)

FIGURE 4.6 — Créneaux métalliques aprés 'étape de lift-off

Nous disposons désormais d’un procédé permettant de fabriquer des réseaux en or. Nous
allons donc maintenant considérer la croissance des nanotubes a la surface d’un tel subtrat.



140 CHAPITRE 4. PREPARATION DES CATHODES THZ

4.2.2 Croissance des nanotubes de carbone

Dans cette partie, nous allons considérer la croissance des nanotubes & la surface de
différents substrats. Nous présenterons tout d’abord les bases de la croissance sur silicium.
Nous analyserons ensuite les croissances sur couche mince d’or.

4.2.2.1 Principe de la méthode PECVD

La liste des différentes méthodes de croissance des nanotubes a été détaillée dans le
chapitre 1 de ce manuscrit. Nous allons donc centrer notre explication sur celle qui sera
mise en oeuvre dans cette étude, la croissance par PECVD (en anglais Plasma Enhanced
Chemical Vapor Deposition).

Nanotubes
-
o
Agrégat de Nickel
Nickel TiN l
l @ © o o
| Substrat Si | | |
(a) (b) (c)

FIGURE 4.7 — Etapes de la croissance orientée des nanotubes de carbone multiparois par
PECVD avec successivement : (a) le dépot d’une couche mince du catalyseur de nickel sur
un substrat de silicium, (b) la formation des agrégats de nickel a 700°C, (c¢) la croissance des
nanotubes assistée par plasma a 700°C

Préparation du substrat : Comme le montre la figure 4.7a, la phase initiale de pré-
paration du substrat commence par le dépdt d’une couche de quelques nanométres d’un
catalyseur de croissance sur le substrat de la cathode. Pour cela, plusieurs métaux peuvent
étre utilisés : le cobalt (Co), le fer (Fe), le nickel (Ni) ou un alliage de ces trois métaux.
Cette couche mince ne doit pas étre déposée directement sur le substrat de silicium de la
cathode. En effet, avec les hautes températures atteintes lors de la croissance, ’association
du nickel et du silicium formerait des siliciures de nickel (NiSi, NiSi,) qui rendraient la crois-
sance impossible. Pour éviter ce phénoméne, un matériau doit étre utilisé comme barriére de
diffusion entre le silicium et le nickel. Celui-ci doit étre stable chimiquement et mécanique-
ment jusqu’a des températures de 800°C. Sur la base de précédents travaux menés par notre
laboratoire [3], nous avons utilisé dans cette étude une barriére en nitrure de titane (TiN)
d’une épaisseur de 15nm et un catalyseur en nickel d’une épaisseur de 7nm.

Formation des nanocatalyseurs : Durant la phase préliminaire a I’étape de croissance,
I’échantillon est soumis & une augmentation de température dans une chambre a vide. Celui-
ci passe de la température ambiante a 700°C en quelques minutes. La figure 4.8 montre I’état
d’une couche mince de nickel de 7Tnm aprés un recuit sous vide a 700°C. On constate que le
film s’est fragmenté pour former par coalescence des agrégats de nickel. On génére ainsi un
ensemble de particules de tailles nanométriques qui seront autant de catalyseurs élémentaires
de croissance.
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FIGURE 4.8 — Etat du subtrat a 'issu de ’étape d’agrégation du nickel & 700°C.

Croissance PECVD : Aprés formation des agrégats de nickel, il est possible de débuter la
croissance des nanotubes de carbone par PECVD. Elle consiste a activer un mélange de gaz
pour créer des entités réactives qui vont se déposer, réagir et former de nouveaux composés a
la surface du substrat. Dans ce travail, on a utilisé le mélange des 2 gaz suivants : le premier
est I'isopropanol (IPA) qui est le gaz précurseur de carbone et le second est la vapeur d’eau
qui est le gaz de gravure. Ce procédé de croissance permet d’obtenir des croissances de
nanotubes a des températures comprises entre 550°C et 700°C. Ces températures élevées
sont nécessaires a la décomposition du gaz et a la diffusion du carbone dans les particules
de catalyseur [4]. Au cours de la croissance, on assiste également a un dépot de carbone
amorphe sur I’ensemble de la cathode. Pour éviter cela, la vapeur d’eau est introduite dans
la chambre afin de graver ce dépot parasite.
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FIGURE 4.9 — (a) Présentation schématique de la chambre de croissance PECVD. (b) Plasma
de la chambre de croissance durant une phase de croissance.

La figure 4.9 précise la position des différents éléments et la polarisation des électrodes
au sein de la chambre de croissance. Le plasma est activé en appliquant une différence de
tension négative de 'ordre de -700V entre la grille cathode et la grille anode. La différence de
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tension entre le substrat et la grille cathode est appelée la tension d’extraction. Elle applique
un champ électrique perpendiculaire au substrat qui permet d’extraire les molécules ionisées
du plasma pour les diriger vers le substrat. Il s’établit ainsi un courant dit d’extraction qui
permet la mesure du flux ionique incident sur la cathode.

FIGURE 4.10 — Formation des nanotubes durant les premiéres minutes de la réaction cata-
lytique.

Aprés I'introduction des gaz dans I’enceinte, la formation du plasma et 'application de la
tension d’extraction, la croissance des nanotubes peut débuter. La figure 4.10 présente alors
I’évolution du substrat au voisinage des particules de nickel durant les premiéres minutes de
croissance. En raison de la faible adhérence du nickel sur le film de TiN, on constate que
chaque particule de nickel est détachée du substrat et maintenue au sommet du nanotube
au cours de la croissance. Durant cette phase, le carbone diffuse dans les particules de nickel
qui provoquent en surface la précipitation du carbone sous forme de plans graphitiques. La
formation de nanotubes verticaux est alors le résultat de deux mécanismes. Tout d’abord, le
champ électrique appliqué sur le substrat permet de controler la direction de la croissance
en exercant une force électrostatique au sommet du nanotube. Ensuite, le plasma permet de
graver le carbone déposé sur la cathode de maniére anisotrope. La particule de nickel agit
ainsi comme un masque qui protége la structure graphitique formée en aval du flux ionique.
Ces deux phénoménes conditionnent a la formation d’une structure graphitique verticale qui
peut s’effectuer sur une hauteur de plusieurs dizaines de micrométres.

Durant cette étude, une observation de la particule métallique au microscope électronique
par transmission a été effectuée. Notre objectif était de détailler la structure et la composi-
tion chimique du catalyseur aprés la croissance. La figure 4.11 présente le résultat de cette
analyse en repérant par des cadres les plans cristallins des différentes espéces identifiées. On
constate la présence de nickel ainsi que de plusieurs oxydes métalliques hydrogénés. Ces es-
péces sont le résultat de la chimie oxydante mise en oeuvre dans le procédé de croissance. En
effet, 'introduction de la vapeur d’eau durant la croissance engendre un plasma réactif d’ions
oxygéne qui oxydent le catalyseur. On remarque également 1’absence de plans graphitiques
au sommet en conséquence due a la gravure plasma.

Cette analyse conduit a relativiser les calculs effectués sur la particule dans le chapitre 3
ou nous l'avions supposée entiérement composée de nickel. L’amplification optique du champ
électrique pourrait ainsi étre moins bonne que prévue en raison de la présence d’oxydes
métalliques notamment a 1’apex.
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FIGURE 4.11 — Analyse TEM de la particule catalytique au sommet d’un nanotube a 'issu
de la croissance PECVD (observation ONERA).
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Croissance de réseaux : En s’appuyant sur la méthode PECVD que nous venons de
décrire, la formation des réseaux ordonnés de nanotubes verticaux devient possible. Celle-ci
nécessite toutefois le controle de la localisation du dépot de la barriére de TiN et du catalyseur
de nickel. Nous utilisons pour cela une technique de lift-off basée sur I'insolation d’un bicouche
de résine. La figure 4.12 montre le cas du bicouche SPR700(1.2pm)/LOR3A (500nm) utilisé
en lithographie optique qui permet de fabriquer des plots de TiN/Ni de diamétre 1pum.

SPRT00 photons UV

LOR3A masdque chrome
Substrat Si

(a) (b) (c)

Ni
Nanotubes >
=] Bed]

TiN

(d) (e) (f)

FIGURE 4.12 — Etapes de préparation du substrat pour la croissance PECVD des nanotubes
sur des plots de TiN/Ni de diamétre 1pm.

Le masque en chrome utilis¢ durant I’étape d’insolation de la figure 4.12b permet de
transférer dans la résine le dessin d’un réseau de plots & maille hexagonale ou carrée. La
période de celui-ci correspond a la distance de moindre écrantage entre émetteur de champ
(p = 2h). Cela permet d’aboutir aprés développement au profil de résine illustré sur la figure
4.12c. On dépose ensuite le TiN par la méthode de pulvérisation cathodique puis le Ni par
la méthode d’évaporation. Le substrat est alors dans la situation de la figure 4.12d et imagé
sur la figure 4.13a.

Aprés dépot du couple TiN/Ni, I'opération de lift-off est effectuée pour finaliser la pré-
paration du substrat. Aprés cette étape, on obtient la situation de la figure 4.12e qui est
imagée sur la figure 4.13b. On constate qu'une collerette de TiN s’est formée autour du plot.
Celle-ci est due au caractére isotrope de la méthode de pulvérisation qui engendre un dépot
de métal sur les flancs de la résine. Cette collerette parasite subsiste parfois aprés 1’étape de
lift-off et peut étre partiellement détruite par un traitement aux ultrasons.



4.2. FABRICATION DE LA CATHODE THZ 145

SPR700

substrat

0112bCtr 25.0kV 7.5mm x180k SE(U)

(a) (b)

FIGURE 4.13 — Images représentant (a) une ouverture de résine de lum de diamétre aprés
développement, (b) un plot de TiN/Ni aprés 'étape de lift-off.

Aprés 'étape de croissance PECVD, le substrat est a I’étape de la figure 4.12f correspon-

dant & 'image 4.14a. On constate que plusieurs nanotubes par plot se sont formés au cours
de la croissance. Cela s’explique en observant la densité d’agrégats que la figure 4.8a permet
d’apprécier. On dénombre ainsi plusieurs agrégats de nickel a ’échelle d’un disque de 1um
qui conduisent & autant de croissances de nanotubes.
Pour faire tendre la géométrie de la cathode vers un réseau idéal de nanotubes individuels, il
est nécessaire de réduire le diamétre du plot de TiN/Ni déposé typiquement jusqu’a 150nm.
La taille du dépot permet alors de ne former qu’un seul nanocluster de Nickel par plot. Nous
pouvons atteindre cette dimension par lithographie électronique a I’aide du procédé bicouche
PMMA /PMGI qui a été détaillé pour la fabrication des réseaux. La photo 4.14b illustre le
résultat obtenu a l'issu de la croissance aprés la mise en oeuvre d’un tel procédé.

FIGURE 4.14 — Images de réseaux de nanotubes (a) aprés dépot de plots de diamétre 1pum
(lithographie optique), (b) aprés dépot de plots de diameétre 150nm (lithographie électro-
nique).
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4.2.2.2 Croissance de nanotubes sur couche d’or

A la suite des premiéres réalisations de réseaux de diffraction en or, notre travail s’est
orienté vers la croissance de nanotubes sur des couches minces d’or. Il était alors nécessaire
de permettre la croissance des nanotubes tout en assurant la tenue chimique et mécanique de
la couche d’or microstructurée jusqu’a une température de 550°C. Pour cela, une technique
encapsulation de la couche d’or a été envisagée pour répondre a plusieurs problémes :

— L’or et le silicium forme un eutectique a 363°C. Par conséquent, il convient de déposer
une barriére de diffusion entre le silicium et I'or pour éviter ce phénoméne durant la
croissance.

— L’exposition du substrat au plasma de croissance est susceptible de modifier la qualité
du métal déposé. En effet, 'oxydation, le dépot de carbone amorphe et la gravure
ionique sont des phénomeénes perturbant la qualité optique (conductivité, rugosité) des
surfaces métalliques. Le dépot d’un film protecteur a la surface du réseau métallique a
donc été considéré pour résoudre ce probléme.

photons UV

Encapsulant SPR 700

Au
Encapsulant
masque chrome

Substrat Si
(a) (b) (c)
TiN
Ni
| | Nanotubes—» m
(d) (e) (f)

FIGURE 4.15 — Etapes de préparation des substrats conduisant a la croissance PECVD des
nanotubes sur substrats métalliques.

La méthode qui a été congue pour répondre a ces problémes est présentée sur les schémas
de la figure 4.15 dans le cas d’une couche d’or non structurée. Elle considére une encapsu-
lation intégrale de la couche d’or avant I'étape de croissance. Pour cela, nous avons retenu
trois matériaux compatibles chimiquement avec le silicium et I'or jusqu’a 550°C : I'oxyde de
silicium (Si0,), le nitrure de silicium (Si;N,) et le molybdéne (Mo). Le nitrure de titane
(TiN) n’a pas été envisagé car son dépot en couche mince étendue est connu pour étre trop
fortement contraint. Dans chaque cas, la couche d’or a été déposée entre deux couches de
100nm du matériau encapsulant.
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Aprés l'insolation de la résine et I’étape de développement, le profil casquette nécessaire
pour l'opération de lift-off est obtenue par la sous-gravure du matériau encapsulant qui n’a
donc pas joué le role attendu. On utilise de 'acide fluorhydrique pour graver le SiO, et Si;N,
et une solution commerciale Moly Etch pour graver le Mo. Pour les trois gravure, on utilise
un bain de rincage d’eau désionisée. Aprés avoir effectué la gravure, les dépots et le lift-off,
le substrat se trouve dans la configuration (e).

25.0kV 11.3mm x18.0k SE(U)

()

FIGURE 4.16 — Croissance PECVD des nanotubes sur film d’or & 550°C avec encapsulation
(a) Nitrure de silicium (SizN,), (b) Silice (SiO,) et Molybdéne (Mo).

Ensuite, les différents substrats ont été soumis indépendamment a une croissance a 550°C.
Les résultats pour SizN, et SiO, sont présentés sur les figures 4.16a et b. Dans ces deux cas,
on constate que la surface est fortement dégradée par I'apparition d’'une multitude d’ilots
micrométriques résultant de la diffusion de l'or & travers le matériau encapsulant. La structure
des nanotubes est également tres dégradée dans ce cas. La figure 4.16c donne le résultat
pour Mo. On peu voir que la surface est beaucoup plus réguliére et semble avoir contenu la
diffusion. Toutefois, les nanotubes de carbone résultant de cette croissance présentent une
taille anormalement petite, possédent une gravure importante au niveau de leur base et sont
d’une trés mauvaise qualité cristalline.
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D’apreés ce résultat, nous voyons qu'un travail important doit étre réalisé pour que la
solution d’encapsulation puisse s'imposer. Celui-ci nécessiterait notamment une étude com-
pléte de la qualité du dépot des couches de Si;N, et SiO, (rugosité, contraintes, défauts) ainsi
qu’une étude de la croissance sur matériau métallique comme Mo. Avant d’entreprendre une
telle analyse, nous avons choisi d’explorer une autre voie technologique qui permettrait de
déposer 'or sur le substrat aprés la croissance des nanotubes. En conservant un substrat
silicium au cours de la croissance, cette alternative s’appuie sur I’expérience de notre labora-
toire sur les croissances sur silicium et élimine donc les problémes de diffusion. Nous allons
développer cette solution dans la suite de notre présentation.

4.2.3 Fabrication du réseau par dépdt métallique isotrope sur mi-
crostructuration silicium.

La solution que nous allons proposer envisage la fabrication du réseau concentrateur en
silicium. Celle-ci nécessite de parvenir & la gravure anisotrope du silicium qui est connue
pour étre bien maitrisée par des technologies microélectroniques. La croissance de nanotubes
sera ainsi réalisée directement sur silicium avant le dépoét d’or et permettra d’éviter les
problémes associés a la présence de l'or lors de la croissance. Le procédé que nous avons
mis au point comprendra donc le dépot de la couche d’or sur le substrat a l'issu de 'étape
de microstructuration sur silicium. Les différentes étapes de ce procédé sont données sur la
figure 4.17.

Résine HSQ électrons électrons
| 1221 1222
I e
Substrat Si
(a) (b) (c)
Plasma ( SF.+ 0+ Ar) | 4
| e | i | [V
j—! — — I \:':1 L
- L
|
\Jl,.z
(d) (e) (f)

FIGURE 4.17 — Etapes de fabrication des réseaux métalliques utilisant la technique de dépot
isotrope.
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Nous commencons par déposer une couche de résine HSQ par spin-coating sur le substrat.
Celle-ci doit alors dégazer pendant 12h a température ambiante pour permettre son durcisse-
ment. Nous avons utilisé cette résine & contraste négatif dans notre procédé car elle posséde
une composition proche de la silice qui lui confére une bonne résistance a la gravure ionique.
A la différence d’une résine positive, le développement d’une résine négative ne conserve que
les zones qui ont été insolés durant la lithographie. Cette caractéristique est illustrée par les
étapes (b) et (c) de la figure 4.17.

\ .
AN \v\é \ A
.0§2\4Sn\1()\0k 4mm x7.00k SE(U
M By

(a) (b) (c)

FIGURE 4.18 — Réseau en silicium vue par la tranche apreés la gravure de la résine HSQ.

Aprés le développement, la figure 4.17d montre que le substrat est ensuite soumis & une
gravure ionique réactive par un plasma alimenté avec un mélange gazeux d’hexafluorure de
soufre (SFy), d’oxygeéne (O) et d’argon (Ar). On aboutit alors & une gravure anisotrope du
subtrat sur une épaisseur de 140nm qui est nécessaire a la réalisation du réseau concentrateur.
Les portions de résine restantes apres ’étape de gravure sont enlevés par gravure humide
avec une solution d’acide Fluorhydrique. Le substrat se trouve alors dans la configuration
illustrée sur la figure 4.17e et présentée sur les images de la figure 4.18. Dans la suite de ce
travail, nous allons considérer 'intégration de nanotubes a la surface de ce subtrat structuré.
Néanmoins, pour préparer 1’étape de métallisation post-croissance, nous devons vérifier que
ces réseaux en silicium peuvent étre uniformément recouverts d’'une couche d’or.
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Le dépobt isotrope de l’or : Pour permetttre I'isotropie du dépoét, nous choisissons d’adap-
ter le dépot d’or effectué dans la méthode de fabrication des réseaux par lift-off. L’échantillon
est ici incliné de 60° par rapport a ’axe de révolution qui passe par le centre du creuset de
la chambre d’évaporation. La figure 4.17f illustre cette disposition particuliére qui permet
d’exposer les flancs du réseau au flux d’atomes. Cela doit ainsi permettre d’engendrer un
dépot homogéne de la couche d’or sur le réseau concentrateur. Pour cela les vitesses de dépot
et de rotation du substrat sont ajustées pour permettre le dépot de 9nm d’or sur 10 rotations
complétes du réseau.

THALES-TRT 20.0kV 7.7mm x60.0k SE(U) 500nm THALES-TRT 20.0kV 9.6mm x90.0k SE(U.LAé) I 500nm

(a) (b)

FIGURE 4.19 — Réseaux vus par la tranche aprés I'étape de métallisation (a) avec 20nm d’or,
(b) avec 40nm d’or.

La figure 4.19 présente deux réalisations de cette opération de dépot pour des épaisseurs
de 20nm et 40nm. On constate que I'épaisseur du film métallique est plus faible sur les flancs
des créneaux. Il sera donc nécessaire de déposer une épaisseur d’or plus importante que prévu
pour assurer la continuité de la couche métallique au niveau des flancs.

4.2.4 La croissance sur le concentrateur silicium

La présence de I'or durant la croissance des nanotubes rend la fabrication de la cathode
THz difficile. Aussi, nous avons opté pour une intégration directe des nanotubes sur des
réseaux concentrateurs en silicium. La fabrication des réseaux silicium et celle des nanotubes
ont été précédemment présentées indépendamment. Nous allons maintenant considérer 1’as-
sociation de ces deux objets en utilisant le réseaux de silicium obtenu a l'issu de 'étape (e)
de la figure 4.17.

Pour respecter le design de la cathode THz, nous devons maitriser le dépot des plots de
TiN/Ni a la surface des créneaux du réseau concentrateur. Avant cela, leur diamétre doit
étre déterminé pour que les nanotubes obtenus respectent les dimensions imposées. Pour
cela, on relie de maniére approximative le rayon du plot de nickel au rayon du nanotube par
la relation suivante :

.[3

_ 2
Tent = 4Tplot hplot
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Avec 7.y le rayon du nanotube, 7y et by respectivement le rayon et la hauteur du plot.
Cette relation traduit I’équivalence du volume cylindrique du plot et du volume approxima-
tivement sphérique de la particule catalytique. Pour obtenir un nanotube d’une hauteur de
Tum de rapport d’aspect e /7o de 200, ce calcul conduit a un diamétre de plot de 10nm.
Cette dimension est en amont des techniques maitrisée dans le contexte de cette étude. A
la place, nous avons considéré des plots de 80nm conduisant & des diamétres nanotubes 4
fois plus grand que dans le cas théorique. Cette augmentation conduit a réduire le facteur
d’amplification (5 o< h/r) d'un facteur facteur 4. Sur ces cathodes, on s’attendra donc a
observer une augmentation du champ électrique macroscopique d'un facteur 4 pour extraire
un courant équivalent a nos cathodes traditionnelles.

Pour assurer le dépot localisé des plots de TiN/Ni, un alignement particuliérement pré-
cis a dii étre maitrisé & ’aide d’un nanomasqueur électronique 80kV. Les figures 4.21a et
4.21b donnent un apercu du premier et du deuxiéme niveau de lithographie. I’alignement
entre ces deux niveaux est effectué par la fabrication préalable de marques d’alignement
(carrés de 8um situés & 300pm du réseau) qui fournissent un référentiel commun aux deux
motifs lithographiés. Nous présentons sur les figures 4.21c et 4.21d le résultat de cette étape
d’alignement. On distingue assez nettement la présence des plots déposés sur le créneau du
concentrateur grace a la différence de contraste électronique entre le nickel et le silicium.

(a) (b)

FIGURE 4.20 — Visualisations graphiques du fichier de programmation du nanomasqueur
électronique 80keV (premier niveau d’insolation en gris, deuxiéme niveau en rouge).
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FIGURE 4.21 — Résultat de 'alignement des plots de TiN /Ni sur le réseau concentrateur avec
(a) vue élargie et (b) vue rapprochée.

THALES-TRT 15.0kV 10.7mm x20.0k SE(U) THALES-TRT 15.0kV 10.7mm x120k SE(U) I

(a) (b)

FIGURE 4.22 — Substrat vu par la tranche aprés I'étape de croissance avec (a) une vue large
et (b) une vue rapprochée.

La figure 4.22 présente la tranche de cet échantillon observée aprés la croissance des
nanotubes. On constate qu'une gravure importante des créneaux du réseau concentrateur
s’est produit durant cette étape. Plus précisément, on constate que cette gravure déforme
préférentiellement les bords des créneaux. Il est intéressant de noter que les portions des
créneaux recouverts de TiN sont moins gravées que les autres.

Pour expliquer I'effet d’érosion ionique que nous venons d’observer, nous devons consi-
dérer 'orientation du champ électrique a la surface de I’échantillon durant la croissance.
En effet, comme mentionné sur le schéma de la figure 4.9a, un potentiel est appliqué sur le
substrat afin d’assurer 'orientation verticale de la croissance et I'existence du plasma dans
I’espace cathode grille.
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FIGURE 4.23 — Simulation du champ électrique au voisinage du réseau concentrateur avec (a)
une vue générale avec isolignes de champ et (b) une vue rapprochée avec champ de vecteurs.

Pour analyser la configuration du champ électrique au voisinage de notre cathode, nous
effectuons une simulation du potentiel électrique & la surface de notre réseau. La figure 4.23
présente la distribution des isolignes de champ sur la figure 4.23a et I'orientation du champ
électrique sur la figure 4.23b. On constate que les isolignes de champ sont fortement per-
turbées par la présence de la structuration du réseau. L’orientation du champ électrique
indique que les bords des créneaux générent un effet de pointe important. Celui-ci induira
donc localement un effet de lentille électrostatique pour les particules chargées positivement
et provoquera ainsi la focalisation du flux ionique sur les bords des créneaux. Cet effet ex-
plique donc 'aspect de la gravure observé sur la figure 4.22.

A la suite de cette observation, nous avons envisagé des moyens pour réduire la gravure
des créneaux. Nous avons ainsi étudié une solution combinant une meilleure protection du
subtrat et une optimisation du plasma croissance. La protection du substrat a tout d’abord
été envisagée sur la base du procédé de la figure 4.24.

pmma TiN

lNi Nanotube —
SiTice
Substrat Si
(a) (b) (c)

FIGURE 4.24 — Etapes de préparation du substrat avec couche protectrice en silice contre la
gravure ionique.
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Celui-ci se base sur un bicouche PMMA (200nm)/SiO,(50nm) et permet de déposer les
plots par lift-off conformément a notre précédente description de la méthode. Toutefois, la
couche de silice peut alors étre conservée aprés le lift-off de la PMMA tel que présenté sur
la figure 4.24b. Cette couche de 50nm devrait ainsi permetttre une protection de la surface
du silicium de 'agression par le plasma de croissance. En cela, elle agira comme une couche
tampon qui devra avoir majoritairement disparu apreés la croissance. Si quelques résidus de
silice subsistent aprés la gravure, une gravure trés bréve du substrat a ’acide Fluorhydrique
pourra étre envisagée (les nanotubes sont chimiquement trés stables et ne sont pas gravés
par cette solution). Les images correspondant a ce stade de la fabrication sont présentées
sur la figure 4.25. On constate que 'alignement du plot sur le créneau s’est correctement
déroulé. On distingue également la présence de la silice dont la gravure trop importante a
dessiné le disque sombre autour du plot. Ce point a été amélioré dans les versions ultérieures
de ce procédé. On note également que le TiN est difficilement visible sur cet image car son
constrate est proche de celui du silicium.
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FIGURE 4.25 — Substrat avant croissance protégé par une couche de silice de 50nm.

La figure 4.26 présente le résultat de la croissance réalisée sur cet échantillon. On peut
remarquer que le pied de chaque nanotube est entouré d’une légére oréole. Celle-ci se situe aux
endroits qui ne sont pas protégés par la couche silice durant la croissance. On montre ainsi
que la silice produit bien un effet retardateur sur la gravure du substrat. On constate aussi
que les flancs des créneaux semblent toujours subir une gravure trop importante. Il serait
donc intéressant d’augmenter 1’épaisseur du revétement de silice pour améliorer la protection
du substrat. Néanmoins, I’épaisseur de cette couche influe directement sur la résolution de
la technique du lift-off et serait incompatible avec 'objectif de tendre vers des diamétres de
plot de 10nm.
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Par ailleurs, on peut remarquer que la portion du créneau située sous le plot de TiN est
mieux protégée de la gravure. Ceci a pour effet de déformer le créneau du concentrateur
de maniére trop importante pour que nous puissions valider le concept de cathode THz.
Toutefois, cela n’implique pas qu’il faille impérativement tendre vers une réplique fidéle du
motif du concentrateur simulé dans le chapitre 2. En effet, nous avons pu vérifier au cours
de nos simulations que de légéres perturbations de la crénelure du concentrateur pouvaient
étre tolérée notamment au niveau des bords des créneaux (arrondissement, dépots).

10.0kV 15.0mm x2.20k SE(U) QkV 8.4mm x60.0k SE(U)]

(a) (b)

FIGURE 4.26 — Images MEB présentant un substrat aprés 1’étape de croissance avec (a) vue
large et (b) vue rapprochée.

La réduction de la gravure du réseau silicium provoquée par le plasma de croissance a
également fait ’objet d’une optimisation conduite par le Laboratoire de physique des inter-
faces et Couches minces. La stratégie adoptée a consisté a agir sur les paramétres permettant
de réduire les facteurs aggravant du phénoméne de gravure que sont la densité du plasma,
la composition du plasma, ’énergie des ions et le temps de gravure. En particulier, I'impact
des opérations suivantes a été étudié :

— diminution du potentiel et du courant d’extraction : I.’abaissement du potentiel
et du courant d’extraction ménent respectivement au ralentissement de I’énergie des
ions du plasma et a la réduction flux ionique incident sur le substrat. Cela permet ainsi
de diminuer la gravure mais engendre également le ralentissement de la croissance des
nanotubes. En effet, la réaction de catalyse est directement dépendante de la quantité
de carbone qui est incidente par unité de temps sur les catalyseurs. Elle est donc
dépendante du flux et de I’énergie du gaz précuseur.

— régulation du rapport des débits d’isopropanol et de vapeur d’eau : le controle
de ce rapport permet d’ajuster la vitesse de croissance des nanotubes et le rapport
dépot/gravure a la surface de la cathode. Celui-ci a été légérement augmenté pour
permettre d’augmenter la densité du plasma en carbone.
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300nm

THALES-TRT 15.0kV 10.3mm x35.0k SE(M) 1.00um THALES-TRT 15.0kV 10.3mm x180k SE%U)I

(a) (b)

FIGURE 4.27 — Images présentant un substrat vu par la tranche aprés 'étape de croissance
avec (a) une vue large et (b) une vue rapprochée.

La figure 4.27 présente deux clichés illustrant le résultat a I'issu de cette optimisation.
Nous pouvons constater que la gravure des points anguleux a été réduite en comparaison
avec celle de la figure 4.22. Sur la base de ce résultat, il a paru envisageable d’exploiter ce
type d’échantillon pour étudier la phase de métallisation post-croissance de la cathode.

Perspectives : Néanmoins, dans un objectif de perfectionnement de la cathode THz,
nous proposons sur les figures 4.28 et 4.29, un ensemble d’étapes ouvrant sur la réalisation
de cathodes plus respectueuses de notre design original. Ce nouveau procédé a été concu
a la suite du résultat obtenu au niveau des plots de TiN sur la figure 4.22. En effet, nous
avions alors relevé que ceux-ci semblaient offrir une bonne protection du profil du créneau a
la gravure. Il est a noter cependant qu’un dépot de TiN d’une épaisseur de 15nm est trop
contraint pour étre déposé en pleine plaque. Nous proposons donc d’optimiser ce dépot,
notamment en diminuant son épaisseur, pour qu’il puisse recouvrir I'intégralité du réseau.
L’efficacité de cette solution sera prochainement évaluée dans notre laboratoire.

Pulvérisation TiN

i /s

LT A e
Silice TiN

Substrat Si

(a) Etape 1 (b) Etape 2 (c) Etape 3

FIGURE 4.28 — Etapes 1 a 3 de préparation du substrat adaptées a la protection des créneaux
par le dépot d’une couche de Nitrure de Titane (TiN) par pulvérisation cathodique.
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TiN Ni Nanotube

(a) Etape 4 (b) Etape 5 (c) Etape 6

FIGURE 4.29 — Etapes 4 a 6 de préparation du substrat adaptées a la protection des créneaux
par le dépot d’une couche de Nitrure de Titane (TiN) par pulvérisation cathodique.

4.2.5 Meétallisation post-croissance
4.2.5.1 FEtude sur cathode traditionnelle

Dés lors que la croissance des nanotubes sur la cathode THz est effectuée, il est nécessaire
de métalliser celle-ci pour permettre I'existence des ondes de surface. Mais ce dépot qui va
recouvrir intégralement les nanotubes est néfaste pour le phénoméne d’émission de champ.
En effet, cette couche additionnelle engendre une diminution du rapport d’aspect et diminue
ainsi le facteur d’amplification de I’émetteur de champ. Par exemple, pour un dépot de
40nm, 'amplification du champ électrique chute typiquement de 60%. Outre ce probléme
géométrique, la présence de 1'or au sommet du nanotube rend 'extraction électronique trés
instable. En effet, la jonction tunnel se situe alors a l'interface or/vide qui est connue pour
étre électriquement plus instable que l'interface nanotube/vide (notamment en raison des
états localisés). Au cours de cette étude, une réponse a ce probléme a été envisagée.

Evaporation Au
0
Nanotube f pmma
|
T 1 T I ! [ 1
TiN Au |
Substrat Si |
Jr2
|
(a) Etape 1 (b) Etape 2 (c) Etape 3

FIGURE 4.30 — Etapes 1 a 3 présentant le procédé de gravure sélective de l'or le long des
nanotubes.
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(a) Etape 4 (b) Etape 5 (c) Etape 6

FIGURE 4.31 — Etapes 4 a4 6 présentant le procédé de gravure sélective de l'or le long des
nanotubes.

Plus précisément, un procédé pour graver sélectivement I’or déposé le long des nanotubes
et le garder sur le réseau a été mis au point. Celui-ci est schématisé sur les figures 4.30 et
4.31 et les résultats illustrés dans le cas d'une cathode traditionnelle sur les images de la
figure 4.32. Les nanotubes de cette cathode possédent une hauteur voisine de 5um, un rayon
de 25nm et sont répartis sur un réseau a maille carré de période 5um. La mise en oeuvre de
cette opération s’appuie sur le substrat que nous présentons sur 'étape (a) de la figure 4.30.

[’opération doit ensuite se dérouler comme suit :

— Dépot d’or par évaporation : A Pétape (b), on procéde a la métallisation de la
cathode par la méthode d’évaporation et en inclinant I’échantillon par rapport a la
source atomique de 60°. On reprend alors les conditions obtenues durant la fabrication
du réseau d’or pour obtenir le dépot isotrope. A la fin de ce dépot, les nanotubes sont
recouverts d’or.

FIGURE 4.32 — (a) Substrat a I'issu de la métallisation et(b) a I'issu du résinage.
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— Enduction de résine : A I'étape (c), une couche de résine PMMA est déposée par
spin-coating a la surface de I’échantillon. Le rapport d’aspect des nanotubes provoque
alors la discontinuité du film de résine au sommet des nanotubes. Cependant, le dépot
de la résine contraint mécaniquement les nanotubes et doit étre exécutée de maniére
trés douce. Pour cela, on commence par déposer la résine sur la cathode au repos.
On impose alors une trés faible accélération (100tr/s/min) ainsi qu’une faible vitesse
(2000tr/s). A la fin du dépot, on peut voir sur 'image 4.32b que la viscosité de la résine
engendre un élargissement au niveau du pied des nanotubes.

— Gravure humide de l’or : A I'étape (d), on proceéde ensuite a la gravure chimique de
I'or avec une solution ' de KI:I,:H,O. La solution commence par graver I'or au sommet
du nanotube, puis se glisse entre la résine et le nanotube jusqu’a sa base de ce dernier.

1um
FIGURE 4.33 — Substrat aprés la gravure avec la solution de KI:I,:H,O et dérésinage.

— Nettoyage du subtrat : Comme présenté a étape (e), on doit controler précisément
I’arrét de la gravure avec un bain de rincage d’eau désionisée. En dissolvant la résine
dans l'acétone, on parvient finalement a 1’étape (f) comme en témoignent 'image 4.33
dans un cas de sous-gravure importante et les images 4.34 dans un cas mieux controlé.

A

(a) (b)

FIGURE 4.34 — Substrat aprés calibration du temps de gravure de l'or.

1. On rappelle en effet que le diiode (I,) réagit avec l’or selon la réaction : 2 Au+ I, — 2 Aul. Dans la
solution de KIL:I,:H, O, l'iodure de potassium (KI) favorise la solubilité de Aul
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4.2.5.2 Etude de la gravure de ’or sur la cathode THz

Aprés avoir mis au point la gravure de 'or sur une cathode traditionnelle, nous allons
appliquer ce procédé sur une cathode THz. Pour cela, nous utilisons une cathode & l'issu
de la croissance des nanotubes sur silicium que nous exposons au dépot d’or par évapora-
tion. Toutefois, dans une phase de validation préalable, nous avons simplement métalliser la
cathode par une évaporation en incidence normale et sans rotation du substrat.

THALES-TRT 15.0kV 11.9mm x80.1k SE(U) I 500 THALES-TRT 15.0kV 11.9mm x100k SE(U)I 500Inn';

(a) (b)

FIGURE 4.35 — Cathode THz aprés le dépot d’or.

Le résultat de la métallisation est présenté sur la figure 4.35. On peut noter que le flanc des
créneaux du réseau n’est pas correctement recouvert en résultat de I'orientation en incidence
normale du flux d’atomes d’or. Comme attendu, on remarque également que les nanotubes
sont complétement recouvert par le dépot d’or.

THALES-TRT 15.0kV 14.3mm x18.0k SE(M) THALES-TRT 15.0kV 14.3mm x100k SE(M)

(a) (b)

FI1GURE 4.36 — Cathode THz de la figure 4.35 aprés gravure sélective de I’or sur les nanotubes.
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Nous avons ensuite appliqué le procédé de gravure sélective de 'or sur cette cathode.
Le résultat obtenu a l'issu de cette étape est présenté sur les images de la figure 4.36.
On constate alors que 'or déposé sur les nanotubes a été complétement enlevé. On peut
également remarquer que l'or est toujours présent sur le substrat en observant les flancs des
créneaux sur lesquels 'inhomogénéité sur dépot métallique est toujours visible. Ces éléments
indiquent donc la réussite de la derniére étape de notre procédé de fabrication des cathodes
THz.

4.2.6 Conclusion

Au cours de cette partie, la mise au point de la fabrication de la cathode THz a été
menée jusqu’a son terme. En affinant notre connaissance des procédés utilisés et la prise en
compte de leurs contraintes technologiques, nous avons progressivement réussi a envisager
un cheminement viable & la fabrication de ce composant. Nous avons notamment réussi a
assurer la réalisation d’un réseau métallique de faible rugosité malgré le passage du substrat
par une phase de bombardement ionique et des températures supérieures a 500°C.

Pour cela, plusieurs procédés ont été mis au point. On peut noter le procédé bicouche
PMMA/PMGI dont l'utilisation s’est généralisée a la fabrication des plots des cathodes
a nanotubes. On note également la conception d’un procédé original permettant la gravure
sélective d’un film d’or sur les nanotubes. Celui-ci a permis de réaliser entiérement la concep-
tion de la cathode THz et a récemment donné lieu & ’écriture d’un brevet au sein de notre
laboratoire.

Nous tenons cependant & mentionner deux axes d’étude pour la suite de ce travail :

— Amélioration de la protection des créneaux a la gravure : La gravure qui se
produit durant le procédé de croissance déforme encore trop les créneaux du réseau
concentrateur en silicium. Une solution a été proposée pour réduire 'impact de la
gravure durant cette étape en suivant le procédé de la figure 4.29.

— Amélioration des propriétés mécaniques des nanotubes : L’étape de métallisa-
tion post-croissance de la cathode reste critique. En effet, les nanotubes fins présentent
une plus grande fragilité que les nanotubes traditionnels et présentent un risque im-
portant de chute au cours de I’étape de gravure humide de ’or. Ce probléme doit étre
résolu en améliorant conjointement la maitrise du procédé de gravure de l'or, pour
réduire les contraintes imposées aux nanotubes, et la maitrise du procédé de croissance
des nanotubes, pour améliorer la résistance structurelle de ces derniers.
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4.3 Le recuit laser des cathodes 4 nanotubes

I’étape de recuit est primordiale pour accroitre la densité de courant émise par une ca-
thode a nanotubes. Dans sa pratique usuelle, elle nécessite de porter le substrat de la cathode
a des températures supérieures a 700°C pendant plusieurs minutes. Mais cet accroissement
thermique est trés défavorable aux substrats sensibles a la diffusion comme peut ’étre celui
de la cathode THz. Ce recuit est néanmoins souhaitable pour des nanotubes ayant subi plu-
sieurs traitements défavorables a ’émission de champ : oxydation par le plasma de gravure,
résidus de résine, immersion dans la solution de KI:I,:H,O. Dans cette partie, nous allons
donc présenter une méthode suceptible de résoudre cette problématique en utilisant un recuit
par laser impulsionnel.

4.3.1 Limitations du courant émis

Le courant émis par une cathode a nanotube est soumis a plusieurs limitations auxquelles
lopération de recuit peut apporter une amélioration. Nous allons donner deux illustrations
des limites qui surviennent lors de I’émission électronique aprés croissance. Pour cela, nous
allons successivement commenter les graphes de la figure 4.37.

Rampe affichée : 10°™®

] 5 10 15 20 0 5 10 15 20

E (V/ipm) E (Vipm)
(a) (b)

FIGURE 4.37 — Courant émis par une cathode a nanotubes en fonction du champ électrique
mascroscopique appliqué (a) sur ’ensemble des rampes de tension appliquées, (b) lors de la
10éme rampe de tension.

La variabilité du courant : Le graphe 4.37a présente une évolution typique de la réponse
courant-champ électrique d’une cathode a nanotubes. Pour cela, on polarise la cathode avec
une série de "rampes" de tension, chaque rampe correspondant a un accroissement puis une
réduction progressive de la tension entre deux limites données. Durant cette opération, on
effectue usuellement une série d’une dizaine de rampes comprises entre 0V et une tension
limite supérieure dont la valeur est incrémentée entre chaque rampe de la série.

Au cours de cette opération, on observe sur le graphe ’apparition d'un courant dans le
systéme de mesure pour des champs électriques macroscopique voisins de 5V /um, dés lors que
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celui-ci excéde le seuil de sensibilité de 'appareil de mesure '. On constate alors que émission
de courant est trés fluctuante de sorte qu’il soit impossible de superposer les caractéristiques
de deux rampes successives. Cette instabilité est un phénoméne bien connu en émission
de champ dont 'origine a été mentionnée dans le chapitre 3 (voir 3.2.3.1). La surface au
sommet du nanotube est en effet composée d’un certain nombre d’adsorbats dont la présence
perturbe localement le champ électrique appliqué au sommet du nanotube. Etant faiblement
fixés au sommet du nanotube, ils sont susceptibles de se déplacer ou d’étre désorbés pendant
I’émission sous l'effet du champ électrique et de I'élévation de la température du sommet.
Leur présence implique donc une variabilité accrue du courant qui tend a se stabiliser a
mesure que le nombre de rampes et que le courant d’émission augmentent.

La saturation du courant : Le graphe 4.37b présente l'allure de la courbe courant-
champ électrique au cours de la 10éme rampe de tension appliquée sur la cathode présentée
en 4.37a. La courbe pointillée représente le fit de cette courbe obtenu a I'aide de ’équation
de Fowler-Nordheim. Celui-ci décrit I'évolution du courant telle qu’elle devrait se poursuivre
dans le cas idéal. Mais en pratique, on observe toujours une saturation du courant telle
quelle apparait a 8V/um sur la courbe continue du graphe?. Ce phénoméne, étudié par
Minoux et al. [3, 5], est associé & la résistance globale du nanotube (pied, corps, sommet).
Celle-ci engendre une série d’accumulation de charges qui provoquent la discontinuité locale
du potentiel de la cathode au voisinage du nanotube. Cela engendre un affaiblissement du
champ électrique appliqué a 'apex du nanotube dont I'importance augmente proportionnel-
lement avec le courant circulant dans le nanotube (loi d’'Ohm). Ce mécanisme conduit ainsi
a une saturation progressive du courant d’émission. Ce fonctionnement en régime résistif est
également associé a une élévation de température de I’émetteur de champ par effet Joule qui
limite thermiquement les performances de la cathode au risque de provoquer la destruction
des nanotubes.

4.3.1.1 Les types de recuit

Lors de précédentes études, le recuit thermique a démontré sa capacité a résoudre et/ou
minimiser les problémes que nous venons de présenter. Parmi les méthodes utilisées pour
parvenir a la condition de recuit, nous allons présenter deux voies principales avec le recuit
par four et le recuit par laser impulsionnel. Dans le premier cas, nous détaillerons le principe
général du recuit thermique en nous appuyant sur I’expérience de notre laboratoire. Dans
le deuxiéme cas, nous détaillerons les différentes approches du recuit laser sur la base d’une
bréve étude bibliographique.

Le recuit four : Lors de précédent travaux, Minoux et al. |5] étudiérent I'influence du
recuit thermique sur la structure cristalline des nanotubes de carbone PECVD. Des cathodes
sorties de croissance furent soumises, pendant quelques minutes, a des températures de I'ordre
de 800°C sous-vide puis a trois types de mesures :
— Caractéristiques courant-tension : ces mesures montrerent un décalage du seuil de
saturation des cathodes vers de plus fortes tensions. En suivant ainsi plus longtemps la

caractéristique de Fowler-Nordheim, ces cathodes passérent d’une densité de courant
de 0.1A/cm? a 1A /em?.

1. Le champ électrique auquel apparait ce courant constitue le "seuil d’émission" de la cathode.
2. Le champ électrique auquel apparait ce phénomeéne constitue le "seuil de saturation" de la cathode.
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— Observations au microscope électronique a transmission : celles-ci permirent
de mieux comprendre le phénoméne impliqué dans cette amélioration électrique. Les
images de la figure 4.38, présentent 1’évolution avant/aprés recuit de nanotubes repré-
sentatifs des cathodes étudiées. Avant le recuit, on constate la présence d’un certain
désordre dans les feuillets du nanotube ainsi que ’absence de feuillets & son sommet par
suite du bombardement ionique durant la croissance. Aprés le recuit, 'apport d’énergie
a permis de favoriser un meilleur alignement des feuillets graphitiques. Le carbone ré-
siduel contenu dans le nickel en fin de croissance a également été expulsé en périphérie
de la particule, notamment au sommet du nanotube ot de nouveaux plans graphitiques
sont apparus. Ceux-ci assurent ainsi en terme de conduction électrique, la continuité
graphitique du nanotube.

FIGURE 4.38 — Images TEM permettant la comparaison de la cristallinité des nanotubes (a)
avant 'opération de recuit, (b) aprés 'opération de recuit.

— Observations en microscopie Raman : selon le type d’arrangements cristallogra-
phiques présents dans une structure carbonée, celle-ci posséde des réponses dans diffé-
rentes parties du spectre Raman. Pour les nanotubes multiparois, on isole usuellement
deux pics résonants correspondant respectivement aux modes de vibrations tangentiels
du nanotube (pic G) et aux modes de couplage phonon-électron du graphite (pic D).
Le premier est un indice de l'existence des nanotubes tandis que le second indique
la qualité cristalline de ces derniers. Un substrat composé de nanotubes de bonne
qualité maximise ainsi le rapport des intensités des deux pics I /Ip et minimise leur
largeurs & mi-hauteur. En accord avec les observations en microscopie électronique,
les spectres Raman des cathodes avant et aprés recuit montrérent 'augmentation du
rapport Ig/1p.

Par conséquent, les informations recueillies durant cette étude montrent par un ensemble
concordant d’observations que I'opération de recuit conduit & une amélioration des propriétés
électroniques des nanotubes. On retiendra plus particuliérement les points suivants pour la
suite de notre discussion :
— En favorisant la désorption de 'apex du nanotube et en précipitant de nouveaux plans
graphitiques au sommet, le recuit permet de réduire la variabilité du courant émis.
— En améliorant la résistivité du nanotube, le recuit permet de réduire le phénomeéne
d’accumulation de charge dans le nanotube. Le phénoméne de saturation du courant
apparait ainsi a de plus forts courants.

Ce recuit four a donc prouvé son intérét pour augmenter les performances de nos cathodes.
Néanmoins, sa portée se limite aux substrats peu sensibles a la diffusion. Pour surmonter
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ce probléme, nous avons étudié la possibilité de réaliser ces recuits par laser impulsionnel.
En effet, 'irradiation laser posseéde 'avantage de pouvoir mieux controler la localisation du
dépot de chaleur en limitant celui-ci a la surface de la cathode.

Le recuit laser : Depuis une dizaine d’années, différentes études ont été consacrées au
recuit par laser impulsionnel des nanotubes [6-12]. En utilisant différentes longueurs d’onde
(UV, visible, infrarouge), I'objectif de ces approches porte sur la réduction de la tension du
seuil d’émission et 'augmentation de I’homogénéité spatiale de 'émission des cathodes a
nanotube pour les écrans plats. Par conséquent, celles-ci ont toutes envisagé des substrats
composés de poudres de nanotubes multiparois déposés par des techniques bas-cotit de nano-
impression. L’image de la figure 4.39a donne un apercu de ce type de dépot a la surface d’une

cathode [9].

200
= Before laser treatment
7 After laser treatment gl
2000 gG
w
& 1800f
2l 2
§ 1ec0f §
g
i
*os &
e Bryng 2604
z .
of S e | S
1000 1200 1400 600 1800 2000
Rarmen shift {am)
(a) (b) (©)

FIGURE 4.39 — (a) Poudre de nanotubes multiparois utilisée pour les écrans plats a émission
de champ. (b) Amélioration de la cristallinité obtenue aprés l'insolation d’une telle poudre
avec un laser 10.6pum. (c) Image sur écran phosphorescent d’une cathode a nanotube en
régime d’émission de champ aprés une insolation sélective effectuée avec un laser 10.6um.
(illustrations [9, 11]).

Lors de ces travaux plusieurs effets ont été évoqués pour discuter des améliorations consta-
tées en terme de densité de courant et homogénéité spatiale. Le tableau 4.1 récapitule les
différentes conditions et hypothéses avancées. Dans cette liste, on peut remarquer que les
deux domaines de 'ultraviolet et de l'infrarouge se distinguent par les effets produits.

Dans la gamme infrarouge, les effets produits sont purement thermiques. Dans ce cas, on
assiste & un comportement similaire au recuit four avec une amélioration de la cristallinité
comme le montre I’évolution du signal Raman observé sur la figure 4.39b. Les études dans
cette gamme de longueur d’onde ont récemment mené a ’écriture laser sur écran grace a
un asservissement mécanique du faisceau [11]. Cette irradiation controlée permet ainsi de
sélectionner précisément les zones dont on souhaite décaler le seuil d’émission. La figure
4.39¢ présente un résultat original de cette technique obtenue sur un écran phosphore aprés
polarisation de la cathode irradiée.
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Equipe A Atmosphére Effet
Sawada et al. [7] 349nm vide photogénération de défauts
Zhao et al. [6] 266nm et 349nm vide, air photodécomposition
Rochanachirapar et al. [8] 248nm N,,0,, air non précisé

Chen et al. [9] (10.6um ?) vide recuit

Hwang et al. [10] 1064nm air recuit, oxydation thermique

Chen et al. [11] 10.6um vide recuit, décomposition thermique
Kim et al. [12] 248nm air photogénération de défauts

TABLE 4.1 — Présentation des études sur le recuit laser des cathodes & nanotubes

Dans le domaine UV, I’énergie des photons est importante et peut provoquer la photo-
décomposition les espéces chimiques qui composent le substrat. [’action d’une irradiation
laser UV est donc plus complexe puisque I'énergie incidente produira a la fois un recuit
thermique et une photodécomposition. La dissociation moléculaire intéresse les applications
écrans plats puisqu’elle peut permettre de décomposer sélectivement les molécules organiques
qui composent les poudres de nanotube. Ce point est mis en évidence sur le tableau 4.2. On
note alors que l'utilisation de longueurs d’onde inférieures & 343.5nm pourra causer la dis-
sociation des liaisons C—C et dégrader également la cristallinité des nanotubes et ceci n’est
pas souhaitable dans notre cas. Certaines études ont néanmoins avancé l'intérét de produire
des défauts dans le carbone pour favoriser 'augmentation du nombre de sites émetteurs et
’homogénéité de émission de courant [7, 12] .

Liaison | Energie (eV) | A (nm) Laser Energie (eV) | A (nm)
0-0 1.5 826.6 Nd-Yag (1ére Harmonique ) 1.17 1064
O-H 3.79 327.2 Nd-Yag (2éme Harmonique ) 2.33 532
H-H 4.52 274.3 Nd-Yag (3¢éme Harmonique ) 3.5 354.6
C-H 4.28 289.7 Nd-Yag (4éme Harmonique ) 4.77 266
c-C 3.61 343.5 Laser KrF ) 248

TABLE 4.2 — Présentation des énergies de différentes liaisons atomiques et de différentes raies
d’émission laser.

L’irradiation laser offre donc des perspectives intéressantes pour 'amélioration des perfor-
mances des cathodes. Elle se distingue néanmoins du recuit four par les effets qu’elle produit
(photodécomposition, décomposition thermique, génération de défauts). Elle est également
trés intéressante dans notre cas puisqu’elle permet de localiser I’élévation de température
a la surface de I’échantillon. Elle offre ainsi un moyen de limiter les phénoménes diffusion
se produisant aux interfaces des couches minces impliqués dans les cathodes & nanotubes
comme les photocathodes & jonctions PIN ou les cathodes THz.

4.3.2 FEtude du recuit laser des cathodes orientées

Nous proposons d’analyser briévement dans cette partie 'impact du recuit laser sur nos
cathodes. Cette technique semble mener & une approche différente du recuit qu’il serait
intéressant d’analyser dans le contexte des cathodes & nanotube orientés verticalement. A
notre connaissance, une telle étude n’a jamais été envisagée sur un réseau de nanotubes
orientés pour 'application des tubes électroniques.
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4.3.2.1 Présentation de ’expérience

calorimeétre

m Tpulse: 10ns
: Laser Nd-YAG

,|||' A |' A,=355nm

ke

cathode

l vers pompe

FIGURE 4.40 — Vue schématique présentant I’expérience de recuit par laser impulsionnel

L’expérience que nous avons mise en place pour observer le recuit laser de nanotubes
est présentée sur la figure 4.40 et imagée sur la figure 4.41. Elle se compose d’une enceinte
sous-vide cylindrique munie en son centre d’'un bras axial dont ’extrémité permet la fixation
de la cathode dans ’alignement du faisceau laser. Dans cette expérience, 'effet principale-
ment recherché se concentre sur I'apex du nanotube. Aussi, pour chaque irradiation de nos
échantillons, nous avons considéré uniquement la configuration d’incidence normale.

Dans ce montage, des réseaux de nanotubes individuels ont été positionnées derriére un
hublot en quartz transparent a 95% aux UV dans la gamme 190nm-450nm. Le faisceau laser
est issu du 3éme harmonique d’un laser Nd-Yag délivrant des pulses gaussiens de largueur
a mi-hauteur 10ns d’une énergie pouvant atteindre 1J/cm? avec une fréquence de répétition
jusqu’a 10Hz. Une lame de verre est disposée sur le chemin optique du laser pour diriger 8%
de I'énergie du faisceau vers un calorimétre permettant le controle de la quantité d’énergie
qui est envoyée sur I’échantillon.

Laser Nd-Yag -

Lame de verre

FIGURE 4.41 — Photographie de I'expérience de recuit par laser impulsionnel
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4.3.2.2 Impact sur ’apex du nanotube

Pour vérifier la tolérance des nanotubes au rayonnement laser, nous avons considéré
lirradiation d’une premiére cathode par des pulses de puissances croissantes. Sur celle-ci,
nous avons identifié le sommet d’un nanotube particulier dont nous avons suivi 1’évolution
par microscopie électronique a balayage entre chaque pulse délivré. Nous avons d’abord imagé
celui-ci dans son état initial tel que présenté sur la figure 4.42a. On peut alors constater que la
particule catalytique présente une géométrie anguleuse. Ceci est une caractéristique générale
des apex de nanotubes issus de la chimie oxydante a base d’isopropanol et de vapeur d’eau
utilisée durant la croissance.

(a) OmJ/cm? (b) 30mJ/cm? (c) 55mJ /cm? (d) 80mJ/cm? (e) 140mJ/cm?

FIGURE 4.42 — Sommet d’un nanotube soumis & des pulses laser de densités d’énergie crois-
santes.

Nous avons ensuite procédé a une incrémentation de la densité d’énergie incidente sur
la cathode. Pour les puissances considérées sur la figure 4.42, on remarque que l'irradiation
laser provoque une reconfiguration progressive de la géométrie de la particule. Dans un
premier temps, celle-ci passe de la géométrie anguleuse (a) aux géométries présentées en
(b) ou (c) dont 'extrémité supérieure est devenue hémisphérique. On note également la
rétractation de I'extrémité inférieure de la particule au centre du nanotube. Ces éléments
indiquent qu’en absorbant une partie de 1’énergie du rayonnement incident, la particule
subit un accroissement thermique jusqu’au voisinage de sa température de fusion. Dés lors
que celle-ci est atteinte, on assiste & une relaxation des tensions de surface au niveau des
points anguleux et une évolution de la particule vers une géométrie minimisant son énergie
de surface. Cet effet provoque donc un arrondissement progressif de la particule & mesure
que la puissance incidente augmente. Pour chaque densité d’énergie considérée, un équilibre
thermique s’établit entre la particule et le nanotube conduisant & un équilibre géométrique de
la particule. Nous avons ainsi pu vérifier I’équivalence de forme entre des particules exposées
1 fois et 5 fois au pulse laser. Dans un deuxiéme temps, dés lors que I'énergie dépasse le
seuil de 100mJ/cm?, on observe sur les images (d) et (e) que la contrainte excercée par la
gaine graphitique ameéne la particule a sortir du nanotube pour libérer le volume sphérique
qu’elle cherche a occuper. Les dimensions initiales de la particule ménent effectivement a une
sphére d’un diamétre plus important que celui du nanotube qui contraint ainsi la particule
a s’extraire du sommet.
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(a) (b)

FIGURE 4.43 — Images TEM de deux sommets de nanotubes (a) avant et (b) aprés recuit
laser 50mJ/cm?.

(a) (b)

FIGURE 4.44 — Images TEM de sommets de nanotubes aprés recuit laser présentant une
encapsulation graphitique de I'apex. (a) Zoom au sommet du nanotube de la figure 4.43b.
(b) Autre nanotube.
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Une étude en microscopie électronique a transmission a ensuite été réalisée pour analyser
ce phénoméne en terme de cristallinité. Cette technique d’observation étant destructrice, une
premiére cathode a été observée avant recuit et une seconde aprés un recuit a 50mJ/cm?.
Nous avons sélectionné un pulse d’une densité d’énergie raisonnable de sorte que les particules
catalytique ne soient pas expulsées du sommet. Les images de deux nanotubes de chaque
cathode sont présentées sur la figure 4.43. Sur l'image (a), on constate que le nanotube
présente la nature anguleuse précédemment évoquée avec la gravure des plans graphitiques
au sommet qui résulte de la gravure ionique. Sur I'image (b), on peut voir que le catalyseur
a subi I'opération de recuit par ses formes arrondies. On remarque aussi 'apparition d’une
gaine graphitique autour de la particule. La figure 4.44a présente un zoom sur le sommet
de ce nanotube sur lequel la présence des plans graphitiques est confirmée. La figure 4.44b
montre que sur d’autres nanotubes de la méme cathode, les feuillets peuvent étre générés en
dessous d’une couche de carbone amorphe. Dans ces deux cas, la continuité graphitique du
nanotube est assurée. Pour d’autres nanotubes, on assiste simplement & une reconfiguration
hémisphérique de 'apex comme celui présenté sur la figure 3.7 du chapitre 3.

4.3.2.3 Dispersion du recuit

Lors de notre étude, nous avons soumis au recuit laser des cathodes avec nanotube ayant
cris sur des plots catalytiques de 1um de diamétre. Comme nous avons pi le voir pré-
cédemment, cela implique la présence de plusieurs nanotubes de diameétres différents sur
chaque plot. La figure 4.45 montre le résultat obtenu a la suite d’un recuit par un pulse de
30mJ/cm?. On constate que la fusion des particules de nickel n’est pas homogene et qu’elle
semble dépendre du diamétre des nanotubes.

FIGURE 4.45 - (a) Sommets de nanotubes de différents diamétres aprés recuit laser a
30mJ/cm? nanotubes sur un plot de 1um. (b) Zoom sur la partie encadrée.

Pour comprendre ce phénoméne, nous simplifions le mécanisme de dissipation thermique
du nanotube en considérant uniquement le transport 1D de la chaleur par conduction. Dans
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cette approche, nous négligeons la dissipation radiative dont I'impact, & la température
pic de 6000K, n’engendre qu'une différence de température de l'ordre de 5°K. Comme le
laser est en incidence normale sur la cathode, nous supposons que I'énergie du pulse est
uniquement déposée au sommet de la particule catalytique d’ou elle diffuse ensuite vers le
pied du nanotube qui est maintenue a la température du substrat. Dans ces conditions, la
température que I'apex de la particule atteint aprés la durée ¢, du pulse est décrite par la
relation suivante :

Tapex(tp) = PaRin(1 — exp(—t,/7)) + Tswpy avec T = Ry, C, (4.2)

Avec Tpper et Ty, respectivement les températures de 'apex du nanotube et celle du
substrat, P, la puissance absorbée par la particule, Ry, la résistance thermique du nanotube,
C, la capacité calorifique du nickel. La puissance absorbée est évaluée dans le volume défini
par la longueur de pénétration de 'onde dans le nickel a 355nm au sommet du catalyseur. La
résistance du nanotube est calculée avec la formule Ry, = hept/KentSent avec respectivement
hent la hauteur, S.,; la section et k.,; la conductivité thermique du nanotube. Cette derniére
a été déterminée de maniére expérimentale pour les nanotubes multiparois et la littérature
indique qu’elle est comprise entre 25W /mK [13] et 200W /mK [14].
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FIGURE 4.46 — Analyse de la température d’apex en fonction de (a) la conductivité du
nanotube et (b) du diamétre du nanotube avec des densités d’énergie de 25mJ/cm? (courbe
4), 50 mJ/cm? (courbe 3), 100mJ/cm? (courbe 2) et 150mJ/cm? (courbe 1)).

Nous pouvons examiner la valeur de la conductivité de nos nanotubes a partir de la for-
mule 4.2. Pour cela, nous utilisons les paramétres du nanotubes irradié sur la figure 4.42,
c’est a dire he,; = 5um et r.,; = 50nm. Nous présentons sur la figure 4.46 1’évolution de
la température de 'apex du nanotube aprés un pulse laser en fonction de la valeur de la
conductivité du nanotube. On reporte les valeurs des température de fusion du carbone
T¢(C), du nickel Ty(Ni), de 'oxyde de nickel T¢(NiO) et la température d’eutectique du
carbure de nickel T.(NiC'). On indique également la température d’apparition des méca-
nismes de diffusion du nickel obtenue par notre expérience de clusterisation du nickel sur
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silicium Ty(N4). On constate qu'en dessous de 40W/mK pour un pulse de 140mJ/cm?, la
particule atteint la température de fusion du carbone et devrait conduire a la destruction
du sommet du nanotube. Par ailleurs, on constate qu’au dela de 140W /mK pour un pulse
de 30mJ/cm?, la température de diffusion en surface du nickel n’est pas dépassée. Ces deux
phénomeénes, fusion du carbone et absence de diffusion, n’ont pas été observés sur la figure
4.42. Par conséquent, cela nous indique un ensemble de valeurs dans lequel la conductivité
de notre nanotube doit se trouver. Pour approcher cette valeur dans nos calculs, nous sup-
poserons une valeur de 100W /mK.

En utilisant cette valeur de la conductivité, nous représentons ensuite sur la figure 4.46
I’évolution de la température d’apex en fonction du diamétre du nanotube. Comme cela est
observé sur la figure 4.45, nous pouvons constater que la température diminue & mesure
que le rayon du nanotube augmente. Ce phénoméne est directement associé a la résistance
du nanotube dont la valeur diminue proportionnellement a I'inverse du rayon du nanotube.
Cette observation est trés importante dans la perspective du recuit de nanotubes plus fins
dont nous avons précédemment recommandé I'usage pour les cathodes.

4.3.3 Conclusion

Dans cette partie, nous avons rappelé les limites traditionnelles des cathodes a nanotubes
avant de discuter des méthodes de recuit qui permettent de s’en affranchir. Le recuit four
était une solution jusqu’alors intéressante mais problématique pour les cathodes possédant
des substrats sensibles a la diffusion. Les recuits laser possédent en revanche ’avantage de
pouvoir localiser le dépot de chaleur a distance des interfaces sensibles et ainsi de minimiser
le processus de diffusion. L’effet du laser sur les nanotube de carbone reste néanmoins com-
plexe dés lors que la longueur d’onde approche du domaine UV, cumulant le phénoméne de
recuit & celui de photodissociation.

En ce positionnant a la longueur d’onde de 354nm, nous avons démontré que 'effet d’'une
irradiation laser pouvait étre trés intéressant pour les performances de nos cathodes. En effet,
par 'intermédiaire d’une calibration de I’énergie incidente et d’une observation en microsco-
pie électronique, nous avons pu mettre en évidence une reconfiguration hémisphérique de la
particule catalytique ainsi que la précipitation de nouveaux plans graphitiques a son sommet.
De la méme maniére que le recuit four mais sans en subir les inconvénients, le recuit laser
devrait donc permettre d’améliorer la résistance globale des nanotubes. La reconfiguration
géométrique de 'apex devrait également permettre I'uniformisation du facteur d’amplifica-
tion des nanotubes et ainsi favoriser 'augmentation de la densité de nanotubes émetteurs
sur notre cathode. Des caractérisations électriques sont actuellement en cours dans notre la-
boratoire pour analyser I'impact de ce recuit sur les performances des cathodes a nanotubes.

Par ailleurs, nous avons également mentionné un effet de dispersion du recuit en fonction
de la taille de la particule. Son impact sera particuliérement important & considérer pour
recuire les cathodes avec des nanotubes plus fins. Nous avons également remarqué qu’une
modélisation de celui-ci pouvait conduire & une estimation approximative de la conductivité
de nos nanotubes.
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4.4 Développement du banc de caractérisation

Aprés avoir successivement envisagé la fabrication des cathodes THz puis un moyen de
fiabiliser et accroitre leurs performances, nous allons maintenant présenter le montage ex-
périmental qui permettra d’effectuer leur caractérisation. Celui-ci sera envisagé dans cette
partie a travers plusieurs étapes. Tout d’abord, nous présenterons les principales quanti-
tés a mesurer pour valider le fonctionnement de ces cathodes. Celles-ci orienteront ensuite
notre exposé vers une présentation et validation des sous-ensembles fonctionnels du banc de
caractérisation.

4.4.1 Les quantités mesurées

Les caractéristiques de la mesure : Il est attendu que le comportement de notre ca-
thode permette de générer un faisceau électronique modulé a une fréquence de 1THz. Ce
signal étant plus important a faibles courants (voir fin chapitre 3), il impose a notre systéme
de mesure d’étre a la fois trés sensible et trés rapide, trés sensible pour détecter des courants
de l'ordre du diziéme ou centiéme de fA et trés rapide pour résoudre la composante de ce
courant modulée a 1THz.

Par ailleurs, la mesure d’un faisceau électronique modulé dans cette gamme d’ampli-
tudes et de fréquences est difficilement réalisable avec les anodes conventionnelles du type
plan métallique ou type photodiode dont les fréquences de coupure n’excédent pas 100GHz.
Aussi, pour parvenir & caractériser nos cathodes malgré ces difficultés, nous avons adopté
une stratégie de mesure basée sur une détection indirecte du phénomeéne de mélange.

La mesure indirecte de la modulation : Celle-ci repose sur 'analyse des processus
non-linéaire que nous avons établie dans le chapitre 3. Nous avions alors indiqué que la
non-linéarité de la jonction menait simultanément a l’existence de plusieurs composantes de
mélange dans le courant tunnel. On distingue principalement le signal différence de fréquence
et le signal de rectification, tout deux possédant des intensités égales si les puissances asso-
ciées aux deux longueurs d’ondes incidentes (raies du laser bifréquence) restent égales. Par
conséquent, la mesure du courant rectifi¢ fournit un moyen indirect permettant de valider
Iexistence du courant de mélange et d’acceéder a son amplitude.

Plus précisément, ’étude du courant de rectification présente deux avantages. Tout
d’abord, elle ne nécessite pas 'emploi d’'un laser bifréquence et simplifie ainsi le disposi-
tif de mesure mis en oeuvre. Ensuite, elle permet de réduire la fréquence de modulation du
faisceau en dessous des fréquences de coupures des dispositifs traditionnels d’anode.

Dans cette approche préliminaire a I'intégration dans le tube électronique, nous avons
donc envisagé l'utilisation d’un laser monofréquenciel pour caractériser nos cathodes. Dés
lors, le moyen de caractérisation le plus simple du phénomeéne de rectification consiste a
comparer I'intensité du courant pendant et aprés l'illumination avec le laser. Toutefois, une
telle expérience ne peut s’affranchir du phénomeéne de dilatation thermique de 1’émetteur.
En effet, en absorbant le rayonnement laser incident, le nanotube va subir une dilatation
longitudinale qui va conduire & un léger accroissement du champ électrique d’apex. Cette
contribution thermique au courant émis ne permet pas d’envisager une mesure avec un laser
continu. Aussi, nous avons envisagé le couplage d’un modulateur 1GHz-10GHz & notre source
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laser continue pour dépasser les fréquence de dilation thermique typiquement de 'ordre de
lps.

La composition du banc de caractérisation : Le dispositif expérimental que nous
allons développer vise & detecter un courant de rectification modulé entre 1GHz et 10GHz.
Dans cette partie, nous allons détailler le développement du banc de mesure associé a cette
mesure. Celui-ci se compose principalement :

— d’un systéme de mesure électrique : son role est d’assurer la mesure du cou-
rant émis par la cathode en régime continu dans la gamme des courants typiquement
inférieur au fA.

— d’un systéme de mesure optique : son role est de permettre le controle du cou-
plage optique du faisceau laser avec les ondes de surface se propageant sur les réseaux
concentrateurs de la cathode.

— d’un systéme de mesure hyperfréquence : son role est de mesurer la modulation
du faisceau électronique induite par la modulation hyperfréquence 1-10GHz du faisceau
laser.

Nous allons successivement aborder ces différents points.

4.4.2 Le systéme électrique

Dans cette expérience, nous utilisons un montage type triode tel que présenté sur la figure
4.47. Ce montage est dit triode puisqu’il se compose de trois électrodes avec une cathode,
une grille d’extraction et une anode.

Le pompage : Ce montage est inséré directement dans une enceinte a ultra-vide dans la-
quelle un systéme de pompage composé d’une pompe primaire "Adixen Drytel" turbo et une
pompe ionique "Vaclon Plus" permet d’atteindre des pressions de 'ordre de 1078-10"%mbar.
Le systéme de pompage fonctionne simultanément avec un systéme d’étuvage permettant de
chauffer la structure de ’enceinte jusqu’a 100°C. Cet étuvage permet d’atteindre la pression
désirée en quelques heures (typiquement 5h).
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FIGURE 4.47 — Schéma du dispositif de caractérisation électrique des cathodes THz.
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L’espace cathode-grille : Cet ensemble est présenté dans partie inférieure de la figure
4.47 et reporté en 3 dimensions sur la figure 4.48a. La grille d’extraction est placée a une
distance d’environ 100pum de la cathode par I'intermédiaire d’'une cale d’épaisseur en silice
suprasil(®) posée directement sur la cathode. Celle-ci est percée par un trou tronconique de
diametre bmm afin d’alonger les chemins de fuite.

La cathode est polarisée négativement via une source de tension que l’'on protége des
claquages électriques par une résistance Reqthode = 100MS2. On mesure la tension appliquée
a I'aide d’un pont diviseur de tension de rapport 1/1000. La grille d’extraction est reliée a
la masse et I'on mesure le courant de grille /4. grace & un ampéremetre protégé par une
résistance Ry = 100MS.

L’espace anode : Pour la mesure du courant, deux systémes d’anode ont été envisageés
au cours de cette étude. Le premier est constitué d’une simple électrode métallique plane.
Celui-ci nous a permis de réaliser les caractérisations électriques en régime de fort courant
continu pour le recuit laser. Le second montage est présenté sur la figure 4.47. 1l intercale en
amont de cette anode plane une seconde électrode permettant ’amplification du courant. Il
s’agit d’un "microchannel plate" dont la structure métallique est composée d’un réseau de
microcanaux qui est présenté sur la figure 4.48. Lorsqu’un électron du faisceau électronique
entre en collision avec les atomes de la surface I’électrode, son énergie de quelques keV est
suffisante pour arracher plusieurs électrons de leurs couches externes. En accélérant ceux-ci
dans chaque microcanal, on favorise la formation d’une cascade de collisions menant a des
gains de 10° & 10% sur l'intensité du faisceau électronique incident. Ce systéme permet la
détection de faibles courants et une grande rapidité avec des temps de réponse de 'ordre de
0.5ns. Par ailleurs, on note que toutes les électrodes de ce systéme sont munies d’un trou
central afin de permettre I'illumination de la cathode par un laser en incidence normale .

Cathode y 4 //km

+
1cm

(a) (b)

FIGURE 4.48 — Vues schématiques (a) du montage cathode intégré, (b) de la structuration
d’un microchannel plate.

1. nota : les dimensions relatives des éléments de la figure 4.48 ne sont pas a 1’échelle.
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uelques parameétres : Le champ appliqué sur la cathode s’exprime par la formule sui-
1 &t Le ch liqué la cathode s’ i la f 1 i

vante :
cathode — Vgrille — 1Llgrilletgrille — 4lcathoded cathode
Veathode — Vgrite — Rgritielgriie — Reathode L cathod

Eappliqué -

dcathode—grille

Le courant total de la cathode étant égal a :

1
It = Lgrille + alanode

Avec G le gain en intensité fourni par le microchannel plate. On peut également définir la
transparence électrique de la grille comme étant :

I(made
G1,

Tel =

Les appareils de mesures : Plusieurs appareils ont été utilisés pour la caractérisation
de nos cathodes en régime DC. Parmi ceux-ci, nous distinguons principalement :
— Les sources de tensions :
— Une source continue BERTAN 205A-10R avec une tension de sortie entre 0 et £10kV
et un courant de sortie entre 0 et 2.5mA.
— Une source continue BERTAN 205A-10P avec une tension de sortie entre 0 et £3kV
et un courant de sortie entre 0 et 10mA.
— Une source continue Keithley 248 avec une tension de sortie entre 0 et +5kV et un
courant de sortie entre 0 et HmA.
— Les mesures de courant :
— Un Keithley 2636 permettant la mesure de courants jusqu’a 1pA, pour mesurer le
courant d’anode.
— Un Keithley 2612 permettant la mesure de courants jusqu’a 1pA, pour mesurer le
courant de grille.

Le pilotage du banc de test DC : Un programme ACS Keithley a été réalisé durant cette étude
afin de permettre le pilotage de ces instruments et I'enregistrement des données mesurées.

4.4.3 La grille d’extraction

La grille d’extraction est un élément important du systéme électrique. L’application d’un
champ électrique de I'ordre de 20V /pum sur celle-ci doit permettre d’extraire les électrons de
la surface de la cathode de maniére homogéne. Pour parvenir a cela, une simple plaque mé-
tallique pourrait étre envisagée. Mais dans la perspective applicative des tubes électroniques,
on utilise une électrode (grille) possédant une transparence électronique afin de transmettre
les électrons jusqu’au voisinage de la ligne a retard du tube. Par ailleurs, pour assurer le
pilotage optique de la cathode, celle-ci doit également posséder une bonne transparence op-
tique afin de ne pas trop réduire la puissance du faisceau sur la cathode.

Afin de traiter ces problématiques cruciales pour 'intégration de notre cathode dans un
tube électronique, nous avons travaillé sur 'amélioration de la transparence des grilles. Pour
illustrer le point de départ de notre travail, nous donnons un exemple de grille sur la figure
4.49a. Celle-ci est fabriquée a partir d’un substrat de silicium fortement dopé pour assurer
une bonne conductivité. Les dimensions d’une telle grille sont définies par les 3 paramétres
p, a et h détaillés sur le schéma 4.49b. Pour la grille présentée, nous avons typiquement
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p=20um, a= 15um et h=100um. Les transparences électriques et optique respectivement
obtenues dans ce cas sont de 'ordre de 30% et 55%.

(a) (b)

FIGURE 4.49 — (a) Image MEB d’une grille en silicium fabriquée selon le modéle existant
avant ce travail. (b) Définition des paramétres caractéristiques de la maille d’une grille.

Une diminution de 55% de la puissance optique incidente sur notre cathode constitue
une limitation trop importante pour 'observation du phénomeéne de mélange. Nous allons
présenter dans la suite I’ensemble des résultats qui concerne 'amélioration de cette transpa-
rence.

4.4.3.1 Homogénéité du champ électrique appliqué

L’augmentation de la transparence optique et électrique des grilles est importante pour
préserver l'intensité des faisceaux électronique et optique. Pour y parvenir, il est nécessaire
de procéder a une réduction du facteur de remplissage a/p. Cette réduction doit nécessaire-
ment faire intervenir une augmentation de la période pour que I’épaisseur des barreaux de la
grille reste accessible & fabrication par lithographie optique, compatible avec la fabrication
d’objets étendus.

Dans cette perspective, le rapport entre la période de la grille et la distance cathode-grille
doit étre analysé avec précaution pour ne pas conduire & I’application d’un champ électrique
inhomogéne sur la cathode. Dans ce cas, la cathode ne pourrait pas étre exploitée a sa per-
formance maximale. Pour fournir une premiére approche a ce probléme, nous avons traité
le cas du champ électrique généré entre une électrode plane et une électrode trouée tel que
présenté dans I'encadré de la figure 4.50a.

Nous avons ensuite analysé I’évolution de la moyenne spatiale du champ électrique a
deux endroits de la surface de la cathode. Ces deux sites sont reportés sur la figure 4.50a et
respectivement situés a la verticale du centre et a la verticale du rebord du trou. La surface
d’intégration choisie est un carré de co6té h = bum représentative des variations du champ
électrique a I’échelle du nanotube.
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FIGURE 4.50 — Simulation du champ électrique au voisinage d’un disque troué avec (a)
présentation de Pespace de calcul et (b) évolution du rapport E;/F5 en fonction du rapport
hauteur du disque sur ouverture du trou central.

Le graphe 4.50b présente le rapport des champs électriques moyens E; et Es en fonction
du rapport hauteur/ouverture. Comme attendu, on peut constater que le champ devient trés
uniforme dans le cas ou la plaque se situe infiniment loin de la cathode. Son rapprochement
engendre au contraire une dégradation progressive de cette distribution homogéne. Dans
le cas ou la hauteur et Pouverture sont égales, I'inhomogéneité atteint 5% de la valeur du
champ. L’échelle a la gauche du graphe présente la variation relative de la densité de courant
a la surface de la cathode pour un nanotube de rapport d’aspect 200. On constate qu’une
variation de 5% correspond & une variation d’un facteur 4 sur la densité de courant et reste
acceptable. Mais dés lors que ce point est dépassé, la situation s’aggrave car une variation
de 15% du champ provoque une variation d’un facteur 36 de la densité de courant.

Au vu de ces résultats, il semble que la distance minimale & considérer soit fixée par un
rapport d’égalité entre la distance cathode-grille et la période de la grille. Néanmoins, notre
approche simplificatrice ne rend pas compte de I'effet de pointe engendré par chaque barreau
de grille. Celui-ci est un facteur aggravant et devra étre pris en compte dans de future étude
pour analyser plus finement I'inhomogéneité induite dans ce cas.

4.4.3.2 Fabrication de grilles

La grille d’extraction est un grille en silicium dopé p™ d’épaisseur 60um, micro-usinée
par gravure profonde par ICP-RIE (en anglais Inductively Coupled Plasma - Reactive Ion
Etching). Le procédé complet de fabrication est décrit sur la figure 4.51. On part du substrat
en silicium que 'on oxyde thermiquement sur une épaisseur 1.5um sur 'une de ces deux
faces. Celle-ci constituera une couche d’arrét pour la gravure. On réalise ensuite une étape
de lithographie optique sur la face opposée avec différents motifs de grille :

— des ouvertures de 45um au pas de 50um, soit a/p=0.9

— des ouvertures de 95um au pas de 100um, soit a/p=0.95
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La résine restante aprés l'étape de développement va servir de masque pour la gravure
profonde du silicium sur 1’épaisseur de 60um du substrat. Le motif de la grille est ainsi
reproduit dans le substrat et permet de former la grille aprés la gravure chimique de la
couche d’arrét en silice. Les deux faces de la grille sont ensuite métallisées en molybdéne afin
d’améliorer leur conductivité électrique. La zone percée représente finalement une zone de
3mm au centre de la grille.

Masque Chrome

Reésine $1818 Silice Photons UV
% I N S ..
Sustrat Si

(a) (b) (c)

gravure plasma (SF6 + C4FB)

Jﬂlﬁlﬁiﬁ_ AN i 0 O B o

(d) (e)

FIGURE 4.51 — Principales étapes du procédé de fabrication des grilles silicium.

Un apercu en microscopie électronique des différentes grilles obtenues est donné sur la
figure 4.52. On distingue les grilles précédemment utilisées en (a) et les deux types nouvel-
lement fabriqués en (b) et (c¢). L'encadré de la figure 4.52b présente une vue par la tranche
aprés clivage. Il permet ainsi de rendre compte de la qualité de ’anisotropie de la gravure
obtenue.

100pm

(a) (b) (c)

FIGURE 4.52 — Images MEB de grilles réalisées avant ce travail avec paramétres (a) (a=15um,
p=20um) et durant ce travail avec parameétres (b) (a=45um, p=50um) et (¢) (a=95um,
p=100um)
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4.4.3.3 Caractérisation de la transparence

La transparence électronique de ces grilles a ensuite été analysée dans le montage élec-
trique décrit plus haut. Pour toutes les grilles utilisées, la cale d’espacement a permis de
maintenir une distance hauteur/periode<1. Les résultats de transparences électronique sont
indiquées sur la figure 4.53 pour la gamme de tension de fonctionnement des cathodes en tube
électronique. LL’amélioration de la transparence électronique de grille a été clairement obser-
vée et cela de maniére approximativement proportionnelle a la surface ouverte de chaque
grille.
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FIGURE 4.53 — Evolution de la transparence électronique des grilles en fonction de la maille
réalisée. (Notation : "15p20" = ouverture de a = 15um au pas de p = 20pum).

En conclusion, notre travail sur les grilles d’extraction aura permis un accroissement de
la transparence électronique de 38% a 72% et un accroissement de la transparence optique
de 56% a 90%.

4.4.4 Le controéle optique par réflectométrie

Pour assurer le couplage du rayonnement laser aux nanotubes, il est nécessaire d’éclairer
le réseau métallique de notre cathode a la longueur d’onde de résonance de la cavité de
surface. Celle-ci a été déterminée par nos simulations mais sera susceptible de varier en fonc-
tion des imperfections introduites par nos procédés de fabrication. La maitrise du couplage
implique donc la mise en oeuvre d’une caractérisation optique de la réponse spectrale du
réseau métallique.

Durant cette étude, nous avons donc travaillé a la réalisation d’un banc optique permet-
tant d’effectuer cette mesure. Dans cette partie, nous allons détailler la nature de ce montage
et présenter les résultats obtenus.

4.4.4.1 Présentation du montage expérimental

Nous retrouvons ici la problématique de la caractérisation spectrale du champ proche des
réseaux métalliques. Dans le chapitre 2, nous avions distingué deux catégories de méthodes,
celles permettant la mesure du champ lointain et celles permettant la mesure du champ
proche. Ne disposant pas des instruments permettant le contréle du champ proche a la
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longueur d’onde de 1.55um, nous avons con¢u un banc de réflectométrie présenté sur la
figure 4.54 autorisant la caractérisation spectrale du champ lointain en incidence normale.

atténuateur

5 g ;o monture
chopper || polariseur A2 cube séparateur objectif x5

laser accordable lame de verre
(1490-1580nm )

—
—
v

x10 caméra Ge

v

lock-in v
amplifier [, photodiode InGaAs TV

FIGURE 4.54 — Présentation schématique du banc de réflectométrie

Dans notre montage, un laser TUNICS accordable entre 1490nm et 1580nm a été uti-
lisé pour I’éclairement du réseau. Le controle polarimétrique du faisceau est assuré par la
combinaison d’un polariseur et d’une lame A/2 permettant successivement la sélection de la
polarisation incidente puis sa rotation dans la configuration Transverse Magnétique (TM). Un
systéme de détection synchrone (chopper-+amplificateur lock-in) a été utilisé pour minimiser
les perturbations du signal provenant des vibrations mécaniques induites par la proximité
du dispositif de pompage de la chambre a vide. L’utilisation d’un cube séparateur a ensuite
permis la formation de deux bras expérimentaux distincts :

— Le premier correspond & la partie dans laquelle s’effectue le sondage optique de I’échan-

tillon. Pour cela, un objectif de microscope permet d’adapter la dimension du faisceau
a celle du réseau ou de la cathode a étudier. Une monture de translation permet d’as-
surer le déplacement du réseau le long de ’axe optique et ainsi le positionnement du
point focal du faisceau sur le réseau pour satisfaire a la condition de planarité du front
d’onde incident. Par ailleurs, 1’échantillon est placé sur une monture a triple rotation
permettant un controle total du positionnement angulaire.

— Le second correspond & la partie détection dans laquelle une photodiode permet de

collecter le signal réfléchi par le réseau et transmis par le cube. Une caméra a été
utilisée afin d’imager sur I’échantillon.

4.4.4.2 Validation du montage

Ce montage a été réalisé dans la perspective de caractériser spectralement nos concen-
trateurs de surface. Néanmoins, il est préalablement nécessaire de valider cette méthode
dans une configuration de référence. Pour cela, nous avons fabriqué un réseau de diffraction
métallique 100pum x 100um tel que présenté sur la figure 4.55a. La mesure du signal de réflec-
tométrie sur ce réseau est présentée sur le graphe de la figure 4.55b par I’ensemble de points
étoilés. On distingue clairement la présence d’une absorption importante du signal incident
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a la longueur d’onde de 1.57um. Celle-ci manifeste la présence de 'anomalie de Wood en
polarisation TM pour laquelle le rayonnement incident se couple aux ondes de surface du
réseau métallique.

1.5 1.55 16 1.65
Longueur d'onde (um)

(a) (b)

FIGURE 4.55 — (a) Image MEB de la structure étudiée en réflectométrie. (b) Signal de
réflectométrie optique expérimental (distribution d’étoiles) et simulée par méthode modale
(ligne continue avec carrés).

Pour interpréter ce signal, nous avons utilisé la méthode numérique basée sur la décom-
position modale des champs électromagnétiques précédemment utilisée au chapitre 2. Le
meilleur fit obtenu est tracé sur le méme graphe 4.55a avec une ligne continu pointillées de
carrés. La comparaison des paramétres fit et expérimentaux, donnée dans le tableau 4.3,
montre que notre banc expérimental permet de déterminer avec une bonne précision le com-
portement spectral du phénoméne de couplage aux ondes de surface.

Pamétres réseau | Paramétres fit
Période 1.55 um 1.545 um
Remplissage 0.53 0.53
hauteur 80 nm 82 nm

TABLE 4.3 — Comparaison des paramétres du réseau et du fit du signal de réflectométrie

4.4.5 Conclusion

A Theure ou se termine la rédaction de ce manuscrit, la fabrication des cathodes THz
vient juste de s’achever. Par conséquent, notre travail sur ce banc de caractérisation expéri-
mentale s’est limité a I’établissement d’une stratégie de mesure et aux validations de principe
que nous avons successivement présentées dans cette partie.

Ces premiers développements ont permis de conduire a la fabrication de grilles d’extrac-
tion possédant de plus grandes transparences électroniques dont l'intérét dépasse le simple
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cadre de cette étude en permettant d’accroitre les densité de courant des faisceaux électro-
niques circulant dans les tubes électroniques.

Elles auront également permis de mettre en oeuvre une méthode de caractérisation spec-
trale du couplage aux ondes de surface. Cette mesure effectuée en champ lointain s’ajoute a
notre étude en champ proche du chapitre 2 pour compléter les possibilités de caractérisation
spectrale des résonances électromagnétiques des surfaces métalliques.

4.5 Conclusion et perspectives

Ce chapitre a donné l'occasion de présenter toutes les étapes technologiques qui ont
conduit a la réalisation de la premiére cathode THz. Leur développement aura donc pris les
3 années de ce travail de doctorat en raison des fortes contraintes technologiques que notre
approche devait résoudre. On rappelle en effet que la cathode THz doit a la fois conserver 'ex-
cellent état de surface d’une couche mince d’or (rugosité, conductivité) tout en permettant
la croissance de nanotubes a 550°C par plasma. Cela nous a donné 'occasion de développer
un procédé original de gravure sélective de l'or.

L’adaptation des étapes usuelles de préparation des cathodes & nos cathodes nous a
conduit a soulever la question du recuit des cathodes THz. Nous avons donc évaluer les po-
tentialités d’une nouvelle méthode de recuit par laser impulsionnel. Celle-ci semble mener a
des résultats similaires au recuit four en terme d’amélioration de la cristallinité. Elle ajoute
de plus une uniformisation de la géométrie des particules catalytiques qui semble profitable
a I’émission de courant. Des séries de tests électriques seront menées prochainement sur ces
cathodes a nanotubes individuels et sur des cathodes THz. Celles-ci devraient ainsi permettre
de conclure quant a l'intérét applicatif de cette méthode.

La derniére étape de caractérisation va maintenant commencer avec la perspective de
valider pour la premiére fois le pilotage optique d’une cathode a nanotubes de carbone. Ce
pilotage pourra s’appuyer sur les différentes briques expérimentales qui ont été envisagées
durant ce travail. Cette validation débutera par une caractérisation optique du composant
pour vérifier la réponse spectrale du réseau de la cathode.
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Conclusion

Le cadre général de cette thése a été consacré a la conception et & I’étude d’une nouvelle
source électronique modulable au THz en vue de la réalisation de tubes électroniques dans
cette gamme de fréquence. Ce travail s’est décomposé en quatre parties articulées autour de
la conception, de 'optimisation et de la fabrication de cette cathode.

Dans la premiére partie, nous avons exposé la pro- S Mt heavecarsiTh:
blématique du "fossé THz" caractérisée par le manque de é é
sources compactes et puissantes dans la gamme 100GHz- '
ITHz. Parmi les sources existantes, notre approche re- . . == IEIECHRNS PiRmodlesal THE
pose sur 'utilisation d’un tube électronique (initialement |H panetubes multiparcls

a ondes progressives) pour répondre & ce défi technolo- Substrat sificium yi;
gique. Nous avons ainsi présenté la structure et fonction- '

nement typique d'un tube (TOP) sur la base de la théorie de Pierce. Nous avons ensuite
distingué les deux types de cathodes qui peuvent étre intégrées dans un tel tube. D’un coté,
les cathodes thermoioniques constituent un bon compromis entre durée de vie et densité
de courant (régime continu & 1A/cm? sur 15ans et 10A/cm? sur quelques années). Elles
engendrent des vitesses radiales & I’émission inférieures a 1eV, nécessitent d’étre chauffées
jusqu’a environ 1000°C et sont limitées a des fréquences de modulation inférieures a quelques
GHz. De lautre coté, les cathodes froides émettent des densités de courant plus faibles (ré-
gime continu jusqu’a 1A /cm?), peuvent démarrer instantanément, subissent des dégradations
a forts courants et peuvent étre modulées jusqu’a quelques dizaines de GHz. Pour obtenir une
émission stable a forts courants, nous avons introduit les nanotubes de carbone qui sont des
nanostructures stables chimiquement et mécaniquement jusqu’a des températures de 2000K
en régime d’émission de champ. De plus, ces structures possédent d’excellentes propriétés
électroniques ainsi qu'un rapport d’aspect géométrique favorable a I’émission électronique.
Aprés avoir illustré I'intérét de la prémodulation pour les TOP, nous avons présenté les
limites actuelles des dispositifs de modulation des cathodes froides. Pour parvenir & une mo-
dulation dans la gamme du THz, nous avons alors présenté la technique de modulation de
I’émission de champ par une porteuse optique modulée au THz. Nous avons alors précisé les
principaux éléments de la cathode THz.

La deuxiéme partie a été consacrée a la conception
de la structure métallique de couplage de la cathode THz.
Celle-ci permet de transférer ’énergie du faisceau laser
incident sur la cathode aux électrons des nanotubes. En
utilisant le concept d’onde de surface, nous avons succes-

2 4 6 8 10 12 14  sSivement présenté les propriétés du couplage radiatif et
" de la propagation de ces ondes sur un réseau métallique.
Grace a cette approche, nous avons congu un réseau couplant le champ incident & un mode
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lent de surface. La structure de celui-ci est lamellaire et permet de faciliter la fabrication
a I'échelle nanométrique. Pour améliorer le couplage électromagnétique onde/faisceau, nous
avons développé un réseau dit "concentrateur de surface" permettant le couplage du champ
incident au mode résonant d’une cavité de surface. Dans un premier temps, cette structure
a été optimisée en utilisant ’algorithme des Différence Finies résolues dans le Domaine du
Temps. Nous avons ainsi concu et appliqué une méthode d’optimisation qui nous a permis
d’obtenir la géométrie optimale du réseau de couplage. Nous avons ensuite développé un al-
gorithme spécifique aux milieux dispersifs pour tenir compte des pertes dans notre structure.
Celui-ci nous a permis de calculer une amplification d’'un facteur 10 du champ électrique a
une hauteur de 1um égale a celle de nos nanotubes.

Ensuite, nous avons effectué une mesure du champ
proche du réseau en transposant les dimensions de notre
étude dans la gamme des hyperfréquences. Ceci nous a
conduit a la conception d’un banc expérimental permet-
tant de cartographier les modes de champ proche de sur-
faces métalliques entre 1 et 20GHz. Le dispositif expéri-
mental a successivement été testé sur deux réseaux. Le

X position (cm)

. . . . . 7 8 9 10 1 12
premier a permis d’illustrer les effets associés a la dimen- F(GHz)

sion finie du réseau dans sa dimension invariante. Nous avons ensuite procédé a la validation
du fonctionnement du concentrateur de surface. Les cartographies relevées se sont montrées
en accord avec nos simulations (fréquence, structure modale) et avec notre compréhension
de la physique de ce réseau (dispersion fréquentielle en fonction de la profondeur créneau).

Dans une partie prospective de ce chapitre, nous avons intro-
duit le fonctionnement du concentrateur 2D. Cette analyse nous a
permis de proposer une solution au couplage radiatif avec un mode
lent bidimensionnel en apportant une modification périodique de la
structure d’un réseau de Bragg 2D. En intégrant une cavité de Bragg
2D dans la périodicité de notre nouveau motif, nous sommes par-

venus a la conception d’un concentrateur de surface 2D. Le facteur
w2 % % de qualité ainsi que le volume du mode de cette cavité permettent
d’envisager des performances accrues relativement a celle obtenue dans notre approche 1D.
Cette approche est donc parue prometteuse pour augmenter la profondeur de modulation
des cathodes THz.

-6
-6 -4 2

Dans le troisiéme chapitre, nous avons proposé une ana- %
lyse les propriétés d’émission de champ des nanotubes de car- 2
bone dans le régime de modulation de barriére (validité de
I'équation de Fowler-Nordheim) et dans le régime statique
(analyse numérique de 1’équation de poisson). Par le calcul
du champ électrique et du courant au sommet d’un nanotube s 7
a sommet hémisphérique, nous avons pu montrer que la vitesse o
radiale moyenne du faisceau électronique émis par la cathode
THz sera inférieure a 5eV. Cette étude a ainsi démontré et quantifié l'intérét de tendre
vers des nanotubes courts et fins pour minimiser la divergence des faisceaux émis par les
cathodes froides. Les avantages du raccourcissement des émetteurs ont été également mis
en évidence avec une analyse thermique montrant que le courant d’une cathode augmente
proportionnellement a l'inverse de la hauteur des nanotubes.

Vitesse radiale (eV)
a

4 6 8 10
Hauteur nanotube (pm)
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axe du nanotube

Nous avons ensuite présenté les modalités du couplage entre les
ondes de surface et les nanotubes de la cathode. Deux possibili-
tés sont apparues pour que celui-ci se produise. On distingue tout
d’abord l'interaction de I'onde avec la particule catalytique en ni-
ckel au sommet du nanotube. Une étude analytique de la réponse
électromagnétique de celle-ci nous a permis de calculer son facteur
d’amplification optique. Les nanotubes de carbone PECVD ont éga-
lement été envisagés comme des nano-antennes métalliques sur la base d’'une étude biblio-
graphique. Nous avons ainsi estimé que le transfert de ’énergie des ondes de surface vers les
électrons du nanotube doit se produire. Les calculs effectués jusqu’alors nous ont conduit au
design de la cathode THz. Aprés avoir déterminé la périodicité du réseau de nanotubes, nous
avons évalué les performances de cette cathode dans un cas optimisé. Cela nous a conduit a
en donner les performances potentielles : une densité de courant de 0.6A /cm?, un courant de
1.5mA et une profondeur de modulation de 1%o. La valeur de la profondeur de modulation
pourrait atteindre 1% moyennant une optimisation importante de la cathode.

a, E=t
£=0

& de

0 by b,

Dans la quatriéme partie, nous avons suc-
cessivement travaillé sur la fabrication, le re-
cuit et la caractérisation de la cathode THz.
Le travail effectué dans I’étape de fabrication a
conduit & la réalisation de la premiére cathode
THz. Celle-ci a été obtenue par le développe-
ment de nouveaux procédés permettant d’assu- \
rer la faible rugosité d’un réseau métallique sur 10,0615 0mm x2 206 SE(U)
un substrat soumis a une phase de bombarde-
ment ionique & 550°C (lors de la croissance). Un procédé de gravure sélective de l'or sur
les nanotubes a notamment été mis au point pour permettre le dépo6t post-croissance de la
couche métallique sur notre cathode.

Nous avons ensuite travaillé sur une méthode de recuit laser pour
permettre le dépot de chaleur a la surface de notre cathode. Celle-ci
nous a permis de mettre en évidence des effets observés dans les
recuits fours comme la formation de plans graphitiques au sommet
de la particule catalytique. Un effet de reconfiguration hémisphé-
rique de 'apex des nanotubes a été également constaté. Son impact
sur ’émission de champ devrait étre importante et sera évalué dans
de prochaines mesures électriques. L’analyse des effets du recuit laser a également permis
d’indiquer que la conductivité thermique de nos nanotubes était voisine de 100W /mK.

Le développement d’un banc de caractérisation pour les ca- 1

thodes THz a été abordé dans la derniére partie. Nous avons o 4 F
alors détaillé une méthode de mesure indirecte de la modula- . i gf‘

tion du faisceau électrique. Celle-ci s’appuie sur la mesure dela  « :: ¥ f
modulation hyperfréquence du courant de rectification. Nous o i}

avons ensuite présenté le banc de caractérisation électrique 04 g

réalisé ainsi que les éléments clefs du dispositif expérimental 03 i &

E 1.
Mongueur d'onde (pm)

que sont la grille d’extraction et le dispositif de caractérisation
spectrale des concentrateurs de surface (voir illustration ci-contre).
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Perspectives

Parmi les perspectives de cette étude, nous pouvons principalement citer les éléments
suivants :

En ce qui concerne la cathode THz, la principale réalisation a venir porte sur la carac-
térisation de la modulation électronique & 1GHz. Le banc de caractérisation que nous
avons développé devrait permettre d’apporter ce résultat dans les prochains mois. A
Iissu de cette validation préliminaire, une détection a 1'THz sera envisagée.

Dans le cadre du développement plus général des cathodes a nanotubes, nous avons
proposé de tendre vers des nanotubes courts et fins pour augmenter la densité de
courant et réduire les vitesses radiales du faisceau électronique. Cette modification
avantageuse de la cathode est actuellement étudiée dans notre laboratoire.

La technologie des cathodes a nanotubes bénéficiera également du travail effectué sur
le recuit laser. Une étude des performances de cathodes soumises a ce recuit est en
cours. Les premiers résultats sont encourageant avec une augmentation moyenne du
courant apreés recuit d’un facteur 10 obtenue sur cing cathodes successives.
Concernant les performances des réseaux concentrateurs, les approches que nous avons
envisagées intéressent également les dispositifs de caméra infrarouge a puits quantique
(en anglais Quantum Well Infrared Photodetector = QWIP) dont les pixels intégrent
ce type de structure. Les concentrations du champ électrique obtenues permettraient
d’améliorer la détectivité de ces appareils et sont actuellement étudiées au sein du
laboratoire I1I-V lab.



Annexe

Fabrication des réseaux :

méthode lift-off

Etapes

Détails

Préparation substrat

acétone (5), IPA (5’), Dégazage 200°C (5’)

Métallisation Au(40nm)

dépot par évaporation en incidence normale a 5A /s

Dépot résine n°l :
PMGI (180nm)

dépot (v=250tr/min, a=100tr/min/s, t=5")
uniformisation (4000tr/min, 500tr/min/s, 30”)
recuit 200°C

Dépot résine n°2 :
PMMA (200nm)

dépot (v=250tr/min, a=100tr/min/s, t=5")
uniformisation (4000tr/min, 500tr/min/s, 30”)
recuit 200°C

Développement PMMA

MIBK :IPA (1:3) (45”) a T = 21°C
IPA (15”) et ultrasons légers

Développement PMGI

MF-319 (5”) & T = 21°C, eau désionisée (20”)

Nettoyage

plasma RIE avec débit O,=100sccm
p=50mT, Prf = 20W (30”)

Métallisation Au(140nm)

dépot par évaporation en incidence normale & 5A /s

Lift off

NMP (5’) a T = 60°C, ultrasons légers
acétone (5’), ultrasons légers
propanol (5’), ultrasons légers

Fabrication des réseaux :

méthode dépot isotrope

Etapes

Détails

Préparation substrat

acetone (5’), IPA (5’), dégazage 200°C (5’)

Dépot résine HSQ

uniformisation (5000tr/min, 500tr/min/s, 30”)
dégazage température ambiante 12h

Développement MF319 (1’307
Gravure RIE SF¢(10sccm), O,(10scem), Ar(10scem)
Dérésinage acide fluorhydrique (2’) 1%, eau desionisée (30°)

Meétallisation Au (40nm)

dépot par évaporation, inclinaison substrat 60°
vitesse rotation du subtrat = 10tours/min
vitesse du dépot = 1.5A /s
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Dépot des plots TiN /Ni

Etapes

Détails

Préparation substrat

acide de CARO (5’), eau desionisée (5’)
acide fluorhydrique 10% (15”), eau desionisée (5’)
séchage dans vapeurs propanol

Dépot résine n°1 :
PMGI (180nm)

dépot (v=250tr/min, a=100tr/min/s, t=5")
uniformisation (4000tr/min, 500tr/min/s, 30”)
recuit 200°C pendant 5’

Dépot résine n°2 :
PMMA (200nm)

dépot (v=250tr/min, a=100tr/min/s, t=5")
uniformisation (4000tr/min, 500tr/min/s, 30”)
recuit 200°C pendant 5’

Développement PMMA

MIBK :IPA (1 :3) (45”) a T = 21°C, ultrason légers
propanol (15”)

Développement PMGI

MF-319 (30" & T — 21°C
eau désionisée (20”)

Dépot de TiN (15nm)

pulvérisation cathodique a 300W
pression 7 x 10~3mbar

Dépot de Ni (7nm)

dépot par évaporation avec flux atomique en inci-
dence normale, vitesse lente

Lift off

NMP (2h) a T = 60°C, ultrasons légers
acétone (5’), ultrasons légers
propanol (5’), ultrasons légers

Gravure de l'or sur les nanotubes

Etapes

Détails

Dépot résine :
PMMA (200nm

dépot de résine avec échantillon au repos
uniformisation (2000tr/min, 100tr/min/s, 30”)
recuit 200°C pendant 5’

Gravure Au

KI1,:H,0 (107
eau désionisée (5°)

Nettoyage

acétone (5”)
propanol (5)
dégazage 200°C pendant 5min
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Fabrication des grilles silicium

Etapes

Détails

Préparation substrat

acide de CARO (5’), eau desionisée (10°)
acide fluorhydrique 10% (15”), eau desionisée (5’)
séchage vapeur propanol bouillant

Dépot de silice

Oxydation thermique & 600°C sous flux H,O

Dépot résine : S1818

uniformisation (4000tr/min, 100tr/min/s, 30”)
recuit 110°C (57)

Gravure SiO, face avant

acide fluorhydrique (15”) 10%, eau desionisée (5’)
eau desionisée (5’)

acetone (27)

Propanol (2)

Dépot S1818 face avant

uniformisation (4000tr/min, 100tr/min, 30”)
recuit 110°C (57)

lithographie optique

motif grille, insolation 5”

Développement S1818

MF-319 (30")
eau désionisée (5°)

Gravure ICP silicium

SF4(50scem), O, (5scem), C,Fg(84scem)
psp6:19mTorr, pc4F8:22mTorr
Pcoil=600W, Pplatine=10W pendant 75’

Nettoyage

trichorétyléne bouillant (5°)
acétone (2x5’)
séchage vapeur propanol bouillant
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Résumé :

Le domaine THz connait un extraordinaire essor depuis la fin des années 1980 du fait du grand nombre
d’applications potentielles. Aujourd’hui les recherches portent sur le développement de sources compactes
et puissantes (> 10 mW) qu’elles soient de nature électronique solide (nanotransistors), optique (lasers a
cascade quantique) ou basées sur les tubes électroniques.

Ce travail propose d’améliorer la puissance délivrée par les tubes en étudiant une nouvelle source élec-
tronique dont I’émission peut étre modulée optiquement dans la gamme THz. Cette source est une cathode
froide qui est composée d’un réseau de nanotubes de carbone verticaux sur lequel un champ électrique sta-
tique est appliqué. L’effet de pointe provoqué par les nanotubes permet d’extraire les électrons de la cathode.
Ceux-ci forment ensuite un faisceau électronique permettant de générer et d’amplifier I’onde THz au sein du
tube électronique.

La premiére partie de cette étude porte sur le développement d’un réseau
métallique permettant de coupler le battement THz d’un laser bifréquence aux
nanotubes grace a la génération de plasmons de surface. Le fonctionnement de
ce réseau a été optimisé et caractérisé expérimentalement au cours de ce travail.
Afin de parvenir & une compréhension globale du composant, une analyse du
couplage opthue entre le nanotube et les ondes de surface a également été effectuée.

La seconde partie de ’étude s’est intéressée aux propriétés électroniques de cette
nouvelle cathode. Les résultats obtenus montrent qu’elle permet de réduire la diver-
gence du faisceau émis. La densité de courant a également été augmentée grace a la
mise au point d’une technique de recuit des nanotubes par laser impulsionnel. Ces
deux points seront particuliérement importants pour le fonctionnement du tube qui
. est actuellement en phase de conception.

Notre etude s’est ﬁnalement attachée a la fabrication de cette nouvelle cathode. Celle-ci a permis d’abou-
tir & une solution technologique compatible avec le procédé de croissance des nanotubes de carbone & haute
température (>500°C). A terme, la maitrise des techniques développées durant ce travail devrait conduire
4 la modulation électronique de faisceaux électroniques jusqu’au THz et plus généralement & I’amélioration
des performances des sources électroniques actuelles.
















Abstract - Francais

Mots clés : plasmon de surface, réseau, émission de champ, nanotube de carbone

Le domaine THz connait un extraordinaire essor depuis la fin des années 1980. Néanmoins, la conception
de sources puissantes (>10 mW) est difficile et celles-ci restent souvent massives et volumineuses. Aujour-
d’hui, les recherches portent donc sur le développement de sources compactes utilisant des techniques de
I’électronique solide, de 'optique ou de I’électronique sous vide.

ie—e" Ce travail considére un tube électronique associé a une cathode froide pré-
n modulée. Celle-ci se compose d’un réseau de nanotubes de carbone verticaux
permettant d’extraire les électrons sous faible champ électrique. Ce réseau de
nanotubes est intégré sur un réseau de surface métallique permettant de cou-
pler le battement THz d’un laser bifréquence aux électrons par l'intermédiaire

A, <+—nanotubes

de plasmons de surface.

L’étude porte sur le développement du réseau métallique et sur la compréhension des propriétés électro-
niques de cette nouvelle cathode. Ces axes de travail ont notamment mené & la simulation, la fabrication et
la caractérisation de réseaux fonctionnels, & la quantification de la divergence du faisceau électronique et a
la mise au point d’une technique de recuit des nanotubes par laser impulsionnel. Concernant la fabrication
de cette nouvelle cathode, une solution technologique a été développée en compatibilité avec la croissance
haute température des nanotubes (>500°C).

La maitrise des techniques développées durant ce travail devrait conduire & la modulation THz de fais-
ceaux électroniques et plus généralement & I’amélioration des sources électroniques actuelles ou des appareils
intégrant des réseaux de surface.

Abstract - English

Keywords : surface plasmon, grating, field emission, carbon nanotube

The THz field is experiencing a tremendous boom since the late 1980s. However, the design of powerful
sources (>10mW) is still difficult so they often remain massive and bulky. Today, research is therefore focused
on the development of compact sources using technics from solid electronics, optics or vacuum electronics.

Die—e This thesis considers an electron tube associated to a premodulated cold
"

A, -«—nanotubes

cathode. This cathode is an array of vertically aligned carbon nanotubes opti-
mized to extract electrons at low electric field. The nanotubes are grown on a
metallic surface grating dedicated to the coupling of a THz dual-frequency laser
to the electrons thanks to surface plasmons.

The study is focused on the development of the metallic grating and on the understanding of the electro-
nic properties of the new cathode. These directions have led in particular to the simulation, the fabrication
and the characterization of functional gratings, to quantify the divergence of the electron beam and the
development of a thermal annealing technique of nanotubes by pulsed laser. Regarding the fabrication of
this new cathode, a technological solution has been developed in compatibility with the high temperature
growth of nanotubes (>500°C).

The expertise developed during this work should lead to the THz modulation of electron beams and
more generally should improve the performances of existing electronic sources or devices based on surface
gratings.






