N
N

N

HAL

open science

Ondes évanescentes et ondes électromagnétiques de
surface dans un milieu anisotrope et inhomogene:
applications a I’étude d’une interface solide-nematique .

Denis Riviere

» To cite this version:

Denis Riviere. Ondes évanescentes et ondes électromagnétiques de surface dans un milieu anisotrope
et inhomogene: applications a ’étude d’une interface solide-nematique ..

Université Paris Sud - Paris XI, 1984. Francais. NNT: . pastel-00714230

HAL 1d: pastel-00714230
https://pastel.hal.science/pastel-00714230
Submitted on 3 Jul 2012

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Optique [physics.optics].


https://pastel.hal.science/pastel-00714230
https://hal.archives-ouvertes.fr

Ei%éotdre : | o .‘ “@'\Qb\ QW&,&W \MLQM,
: ) bgwien b ety b i,
c?/,,;. #%m &J%@M

UNIVERSITE DE PARIS-SUD . lluauu;
CENTRE D‘ORSAY _—

THESE

présentée

pour obtenir
Le GRADE de DOCTEUR ES SCIENCES PHYSIQUES
P/'\Ru
Denis RIVIERE

"SUJET : ONDES EVANESCENTES ET ONDES ELECTROMAGNETIQUES DE SURFACE
DANS UN MILIEU ANISOTROPE ET INHOMOGENE : APPLICATIONS A
L'ETUDE D'UNE INTERFACE SOLIDE-NEMATIQUE

" soutenue le 25 avril 1984 devant la Commission d'examen

MM. P. G. de GENNES Président
J. P. BUDIN

GUYON

IMBERT

. LEVY

SIXOU

D<om






ABSTRACT

Optical methods proposed in this work use evanescent waves (total
internal reflection) and electromagnetic surface waves (surface plasmon
optical excitation) in anisotropic, inhomogeneous and absorbing media. They
are applied to a nématic liquid crystal in which the director distortion is
induced by a plane Poiseuille flow or an electric field (Freedericksz transition) ;

in the latter case, the determination of anchoring energies is possible.

The optical properties of inhomogeneous films (anchoring layers) are
investigated and the ability for an electromagnetic wave to probe an inhomo-
geneous and anisotropic medium near a solid surface is proved, for layer

~ thicknesses between 10 and 1000 angstréms about.

To conclude, a prospective study shows possible applications in interfacial
physical phenomena : wall effects {(polymers, critical binary mixtures) and

wetting transition.
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INTRODUCTION

Si la découverte des cristaux liquides remonte a plusieurs décennies,
['étude de leurs propriétés physiques continue de faire I'objet d'importants
travaux de recherche, essentiellement motivés par des applications industrielles
toujours plus nombreuses dans le domaine de |'électro-optique. Ces propriétés
sont, désormais, bien connues des physiciens, mais il n'en reste pas moins
des phénoménes mal compris et pourtant fondamentaux, comme les mécanismes
de I'orientation des molécules d'un cristal liquide au contact d'une paroi solide.
Toutes les fois que I'on doit réaliser un échantillon homogéne, il faut en effet
déposer sur cette paroi une couche d'ancrage qui assure l'orientation correcte
du cristal quuidé. Nous rejoianons ainsi des problémes liés a la physicochimie

des surfaces, et plus aénéralement aux interfaces solide-fluide.

Dans ce contexte trés actuel, il nous est apparu qué certaines méthodes
optiques présentaient un intérét partlculler dans I'étude des matériaux au voisinage:
d'une surface, et tout spécialement des cristaux I|qU|des Ces méthodes qui:
nécessitent un dlsposmf expérimental relativement SImpIe, ont en commun une
caractéristique fondamentale : I'existence d'une onde électrorhagnétique qui se
propagé au voisinage de l'interface, et dont la profondeur de pénétration dans

le milieu analysé est de quelques milliers d'anastréms.

Nous avons essayé, dans ce travail,; de montrer la sensibilité et
I'efficacité de ces sondes électromagnétiques de surface dans’ l'-analysé de
milieux inhomogeénes et anisotropes ; l'application a |'étude d'un cristal liquide
en phase némathue en est un exemple, qui nous semble sionificatif et que nous

allons décrlre dans les lianes qui vont suivre.

Il nous a semblé utile, dans un premier chapitre, de rappeler quelques
résultats importants concernant la propagation d'une onde plane électromaanétique
dans un milieu anisotrope et absorbant, et de les étendre a un milieu uniaxe dans
lequel existe une dépendance spatiale de l'orientation de l'axe opticue ; une
étude en incidence oblique au voisinage de I'angle d'incidence limite a permis de
dégager quelques propriétés aui serviront dans l'interprétation d'expériences

relatives aux cristaux liquides. Nous avons ensuite introduit la méthode qui



utilise l'excitation optique de plasmons de surface : son application aux milieux
anisotropes et inhomocénes se révéle particuliegrement fructueuse, nous en

montrerons un exemple dans I'étude d'une couche de SiOx évaporée obliquement.

Dans le second chapitre, nous présenterons la phase nématique comme
matériau d'étude, en sodlignant I'oricinalité de ses propriétés optiques et en
insistant sur les difficultés expérimentales liées a la mesure des éneraies

d'ancrage.

Le troisieme chapitre contient une analyse théorique et expérimentale
de ['écoulement de Poiseuille plan d'un cristal liquide en phase nérhatique; fondée
sur une étude des courbes de réfiectivité en incidence oblique.: ocn. montre en
effet que ces courbes traduisent la forme du profil de désorientation de I'axe
optique du milieu uniaxe, permettant ainsi de vérifier la validité du modzle 4 |

hydrodynamique et de constater la sensibilité de la méthode proposée.

Nous aborderons ensuite le quatriéme chapitre, ou nous traiterons le
délicat probléme de la mesure des énergies d'ancrace par une te_c'hnique utilisant
I'excitation optique de plasmons de surface."Apré's une étude théorigue riaoureuse
de la déformation du milieu sous !'influence d'un champ électrigue, compte tenu
des conditions d'éncr’age aux parois, nous essaierons d'interpréter les résultats
expérimentaux obtenus en mettant en évidence l'influence de la couche d'ancrage
sur les courbes de réflectivité. Nous donnerons-‘égaler'nent dans ce chapitre les
résultats d'une expérience trés simple qui a pevr.mis de mesurer avec une bonne

précision I'éneraie de surface associée a un ancrage oblique faible,

_ C'est dans le cinquieme et dernier chapitre que nous donnerons les
limitations des deux méthodes optiques utilisées dans ce’ travail, ‘en comparant

les effets respectifs de I'onde évanescente et de I'onde électromagnétique de -

. surface, dans la perspective d'une étude plus vaste et aussi plus ambitieuse

des interfaces solide-fluide.









CHAPITRE |

LES METHODES OPTIQUES UTILISEES DANS L'ETUDE

DES COUCHES MINCES ANISOTROPES ET INHOMOGENES

Ce chapitre introductif est consacré aux méthodes optiques mises en
oeuvre dans ce travail, et qui exploitent largement les propriétés des ondes
évanescentes et des ondes électromagnétiques de surface. La théorie qui est
a l'origine de ces méthodes repose sur les équations de Maxwell,  dans le
cadre de I'électromagnéti'sme classique. Nous étudierons tout d'abord la propa-
cation d'une onde plane a travers un empilement de couches minces anisotropes
et absorbantes, et nous étendrons cette étude a un film uniaxe dont l'orienta-
tion de I'axe optique varie continiment dans une direction normale a la
couche, Ia rendant ainsi inhomogeéne ; nous montrerons, dans ces conditions,
que I'bn.peut définir un gradient d'indice effectif du milieu, en soulignant
I'importance du signe de ce gradient lorsqu'on approche les conditions de
réflexion totale (au sens strict ou atténuée). Les résultats obtenus seront mis
a profit dans le chapitre Ill consacré a I'écoulement de Poiseuille plan d’un
cristal liquide en phase nématique. Nous aborderons ensuite une méthode qui
utilise l'excitation optique de plasmoné de surface, et dont I'alpplication aux
milieux anisotropes, inhomogénes et absorbants s'aveérera particuliérement
utile dans la suite de ce travail (interfaces sol‘ide—nématique' ou solide-
fluide). Aprés quelques rappels théoriques nécessaires a la- bonne compréhension
de I'exposé, nous montrerons sur un exemple concret que de faibles effets
d'anisotropie ou d'inhomocénéité peuvent étre observés, mettant en évidence
I'aptitude de Il'onde électromagnétique de surface a sonder une couche

superficielle trés mince.

| A - ETUDE DE LA PROPAGATION D'UNE ONDE ELECTROMAGNETIQUE PLANE
A TRAVERS UN MILIEU ANISOTROPE, INHOMOGENE ET ABSORBANT

I A 1 a - hypothéses de départ et notations

Nous envisageons la propacation d'une onde plane, homogéne et

monochromaticque en réflexion sur des dioptres plans et paralléles. Cette onde,

ool



de phlsation w et dont la longueur d'onde dans le vide est ) (w = 27c/ )\),
a initialement une polarisation rectilicne. Entre deux dioptres consécutifs,
le milieu anisotrope est supposé uniaxe et son axe optique reste dans le
plan d'incidence xOz (Figure | 1)}. Par rapport a ce plan, nous définissons
pour le champ électrique, deux polarisations rectiliones orthogonales
- polarisation paralléle au plan d'incidence (onde TM) : Ey = Hx = Hz =
- polarisation perpendiculaire au plan d'indicence (onde TE) :

Ez=Ex=Hy=0.

(Ei et H,, ou i =x, vy, z, représentent les composantes des champs électriques

et magnétiques).

Une couche mince particuliere est caractérisée par les paramétres

suivants :

épaisseur e

indice extraordinaire principal ng

indice ordinaire principal n,

orientation de l'axe optique o (définie par rapport a I'interface).

Le nombre de couches est quelconque et nous supposons l'ensemble

~bordé par deux milieux isotropes et semi-infinis d'indices n.etn. Une onde

. - t
plane incidente } i donne naissance a une onde plane réfléchie ) r et & une

onde plane transmise- zt (polarisation initiale TM ou TE).

La présence d'absorption dans le milieu anisotrope, ou plus gcénéralement
d'une perte dans la propacgation de l'onde, s'introduit mathémafiquement par
un indice de réfraction complexe {101, 102} . Les programmes de calcul que
nous avons mis au point tiennent compte de cette possibilité. Dans un souci
de simplification et pour ne pas alourdir la formulation théorique, nous .
n'utiliserons cette notation complexe aue lorsque cela sera vraiment nécessaire,
par exemple dans le cas de milieux métalliques (excitation optique de plasmons
de surface). !l est d'ailleurs plus commode, dans certains cas, de raisor_mer
en terme de pekmittivité (ou constante diélectrique) et/nous adopterons, dans

le cas d'un milieu isotrope, la notation suivante

Yoot o+ g ﬁ:n-l-ix (1)
avec les relations de correspondance : g' = n? - XZ ete" =+ 2ny ; ('r\\')2 = 7.



{n, n

, ) . 20

N

Figure | 1 : Empilement de couches minces anisotropes
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Le modeéle que nous avons choisi pour étudier la propagétion de I'onde
électromagnétique est le modéle théorique classique basé sur les équations

de Maxwell

3":
t = = ‘
ro = ) +j o

auxquelles s'ajoutent les relations constitutives suivantes :

- &
B=uv I - (1.3)

g0

Les arandeurs qui apparaissent dans ces formules sont définies de la maniere

suivante
: @induction électrique ) % induction maanétique -
(go champ électrique Qyfchamp magnétique

€ permittivité - | p perméabilité magnétique

' g gvecteur densité de courant

0 conductivité du milieu

Nous considérerons toujours des milieux non magnétiques (p = uo) ;
par contre, l'orientation quelconque de |'axe optique dans le plan d'incidence

nous conduit a adopter une représentation tensorielle de la constante diélectri-

que {103} :@=:E_ (ga

2 2 2 .2 ' 22, ..
ng cos’a + n, sin“oa 0 (ne no) sing’ cosa
=_ 2 T -
€= €, 0 n, 0 (‘I'.ll)
2 2 . 2 .2 2 2
._ (ne no) sing cos o 0 ng sin“a + n, cos”a

ol €, est la permittivité du vide.



Les champs précédemmént définis sont. représentés comme fonctions

harmoniques du temps et de l'espace sous la forme

(5"(?, t) = E exp—i(éjt -k 1) (1.5)

ol T est le point courant de coordonnées x, y et z, et K le vecteur d'qnde
de composantes kx’ k, et k_. Compte tenu de la géométrie du systéme, la
composante k-y est toujours nulle..Pour une incidence i fixée, la composante
kx est l'invariant de Descartes du systeme de couches minces et s_'écrit :

kx = ko n; sin i - - (1.6)

k -21r/>\='u)/cA

o]

‘'La résolution des équations de Maxwell conduit a une équation différen-

tielle de la forme
grad(div E) - AE = (k >/ e )€ E (1.7)

Cette équation, associée a la condition de continuité-des composantes
tangentielles des champs, permet notamment de calculer le coefficient de
réflexion en intensité de l'onde plane électromagnétique sur un empilement

quelconque de couches anisotropes.

I A 1 b Solution de I'équation de propacation dans le cas.d'un milieu

unijaxe et homogene .

Nous ne donnerons ici que les principaux résultats du calcul, qui a

été largement abordé dans un précédent travail {103} :

- Les solutions TE et TM sont découplées, ce qui signifie qu'une -
onde polarisée rectilignement, parallélement ou perpendiculairement au plan

d'incidence, conservera cette polarisation aprés traversée du milieu anisotrope.

- La solution TE est triviale et correspond a la propagation d'une onde

plane dans un milieu isotrope d'indice n,



- La solution TM dépend de I’or/entatlon de l'axe optique et I'on peut
montrer que la composante suivant Oz du vecteur d'onde dans la couche

anisotrope s'écrit :

_ 3 | 2 2 1/2
k. = ko{(n n ) n; sin i snnOLcosoc+n0 Ny (n off = M sm |) }/neff
si n; sin i < neff .

. _ 2_2 2.2._21/2 2
et : kz = k0 {[no ne) n. sin i sino cosa +i n, ne(ni sin”i neff)‘ }lneff

si n; sin i > Noge - (l-..84) '

ou N ¢f est défini comme I'indice effectif du milieu uniaxe considéré :

Noef = (.ng cos?a + né s-inza)”?' (1.9)
Notons que la définition de cet indice effectif va au-dela d'une simple
commodité d'écriture : on peut considérer que le milieu anisotrope -es’t, en
premiére approximation, optiquement équivalent & un milieu homogene et
isotrope d'indice Noff En se cardant, bien ".évidemmen:t, de la généraliser, une
telle notion apparaitra plus clairement lorsoue nous examinerons le cas du
milieu anisotrope devenu inhomogéne par une désorientation continue de I'axe

optique. (paragraphe I A 2 b).

- L'angle d'incidence limite sur le milieu anisotrope pour I'onde.TM
est donné par la formule :
. 12’ = Arc sm[neff/”r'\i) _ : “710.)

- Si I'on connait lanqle d'incidence limite sur le mllleu amsotrope

I'orientation de l'axe optique est parfaitement déterminée :
' -~

= Arc sin’ {[niz’. sinzi‘ - ng)/(nz - ng)_} 1/2 (F.11)
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Nous avons utilisé ces deux dernieéres formules avec profit pour
la mesure des indices de réfraction ordinaire et extraordinaire d'un cristal
liquide en phase nématique {251} , ainsi que pour la mesure de l'orientation

des molécules au voisina'ge d'une surface {104}.

I A1 c Extension au cas d'un empilement de couches minces

anisotropes et homogeénes

La résolution théorique des équations de Maxwell dans le cas d'un
systeme de couches minces isotropes, homogénes et absorbantes est un
probléme classique qui ne présente pas de difficulté _majeure.,- On .-trouve dans .
la littérature de nombreux articles sur ce sujet {102, 105, 106 , 107, 108, 109},
ainsi que des ouvrages de référence {11_0_,. 111, 12, 15?’;} . La différence
essentielle entre_ces travaux tient davantage dans la formulation de la théorie
que dans son principe méme. A ce niveau, il est nécessaire d'utiliser des
méthodes numériques, les calculs analytiques s'avérent trés lourds au dela
de 2 couches ; il revient alors a l'utilisateur de choisir la méthode (l'algo-
rithme) la mieux adaptée a son prépre probléme_; notons que la puis.;,a'nce
et la rapidité des ordinateurs actuels permettent la synthése et la réalisation

de multicouches de grande qualité {113, 114} .

Dans le cas des couches optiquement anisotropes, les recherches
sont beaucoup moins nombreuses et supposent, la plupart du temps, que -
les axes optiques du milieu coincident avec les axes de symétrie de la couche
{115}, D'importants travaux ont €té autrefois consacrés aux milieux anisotropes,
pour les besoins de la cristallographie et de I'optique cristalline, dans le

cadre de l'optique géométrique traditionnelle {1.1.6‘}.

Pour représenter I'évolution de I'état de polarisation d'une onde se
propageant a travers un milieu anisotrope, on introduit soﬁvent un formalisme
mathématique trés élégant dii & R.C. Jones {117} . Malheureusement, cette
description ne convient qu'en incidence normale (on trouvera dans un récent
article de H.G. Jerrard une revue compléte des méthodes matricielles utilisées
pour décrire I'évolution de la lumidre polarisée {118}). Dans le cas d'une
incidence oblique, S. Teitler et D.W. Berreman ont traité le probléme général
de la réflexion et de la transmission d'une onde plane monochromatique a
travers un empilement de couches minces anisotropes {119, 120} ; la méthode
qui utilise des matrices 4 x 4, a été appliquée en particulier au calcul de la

pPropagation d'une onde 4 travers une cellule de cristal liquide cholestérique {121}.
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Pour notre part, il nous a paru plus simple d'adopter un formalisme
proposé par D.A. Holmes et D.L. Feucht{122} : ces auteurs ont en effet
traité un cas trés semblable a celui qui nous intéresse en résolvant le probléme
du calcul des coefficients de réflexion et de transmission & travers une pile
de couches opt.iquement uniaxes, l'orientation de I'axe optigue étant quelconque
d'une couche 2 l'autre, mais la direction‘ de cette orientation restant dans le
plan d'incidence. On trouvera dans I'annexe | le principe du calcul ainsi
qu'un exemple type effectué sur les ordinateurs du C.I.R.C.E. a Orsay
(programme écrit en lancage FORTRAN.'V).’

I A 2 - Etude en incidence oblique d'un milieu anisotrope uniaxe et

in‘hOmogéne

1 A 24 - Le probléme du milieu isotf‘ope et inhomogéne -

Une couche mince déposée sur un substrat quelconque est rarement
homogeéne : du fait des conditions d'evaporatlon et'du type de matériau
déposé, il se forme des couches de transition (oxyd_es,. sulfures, lmpuretes,..‘]‘
qui influent sur les propriétés optiques du systéme, en particulier au
voisihage des interfaces ou existent de forts gradients d'indice de réfraction ;
ceci est d'autant plus vrai Iorsqu'on dépose plusieurs couches de nature
différente, nous en verrons un exemple avec le systeme (or + monoxyde de
silicium + cristal liquide). Nous supposerons par la suite linvariance des -
propriétés optiques du milieu dans le plan xOy, en ne considérant qu'une

dépendance en z de l'indice de réfraction.

Dans la plupart des cas, il est'impossi.ble de résoudre analytique'rhent
les éauations de Maxwell lorsque le profil d'indice n(z) est quelconque {123} ,
il faut alors avoir recours a des méthodes humériques ou approchées. La
solution la plus simple, pour une couche inhomogéene d'mdlce continGment
variable, consiste a découper cette couche en une série de N fllms trés ‘minces’
et homooenes, chaque film étant affecté d'une épaisseur ¢ et d'un indice n, .
Cette méthode a été utilisée pour la premlére fois par Lord Raylelgh en 1912
{124}.. Le passage a la limite de films _mfmlment mlnces (N> o et e - 0) est
mathématiquement équivalent au traitement rigoureux de la propagation d'une

onde plane dans le milieu inhomogéne. Si l'on s'intéresse au coefficient de
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réflexion en intensité R (rapport du flux réfiéchi au flux incident), ou a
tout autre résultat du calcul de la propacation, il faut atteindre un nombre
de couches optimal Nopt qui correspond au critére de précision que l'on
s'est fixé a l'avance ; on peut raisonnablement estimer gu'un tel calcul
converge et qu'a partir d'une augmentation du nombre de couche AN, Ila
variation du coefficient de réflexion AR reste inférieure au critére
précédemment fixé (le plus souvent dans les limites des conditions expéri-

mentales, par exemple AR = 0,001).

Dans les calculs que nous avons effectués et qui reposent sur ce
dernier principe, nous avons appelé "solution asympotique" la solution qui
correspond au nombre optimal de couches Nopt" Notons que cette valeur
optimale dépend essentiellement du gradient d'indice dn/dz et de I'angle -
d'incidence i, en particuliér lorsque des conditions de réflexion to;(ale se -
trouvent réunies sur certaines couches, comme nous le verrons dans le-

paragraphe suivant.

D'autres méthodes peuvent étre utilisées dans certainis cas particuliers
{111} , notamment l'approximation WKBJ (Wentzel, Kramers, Br'il|ouinv_..et
Jeffries) ; nous n'emploierons pas cette méthode car elle suppose une variation
lente de l'indice de réfraction et se préte mal 3 I'étude du milieu par excitation
optique des plasmons de surface (cf. § IB),; en raison de la présence d'une

couche métallique et de I'anisotropie du matériau étudié.

I A 2 b - Extension au milieu anisotrope uniaxe et inhomogéne

Dans les expériences qui sont relatives & un cristal liquide en phaée'
nématique et que nous décrirons dans les chapitres suivants, la :perturbation
apportée au milieu anisotrope et uniaxe se traduit par une désorientation de
I'axe optique, le rendant ainsi inhomogéne : écoulement de Poiseuille plan,
transition de Freedericksz en charﬁp électrique, ... Nous sommes donc amenés
3 étudier la propacation d'une onde électromagnétique plane dans une couche °
anisotrope et uniaxe,. dans laquelle l'orientation de l'axe optique varie ..
continiment dans le plan d'incidence (fioure | 2). La couche inhomogéne

P
obtenue est caractérisée par les parameétres suivants :
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épaisseur totale e

. indi extraordinaire incipal ‘(z

couche inhomoaéne ndice ra pr P ne( )
indice ordinaire principal n, (z).

profil de désorientation o (z)

{n,. n,, o}
o(z)

\

B h\\\\

v

Fioure | 2 : Modélisation d'une couche anisotrope uniaxe et inhomoaéne

- Nous pouvons appliquer le méme raisonnement que pour une couche
mince isotrope et inhomoaéne et découper le milieu en une série de films
minces anisotropes et homoaénes, chaque film étant alors caractérisé par les

parametres optiques suivants

. épaisseur e,
indice extraordinaire principal ng
couche homogéne n®i § . .. . .
h gene indice ordinaire principal n,

orientation de l'axe optique o,

:La notion d'indice effectif, définie au §'I A 1 b (expression 1.9}, se
révéle alors trés utile : elle caractérise I'indice extraordinaire moyen du milieu
déformé 3 la cote z, neff(z), ou de la couche homogén.e ne i, neff, ;- En fait,
on se gardera bien, dans le calcul ripoureux de la propacation de l'onde dans
le milieu ainsi stratifié, de remplac_ér- fa couche hdrriogéne anisotrope par une

couche homoaene isotrope d'indice Nagf, i Néanmo_iris-, cette notion d'indice

‘effectif est utile sur le plan qualitatif en incidence oblique, lorsqu'il existe

des phénomeénes de réfiexion totale sur certaines couches.

-
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Ainsi, nous utiliserons dans nos calculs le formalisme décrit au § | A 1 ¢
et dans l'annexe |, en modélisant la couche anisotrope et inhomogéne par un
empilement de couches fictives trés minces, anisotropes et homogeénes, ['orienta-
tion de I'axe optique variant faiblement et de maniére continue d'une couche 2
I'autre. On obtient alors un gradient d'indice effectif dneff/d_z, QUi peut étre

relié au gradient de désorientation da /dz par I'expression

2 2
dn (n” - n?) .
g:f = e2n % sin 2a$ (1.12)
_ eff :

Nous pouvons tirer de cette derniére formule deux conséquences

importantes :

1. le gradient d'indice est maximal pour o ~ w/4 ; ii est alors proportion:

nel au gradient de désorientation do/dz.

2. le gradient d'indice est nul pour o = 0 et o= 1/2, quelle que soit

la valeur du gradient de désorientation do/dz,

Cette derniére conséquence est importante dans le cas de la réflexion
totale : elle montre qu'une variation de o autour de oo = 0 (ou o = w/2)

modifie peu I'angle d'incidence limite.

I A 2 c - Importance du signe du gradient d'indice dans le cas de

la réflexion totale

Nous allons maintenant étudier l'influence du signe du gradient
d'indice sur la propagation de I'onde éléctromagnétique dans le milieu
anisotrope inhomogéne. Nous supposerons, pour sirﬁplifie_r le raisonnement,
une variation linéaire de I'indice de réfraction effectif Noff (Ia variation
correspondante de I'orientation de l'axe optique s'obtient alors par intécration
de la formule 1.12). La couche est comprise entre deux milieux semi-infinis
e =17 :n =19
(figure | 3 a et 1 3 b). Nous distinguerons alors deux cas, suivant le signe -

isotropes et homodaénes et nous prendrons :: n, = 1,5:n

du gradient de désorientation do/dz, ou ce qui revient au méme, du gradient
d.u ‘l - -
indice effectif dneff/dz



- 16 ~

cas | (do/dz) > 0

: dneff/dz >0 ;

Une désorientation de I'axe optique de o= 0 & & = /2 équivaut 2
une variation de l'indice effectif allant de n a ng- Si cette désorientation
est spatialement lente (épaisseur e de plusieurs lonqueurs d'onde), l'onde est
en réflexion totale. pour les incidences supérieures a i!o = Arc sin_(no/ni }. Les
calculs numériques confirment cette valeur de l'angle d'incidence limite 120 Si
le gradient devient important, par exemple lorsque e v A, on retrouve le cas
de la réflexion totale frustrée et I'onde peut se propager dans le dernier
milieu, par couplage avec les ondes inhomogeénes qui existent dans la couche.
Entre ces deux cas limites, le résultat du calcul dépend de la forme et de la

valeur du gradient de désorientation.

Il est essentiel de comprendre qu'a chaque anale d'incidence iJZ,’ on peut
associgr un indice effectif neff(z) défini par la relation i = Arc sm(neff/hi)
(cf. formule 1.10) et qui correspond a une interface fictive {II) située a la cote

z ; cette interface sépare la couche en deux zones : l'une ou la propagation

est théoriquement possible, {P) et l'autre ou elle est impossible (1) en raison

des conditions de réflexion totale. Lorsque e est supérieur a A, la profondeur
de pénétration de l'onde inhomogéne dans la zone (1) n'est en général pas

suffisante pour qu'une onde puisse tout de méme se propager dans la zone (P},

—
~ .
Y-
v3 '

i2'>' i g = Arc sin(no/ni) |

Figure | 3 a
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cas ||4 : dneff/dz <0 (da/dz) < 0
Ce cas est trds différent puisque l'indice effectif diminue de Ng a n,e

Si l'on fait varier I'angle d'incidence entre iio et iﬂ,e (défini par :

g = Arc si_n(_ne/ni) on définit de nouveau deux régions distinctes : une
région (P) ou la propagation de l'onde est possible et une région (1) ou
I'onde incidente est en réflexion totale sur tous les milieux dont I'indice est
inférieur a Naff (interface fictive ]'[). La Iimi_te entre ces 2 zones définit un
indice effeqtif N off et un angle d'incidence limite qui sont liés par-la méme
relation que précédemment : i Q= Arc sin(neﬁ-/ni). De mém_e,__lors_q'u_'e e '\: A,

- le phénomeéne est plus complexe et ne peut &tre analysé en toute.généralité.
Notons que dans ce cas, la propagation d'une ‘onde dans le milieu inhorhogérie

- est toujours possible, du moins lorsque i < i,%e'

Le coefficient de réflexion en intensité en fonction de I'angle-
d'incidence, que nous appellerons aussi "réflectance”, est identique dans les

deux cas exposés ci-dessus, bien que les amplitudes des champs électromagnétique

Az
n =n,
i
—-— e T B
n=n,
(1)
= ne 0 , 1,9 n
=N, ¥ >
i
-
i £-.< e =.Arc sin(n, /ni)'
Figure 1 3 b
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soient différentes pour une cote z fixée. Ce résultat remarquable, qui n'est
valable que lorsque les milieux ne sont pas absorbants, a été démontré

clairement par F. Abelés : "Le facteur de transmission d'un milieu stratifié

quelconque (absorbant‘ ou n-on] est indépendant du sens de propagation des
ondes. Ceci n'est pas vrai pour ie facteur de réflexion” {108}. Nous avons
vérifié numériquement l'identité des courbes R = f(i) pour une désorientation
linéaire et anqgulaire de la forme o(z) = mz/2e, la couche inhomogéne étant
découpée en 100 couches homogoénes, et pour des valeurs différentes de
I'épaisseur ; la similitude des courbes dans les cas | et |1l est une confirmation

supplémentaire de la validité des calculs numériques (fiaure 1 ).

I A 2 d Introduction d'un coefficient d'atténuation

Ce qui vient d'étre dit ci-dessus n'est valable que pour un milieu .
sans perte.s. Si la couche inhomogene présénte de l'absorption a la longueur
d'onde choisie, cela se traduit par un indice de réfraction complexe, la
partie imaginaire de cet indice (x) étant reliée au coefficient d'atténuation
de I'onde se propageant dans le milieu (k) par l'expression :x = Umrx/A. Pour
un milieu anisotrope, il faut alors introduire 2 péramétres supplémentaires
en écrivant

n : - .
n, =n0+i)<0 et ne=ne+lxe (1.13)

Nous supposerons, dans tout ce qui suit, que Xo et x, ont la méme
valeur (ce qui revient, pour un milieu absorbant, a l'isotropie de la
conductibilité du milieu) ; de plus, Xo €t X SONt positifs avec la convention

adoptée au paragraphe | A 1 a. :

Les calculs numériques montrent que I'épalsseur de la couche et la
constante d'atténuation agissent simultanément sur la valeur du coefficient
de réflexion en intensité R, ce qui est logique puisque l'intensité est
proportionnelle & la quantité : exp(- 2 xz). Reprenons les 2 cas précédentsr'
et une désorientation anaulaire et linéaire du méme type, pour une épaisseur -
de 20 ) (environ 12 microns, dans le -domaine visible) : en I'absence
d'atténuation (Xo = %o =90), les 2 courbes vsont identiques.(ﬁgures 15 et 16),
mais en introduisant une assez faibie atténuation (Xo = Xe T 10_3], elles sont

totalement différentes, notamment au voisinage des angles d'incidence limite.
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FiguAre I 4 : Coefficient de réflexion en intensité en fonction
de l'angle d'incidence pour une couche mince anisotrope et

inhomogeéne ; la désorientation angulaire est linéaire et de

la forme : a(z) = mz/2e, ol e est l'épaisseur de la couche

{N = 100 ; n, = 1,5 ; Ng = 1,7 ; n, =n, =1,9).

- Réflectivité

o~

—t_ﬂ——-—-/_ ! 1 1 \ 1 2 2 3 .
30.00 35.00 40,00 45.00 50.00  55.00 60.00 65.00 70.00- . 75.00

Incidence .
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. Réflectivité

Figure | 5 : Coefficient de réflexion en intensité en fonction
de l'angle d'incidence pour une couche mince anisotrope et
inhomocene ; la désorientation angulaire est linéaire

et de la forme : a(z) = mz/2e, ou e est i'épaisseur de la

couche (N = 100 ; N, = 1,5_; n, = 1,7 ; n, =n, = 1,9 ; e = ZOA_]

cas | : da/dz > 0

‘2,0' ' -

30.00

35.00  40.00  45.00  50.00 - 55.00  60.00 - 65.00  70.00

o . Incidence

75:00
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Figure 1 6 : Coefficient de réflexion en intensité en fonction
de l'angle d'incidence pour une couche mince anisotrope et
inhomogéne ; la désorientation angulaire est linéaire -
et de la forme : a(z) = (rn/2) '(1'-_zlel),A ol e est l'épaisse'ur

de Ja couche (N =100 ; n_=15:n =17:n =n =1,9;e-= 20))

- Réflectivité

Xo “Xe =0
xo=xe=10~3 >
— f
o y
cas Il : do/dz < 0

L0 ' /?',Q,e
|

30.00 35.00- 40.00° 45.00 50.00

5500  60.00 . 65.00  70.00  75.00

Incidence
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Lorsque le gradient: d'indice est négatif (cas 11), on observe
I'apparition de franges tres contrastées et qui résultent de l'interférence
d'ondes se propageant dans la région (P) ; on voit aussi tras nettement
les 2 anales d'incidence limite ijz,o et i,Q,e‘ Par contre dans le cas I, la
réflexion est quasi-totale et n'est pratiquement pas affectée par la présence
d'une atténuation qui reste,' maloré tout; assez faible compte-tenu de

I'épaisseur de la couche.

Cette étude n'est pas une pure spéculation théoriqq_e', car les valeurs
numériques qui ont été choisies pour les calculs, correspondent a celles que
I'on peut trouver lorsqu'on étudie un cristal liquide nématigue dont le
directeur a subi une désorientation ; I'exemple nous sera fourni dans le
chapitre |1l ou I'on examinera la pertuf'bation induite par un écoulement de
Poiseuiile dans une cellule contenant un nématique. Le cas | éorresp'ond au
passage d'un ancrage planaire a un ancrage homéotrope et le cas |l au cas
inverse. La valeur de la constante y est ‘également en accord avec les données

expérimentales.

Nous avons ainsi montré que 1'étude d'un milieu anisotrope et
inhomogene, en incidence oblique et au voisinége des conditions de réflexion
totale, pouvait mettre en relief certaines propriétés d'un matériau en couche
mince, eb en parti‘cﬁlier I'influence d'un gradient d'indice effectif. et'd’bn faible
coefficient d'atténuation sur les courbes' de réfle_c_tix)ité. La mise en évidence de
ces propriétés, que I'on ne'peut révéler en incidence normalé,' traduit .
I'aptitude de l'onde électrom’agnétiqﬁe' a sonder un matériau au voisinage ;

d'une”interface.

Nous allons a présent nous intéresser a un type un peu différent
d'onde électromaonétique inhomogéne, et qui est I'onde électromagnétique -

de surface engendrée par |'eéxcitation optique de plasmons de surface.

| B - ETUDE D'UNE COUCHE MINCE ANlSO"l'ROPE ET INHOMOGENE PAR
EXCITATION OPTIQUE DE PLASMONS DE SURFACE '

e

Si I'on considére un métal sous sa définition la plus simple, on peut
dire que c'est un milieu dans lequel des charges électriques négatives (électrons

de conduction) se déplacent librement parmi des charges électriques positives et
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fixes (ions) : c'est un plasma, et "une oscillation de plasma dans un métal
est une excitation collective lonaitudinale du gaz des électrons de conduction”
{125}. Un plasmon est une oscillation de plasma quantifiée ; il existe des
plasmons de volume et des plasmons de surface, mais nous ne nous
intéressons qu'aux plasmons de surface dont l'existence est lide a la

présence d'interfaces ou surfaces de séparatioh entre le métal et le milieu
extérieur. Supposons en effet qu'un champ électrique agisse au niveau de
cette interface : il produit des charoes superficielles liées a la discontinuité
de la composante normale du champ entre les deux milieux. Dans le cas d'un
" champ électromagnétique, on peut montrer que, dans certaines coadition.s," une
onde se propade en surface et qu'elle résulte du couplage entre le champ

€lectromagnétique et l'oscillation de plasma {126}.

| Eﬁ fait,--un plasmon de surface est un cas particulier de polariton de
surface (il faudrait dire : plasmon-polariton de surface). Un polariton résulte
en effet du coupiage entre un champ électromagnétique et des excitations
polaires de grande longueur d'onde dans le solide (grande par rapport a la
dimension de I'atome). Ces excitations peuvent étre des vibrations du réseau
cristallin {phonons), des ondes excitoniques (excitons) ou, comme dans notre

cas, des oscillations de plasma (plasmons).

Aprés ces définitions préliminaires, nous devons envisager deux
niveaux d'approche possibles des plasmons de surface. Le premier niveau est
purement optique et il faut le comprendre. comme un cas particulier de la
propagation d'une onde électromagnétique a travers une couche mince
métallique.' Le second niveau est plus fondamental et s'intéresse a /'origine
physique du phénoméne, par l'intermédiaire de la constante diélectrique du
métal (g) qui dépend de la fréquence anaulaire de l'onde (w): Le couplage avec
I'onde électromaonétique est introduit au niveau de la relation de dispersion.

Nous allons examiner un peu plus en détail ces deux niveaux.

Considérons une couche mince métallique comprise entre deux milieux
diélectriques semi-infinis et cherchons les conditions d'existence d'ondes
électromaganétiques de surface. Ce probléme est essentiellement un.probléme
d'électromagnétisme : les milieux €tant définis par leur indice de réfraction,
réel ou conmplexe, quelle est la répartition des champs a l'intérieur et a
l'extérieur de la couche ? Les équations de Maxwell donnent une réponse
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classiqUe a cette question et l'on constate que,

pour certaines valeurs de la

constante de propagation kx’ existent des modes résonnants : en faisant

varier l'angle d'incidence ou la longueur d'onde, le coefficient de réflexion

en intensité R, rapport du flux réfléchi au flux incident, passe par un

minimum et la courbe de résonance ainsi obtenue présente une forme qui dépend

étroitement des parametres optiques au voisinage des interfaces ; c'est cette

‘derniére caractéristique qui permet une analyse trés fine d'un matériau en

contact avec le métal.

couche métallique

!IIII_'III!IIIIIIIIIIIllll_llll

R = f( incid'ence)

n
s

incidence

Lorsqu'on aborde le second niveau, le paramétre essentiel est la

constante diélectrique g(@), reflet fidéle de la réponse du milieu métallique

a l'excitation électromagnétique, suivant ainsi la théorie classique de la

réponse linéaire : D(w) = 2’(&5) E(uﬁ’). La interviennent les différents modéleé

proposés pour rendre compte des propriétés du

métal. Dans le modele le

plus simple du gaz d'électrons libres, ou.le métal est considéré comme un

plasma, la réponse électronique du milieu est caractérisée par une constante

diélectrique de la forme

fi\:’(w) =1- W

¢

(1.14)

ou wp est la fréquence de plasma définie par l'expression : W 2 . lmnezlm ;

en unités C.G.S. (n = concentration électronique, m = masse de |'électron et

e la charge de |'électron). Cette fréquence Wy

est un zéro de la fonction

ool
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diélectrique ; c'est donc la fréquence de coupure d'une onde électromaganétique
se propageant dans le milieu. Cn montre gu'il existe un mode d'oscillation

longitudinal pour cette fréquence de plasma{125}.

Un modele plus élaboré tient compte de l'existence d'un temps de

relaxation T, ce qui conduit & une expression de la forme :

E) =1 - wpzlw(w+ i /1) ' (|._,_151)

De |4 viennent les formules de Drude qui donnent les expressions de la

partie réelle et de la partie imaainaire de Ew) :

w2 w _
Elzl—-_%-z—'Lz—-ml— —Bz—' pour'(DT>>1_
' (0™ +1/17) w
e W 2 w2 :
en = 5 2 5 g pour wt>> 1
wtlw” + 1/t7%) w T

On trouvera dans un article de synthése trés complet, écrit par

F. Abelés, I'essentiel de la théorie et des propriétés optiques des métaux {1 27} .

Dans le paragraphe suivant, nous mohtrerons que l'existence de plasmons
de surface est liée aux conditions :¢'< 0 et 0 <&" _<<|_€'|.. Cela revient &
prendre wt>> 1 et w< wp, ou encore : X> 0 et 0 < n (( X . Dans le domaine
de l'optique visible, quelques métaux pouvant se déposer en couches minces
(quelques centaines d'ancstréms) répondent & ces €onditions: or, argent et _

aluminium. Le tableau ci-dessous indique les valeurs, données dans la littérature,

o
des constantes optiques de ces métaux, pour la loncueur d'onde X = 6328 A ;

métal n X : et e" référence
Al 1,21 6,92 - 46,4 +16,7 {128}
Au 0,16 . 3,21 | - 10,3 + 1,04 {129}
0,18 3,83 |- 11,7 C+1,23 {130}
Ag 0,067 4,05 - 16,4 + 0,53 {131}
0,056 4,28 - 18,3 +0,148 {130}

On peut remarquer & partir de ce tableau, que la lonaueur d'onde
choisie n'est pas trés favorable & I'excitation optique de plasmons de surface dans’

I'aluminium, & cause de la valeur élevée de la partie imaginaire de la permittivité.
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I B 2 a - Rappels concernant les milieux isotropes

Nous n'indiquerons dans ce paragraphe que les résultats qui nous
ont paru essen{iels pour la bonne compréhension de la suite de ce travail.
La littérature sur les plasmons de surface est relativement abondante ; citons,
pour mémoire, deux ouvrages trés complets {132, 133} ainsi que des articles
de synthése ol l'on trouvera une description détaillée des plasmons de surface

{126, 134, 135, 136},

Considérons l'interface plane séparant 2 milieux isotropes, semi-
infinis et non magnétiques (p = p'o).' Une onde électromagnétique de surface

doit présenterles caractéristiques suivantes

1. les champs électriques et magnétiques décroissent exponentiel-
lement a partir de l'interface ; dans chaque milieu existe une
onde unique qui est inhomogéne (évanescente dans le cas d'un

diélectrique sans pertes).

2. I'onde se propage sans atténuation le long de l'interface. B

La résolution des équations de Maxwell en tenant compte des conditions
de continuité en surface montre que seule I'onde TM est solution de I'équation
d'onde. Ceci s'explique par le fait qu'une densité superficielle de charges ne
peut étre créée par une onde TE dont le champ électrique associé est paralléle
a la surface. Pour l'onde TM au contraire, il existe une oscillation de la

densité superficieile de charges de la forme :

p(x, t) = (EZ2 - Ez1]_ exp- (wt - kxpr -(l..16]
La relation de dispersion des plasmons de surface, tirée des conditions

de continuité, s'écrit sous deux formes équivalentes :

v N 2 _ 7172 2 .
§“ 15 -
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N — ] N "
€ €Y +ie 1
X
2’ =eg'  +ie" E_.«exp(+k"_.z)
2 2 2 ' ’ z2 -z
olU nous avons posé :
2 _ o2 020
kZi = 5 ko kxp’ i=1,2 (1.18)

‘Supposons pour simplifier la discussion que le' premier milieu soit
diélectrique et sans pertes :

e'. >0 et e, =0

1 1
ler cas : e“z = 0. (milieux sans absorption) .
kxp L .e.t k.o | désignation du mode
e'z >0 - réel | réels et de méme signe - mode de Brewster
8'2 < —6'1 <0 réel imaginaires et de signe opposé mode de Fano
—6'1 { e '2 <0 imaginaire [réels et de signe opposé 7 mode normal

-
Seul le mode de Fano correspond a la définition précédente : c'est

une onde: électromagnétique de surface "vraie"..




1,

2&me cas : e"2' << Ie'zl(milieu 2 faiblement absorbant)

En pratique, les milieux sont toujours plus ou moins absorbants ; il
en résulte qu'une onde électromagnétique de surface, si elle existe, s'amortit
progressivement en se propaceant le lona de l'interface. Le vecteur d'onde

devient complexe et ses composantes s'écrivent :

k' +ik"
Xp Xp Xp

=
L

= ! ikn
kz —kz +|k'z

k'xp(k'z) représente la propagation suivant. Ox(0z)
k"xp(k“z) représente l'amortissement suivant Ox(0z)
Si le second milieu est un métal considéré comme un gaz d'électrons

(modéle de Drude), on peut obtenir une onde électromagnétique de surface

"presque vraie" comme le montre le tableau ci-dessous :

kxp kzc[c =1,2) désignation du mode
] n ] 11}
8'2_ >0 kxp > k X k zi > k 2 mode de Brewster
- 11} [
s'.2< €'1< 0 k'xp > k"Xp k i > k 2i mode de Fano
e | ] 1 ] ] n
€ 1<€ 2< 0 k Xp > kxp k Zi > k zi mode normal

Dans les expériences que nous avons réalisées, nous nous sommes
toujours trouvés dans le cas correspondant au mode de Fano. L'approximation

du milieu faiblement absorbant [|€'2 |>> € “2) ‘conduit aux formules suivantes

[ ] ] ‘ n 1 §

" ) e'e'y 1/2 . . o 3 e'y ehe'y 3/2 . .
Xp 5'1 +€‘2 - o d xp €.22 5'1 +eT2 o '
2 €9 2 ' 2 €, 2

- ' . . - < 1
K1 G K' P kg = K'sp (1.19)
. . p

Notons que la longueur de propagation, qui est la distance sur
laquelie I'onde s'atténue de 1/e en intensité et suivant Ox, s'écrit :
L =(2 k"x'* )—1'. De méme, la profondeur de pénétration de l'onde dans chacun
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des milieux se définit par la relation : Gi_ = (2 ‘k"zil)_1.- Pour donner un
ordre de 'grandeurj prenons l'exemple de l'or en contact avec Il'air (limite

) ° ‘
de validité de l'approximation ci-dessus). Si A = 6328 A, s:"z = 1,{:'2: - 10 ;

on obtient alors

. o o o
L ~ 10 pm, 61 (air) ~ 1500 A, dz(or) v 150 A

Ces deux derniéres valeurs sont significatives : elles indiquent que
l'onde est confinée au voisinage de I’interfaCe, et cette propriété fondamentale
est utilisée pour analyser les propriétés superficielles de certains matériaux.
Il en résulte que ioute modification des paramétres optiques au niveau de
l'interface se traduit par une modification des conditions de propagation de
l'onde électromagnétique de surfacé ; la conséquence la plus facilement obser-
vable en est la ‘modification du coefficient de réflexion : déplacement et

élargissement angulaire de la courbe de résonance.
I B 2 b - Extension aux milieux anisotropes uniaxes

L'étude théorique des polaritons de surface dans le cas des milieux
diélectriques anisotropes a été menée en 1973 par R. F. Wallis, J.J. Brion,
E. Burstein et A. Hartstein {137, 138} . Ces auteurs ont étudié les conditions
de propagation d'une onde électromagnétique de sur'fac':e.pour un milieu
caractérisé par un tenseur diélectrique de la forme : ¢ = éo "Eij " , ou
i,j =x, y, z. Dans ce cas trés général, les calculs sont analytiquement
compliqués. Il a été démontré I'existence d'une excitation de surface virtuelle,
qui intervient lorsque : € (x <0et Eyy >'.0 {1'3‘9} . La théorie s'appliqﬁe aux
milieux gyrodiélectriques et gyromagnétiques, aux biaxes (maanétoplasmons
dans un semi-conducteur), et naturellement aux uniaxes (p‘lasm‘ons'de surface
sur des cristaux liguides en phase nématique). Ce gui a été dit précédemment
sur les milieux isotropes est valable pour les milieux anisotropes, mais la formu-
lation analytique est plus complexe.. On trouvera dans I'annexe A 2, le calcul
de la relation de dispersion dans le cas d'un métal, de constante di€lectrique
réelle et négative €', en contact avec un milieu uniaxe et non absorbant,
l'orientation de Il'axe optique étant arbitraire dans le plan d'incidence. L'onde
se propage sans atténuation le long de l'interface et la relation de dispersion

[}
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s’écri{ :

! 1
2 _?(E_?z"“ 2 .
kxp— 2 ko (1.20)
e -y

ol y est une constante indépendante de o (orientation de I'axe optique)

_ -2 2
Y EE BT Bxz T Me
avec :
2 2 2 .2
€ =
x n, cos“a+ n_ sin .oc
2 2 22
€ = +
z n, sin“ o+ n_ cosa
= (n2 - n2] sina coso.
Exz 7 Ve o’ !
En général,l&:' l>> né o’ et l'on obtient la formule approchée suivante :
2 ' Y 2
n, -
kxp (ez S,) Ko (1.21)
La relation de dispersion (1.20) correspond a l'excitation maximale
(résonnante) du plasmon de surface ; nous écrirons aussi : kx = kx

D'autre part, l'angle d'incidence limite est défini par la relation (1.10)

2 2
x "€ k

k'2n2
z o

_ .. 2 _
o Nier --(ni sin i, ko) = k

En premiére approximation, le décalage entre kx et kxgl(,ou encore entre

P
ip et i(Q) ne dépend donc pas de l'orientation de I'axe optique :

2 2 2
kxp - kg V- —g’r ks (1.22)

On peut donc s'attendre, dans le cas d'une désorientation de l'axe
optique, & une "sensibilité angulaire”.identique dans les 2 méthodes :

réflexion totale et excitation résonnante de plasmons de surface. L'exemple
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suivant indique sousvforme de tableau I'évolution de I'angle d'incidence ip
correspondant au minimum du coefficient de réflexion dans une expérience
de réflexion totale atténuée - voir § 1l B 3) pour une couche d'argent
(' = - 16,4) déposée sur un prisme d'indice 1,9078 et en contact avec un
cristal liquide nématique (nO =1,55 et ng = 1,75) ; la différence entre la
2 2] /k02) et la valeur de (- y/¢e' = 0,4486)

xp Ky

valeur calculée ( [k
s'explique par le fait que le métal est en couche mince et n'est donc pas un

milieu semi-infini, comme nous le verrons dans le paragraphe qui va suivre

(de plus, la constante diélectrique €' n'est pas réelle mais complexe).

I I . .

a(degrés) | k Ik k.. /k ¥ k2 k2 ) k2
po xk o (degrés) (degrés) Xp x40
0 11,7115 1, 5500 63,78 54,38 | 0,5269 .

1 1,715 1,5501 63,78 54, 34 0, 5270
1,7130 1,5516 63,88 54, 142 0,5270

10 1,7174 1, 5564 64,18 54, 67 0, 5274

20 1,7342 1,5747 65, 37 55,63 0,5277

Il s'agit maintenant d'examiner les différentes possibilités d'excitation -
des ondes éAIectromagnétiques-de surface : un plasmon de surface ne peut
étre excité que par un électron ou un photon, provenant d'un champ électrique
extérieur, et dont Ifénergie (ﬂiu) et la quantité de mouvement (hkx'p) 'satisfont
la relation de dispersion. Nous ne nous intéresserons ici qu'aux excitations
induites par des photons. D'un point de vue éIectrorﬁagn'étidu_e, cela.‘s.ignifie
que la vitesse de phase de l'onde excitatrice doit étre égale a celle de -
I'onde de plasma (Vq)

|l B 2a:

) ; dans le milieu (1), avec les notations du paragraphe

- : - 1/2
V1 _C(El)_ :

/
1/2

V¢= C(s,ll—”z (e1l§2_+ 1) .ol 52< 0, €, réel
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- Soit : V< V1. On ne peut donc exciter directement un plasmon de surface

par une onde électromagnétique se propageant dans le milieu diélectrique. [l

_existe cependant un moyen d'exciter ce plasmon de surface non-radiatif : il

suffit d'augmenter la composante (kx] du vecteur d'onde le long de l_'interface
métal/diélectrique, et cela peut se faire de deux maniéres différentes : couplage
par prisme ou couplage par réseau. En fait, la constante diélectrique du métal
étant complexe, l'accord de phase (kx = kxp) ne peut jamais se produire

puisque la composante kx du vecteur d'onde de l'onde excitatrice est réelle.

D'olu la relation approchée :

k = k! (l..23) '

Il en résulte que l'onde ne peut s'atténuer le long de l'interface. Par
contre, la composante k22 du vecteur d'onde dans le métal est complexe.: -
-2 < v

(ereel, ete, complexe)

Ceia signifie que l'onde est inhomogéne dans le métal et s'atténue

perpendiculairement & la surface.

I B 3 a - couplage par prisme - réflexion totale atiénuée

Suggérée par A.. Otto en 1968 {1 40}, la méthode consiste a utiliser
un prisme a réflexion totale de permittivité €p (figure 1'7) : il existe un angle
supérieur a l'angle d'incidence limite iJL par rapport au milieu extérieur, pour
lequel la composante tangentielle du vecteur d'onde vérifie la relation de

dispersion approchée (l.23) ; soit ip cet anglé";
- 12 . .
kx = [ep] ~ sin |p k0

Un couplage s'effectue alors entre l'onde électromagnétique incidente
et I'onde de surface par l'intermédiaire de I'onde évanescente créée a la surface
du prisme ; cette derniére s'atténuant rapidement Iorsqyu'on s'éloigne du prisme,
I'épaisseur de la couche diélectrique doit étre inférieure 3 la iongueur d'onde.

Une autre configuration légérement différente, découverte par E. Kretschmann
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Figure | 7 : éxcitation optique de plasmons de surfaCe:par réflexion totale
atténuée - configurations OTTO et KRETSCHMANN - courbe
de réflectivité
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17

en 1971 {141} et plus pratique sur le plan expérimental, consiste & déposer
une couche mince métallique sur un prisme a réflexion totale. Nous n'utiliserons

dans nos expériences que cette derniére confiquration.

Dans les deux cas, la mesure du coefficient de réflexion en intensité
pour une onde polarisée TM, en fonction de l'incidence ou de la longueur
d'onde, met en évidence l'excitation résonnante du plasmon de surface. Nous
avons représenté sur la figure 17 une courbe de réflectivité typique du
phénoméne d'absorption résonnante et qui se caractérise par les 3 paramétres
suivants : ip’ Ai_ et Rp‘ = R(ip]. Rappelons maintenant quelques propriétés

qui nous seront utiles dans les discussions qui. vont suivre :

1. la présence du prisme et l'épaisseur finie du métal modifie la
position du minimum de réflectivité par rapport au cas formel de

'interface métal/diélectrique.

2. la courbe est d'autant plus asymétrique que 8"2 est crand, mais
pour e"z 1 le'z l, c'est une lorentzienne. -

3. la larceur a mi-hauteur de la résonance A ip est lide a e“z.; a

8'2 constant, c'est une fonction croissante.de ¢"

9

4. dans la configuration Kretschmann, il existe une épaisseur optimale
de métal pour laquelle Rp = 0. Dans ce cas d'excitation maximale,
I'énercie de l'onde électromagnétique incidente est totalement absorbée

dans la couche (d'ou un échauffement de la couche métallique).

5. le champ électrique est maximal a I'interface métal-diélectrique, et se

trouve amplifié par rapport au champ incident.

6. toute modification de I'interface métal-diélectrique (couches adsorbées,
oxydes, rugosités) se traduit par une évolution de la courbe de

réflectivité.

Les propriétés qui viennent d'étre énoncées conduisent a de nombreuses
expériences dans lesquelles on sonde un matériau en surface ou sous la forme
d'un film mince ; citons pour mémoire quelques domaines d'étude : constantes
optiques de films minces, rugosités, effets non linéaires, spectroscopie |.R. et

Raman dans des couches trés minces, propriétés de couches superficielles :
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sulfures, oxydes, molécules adsorbées, interface métal/électrolyte,... Un
exemple typique eét la cinétique d'oxydation d'une couche mince d'aluminium
nous avons déterminé, par excitation optique de plasmons de surface sur
'aluminium (réflexion totale atténuee) les parametres cinétiques et I'épaisseur
limite de l'alumine formée (40 A) par oxydation de I'alummlum a pression et
température ambiantes {142} . Nous avons également utilisé cette méthode pour
étudier la désorientation en surface d'un cristal liquide nématique induite par
champ éijectrique et son applicatioﬁ a la détermination des éneraies d'ancraae,

ce qui fera l'objet du chapitre 1V,

| B 3 b - couplage par réseau - influence de la rugosité
. : ¢ _

Considérons un réseau métallique de pas a, modulé sinusoidalement._et
dont les traits sont paralleles & I'axe. Oy ; pour une amplitude de modulation
h petite devant la longueur d'onde et le pas du réseau, la composante du
vecteur d'onde paralléle & la surface (k1) est modifiée de la quantité 2nm/a

oum =0,+1,%2,,.. :

km = k.‘ + 2mm/a (1724)

avec k (8 )”42 sin®, O étant I'anc1|e d'mcndence sur le ‘réseau (flcure | 8)
Clest en 191&1 que "U. Fano montra que cette propriété pouvalt atre utilisée

pour exciter opthuement un plasmon de surface {11{3} . En faisant varier

I'angle d'incidence sur le réseau, on observe un minimum dans la courbe de
réflectivité analogue a celui observé en réflexion totale atténuée {11414 145} . Les
expériences réalisées Jusqu“ maintenant portaient sur des fllms minces d'aroent

ou d'or déposés sur des réseaux holoaraphiques {146 11{7}

Une conseauence lmportante de ce couplage par réseau est I'mfluence
de la rugosité sur la courbe de dispersion des plasmons de surface : le profil
d'une surface rugueuse peut étre representé, en analyse de Fourier, par une
fonction de distribution sous forme d'intégrale, dont chaque composante agit
comme un réseau sinusoidal élémentaire. Il en résulte que la rugosité de la

surface métallique joue un roéle important dans I'excitation optique des plasmons
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Figure I8 : excitation optique de plasmonsde surface

a laide d'un réseau.

de surface par réflexion totale" attenuee : une augmentatlon des parametreb
de rugosité (rucosité moyenne § et longueur de corrélation. E) se traduxt
par une évolution des courbes de réflectivité : déplacement anculalre et
relevement du minimum d'intensité. Des études ont été menées sur le su;et;'
aussi bien sur le plan théorique {148} que sur le plan expérimental {149},

| B 4 - Effets d'anisotropie et d'inhomogénéité : étude d'une couche

“de SiOx'en réflexion totale atténuée

Cette étude a pour but de comparer les résultats théoriques et
expérimentaux obtenus lorsqu'on excite des plasmons de surface, en réflexion
totale atténuée, sur linterface or/SiO . Elle doit étre replacée dans le cadre
plus vaste de la détermination des énergies d'ancrace d'un cristal liquide
sur un substrat, le matériau choisi dans notre expérienée étant fréquemment
utilisé pour assurer une orientation convenable des molécules au contact d'une
paroi solide {153} . Nous nous sommes placés dans la configuration Kretschmann

comme le montre le schéma ci-apres
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T Air (1) .
df ><. ' | Siox(rf\{f =ng ¥ ix_f)
7
d W or (W=n +ix)
N . - /
 Verre (n))

R = £(i)

La démarche expérimentale consiste a procéder par étapes successives

\

dans la détermination des parametres optiques des couches minces a partir

des courbes de réflectivité : = f(i) ; 1'épaisseur d'or étant supposée connue
on détermine ainsi '

pour le systéme verre/or/air i (n,Y)

pour le syst.éme verre/or/SiOx/air (nf,x f]

- discussion sur df et les effets d'anisotropie et d'inhomogénéité

1. Etude théorique

L'épaisseur de la couche d'or étant connue, la détermination des
constantes optiques'n et ¥ du matériau ne pose pas de difficultés. Les
calculs sont effectués numériquement par ordinateur, les formules analytiques
approchées supposant e" << le' |ne convenant pas pour une détermination

précise desconstantes. Dans tout ce qui suit, la longueur d'onde est fixée a

6328 A et I'indice du prisme en verre a 1,9078. A titre d'exemple le tableau
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suivant ‘indique l'évolution de la courbe de réflectivité lorsqu'on fait varier
o ’ .

n et X, pour une épaisseur d'or de 530 A :

X = 3,39 n.=0,20
n i Ai R ' i A 'R
p p p X p P p
0,17 33°21" ug' 0,010 3,25 | 33°31" 107! 0,015
0,19 33°21" 50" 0,023 3,35 | 33021 57" 0,026
0,21 33°21" 52" 0,039 3,45 | 33°17 50" 0,040

Supposons maintenant que I'on dépose une couche superficielle de
: o
faible épaisseur (inférieure @ 503 A) sur le film d'or. On observe 3 principaux

effets sur la courbe de réflectivité :

- déplacement de la position angulaire du minimum : §i
- élargissement de la courbe : & (Aip]

- augmentation de l'intensité minimale : 6 R

Si I'épaisseur est connue et le matériau supposé isotrope, homogéne
et non absorbant, le principal effet reste le déplacement angulaire §i_. La
fioure | 9 montre le déplacement corre"spond—ant a plusieurs valeurs de l'indice
et 'pour plusieurs épaisseurs. En introduisant une faible absorption dans la
couche, on observe une légeére évolution dans la courbe de réflectivité ; aveé
les donnéss suivafites {n =0,17 ; x= 3,395 ; d = 525 R} et {nf =1,29 ;

d, = 380 A} , on obtient

f

poun‘-_);f~= 0 . ot ip = 36?7' Aip. = 1°36". Rp =.0,009
-3 . .

our = 6.10 : = 36°7' Al = 1°471! R =10,028

Pour Xs , 'p “'p P

‘ Considérons maintenant une couche identique a la précédente mais
anisotrope et homogeéne, |'axe optique restant dans le plan d'incidence et

=1,29 ; n = 1,85,

paralléle a la surface. Pour Y = 0 et en prenant : Not
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on ob‘ti‘er.lt
i. = 36°37' . et Ai_ = 1°58
p P i

La valeur de R_ reste inchangée et ces résultats comparés aux
précédents montrent une influence trés importante de I'anisotropie sur la

courbe de réflectivité, méme lorsque I'épaisseur du film est mince.

De tels résultats montrent & I'évidence la sensibilité de la méthode
pour la détermination des parametres optiqués d'un film mince, anisotrope
et absorbant. Les valeurs numériques utilisées dans les calculs ne sont
d'ailleurs pas fortuites et correspondent a I'étude d'une couche de Sio,

inhomocene, comme nous allons le voir maintenant.

2. étude expérimentale et discussion

Le montage de réflexion totale atténuée comprend un laser hélium-néon
(A = 6328 .?\) et une platine goniométrique de précision. L'onde monochromatique
incidente sur la couche métallique et quasi-plane : il est en effet possible de
conjuguer optiquement le "waist" objet a l'intérieur de la cavité laser et le
"waist" image placé au niveau de I'hypothénuse du prisme {103} ; la divercence
angulaire intrinséque du faiéceau (3') peut étre alors considérablement réduite.
La précision angulaire sur les mesures est estimée a 1'. Le coefficient de
réflexion en intensité est mesuré a l'aide d'une photodiode, dont le photo-
courant est amplifié, converti en tension, et éventuellement enregistré. Dans
le domaine de réflectivité compris entre 0 et 1, la précision absolue sur la

mesure de R est estimée a : AR = 0,005,

La couche d'or et la couche de SiO, ont été évaporées sous un vide
de 10_6 Torr. Les épaisseurs sont mesurées a |'aide d'une balance a quartz
soioneusement étalonnée par une méthode d'interférométrie par rayons X. La
précision sur |'épaisseur est alors : Ad =5 2 Dans le cas de l'or, un
étalonnage correct conduit a des résultats bien reproductibles. De plus, la
trés faible rugosité du substrat (§ « 10 .?\) due a la qualité de poli des
verres utilisés conduit & des couches métalliques, bien homogénes et de
faible rugosité superficielle. Des mesures de diffusion sur une couche d'or
déposée sur un substrat de verre Schott LaSFN 18 (ut.jlisé dans nos .

expériences) ont conduit & une rugosité voisine de 10 A. Les considérations
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A
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1 | . _ P |
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310 32 33° 347 35" 36" 377 38
Figure 1 10 : Courbes théoriques et expérimentales de la-

~ réflectivité R en fonction de I'incidence i.



- 42 -

précédentes nous permettent d'affirmer qu'il n'y a pas lieu d'en tenir compte

-dans l'excitation optique des plasmons de surface. Pour la couche de SiOx,

le probléeme est plus complexe : le monoxyde de silicium utilisé pour |'évapo-
ration ne se retrouve pas intéoralement sur le substrat ; les conditions
d'évaporation influent énormément sur la structure et la composition du
matériau déposé, et I'on obtient en fait un mélange de SiO et de SiO2

{150, 151, 152} . De plus, en vue de I'utilisation aux cristaux liquides

(voir chapitre 1V}, le matériau est évaporé sous incidence rasante (65° ou 70°)
pour les raisons qui seront exposées au chapitre Il consacré aux phases
mésomorphes. |l en résulte une structure granulaire et inhomogene, visible

sur des photographies effectuées au microscope électronique.
Les résultats théoriques et expérimentaux sont résumés sur la figure | 10

R , .
et ci-aprés : n'=0,17 ; "x=+ 3,395 ; d = 525 A~

o]
(An = 0,01 ;AX =0,005 ;Ad =5 A)

Ces valeurs sont en accor.d avec celles obtenues dans la littérature
. [o]
(cf. IB1). L'épaisseur de la couche d'oxyde est : de = 380 A Nous avons
alors :
i = 36°10" + 1! et Al =1°47" + 2
P : p o :

ce qui conduit a une valeur trées faible de l'indice de réfraction, la couche

étant initialement supposée isotrope et non-absorbante : n = 1,291+ 0,002,

Notons que pour un matériau massif, l'indice doit varier de 1,46

(SiO2 pur) & 2,00 (SiO pur). Le résultat s'explique alors par la présence de

" lacunes dans la couche, reconnue par ailleurs comme poreuse. En conséquence,

I'indice mesuré est en fait un indice effectif qui rend compte de I'inhomogénéité

de la couche,

D'autre part, il existe un désaccord entre la largeur théorique de
la courbe (Alp)th

H — o]
(Alp]exp = 1°47',

et la largeur expérimentale ‘(A'ip]exp' (A'ip]t'h = 1°_1H-'.et
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" L'incertitude expérimentale ne pouvant étre invoquée, nous-avons
obtenu un excellent accord entre les courbes théoriques et expérimentales

par deux moyens différents

~ couche anisotrope uniaxe et non absorbante, I'axe optique étant
paralleéle 3 l'interface : n, = 1,260 = 0,005
n, = 1,390 * 0,005

(cette hypothése est induite par les conditions d'évaporation : incidence

fortement obliqué) .

-~ couche isotrope absorbante : Rf =1,291 +i 0,007

(le coefficient d'absorption correspondant est Phe = 0,14 pm—l).

Afin de lever I'ambiguité, nous avons réalisé une expérience identique
a l'aide d'un prisme en forme de pyramide a base carrée : si la couche est
optiquement anisotrope, les coefficients de réflexion R1 et chorrespondaht aux
directions perpendiculaires définies sur le schéma ne sont pas identiques ; en
Z i Au contraire, nous avons obtenu des résultats expéri-

: Ip1 p2*
mentaux identiques dans les deux géométries i_. =

particulier

‘ce qui signifie que la

p1 = 'p2’
direction d'évaporation axe optigque de la
du Si0 .
X . couche de S|0x
-
R1
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seconde hypothése serait valable: En fait, la valeur du coefficient d'atténuation

obtenue (xf = 7.10_3) peut venir de 2 phénoménes trés différents

- la présence d'une légére absorption du matériau (la valeur de ac

trouvée est en accord avec d'autres résuitats expérimentaux {152} )

- l'influence de la rugosité de la couche, vraisemblablement trés
supérieure a celle de la couche d'or, compte tenu des conditions

d'évaporation.

Il serait n<cessaire pour conclure d'effectuer des mesures-de diffusion
trés précises afin de déterminer la contribution de chaque parametre a

l'augmentation du coefficient d’atténuation.

Cette étude nous a permis ainsi de mettre en évidence sur un exemple
concret la sensibilité des méthodes utilisant I'excitation optique des plasmons
de surface ; elle sert de prélude a une étude plus ‘importante sur la |
désorientation en surface d'un cristal liquide nématique, qui nous ménera

a la détermination des énergies d'ancrage et qui fera I'objet du chapitre IV.
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CHAPITRE Ii

LA PHASE MESOMORPHE COMME MATERIAU D'ETUDE

I A - INTRODUCTION AUX PHASES MESOMORPHES

De leur découverte en 1888 par F. Reinitzer {201} jusqu'aux applications
les plus récentes et les plus sophistiquées de |'optoélectronique, les phases
mésomorphes n'ont cessé d'attirer I'attention des scientifiques, qu'ils soient
physiciens, chimistes, ou biologistes. En 1922, G. Friedel fut le premier a
classifier ces mésophases a partir d'observations optiques {202} , et cette
classification, encore en vigueur aujourd'hui, s'est vue complétée par I'appari-
tion récente des-,»phases discotiques {203} . L'application la plus spectaculaire .
de ces "cristaux liquides" est certainement la réalisation d'affichaces et d'écrans
plats, ou ces matériaux se révélent trés performants par la faiblesse de leur
consommation d'énergie et la poss'ibilité de les utiliser dans des conditiohs

difficiles : tableaux de bord des éutomobiles, télévision portable, ... {204}

Intermédiaire entre la phase solide cristalline et la phase liquide isotrope,
une phase mésomorphe se caractérise par une structure partiellement ordonnée :
les molécules qui la constituent présentent un ordre partiel de translation, ou
d'orientation, ou les deux simultanément {205} . Dans le domaine de température
qui.correspond a l'existence des mésophases thermotropes, les propriétés
physiques du cristal liquide sont fortement anisotropes et lI'ensemble de ces
propriétés, largement étudiées durant ces vingt derniéres années, a fait
I'objet de nombreuses recherches, tant d'un point de vue fondamental que sur
le plan des applications. Notons au'il existe des mésophases lyotropes, ou la
variation de la concentration. d'un soluté dans son solvant fait apparaftre une
structure partiellement ordonnée, mais nous ne les étudierons pas dans ce

travail.

Les cristaux liquides thermotropes se subdivisent en trois classes
M . - . ° - / .
principales, nématique, cholestérique et smectique, auxquelles viennent
s'ajouter les discotiques. Dans le travail qui suit, nous nous intéresserons a

la phase nématique qui est largement utilisée en optoélectronique et dont les
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propriétés, bien connues dans leur ensemblie, ne sont pas toujours é méme
d'expliquer des effets importants, et notamment des effets de surface. C'est
dans cet esprit que nous avons utilisé les méthodes optiques décrites dans le
chapitre précédent en vue de réaliser des expériences qui mettent en évidence
ces effets de surface, et en particulier les effets de I'ancrage d'un cristal
liquide sur un substrat, qui restent, a I'heure actuelle, encore mal compris

et trés discutés {206} .

11 B - LA PHASE NEMATIQUE

En passant de la phase isotrope (fluide) a la phase anisotrope (nématique
les molécules du cristal liquide, allongées en forme de batonnets, s'orientent
mutuellement et.tendent a prendre une orientation commune paraligle & un vecteur
unitaire n appelé "directeur" (figure Il 1) ; Norientation ainsi définie est une

orientation moyenne qui correspond & une position d'éauilibre autour de laquelle

o A

Figure 1l 1 : Représentation schématique de.l_'ordre

orientationnel d'un cristal liquide en phase nématique.



- 49 -

existent des fluctuations d'orientation d'oricine thermique {205} . En pratique,
le milieu se voit imposer des contraintes d'origine externe qui influent sur
I'orientation des molécules : surfaces en contact avec le cristal liquide, champ
extérieur appliqué (magnétique ou électrique), ... Tant que la longueur |
caractéristique de la déformation associée a la contrainte est grande devant
une dimension moléculaire a, I'ensemble de ces déformations est.correctement
décrit par une théorie continue qui ne prend pas en compte les fluctuations
d'alignement 3 I'échelle microscopique. Ceci peut s'exprimer sous la forme

mathématique suivante {205} :
| > a S a.yn <1

ou encore

20

ol

0(z) !

| \\“P‘f‘

VI

/

(o] .
En prenant : a = 10 A, et en admettant comme limite de validité de cette formule :

a g—ze v 10—2, on obtient un gradient de déformation maximal :
99 , 1 radian/ 1000 A (.1
z " .
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Nous verrons plus loin |'importance de cette valeur qui conditionne
la validité de certains de nos résultats expérimentaux et qui trouve une

équivalence optique dans la valeur du gradient d'indice de réfraction.

Dans cette limite, I'orientation des molécules du cristal liquide est
décrite en tout point ¥ de I'espace par le champ de vecteur n(r). La théorie
qﬁi en résulte, appelée théorie continue, a été élaborée initialement par
C. N. Oseen {207} , H. Zocher {208} et F. C. Frank {209}, puis complétée
sur le plan hydrodynamique par J.L. Eriksen {210} , F.M. Leslie{211}et O. Parodi
{212}. Nous reviendrons,-au cours de ce travail, sur quelques aspects particu-
liers de cette théorie. Rappelons néanmoins qu'un cristal quuiae ler')- phase

nématique, soumis & un ensemble de forces extérieures, forme un systeme dont

la densité d'énergie libre par unité de volume F s'écrit :
F=F,+F (11.2)

Fd représente la contribution des forces d'origine élastique responsables de la
distorsion du milieu :
Fy=s [K1(div 212 + K (R, 3t R)2 + K,(@A rétﬁ’)z] (11.3)

ou K1, Ky et K3 sont les constantes élastiques de Frank :

K1 —  éventail (splay)
K2 | — torsion (twist)
Ky = flexion (bend)

L'ordre de grandeur de ces constantes est de 10"6 dynes (10-11 N). Une

représentation schématique de la déformation du milieu dans ces trois cas est

donnée sur la fiaure 11 2.

Fext représente la contribution des forces extérieures appliquées au
cristal liquide. En fait, la position d'équilibre (statique) du milieu s'obtient en
minimisant I'éneraie libre totale du 'systéme par rapport 3 toutes les variations

S ‘ ’ ' &
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angulaires possibles du directeur n, compte tenu des conditions d'ancrage
aux parois. On peut montrer que, dans ce cas, seule la contribution anisotrope

doit étre prise en compte, ce qui donne par exemple pour un champ électrique :

- _Ae g2 ' ‘
Fext = 8-nE R | - (11.4)

ou E est le champ électrique appliqué et Ae = ¢, ~ ¢, représer;te I*anisotropie
diélectrique du cristal liquide {205} .

s S
\\\ l /7 - - ]/
\N\I// oLl [ 11 ]/
N RN

éventail torsion ' flexion

Fiaure Il 2 : Déformations élémentaires du milieu nématique.

Envisageons maintenant les effets de surface ; le cristal liquide

nématique étant contenu dans un récipient de volume V comportant des parois,
deux cas peuvent se présenter : _ e /'

- I'ancrage aux parois est infiniment fort : cela revient a imposer une

orientation des molécules au contact des parois qui est indépendante de toute



contrainte interne ou externe ; cela se traduit mathématiquement par des
conditions aux limites fixes et la position d'équilibre du systéme s'obtient en

minimisant la quantité :

6‘~
f = | Fdv
I _ (11.5)
_ Vv
- I'ancrage aux parois a une valeur finie : on doit alors considérer

des termes de surface et écrire |'énergie totale sous la forme

= + . . .

J Qj?/ol Lﬁsur‘f (11.6)
Ce dernier terme représente I'éneraie de surface et doit étre pris en

compte dans la détermination des énerg'ies d'ancrage ; nous y reviendrons en ’

détail dans la 'suite de notre travail, en particulier au chapitre 1V.

Les expressions ci-dessus se rapportent a un équilibre statique du
systéme ; il convient de les compléter, lorsque le fluide est en mouvement,

par les équations de I'hydrodynamique des cristaux liquides. 1| est exclu de

donner ici le formalisme détaillé de cette "nématodynamique", que l'on trouvera

dans I'ouvrage fondamental de P.G. De Gennes {205} . Nous l|'utiliserons
néanmoins dans le chapitre suivant ot l'on analyse optiquement la déformation

du directeur produite par un écoulement de Poiseuille entre deux parois.

Il B 2 - Propriétés optiques

PR hSpBahsiPuiutpuipitn 4 6yt St

Les premiéres observations sur les phases mésomorphes, effectuées au
microscope polarisant, ont révélé leur forte biréfringence optique ; I'analyse

des textures obtenues a permis une classification encore en vigueur aujourd'hui

{202}

La biréfrincence optique d'un nématique provient d'une part du
caractere allongé des molécules qui le constituent, et d'autre part de l'ordre
orientationnel dont nous avons parlé précédemment. Aux fréquences optiques,
la direction de polarisabilité maximale .correspond en général a la direction
d'élongation de la molécule ; les polarisabilités associées aux directions -

transverses sont moyennées car l'orientation de la molécule autour de la direction
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d'élongation est aléatoire. Si l'on passe de I'échelle microscopique (polarisabilite)
a I'échelle macroscopique (constante diélectr"ique], on obtient un milieu
optiguement anisotrope : c'est un uniaxe positif, caractérisé par un axe optique
paralleéle au directeur K, et par une biréfringence optique définie par :

An =n_-n (ne est l'indice extraordinaire principal et N, Ifindice ordinaire
principal du milieu uniaxe). Cette biréfringence dépend de la température, et
d'autant plus fortement que I'on se rapproche du point de clarification TNl
(température de transition entre la phase nématique et la phase isotrope). Nous
donnerons dans le paragraphe Il B 4 un exemple de mesure des indices de
réfraction n, etn,, en fonction de la température et de la longueur dfonde,

par la méthode de I'angle d'incidence limite décrite dans le chapitre précédent.

Nous devons également aborder un probléme qui a son importance dans
les expériences-gue nous avons réalisées, ou l'orientation de I'axe optique peut
varier sur de trés courtes distances. La théorie que nous avons développée est
une théorie électromagnétique ou la constante dlelectrlque £ est définie dans un
certain volume V = L3 1l semble raisonnable d'estimer la limite de cette approche
macroscopique a L = {213} En restant dans le cadre de la théorie continue,
la relatlon (11.1) nous montre que sur 100 A la variation de I'anqle @ correspon-
dante est de 0,1 radian. Pour une biréfringence optique de 0,2 [n =1,5et

n, = =1,7), on obtient une variation d'indice I__ocale inférieure-a 0, 02. Compte
tenu du fait que cette variation est continue, il n'y a pas incompatibilité entre
la théorie électromagnétique et la théorie continue. Cette hypothése est
d'ailleurs corroborée par les études des couches mmces ou les problémes
surviennent pour des épaisseurs inférieures a 100 A et lorsqu’ il existe des
discontinuités entre les milieux. Le aradient maximal dg déformation sera donc
fixé par la relation (I1.1) ; au dela de ce critére limite, des précautions

supplémentaires doivent étre prises.

Un autre probléme se trouve lié 2 la nature méme du milieu : la
turbidité apparente de la phase nématique qui provient des flu_ctﬁation'é de -
l'alignement des molécules autour de leur position d'équilibre. Il en résulte
~une diffusion de la lumiére, parfaitement visible a I'oeil nu, et qui est environ
un million de fois plus importante que’la diffusion de la phasg isotrope {205} .
Une onde électromagnétique se propageant dans un tel milieu, rﬁéme homogene,
subit alors une faible atténuation. Des guides d'onde optiques, réalisés a I'a|de

d'une mince couche de nématique (10 microns), ont montré une atténuatlon de
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quelques dizaines de dB/cm {214, 215, 216} . Dans ces expériences, |'absence

de pertes significatives lorsqu'on chauffe le cristal liquide au dela de la
température de transition TNI indique que les pertes par absorption sont

faibles devant les pertes par diffusion {du moins dans le domaine spectral
visible}. Il convient donc de tenir compte, dans les calculs électromagnétiques,
de cette perte par diffusion, en introduisant une partie imaginaire trés faible
dans l'indice de réfraction {(ordinaire et extraordinaire), comme nous ['avons

fait dans I'expérience de I'écoulement de Poiseuille décrite dans le chapitre .
L'hypothése que nous faisons dés a présent doit étre comprise comme une
tentative d'expliquer certains résultats expérimentaux. Il faudra donc se rappeler

la signification d'un tel modéle, en évitant toute confusion avec une perte ohmique

lide a la conductibilité du matériau.

Il B 3 a - historique et positién du probléme -

Dés I'apparition des cristaux liquides, les expérimentateurs ont cherché
a obtenir des échantillons homogénes destinés a I'étude des propriétés physiques
de ces nouvelles phases ; le caractere liquide du matériau ainsi que sa bonne
transparence optique le rendait particulierement apte a le disposer en couche
mince, de quelques dizaines de microns d'épaisseur. Malheureusement, au contact
d'une simple lame de velire, un cristal liquide en phase nématique montre des
défauts de structure qui sont révélateurs du caractére aléatoire de |'orientation
des molécules sur le substrat. Deux questions se posent alors : comment
obtenir un échantillon bien orienté ("monocristallin"), et quelles sont les

forces qui déterminent cette orientation ?

Avant de poursuivre, donnons quelques définitions nécessaires a la
compréhension de ce qui va suivre. Comme nous l'avons souligné dans le
paragraphe précédent, le directeur n caractérise I‘orientation"jAl'nacroAscopiqu'e
du cristal liquide, ainsi que l'orientation de l'axe optique de ce milieu uniaxe.
En contact avec un substrat P que nous supposerons toujours solide et parfai-

tement plan, le vecteur unitaire n est défini en coordonnées polaires. par les
- /‘A

relations :
n_ =coso cos¢
X _
n, =coso sind (1.7
y _
n, =sin a
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coso Cosd

3¢

coso, sing

sina

Figure 11 3 : Représentation du directeur n dans un

repére orthonormé (Oxyz}.
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Figufe Il 4 : Types d'ancrage possibles.




A l'aide de cette notation, définie sur la figure (11 3), nous
adopterons la terminologie classique pour représenter les différents types

d'ancrage possible, schématisés sur la figure (1l 4) et dans le tableau qui

suit :
ancrage homéotrope planaire oblique’ dégénéré
a /2 0 fixé ' 0
¢ indéterminé 0 0 indéterminé

__ o . . . - >
D'aprés la théorie continue, les configurations n et - n sont
“équivalentes ['par contre, les configurations (a) et (1 - a) ne le sont pas, en
particulier du point de vue optique. Par la suite, nous n'envisacerons que

des ancrages homéotropes, planaires ou obliques (0< o < 7).

Le premier alignement planaire homogéne a été réalisé au début de ce
siécle par C. Mauquin {217} : Il'action de frotter une lame de verre lui a
permis d'orienter les molécules du nématique parallelement a la direction de
frottement. P. Chatelain a suggéré que les ondulations produites a la surface
du verre par un tel frottement créent une anisotropie superficielle qui oriente
mécaniquement les molécules {218} . Dans un célébre article {219}, D.W. Berreman
a aussi montré, par un calcul de minimisation de I'énergie élastique du cristal
liquide en contact avec un réseau de profil sinusoidal, que les molécules
s'orientaient de maniére préférentielle parallelement a la direction des sillons

créés par le réseau.

C'est en 1972 que J. L. Janning découvrit une méthode trés efficace
et reproductible pour obtenir un ancrage planaire homogéne : cette technique
consiste a évaporer sous vide et sous incidence rasante une couche mince
(quelques centaines d'angstroms) d'un matériau approprié : aluminium, or,
monoxyde de silicium, ... {220} . Peu de temps aprés, E. Guyon a montré que
certaines conditions d'évaporation permettaient d'obtenir un ancrage oblique, et
étudié I'influence de l'anale d'évaporation sur I'orientation du cristal liquide
{221, 222} . La technique de la double évaporation permet également d'obtenir
des ancrages obliques parfaitement reproductibles {223} . Plus récemment,

G. J. Sprokel a obtenu I'ancrage planaire de plusieurs cristaux liquides en
déposant, sous incidence oblique, un film de silice amorphe : ce film est formé

par l'oxydation d'un organosilane dans un plasma d'argon et d'oxygéne créé
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' par -une diode r.f. {224} . Ces deux techniques, évaporation thermique et plasma
réactif, ne conduisent pas a des microstructures identiques de la couche
d'ancrage et il en résulte des propriétés physiques différentes de cette couche,
que ce soient des propriétés optiques (anisotropie, homogénéité, rugosité de
surface) ou des propriétés d'ancrages (homogénéité de l'orientation du directeur,

valeur des forces d'ancrage).

Un autre procédé permet d'obtenir un ancrage planaire de bonne
qualité : on dépose sur le substrat un réseau de silice amorphe par une
technique issue de la microélectronique {226} ; avec un pas de 3200 Xet une
profondeur de modulation de 250 /?\ , le réseau ainsi formé est parfaitement
reproductible et oriente convenablement le matériau. Des réseaux de pas

plus importants ont également été utilisés {227, 228} .

Il est relativement plus facile d'obtenir un ancrage homéotrope
homogéne et de bonne qualité ; a cet égard;- Mutilisation de surfactants
appropriés s'est révélée efficace. En 1972, J. E. Proust fut le premier a _
montrer qu'une couche monomoléculaire de bromure d'hexadécyltryméthylam-
monium (HTAB) adsorbé a la surface du verre orientait un cristal liquide en
phase nématique {229 }. Des études plus fines ont souliané I'importance de la
concentration de HTAB en solution aqueuse sur ['orientation des molécules
(ancrage homéotrope ou dégénéré) {230} . La méthode la plus employée a
I'heure actuelle consiste a
forme RSiX3, ou R est une chaine aliphatique trés longue et X un groupe

facilement hydrolysable ; c'est en 1973 que F.J. Kahn découvrit cet effet et

prendre comme surfactants des organosilanes de la

réalisa des ancrages homéotropes sur des substrats trés différents {231} . Les
meilleurs résultats ont été obtenus a I'aide d'un organosilane de formule assez
complexe que nous appellerons sous sa forme abréviative DMOAP (chlorure de
diméthyl-octadécyl-aminopropyltriméthoxysilane) et que nous utiliserons dans

les expériences nécessitant un ancrage homéotrope de bonne qualité.

~ Ce bref rappel historique nous permet de constater /'extréme diversité
des méthodes d'ancrage. Certains auteurs ont tenté d'expliquer les mécanismes
de l'orientation des molécules du nématique sur un substrat déterminé (nous en
donnerons un apercu dans les lignes qui suivent) ; malheureusement il faut
bien reconnaitre qu'aucune expllcatlon n'est totalement satisfaisante et qu'un
empirisme certain régne dans ce domaine. La nature des interactions cristal

liquide/substrat est encore mal comprise et cette incompréhension résulte du
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nombre de facteurs qui influent sur I'ancrage final :

- nature et état physicochimique du substrat avant le dépot de

la couche d'ancrage (topographie, rugosité, ...).

- nature de la couche d'ancrage (type ‘de dépdt, interactions avec

le substrat, évolution au cours du temps, ...).

- type de cristal liquide utilisé (méthode de remplissage des cellules,

influence des impuretés,...).

Nous alleris néanmoins montrer qu'il est possible, indépendamment des
conditions de réalisation de I'ancrage, de donner une formulation théorique -
des forces d'ancrage aui puisse étre utilisé de maniere pratique et signiricative

dans la plupart des cas.

Il B 3 b - Formulation théorique du phénomene de |'ancrage

De notre connaissance actuelle des phénoménes de I'ancrage semblent
ressortir deux mécanismes d'origine assez différente : I'un d’origine géométrique,
qui améne le nématique a orienter ses molécules parallelement aux traits d'un-

réseau (minimisation de ['énergie libre du systéme dans le cadre de la .théorie

continue), et l'autre d'origine physicochimique, plus "microscopique", ol

interviennent des forces de nature trés différente : liaisons hydrogéne, forces

~de Van der Waals, interactions dipolaires,’ ... L'effet cumulatif de ces deux

~ mécanismes rend délicate toute interprétation des phénomenes.

Une approche physicochimique, basée sur les valeurs relatives des
tensions de surface des milieux en présence, a été proposée par L. T. Creagh
et A. R. Kmetz en 1973, D'aprés ces auteurs, si I'on considére la tension de
surface critique du substrat Y et la tension de surface du cristal liquide Yy

I'orientation des molécules est déterminée par le signe de Ay= YL -yc' {232}
Ay >0 alignement _L (homéotrope)

: -
Ay <0 alionement 4/ (planaire ou dégénéré)

En faisant dépendre la tension de surface du cristal liquide de l'angle

d'obliquité O (appelé aussi angle de tilt), et suivant I'hypothése de L. T. Creagh
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et A. R. Kmetz, G. Porte a défini la tension interfaciale de la manigre
suivante {233}

YL s(® = vg + v, () - W(©) - (11.8)
ou Yg est la tension de surface du substrat et W(@) ['énergie d'adhésion

(Figure Il 5). Si les forces de dispersion sont les seules a étre prises en

compte, on a {234}:

we) =2 I:YL(O) ys] 12 | . (1.9

WSO S I S T T T v

Figure Il 5 : Equflibre d'une goutte de cristal liquide sur un

. substrat - définition des tensions de surface.

En minimisant I'énergie interfaciale par rapport a l'angle 0, on obtient

3 cas correspondant aux 3 types d'ancfage-homogéne :

~Yg <_YL(O'j ~ . alignement -perpendiculaire
-y (0) <yg <y (n/2) alignement- oblique
- '--..'YL(‘HIZ) (-YS alignement parallele
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Malheureusement, des mesures expérimentales effectudes avec des
substrats et des cristaux liquides différents ne permettent pas de conclure a
la validité des hypotheéses émises. Si les prédictions se trouvent réalisées dans
certains cas {233, 235}, des contradictions apparaissent dans d'autres
{236, 237, 238} . En fait, les forces provenant des interactions dipolaires
s'ajoutent aux forces de dispersion, en particulier dans le cas des cristaux
liquides polaires tels que les biphényls. Les mesures de tension de surface et
leurs interprétations dans les phénomenes d'ancrace, malgré leur intérét
fondamental dii au caractére microscopique des théories physicochimiques, nous
semblent donc mal adaptées aux mesures des forces d'ancrage, dans un contexte

essentiellement tourné vers les applications électro-optiques.

De ce fait, il apparait plus commode d'introduire, comme ['a fait

M. Kléman, una définition de I'ancrage p/usphénoméno/ogique{239} ; on

définit ainsi I'énergie d'ancrage comme l'énergie nécessaire pour faire tourner
- -_). - N - . 3 r «r . -
le directeur n d'un certain angle a partir de sa position d'équilibre. Si

(OL.O, q>o) représente la position d'équilibre et (0,¢) la position finale, 'énergie

3

" de surface associée a la rotation de I'ensemble des molécules s'écrit :

W= oW sinz(g-ao) + W, sin(9 - ¢,) BB

¢

Par définition, Wa et W¢ représentént les éneragies d'ancragle as_so_c_,iées
aux deux rotations possibles du directeur. Elles s'exprimeront en dynes/cm ou
en erg/cm2 (unités C.G.S.) ou encore en J/m2 (uhité S.1.). Notons dés
maintenant que ces énergies de surface correspondent a une notion
MACROSCOPIQUE du phénomeéene de l'ancrage ; une telle notion présente un
intérét pratique évident dans les expériences ol se produit une modification

de l'orientation du directeur sous l'action d'une perturbation extérieure
(écoulement de Poiseuille, transition de Freedericksz, ...), et s'inscrit

logiquement dans le cadre de la théorie continue.
11 B 3 c Résultats expérimentaux concernant les énergies d'ancrage

Il existe & I'heure actuelle 3 méthodes qui permettent la détermination
des énergies d'ancrage ; aucune n'est universelle et chacune s'applique & un

type d'ancrage particulier. Différentes par les mesures physiques qui leur sont
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associéés, elles se basent sur des théories distinctes du phénoméne de

['ancrage :

- étude des défauts de structure
- mesures de tensions interfaciales
- ¢étude des déformations du nématique sous l'influence d'un champ

magnétique ou électrique.

1) Etude des défauts de structure

Considérons un cristal liquide nématique placé entre deux lames de verre
et examinons-le au microscope polarisant : il apparait des défauts de structure
qui peuvent étre des parois (de type Bloch ou Néel) ou des lignes de
disinclinaison en surface. M. Kléman a montré que l'existence de ces objets |
“topdlogiques" était liée aux forces d'ancraqe en' surface {239, 240, 241} :

I'on définit une “longqueur d'extrapolation b = 2K/W (K étant I'une des constantes
élastiques de Frank et W I'énergie d'ancrage], deux cas peuvent se produire

suivant la valeur de |'épaisseur de |'échantillon e .:

*b >e formation de parois de largeur p : W '\z'nz Ke/2 p2

*b <e formatlon de Ilgnes de dlsmclmalson en surface de

largeur d : Wn Ke/2 a?

Dans le cas d'ancrages faibles (W r\z10_ ~4 dynes/cm), on=a : b 100 pm,
et des cellules de faible épaisseur permettent de mettre en évidence des parois.
Clest ainsi que G. Ryschenkow a estimé une énergie d'ancrage sur un substrat

recouvert d'un film de carbone {242} :

few < 5.10_—ll dynes/cm

Dans le cas d'ancrages forts (W ~ 1 dyné/cm) ) ona.: b~ 10 /g\ H
peut se former des lignes de disinclinaison en surface mais l'epalsseur de la
cellule nématique doit &tre supérieure & 100 um pour obtenir une précision
suffisante sur la mesure de |'énergie d'ancrage (d = 2 ym pour e = 100 um et

W =1 dyne/cm).
e

G. Porte a utilisé cette méthode pour mesurer i'énergie d'ancrage du
MBBA (méthoxybenzylidéne-butylaniline) sur un substrat recouvert d'un film
monomoléculaire d'une monoamine aliphatique (C7 H15 - NHZ] et a obtenu, pour
o v 55%et ¢ V0O



Wa v 2.10“u dynes/cm et Wq)'\: 5.10_2'dynes/cm. En résumé, nous
pouvons dire que l'étude des défauts de structure ne permet qu'une estimation

des énergies d'ancrage, et presque exclusivement pour des ancrages faibles.

2) Mesures de tensions interfaciales

ot e i ot B G s e i S S St Tt P - L . S o e o o

Comme nous I'avons souligné dans le paragraphe précédent, la mesure
des énergies d'ancrage par des méthodes physicochimiques s'avére délicate et
les résultats expérimentaux .son.t souvent en contradiction avec les modeles
proposés. Bien que cette approche soit la plus satisfaisante, car fondée sur
un aspect microscopique des phénoménes, elle comporte trop d'inconnues pour

pouvoir étre exploitée sur le plan pratique.

'3) Etude des déformations_du nématique sous I'influence d'un champ

I S'agit- d'étudier I'influence des conditions d'aﬁcrage aux parois sur
la désorientation du directeur lorsqu'on applique un champ électrique ou
~magnétique a un nématique en couche mince. C'est en fait une étude plus
compléte de la transition de Freedericksz {225} , car elle inclut les effets de
surface. Nous allons simplement rappeler ici quelques résultats expérimentaux,

étant entendu que le sujet sera traité en détail au chapitre IV.

En 1969, A. Rapini a montré, par un calcul théorique, que l'influence
des conditions d'ancrage pouvait se traduire par une diminution apparente
des constantes d'élasticité, mais aucune expérience n'est venue alors corroborer |
cette hypothese {243} . Ce n'est qu'en 1976 que J. Sicart détermina expérimenta-
lement une énergie d'ancrage de torsion W, dans le cas d'un ancrage treés faibie
(lame non {raitée) {244} : on impose une torsion de- 1/2 au nématique et 'on
applique un champ magnétique parallélement a la direction de frottement , un
analyseur circulaire 3 pénombre permet alors de mesurer la rotation du directeur

a travers |'échantillon.

D'autre expériences ont été réalisées sur le ’MBBA'par S. Naemura
{245, 246}. : elles ont consisté a mesurer le seuil de la 'tranéition de Fr_eedericks’z
en champ magnétique pour différents ancrages homéotr&pes ; la encore, la
méthode n'est précise que pour des ancrages faibles (Was 10—2 dynes/cm). De
plus, l'auteur détecte le seuil de la transition en mesurant l'angle d'incidence
limite sur la couche nématique : nous pensons que, le milieu étant devenu

fortement inhomogene par l'application du champ, il n'y a plus iieu de parler
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de réflexion totale et que par conséquent, une analyse optique est nécessaire

pour conclure.

Par comparaison, l'application d'un champ électrique se fait aisément
par I'utilisation d'électrodes semi—transpérente_s, les tensions nécessaires pour
_ désorienter-le nématique n'excédant pas quequ;es dizaines de volts, méme
pour des ancrages forts. Une expérience similaire a la ndtre €t simultanée
a été réalisée par G. J. Sprokel dans les laboratoires de recherche d' {.B.M.
a San José (Californie) {247}, puis analysée en détail par K. H. Yang {248} ;
la méthode utilise l'excitation optique des plasmons de surface et nous ['étudierons

en détail dans le chapitre IV. -

Pour terminer ce paragraphe consacré aux ancrages, il nous faut
souligner le peu de résultats acqu'is dans ce domaine a I'heure actuelle. Cela
tient d'une part-a la complexité et a la diversité des traitements de surface ~
“utilisés (problémes de reproductibilité), et d'autre part a l'absence de techniques
permettant la mesure des désorientations en surface. Nous montrerons au
chapitre IV que, ardce a ses propriétés de confinement, une onde électromagné-
tique de surface se révéle une sonde efficace pour I'analyse du cristal liquide
en contact avec son substrat, permettant ainsi une détermination précise des

énergies d'ancrage.

Les expériences que nous-avons réalisées utilisaient des cristaux
liquides qui sont en phase nématique a la température ambiante. li s'agit de

deux composés organiques synthétisés et commercialisés par le aroupe BDH :

- un biphényl pur : hexylcyanobiphényl {24‘9} , encore appelé 6CB ou
K18 ; ' '

- un mélange eutectique de biphényls et terphényls dénommé E7.
La structure des molécules composant ces produits est schématisée sur la
figure Il 6, ainsi que le domaine d'existence en température de la phase nématique

‘et la composition du E7 {250} .
-

La trés grande stabilité thermique et chimique de ce type de produit
est nécessaire dans les dispositifs d'affichage ; les constantes physiques des
biphényls-ont été rapidement mesurées, et en particulier les constantes électro-

optiques. |l nous a paru souhaitable d'utiliser ces cristaux liquides plutot que
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le MBBA qui, bien que trés employé dans les expériences de physique, et

encore maintenant, est chimiquement trop instable.

On trouvera dans les tableaux 1 et 1! les principales valeurs des
constantes physiques du K18. La référence {251} concerne nos propres mesures,
effectuées par la technique de I'angle d'incidence limite décrite dans le

Chapit re précédent.

De méme, le tableau Ill met en évidence les constantes physiques du

- E7, telle qu'on peut les trouver dans la littérature. La disparité observée sur

les valeurs des constantes élastiques souliane la difficulté @ mesurer de telles

constantes.
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T (°C) Ty (°C) T(°C) P €, €y référence
14,5 29,4 22 1,015 | 16,7 6,9 {252}
13,5 29 - 20 16 6 {253}
13,8 28,8 25 1,‘0.1 24 {251}

28,6 22,5 '1,015‘ {251}
Tableau | : Constantes physiques du K 18
[} ) o
T(°C) n, ng T(°C) n, Ng
20,4 1,531 1,684 19,7 1,5314 1,6870
20,7 1,531 1,684 20,4 1,5321 1,6850
22,5 1,533 1,679 21,4 . 1,5328 71,6822
23,4 1,534 1,675 22,5 1,5338 1,6786
25,4 1,537 1,666 23,6 1,5347 1,6750
26,3 1,538 1,663 24,6 1,5357 1,6707
26,9 1,539 1,659 26,2 1,5384 1,6629
27,5 1,541 1,654 27,2 1,5428 1,6555
référence {254} référence {251}
Tableau |l : Indices de réfraction du K 18 en fonction

(o]
de la température et pour X = 6328 A
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Ky Ky K3
T(°C) €, €, - référence
-7 -7 -7
(x10 "dynes)|(x10 "dynes)(x10 "dynes)
20 19,54 5,17 11,7 8,8 19,5 - {2-5'0} -
30 18,98 5,43 10,1 7,3 16,2 -
- 20 19,7 5,3 10,7 5 14 {255}
10,7 10 20,7 {256}
Tableau 11l : Constantes physiques du E7
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K18 Ce H13—O—<:>- CN

14,5°C 29°C

| 518 K15 o H”—O—O—CN
| 25 % K21 C.H —O—O-CN
£ "7 ™15 7
16 % M2 Cq H-170—O_QCN
° ~ AN

- 10°C 60,5°C
C > N > |
K 15 =5 CB = 4~ cyano- 4 - n ﬁentylbiphén*l
K 18 = 6 CB = 4- cyano- 4' - n hexylbiphény!l
K 21 =7 CB = U4~ cyano- 4' - n heptylbiphényl
M 24 = 80CB = 4- cyano- 4' - n octoxybiphényl
T 15 =5CT = 4~ cyano~ 4" - n pentyl-p terphényl

Figure Il 6 : Cristaux liquides utilisés (données BDH)
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CHAPITRE 111

ECOULEMENT DE POISEUILLE DANS UN FILM MINCE NEMATIQUE :

ETUDE THEORIbUE ET EXPERIMENTALE

Ce chapitre est consacré & ['étude de I'écoulement de Poiseuille plan
d'un cristal liquide en phase nématique, par une méthode optique qui utilise
les propriétés d'une onde plane électromagnétique se propageant dans un
milieu anisotrope, inhomogéne et légerement diffusant. Apreés le calcul
théorique de la déformation du directeur, basé sur les équations de la
"nématodynamique", et la modélisation optigue de cette déformation, nous
analyserons les résultats expérimentaux et les comparerons au mocele piroposé,
en essayant de dégacer ['originalité de la méthode, dans le cadre plus général

de I'étude des milieux inhomogeénes.

[l A - FORMULATION HYDRODYNAMIOUE DE L'ECOULEMENT DE POISEUILLE
PLAN D'UN CRISTAL LIQUIDE EN PHASE NEMATIQUE

Un écoulement de Poiseuille plan est I.'éco'ulement Iéminaire d'uh fluide
visqueux entre deux parois planes et paralléles. Il est tel que I'on peut définir
en chaque point un gradient de vitesses et n'est donc pas turbulent. Pour un
fluide visqueux classique, I'équation de Navier-Stokes associée aux conditions
aux limites permet de déterminer la vitesse de ce fluide en tout point de l'es-
pace {301} .

Pour un cristal liquide en phase nématique, les équations sont beaucoup
plus compliquées et il faut faire intervenir les équations de la "nématodynamique.
Cette difficulté provient du fait que /'écoulement perturbe l'alignement du
directeur et qu'il existe un couplage entre orientation du directeur et écoulement.
Pour la résolution de notre probléme, nous avons adopté le formalisme classique
- décrit par P.G. de Gennes {205} a partir des travaux effectués par J.L. Eriksen
{210}, F.M. Leslie {211} et O. Parodi {212} (théorie ELLP). Sans entrer dans le
détail, de cette théorie, rappelons quelques résultats impgrtants et spécifiques

de I'hydrodynamique des nématiques.

En plus de la pression hydrostatique p et de la vitesse du fluide

iy . Pons . . -
V(\/x, Vy’ vz), on doit tenir compte de l'orientation du directeur n(nx, ny" nz).
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Les équations de I'hydrodynamique conduisent a définir un tenseur des
contraintes ||o* B] | (o, B =x,Y,2), assez compliqué et de forme asymétrique,
, définis par des relations de la forme :

ainsi qu'un champ moléculaire h
- (H1L1)

1 - )
= flog, Ny Agr Npy
(111.2)

OOLB

Donnons la signification de ces nouveaux.parameétres

2, 3, 4, 5, 6) sont les coefficients de Leslie ; ils ont la

| "OLi(i = 11_4 7 ’
dimension d'une viscosité et peuvent étre réduits a 5 coefficients indépendants

grdice a la relation de Parodi
liées par la

- n.(j =x, y, z) sont les composantes du directeur,

]
relation : n 2+n 2+n-2=1.
y z
k,2=x,vy, z

S¥

—

V +8£V ) avec :

T Ak T3 B Yy
PN =

kg
- ]2- (rotV AR,

N
o.lo'_
-+

X, Y, z) sont les composantes du vecteur

- Nm(m

Les termes Akget N proviennent de la décomposition du tenseur des
gradients de vitesse |3 8” (a, B =x, y, z) en partie symétrique (écoule-
ment irrotationnel) et antisymétrique (écoulement rotationnel)
sont colinéaires. Hors d'équilibre il existe un

A I'équilibre, n et h
couple I‘ d'origine visqueuse qui s'exerce en tout pomt du fluide

> -
Ty =n AF;v

du tenseur des contraintes

: Par définition, la composante O'OLB
représente la force visqueuse, par unité de surface, exercée suivant g sur
un plan perpendiculaire 8 o. La viscosité effective n ‘est alors :
(1. 3)

_ 9%
N TR g
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- Considérons maintenant I'écoulement de Poiseuille plan d'un cristal
liquide en phase nématique (ficure 11l 1), La oéométrie du systéme étant
relativement simple, on peut calculer les différentes composantes du tenseur
des contraintes ainsi que les couples qui s'exercent sur les molécules en chaque
point du fluide (Annexe A 3). L'équilibre dynamique est obtenu lorsque les _
forces d'origine visqueuse compensent exactement les forces d'origine elastique,

ce qui se traduit par la relation :

> > >
r,+ Iy =0 _ (1. u)

Oou encore

2 . 2 .2 2 2
(OLZ,CO? O- o, sin“0) az Vx+(K1 sin“0 + K, cos 'G)) 82 6

.3 3

+ (K = Ky) sin® cos® (82912 =0 : (111.5)

>

- I'e représente ici le couple d'origine élastique qui s’exerce sur les molécules et
s'exprime en fonction de la désorientation et des constantes élastiques de
Frank (Annexe A 3).

D'autre part, I'équation de Navier-Stokes, projetée sur l'axe Ox, donne

la relation suivante :
= v 111.6
VyP =n Av, ( )
La viscosité dépend ici de l'orientation des molécules dans |'écoulement ;
pour simplifier, nous supposerons que le nématique est initialement homéotrope

et que les désorientations restent faibles, ce qui conduit a négliger certains

termes dans I'expression (111.5) et a écrire :

az(azvx)+ Ky (8 zze) =0 (L11.7)
pr=hc(322 v ' (111.8)

(au' +o,. - 0L2).
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Nous supposerons également un ancrage fort, ce qui impose les

conditions aux limites suivantes :
© (parois) =0

- Soit e I'épaisseur de la cellule nématique et z la coordonnée réduite suivant Oz

(7 =2z/e ; - 15 7 £1). D'aprés (I11.8) il vient :

2
Ny (-V ple N

vx(z) = 8T1c (1-2z9 (111.9)
Et d'apres (I11.7) et (111.9) :
oY) = 3v3 v o2
(Z)———Z—Omaxz(z - 1) (111.10)

. (VyP) o, e’ , : :
ol Omax = WTTE_K—;' qui est l'angle de déformation maximale. Soit
maintenant L Ia longueur de la cellule ; & chaque eAxtrémité de cette cellule
se trouve un réservoir contenant le cristal liquide, la différence de niveau Ah
entre ces deux réservoirs fixant ainsi le gradient de pression vertical ; le
fluide étant incompressible, c'est aussi le gradient de pression horizontal et

nous pouvons écrire :

- -_ P9 |
v.p=Vp=-8an (i.11)

oli p est la masse voiumique du cristal liquide et a la constante de oravitation.

D'apreés cette derniére relation, on obtient aussi :

pg e'?’oc‘2 Ah
0 = - ' (111.12)
72 /3nCK3 L

Pour dz <0 et pr < 0, on obtient Omax > 0 ; la géométrie de la déformation

est ainsi schématisée sur la figure 1I1 1 . En prenant : e = 100 pm, K n 10_6

dynes, pn1 g/cm3, L=%cm, Ah =1 mmH,0 et lazln'cl n 1, on obtient :

[+]
Omax v 11°
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Nous verrons dans la suite de ce chapitre que les désorientations
peuvent atteindre plusieurs dizaines de deorés. L'équation approchée (111.7)
reste néanmoins valable si I'on suppose les constantes élastiques trés voisines :
K1 " K, = K (approximation a une constante). Pour le premier terme de
I'équation (111.5), on peut considérer le terme en o ; comme néaliceable, des
expériences ayant montré que |0L2/ OL3| >> 1 {302, 303} . L'hypothése la plus
contestable concerne la valeur de la viscosité effective .n, qui oscille entre deux

valeurs correspondant a 0= 20 (viscosi{é, h.c) et © = 7_2r_ {viscosité hb) ; on
montre en effet que pour le M.B.B.A., n b/né ~v 1/4. Nous discuterons dans le

paragraphe |11 D la validité d'une telle approximation.

11 B - ANALYSE OPTIQUE DE LA DEFORMATION DU DIRECTEUR

Nous avons vu dans le premier chapitre que |'étude c'un matériau
anisotrope et inhomogéne, en incidence oblique et au voisinage des conditions
de réflexion totale, permettrait une analyse trés fine de la désorientation de

I'axe optique, en particulier dans le cas ou le aradient d'indice effectif était

- négatif. L'écoulement de Poiseuille d'un nématique nous fournit ici I'exemple

typique d'une telle analyse. Prenons en effet le modeéle décrit dans le paragraphe
précédent, qui aboutit a une désorientation schématisée sur la figure Il 1 ;
notons que la cote correspondant a la déformation maximale ne dépend que de

I'épaisseur de I'échantillon : .

Y
z{o_ . ) =+1//3

Si I'on examine les conditions de propagation d'une onde plane
électromagnétique a travers le milieu déforrhé on constavt_e,, comme dans le
paragraphe | A 2 ¢, que l'existence de cette propaaation dépend de ['angle
d'incidence sur la couche. On peut ainsi distinouer 3 cas, schérﬁatiséé sur la-
figure 111 2, suivant les valeurs de I'angle d'incidence i par rapport aux angles

limites. iget im définis par les relations suivantes :

n.sini, =n_ .
i e _
fe -

y1/2

.2 .2 2 2
n; sin !m-—(n sin“ o +n_“ cos emax

(8] max . e
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8max

—r N [

~ Figure Ill 2 : Représentation schématique des angles

oo e .
_d'mC|dence limite lget o
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(1) i> iﬂe: réflexion totale sur toute la couche,

(2)i2e>i>im:

comme nous l'avons sugaéré dans le premier chapitre, l'onde peut se

propager dans les premi¢res couches mais se trouvera en réflexion totale

si I'on découpe le milieu en une série de couches treés minces,

sur les couches situées immédiatement au-dessus, et dont l'indice effectif

est inférieur a n; sin i défini par la relation

ni sin i

_ 2
= (no

sinZG) +n 2
e

cos2 G))1

/2

(3)i < im : propagation et transmission de I'onde dans I'ensemble de la

.couche anisotrope.

Remarquons que le cas (2) correspond tcut a fait & uneffet mirage,

le gradient d'indice étant ici induit par la désorientation de I'axe optique du

milieu. D'autre-part, il existe une correspondance étroite entre i, 0 et z, qui

suqgoere la possibilité de sonder le milieu & des cotes différentes par un simple

balayage angulaire.

Comme nous l'avons déja montré, la mise en évidence de cet effet

mirage par les courbes de réflectivité n'est possible que si I'on introduit une

légere atténuation dans la propagation de l'onde par l'intermédiaire du

coefficient ¥, qui est la partie imaginaire de I'indice de réfraction complexe du

milieu. Prenons typiquement une couche aniédtrope d'épaisseur e = 100 A

comprise entre 2 milieux semi-infinis d'indice 1,9 ; pour n, = 1,5 'et'ne =1,7

nous avons

a o se trouve

max

Le tableau suivant donne les valeurs de l'ancle im

en fonction de la désorientation maximale Oma

Y
(<3

Plg = 52,14 degrés et

e

= 63,47 degrés. La cote correspondant

une distance de l'interface égale & 21,13 )} (environ 12 um).

ainsi que l'indice effectif Noff

X °
0 max 0 10 20 30 .LIOi 50. .60 .. 70 .| 80.. 90
neff 1,7 |1,694311,6778]1,6523{1,620u4{1,58571,5524]1,5248[1,5064|1,5
Im 63,47| 63,09]| 62,02 | 60,41 58,52| 56,57 54,79 53,37(52,45 |52,14
(degrés) '
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Les courbes de réflectivité des figures 1113, Il & et Il 5 ont
été tracées en fonction de l'angle d'incidence pour 3 valeurs du coefficient X
(107% 1073 .
‘degrés, 30 deagrés et 50 decrés. Les résultats obtenus nous sugaérent les

et 10_2), pour des valeurs de %na respectivement éoales a 10

commentaires suivants :

- la distinction entre les 3 zones précédemment décrites est particu-
2

lizrement nette (sauf lorsque =10 ).
- la position des franges observées dans la zone im <i K i,Q-,e ne dépend

pas de ¥x.

~ l'intensité des maxima et minima de ces franges dépend de y ; il
apparait une valeur critique de ¥ (Xc’ voisine de 10_3) poUr laquelle la
profondeur de modulation Yy est maximale, ol y peut étre défini localement

- Ruin)/ (Riax ¥ Rminl-

par une relation de la forme : vy = (Rm in

ax ax

- lorsqu'on se rapproche de i, ., vy augmente, ['effet étant particulie-
rement visible pour Omax = 50 degrés ; cela correspond au fait que |'épaisseur
de la zone intermédiaire, ol la propagation de l'onde est possible, est de plus

en plus faible ; le trajet optique est alors plus court, et I'onde moins atténuée.

1l est remarquable de constater que la présence d'une atlténuation dans
la propagation de l’onde; ni trop forte, ni trop faible, "pévele” le profil de
désorientation, ou, ce qui revient au méme, le gradient d'indice effectif du
milieu. On peut donc tester la validité du modale décrivant ce profil en comparant
" la courbe de réflectivité expérimentale et celle; toute théorique, obtenue en

injectant ce modele dans le calcul.

D'une maniére plus générale, il est intéressant de remonter au profil
théorique a partir d'une courbe expérimentale ; le probléme peut malheureusement
comporter plusieurs solutfons, car c'est un exemple typique de probléme inverse.
La méthode ne se révelera.donc utile que dans des cas sirhple_s, ou le nombre de
parameétres définissant le profil n'est pas trop élevé, comme par exemple

I'écoulement de Poiseuille décrit par la relation '(lIIJO.)

D'autre part, il nous a semblé instructif de comparer deux profils de

déformation voisins, afin de se rendre compte des limitations de la méthode.
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Figure 1Il 3 : Courbes théoriques de la réflectivité en fonction

de flincidence pour un écoulement de Poiseuille plan
(Gmaxlz 10 dearés) pour différentes valeurs du
coefficient d'atténuation X. ; parametres expérimentaux :

e = 1DO A n, = 1,9 n, =1,5; ng = 1,‘.7 :

t.0 [ Réflectivité

1
&=
y

>
1

10

1L - | . ‘, L | _
0.0 ahaas AAJW}AAWNM il H(]\M{W e

55.00 56.00 57,00 58. 00 59,00 60.00 61.00 62.00 63.00 6U. 00

Incidence



Fioure 11 4 : Courbes théorigues de la réflectivité en fonction - -

. de l'incidence pour un écoulement de Poiseuille plan
(Gmax = 30 decrés) pour différentes valeurs du
coefficient d'atténuation x; parameétres expérimentaux

e =106A; n.=1,9; n_=1,5;n_ =1,7
i o e

i Réflectivité

Jlan 'WA‘VMW%.“H Ihf qumtﬁm 1 J 1 | e

56.00 57,00 58.00 59,00 50.00 61.00 £2.00 63,00 64.0

Incidence
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.0

5 : Courbes théoriques de la réflectivité en fonction

Fioure 111 5
de llincidence pour un écoulement de Poiseuille plan
(Gmax = 50 deorés) pour différentes valeurs du

coefficient d'atténuation ) ; parameétres expérimentaux

5 - . . = . - . -
e 1002 ; n, 1,9 ; n, 1,5 ; Ne 1,7

Réflectivité

- ! 1 ) ‘ 1
61.00 62.00 - 63.00

.ngLu&ﬂﬂjh“l

56.00 i“‘"“ oc

Incidence

fe

N
614. 00
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C'est ainsi que nous avons choisi le profil défini par la relation (111.10) et un

profil sinusoidal de la forme :

0 () = o__ sin(m?) . ' €111.13)

0 ()

0_(2)

- Nous avons résumé dans le tableau suivant les valeurs de l'angle 0 et

. iy P T Y

de la pente O' pour quelques valeurs particulieres de la coordonnée réduite z
et pour les deux profils étudiés ; on observe que les différences sont surtout

sensibles prés des maxima de © et O_, et que le gradient de désorientation est

s I
plus faible dans le cas sinusoidal au voisinage des interfaces (z = + 1).

7 0 1/4 1/2 1/ V3 3/4 1
n, .
G)(z)/emax 0 0,61 0,97 0 0,85 0
n,
@S(Z.)/emax 0 0,71 1 | 0,97 0,71 _o_
o' (2) /o 2,60 2,11 0,65 0 £1,79 | - 5,20
max
n,
} . - - —
o (le, 3,14 2,22 0 0,76 2,22 3,14
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Figure Il 6 : Courbes théoricques de la réflectivité en

fonction de l'incidence pour différentes valeurs du coefficient

d'atténuation  ; profil de 'déformation' du directeur de la forme :

P 3V/3%, 02
G) T G)max 2 z(z 1)
: '(emax = 30 degrés)

.0 _Réflectivité

q\/\/\/\m Ty =10

\pe

Incidence

60.00 60.50 Gll.OD " 61.50 62.00 821.50 653.00 63.50 64.00 -

64.50
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Fioure 111 7 : Courbes théoriqués de la réflectivité en

fonction de l'incidence pour différentes valeurs du coefficient

d'atténuation y; profil de déformation du directeur de la forme :
. | 0=0_ sin(r 2)
= O ax SNl 2

(emax

X
= 30 degrés)

Réflectivité

\
—
N
AN—
N —
T\

61.50 62.00 62.50 63.00 £3.50 4. 00

Incidence

hy .50



L'allure du coefficient de réflexion en fonction de I'angle d'incidence
obtenu dans les deux cas montre bien que la position angulaire des minima et
des maxima d'intensité dépend du profil de désorientation (fioures 111 6 et I11 7).
Le nombre, la position et I'écartement des franges sont autant de paramétres

qui traduisent la forme du profil analysé.

Il nous reste maintenant & aborder la partie expérimentale de ce travail,
ol nous montrerons que les courbes expérimentales sont en conformité avec les
courbes théoriques, testant ainsi la validité du modeéle proposé pour la déformation

du directeur lors d'un écoulement de Poiseuille plan.

1 C - REALISATION EXPERIMENTALE

I1I C 1 - Dispositif hydrodynamique et réalisation de la cellule d'écoulemen

La cellule de Poiseuille est constituée d'un prisme a réflexion totale et
d'une lame, taillés dans un verre de haut indice >(SCHOTT LaSFN 18}, et séparés
par des fils de tungstene calibrés qui délimitent la largeur de la cellule (figure
[11 8). Les surfaces optiques ont une planéité de A/10 et une r'uéjosité moyenine
tres faible, voisine de 7 /ci {304}, Elles ont été traitées a I'aide d'une solution
de lécithine dans |'éthanol pur, assurant ainsi un ancrace homéotrope correct
et bien reproductible. L'ensemble est scellé par une colle époxy dont la résistance
aux attaques chimiques procure a la cellule une étanchéité durable. Une machine
& ultrasons a été utilisée pour creuser, a chaaue extrémité de la lame, un
réservoir. dont le volume est trés supérieur a celui de la cellule elle~-méme
(environ 10 fois) ; on délimite ainsi la loncaueur de la cellule L. Les dimensions
du réservoir ont été choisies de maniére a assurer un gradient de pression

constant pendant la durée des mesures.

Le cristal liquide utilisé est le 6CB (cf. chapitre 11} et le remplissage
de la cellule s'effectue en phase isotrope. lLa bonne orientation du nématique
se vérifie en observant les ficures conoscopiques de la lame anisotrope ainsi
formée (croix de Malte et anneaux concentriques) {305} . La conos.copieb permet
éoalement de vérifier que |'écoulement s'effectue symétriquement par rapport
au plan d.'ihcidence : dans le cas contraire, il apparait une dissymétrie dans la
figure conbscopique qui peut étre due 2 un léger coin d'épaisseur dont l'aréte

serait parallele a I'axe x'Ox.
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fils de tungsténe calibrés -

o / |
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le cristal liquide

K

ﬁgg

NN

/ Vi

direction de

/ / : / / Ifécdqiément
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Figure 1il 8 : Schéma de la cellule d'écoulement

(Ap représente llexcédent de préssion)/.
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Pour réaliser I'excédent de pression Ap qui favorise I'écoulement du
cristal liquide,"'nous avons mis en place un dispositif de régula{ion trés semblable
a celui utilisé par 1. Janossy, P. Pietanski et 'E. Guyon pour ['étude expérimentale
des instabilités dans les nématiques {306} ; nous ne décrirons pas ce dispositif,
qui est analysé en détail dans la thése de P. Pierancki {307} . Dans les
conditions de notre expérience, nous avons estimé l'incertitude sur la
mesure de Ah égale a 0,25 mm d'eau, cette mesure étant effectuée & I'aide

d'un manométre a tube incliné Birkholz.

La partie optique du dispositif expérimental comprenc-j tout d'abord un
laser 3 argon ionisé Spectra-Physics (modeéle 162-03}, travaillant a la longueur
dlonde A = 5145 ,g\ et suivant le mode TEM00 (puissance maximale : 5 mW) ; le
faisceau issu de ce laser a une structure gaussienne et sa divergence angulaire
est de 3 minutes d'arc. Afin de réduire cette divergence au niveau de
I'échantillon, il convient d'interposer une lentille convergente de focale convenable
entre le laser et le prisme {103} ; le waist objet, confondu avec le miroir plan
arriere de la cavité laser, et le waist image, situé au niveau de la cellule
d'écoulement, sont ainsi conjugués. Au niveau de ces waists, l'onde est
rigoureusement plane et sa polarisation parfaitement rectiligne ; en pratique,
et malgré I'inclinaison du faisceau incident sur la couche nématique, on peut
considérer que l'onde est quasi-plane et sa p“olarisation rectiligne sur tout
I'échantillon. La divergence résiduelle est ainsi inférieure a une minute d'arc.
Une lame demi-onde placée a . la sortie du laser sur le faisceau permet d'obtenir
la polarisation souhaitée (TE ou TM). Les mesures angulaires sont effeétuées a
l'aide d'un berceau goniométrique dont la précision absolue est d'une minute
d'arc. Liintensité réfléchie par la couche nématique est mesurée a 'aide d'une
PIN-photodiode UDT (modele 10 DP) dont le photocourant, préalablement ‘
amplifié, est converti en tension puis lu sur un voltmétre. La précision absolue
sur la mesure du coefficient de réflexion R(i) est, dans cette expérience, épale

a 0,01, sur toute la gamme s’étendant de 0 a 1.

Les mesures des indices de réfraction ordinaire et extraordinaire du

6CB ont été effectuées directement sur la cellule échantillon, en I'absence
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d'éco.ulement et suivant la méthode de I'angle d'incidence limite c Y la
. i . B h o
temperature ambiante (T = 20 + 0,5°C), nous avons obtenu pour ) = 5145 A ;

n, =1,544 £ 0,001 et n, =1,709 £ 0,001

Nous avons vérifié que ces valeurs étaient constantes pendant la
durée des mesures. Maloré les fluctuations de la température ambiante et
compte tenu de l'inertie thermique du systeme, on peut estimer que la variation

de la température du cristal liquide reste inférieure a 0,3°C

3

An/AT < 3.10 °/°C — An

A

10 pour AT ~ 0,3°C

Pour |la mesure de |'épaisseur de la couche, nous nous sommes placés
en polarisation TE ; le milieu anisotrope se comporte alors comme. un milieu
isotrope d'indice ng- Si I'on mesure le coefficient de réflexion quelques degrés

avant l'angle d'incidence limite i on observe des franges d'interférence dont

,QD’
le nombre et l'espacement angulaire dépendent de |'épaisseur de la couche. On

peut écrire pour chaque maximum d'intensité une relation de la forme

2n;ecosr =mhi + ¢ AM2T

ou m est un entier relatif, ¢ la phase a la réflexion qui dépend des réfractions

a chaque interface, et o I'ancle de réfraction dans la couche. Pour une épaisseur
d'une centaine de microns, les franges sont tré&s serrées mais il est possible de
les compter (au moins une vingtaine sont visibles). La variation angulaire étant
trés faible, on peut supposer ¢ constant ; si Nf désigne le nombre de frances

on obtient alors

N

= 2ni {cos r

A

- cos rN)

f

e
1

Pour la cellule correspondant a l'expérience décrite, nous avons obtenu

-
s

e = 97 i.1 pm
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couche de cristal liquide

’ \
// _ \
// \\
=" RS
S— -
laser berceau goniométrique _ photodiode

+ miroir plan

Il B - RESULTATS EXPERIMENTAUX ET DISCUSSION

Nous avons mesuré le coefficient de réflexion en intensité en fonction
de l'angle d'incidence pour différentes valeurs de l'excédent de pression Ah ;
les résultats expérimentaux apparaissent sur la figﬁre ItT 9 et pour quelques
valeurs de Ah (0,1 et 2 mm d'eau). On remarquera la précision avec laquelle

a pu étre déterminé im' puis iﬁe' pour Ah =1 mm d'eau :

i .
m

+

6201 + 1'

=+

; - g20221
'2,6 62 33,

1!

D'autre part, on observe qu'il n'apparait aucune modulation sur la
courbe de réflectivité lorsque A h =0 ; ceci est dii au fait que les franges, dont
I'existence est prouvée par les calculs théoriques (cf. figure I1l 3), sont trop

serrées pour étre visibles sur la courbe, l'épaisseur de la couche nématique

étant de 97 um, . P

Nous avons confronté ces résultats expérimentaux avec les calculs

théoriques effectués d'apres le modele de déformation décrit dans le premier
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chapitre. Dans notre exemple, la cote correspondant a la valeur maximale de
la déformation (emax) se trouve €tre égale a2 20,5 um. Pour A h =1 mm d'eau,

nous avons ainsi obtenu un excellent accord en prenant les valeurs suivantes

(figure Il 10) :

n_ =1,5442 ; vy =10
o o

n_ =1,7084 ; % = 107"
e e

e = 97 uym

ni =1,925
emax = 10, 3 dearés.

On remarquera que les intensités minimales R . _, R . . ... sont plus
: min1’ "min2 :
faibles en théorie qu'en pratique ; ceci est également un probléme de "résolution”

de franges, les conditions expérimentales ne permettant pas de séparer deux

points dont la distance angulaire serait inférieure a une minute d'arc,

Dans le cas présent, nous pouvons estimer l'incertitude sur la valeur

. NP o . - . . .
emax f:gale a 0,3 degrés : emax 10,3 + 0,3 degrés ; cette incertitude correspond

a une variation d'indice éffectif de 3.10"‘Ll et a une variation de l'ancgle d'incidence
de deux minutes d'arc. Ces valeurs sont en mesure de rendre compte de la
précision de la méthode utilisée pour analyser optiquement la distorsion du

directeur induite par un écoulement de Poiseuille.

La conformité entre les résultats théoriques et expérimentaux concernant
la position angulaire des franges observées prouve la validité du modéle proposé ;

un profil sinusoidal bien que trés voisin, ne saurait convenir, comme nous I'avons

montré dans le paragraphe I B.

Nous avons pu ainsi déterminer la variation emax en fonction de

I'excédent de pression Ah ; les résultats sont résumés dans le tableau ci-

dessous et sur la figure 111 11

Ah(mm H,0) 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5

0,0y (dearés)|7,1 £0,4 14,4 £0,3]19,3+ 0,2)26,6%0,2 33,9 +0,2[41,1 +0,2|47,8 + 0,2




Figure 111 10 : Courbe théorique pour -9 -
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Figure .11 1 Représentation de la désorientation maximale

Omax"enffonction de l'excédent de pression Ah (donnée expérimentale)

Ah(mmHZO)
o

4 -

40°  50° Omax

0 10° 2¢° 30



La valeur de 0 nax obtenue dans cette seconde expérience est
différente de celle trouvée précédemment (10,3 dearés) ; ceci provient de

I'imprécision sur la mesure de A h, ainsi que d'une différence de température
entre les deux expériences (influence sur les parametres hydrodynamiques]).

D'autre part, |'hypotheése de linéarité entre Ah et Omax (relation 111,12)
est correcte dans le domaine considéré (emax < 50 dearés), et les résultats

expérimentaux obtenus prouvent la validité du modele hydrodynamique exposé

au premier chapitre ; il ne semble pas qu'il y ait, comme on aurait pu le craindre,
de variation importante de la viscosité effective n . Une expérience permettant

de mesurer les vizcosités effectives Mh et N du cristal liquide utilisé pourrait
corroborer une telle hypothése. Il est par ailleurs possible de déterminer le
rapport |OL2/T]C | & partir de la pente de la droite tracée sur la figure i1l 11, On

obtient ainsi :

lazlnclz 1,23 ¢ 0,07

Lorsqu'on augmente A h, le modele n'est plus valable, comme le montrent les
résultats d'une troisieme expérience ol nous avons atteint un excédent de

pression de 20 mm d'eau :

A h(mm qu) 2,5 5 7,5 10 12,5 15 17,5 20

0 __(degrés) | 35,3 64,5 | 71 73,9| 75,6 | 77,9 | 78,1 78,7
maxXx X

.'Nous pouvons néanmoins, au dela d'u_ne limite critique Ahc N Bmm dfeau,
mesurer l'angle maximal de déformation et ceci, méme si le profil de déformation
C] (%’) n'est pas connu de maniére exacte. Nous mettons ainsi en évidence une
valeur maximale de emax voisine de 79 deorés ; ceci est tout a fait conforme a
la théorie hydrodynamique qui postule I'annulation du couple visqueux pour une

valeur de 0 satisfaisant la relation (cf. relation I11.5) :

t92® = 012/0‘L3‘ .

On peut donc en déduire une valeur approchée du rapport [a2/ a3)

e )

. =79,0 £0,5 decrés —>» o,/o., =26,5+2,5
max “maximal - < 273
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Cet angle maximal a été mesuré pour la premijére fois par C. Gahwiller
sur le M.B.B.A., et il a été trouvé que le rapport (0L2/a3) dépendait fortement
de la température {308}. '

Jusqu'a maintenant, nous n'avons pas tenu compte des effets de
surface et nous avons toujours suppdsé des conditions d'ancrage fort. En fait,
des disinclinaisons peuvent se produire en surface et modifier le profil de
désorientation pendant l'écoulement ; le phénoméne étant trés localisé, il nous
a semblé raisonnable de le néaliger (la qualité de |'ancrage est, a ce point de
vue, déterminant : un traitement de surface engendrera d'autant moins de

défauts qu'il a été correctement effectué}.

Pour ce qui est des conditions d'ancrage, les désorientations au
voisinage de la'surface restent tras faibles : lorsque ® _ = 60 degrés, un
calcul simple donne un gradient angulaire do/dz d'environ 6 dearés/um en
surface ; cette valeur faible est a comparer aux gradients que l'on obtient
lorsqu'on applique un champ électrique en transition de Freedericksz et qui
peuvent étre de 10 2 100 fois plus élevés, nous aurons l'occasioh d'en parler
plus longuement dans le chapitre V. Dans ces conditions et pcur un ancraqe
supposé fort, il n'y a pas lieu de tenir compte d'une énergie d'ancrage finie dans

le calcu! du profil de désorientation.

L'étude que nous avons menée sur l'écoulement de Poiseuille plan d'un
cristal liquide en phase nématique a montré l'.originalité, mais aussi les limitations
de notre méthode : purement optique et ne nécessitant pas un appareillage
expérimental trés lourd, elle permet de vérifier optiquement la forme théorique
du profil d'indice d'un matériau anisotrope et uniaxe, l'orientation de l'axe |
6ptique variant dans le plan d'incidence {309}. Son extension aux fnilieﬁx_isotropes
et inhomogénes, dont le aradientd'indice est perpehdiculaire a l'interface, se
fait tout naturellement. La présence nécessaire d'une atténuation dans la
propagation de l'onde électromagnétique, 5si elle peut para’ftre artificielle et non
conforme a l'optique traditionnelle, se révélera intéressante dans I'étude en couche
mince de matériaux nouveaux et optiquement moins "propres" : milieux biologiques,
polymeres, liquides organiques complexes, ... Contrairement aux autres méthodes
optiques qui intégrent le profil de déformation sur l’enéemb/e de /’échanti//oqj,
notre méthode permet de sonder le milieu plan par p/dn, a différenfs niveaux,

gréce aux propriétés des ondes éléctromagnétiques en réflexion totale.
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Comme nous I'avons annoncé dans le premier chapitre, nous allons
maintenant aborder une autre méthode qui utilise I'excitation optique des
plasmons de surface ; parfois complémentaire de la précédente, elle peut nous
permettre de déterminer I'énergie d'ancrage d'un cristal liquide nématique
sur un substrat, la mesure d'une telle énergie restant a ce jour trés

problématique.
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CHAPITRE IV

LA MESURE DES ENERGIES D'ANCRAGE

IV A - ANCRAGE OBLIQUE FAIBLE

Le but de l'expérience est de mesurer I'énercie d'ancrage d'un nématique
sur un substrat de SiOX déposé sur du verre, dans le cas ou les conditions
d'évaporation induisent un ancrage oblique (o ~ 30°). Pour ce faire, nous avons -
réalisé un coin de cristal liquide suivant le schéma ci-dessous. En |'absence de
contraintes extérieures, I'équilibre statique du milieu résulte de la compétition
entre les forces élastiques et les forces d'ancrage en surface. On peut ainsi
montrer ‘que l'orientation du directeur aux interfaces dépend de l'épaisseur de
I'échantillon. Une mesure précise de cette orientation par la méthode optique

décrite au premier chapitre (§ | A 1 b) permet une bonne évaluation de

['énergie d'ancrage {401}.

o r ,ZL/M[Z%[%WZMM @ ! f\gl

N

Lpa

r/ / // /
/"l/ ///// e = e(x)

//‘//////// | -/
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Considérons donc la géométrie ci-dessus ; les caractéristiques des

ancrages étudiés peuvent se résumer dans le tableau suivant :

axe facile orientation réelle| type d'ancrage
interface(1) z = z1' a 10 o300 0L1 ' oblique
i = - o .
interface(2) z = z, 0L20 = 90 o, homéotrope

Cherchons maintenant le profil de désorientation dans l'échantillon,

a(z). La densité d'énergie libre (relation t1.3) s'écrit

m
i

%2K1(div 72+ KA rot 3)22
Soit :

2 (V. 1)

1 2 . 2 da
_Fd _7,“_(1(:05 o +K3sm a) (EE

L'absence de torsion dans I'échantillon supprime le terme en K'2 et le directeur
reste toujours dans le plan xOz. Nous supposerons aussi l'approximation a une

constante : K1 = K3 = K, ce qui conduit a l'expression simplifiée :

F =1 Kwe? (1V.2)

d

N[ =

La minimisation de I'énergie libre conduit 3 une équation d’Euler-

Lagrange qui est en fait I'équation de Laplace :

(vV2a) = 0 (1V.3)

La résolution de cette égquation est triviale car a ne dépend que de z ;

elle conduit a une distorsion de type linéaire caractérisée par un coefficient a :

- /
o =az+a, (1v.4)

Ecrivons maintenant |'équilibre des forces qui agissent au niveau des
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molécules a llinterface ;

dw; [da]
= k|9 G=1,2) (IV.5)
dai Z =2

olu Wsi est I'éneroie de surface définie au second chapitre par la relation (11.10)

) | _ _ _
.=W.sin” (0. - a. IV.6
Ws: i ( i 10) _ . ( )
w. étant l'énergie d'ancrage associée au cristal liquide en contact avec le
substrat au niveau de l'interface i. Pour des variations de l'orientation du

directeur faibles par rapport a l'orientation d'équilibre, nous aurons donc :

"Ka =2 W, sin(a, - o) cos(VOLi -a ) - (le7)

a2 Wi (Ol,i - aio')

Cette expression conduit a la détermination des énergies d'ancrage suivant la

formule :

Ka

wi = 2io¢i - o ) . - (1v.8)

(¢)

~Pour obtenir le coefficient a, et compte tenu de I'hypothése précédente

(faibles désorientations au niveau de l'interface), il suffit d'écrire :

ol e représente ['épaisseur de I'échantillon. Notons que I'existence d'un faible
coin fait dépendre cette épaisseur de la coordonnée x», comme le montre le

schéma précédent. Nous obtenons finalement :

KAa
Wi '\»——————”e(ai ST : P _ (IV.9)

Prenons typiquement : K = 10—6 dynes, e = 50 um ; si I'ancrage esf

oblique sur la premiere interface (o,, = 30°) et homéotrope sur la seconde

10
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(a20'= 90°), nous aurons Ao = 60°, ce qui donne

Wi(OLi - aio) ~ 0,006 dearés x erg/cm2

Si 'ancrage est fort (Wi Nl erg/cmz),'la détection sera difficile par
les méthodes optiques suggérées dans le premier chapitre (mesure de
I'orientation du directeur en surface par la méthode de I'angle d'incidence

limite {104} ) :

- l. ‘
0“0, v 0.4
Par contre, si l'ancrage est faible (Wi n 10_3 erg/cmz), la variation
de l‘or’ientation. en surface est sensible, tout en restant dans les limites de

I'hypothése faite précédemment :

‘o, - o.. v 6°
%7 %o
Cette méthode n'est donc valable que pour la détermination des
ancrages moyens ou faibles. Supposons maintenant que l'épaisseur de |'échantil-
lon varie lentement (un moyen commode d'y parvenir est de créer un léger coin
de cristal liquide) ; l'orientation en surface va également varier et nous

obtiendrons, pour 2 valeurs de |'épaisseur :

! KAo
oy xq) %10 Telx ) W,

it

d (x.) = a +' KAo
172 10 2e(x2i W1

Soit finalement :

_ KAa 1 11 '
W, =3 Qtl('xz) - 0L1(x1) 3 e(xzf e(xl)' (1v.10)
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La connaissance de %0 n'est pas nécessaire pour calculer W_ ; les
seules approximations sont donc l'approximation a une constante (K‘I = K3)
et celle concernant Ao (d'autant plus.valable que les désorientations en surface

restent faibles).

Dans les paragraphes suivants, nous montrerons que l'expérience
peut étre réalisée simplement en formant un coin de cristal liquide compris
entre une lame de verre et un prisme a réflexion totale ; l'interprétation des
courbes de réflectivité en fonction de I'anale d'incidence, a partir des résultats
théoriques obtenus dans le premier chapitre, nous conduira a une mesure
précise des désorientations en surface, mesure essentielle pour la détermination

de I'énergie d'ancrage.

Le disbééitif expérimenta] optique est trés voisin de celui utilisé dans
I'expérience de l'écoulement de Poiseuille, comme le montre la figure ci-dessous.
Le faisceéu lumineux issu d'un laser Hélium-Néon Spectra Physics, travaiilant
a la longueur d'onde A = 6328 Z et suivant le mode TEMOO (puissance maximale
6 mW), subit un filtrage spatial avant d'étre collimaté, puis renvoyé sur le
prisme échantillon a l'aide d'un miroir solidaire d'un berceau goniométrique de
E pfécision. La divergence du faisceau au niveau de |'échantillon est réduite a
1 minute d'arc et la taille du faisceau est voisine de 1 mm. En se placant en
polarisation TM par une rotation convenable de la lame demi-onde, on peut
mesurer le coefficient de réfiexion en intensité en fonction de l'angle
d'incidence, R = f(i), sur la couche de cristal liquide et en différents points de

I'échantillon.

La réalisation de la cellule de cristal liquide comprend tout d'abord

le traitement des deux surfaces en contact avec le nématique :

.

- la lame supérieure : c'est une lame a faces planes mais non paralleles
afin d'éviter les réflexions parasites nuisibles & une mesure correcte du
coefficient de réflexion sur la couche ; de haute qualité optique, cette lame a
été traitée a l'aide d'un surfactant, ie DMOAP (cf. § 1 B 3.a), qui lui assure
un ancrage homéotrope et trés reproductible des melécules de cristal liquide

a son contact {231}. Aprés un nettoyage trés soioneux, l'échantillon est trempé
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prisme a réflexion

totale

laser hélium-néon A d'aphr]agme

berceau goniométrique et miroir plan

1
~ lame demi-onde
épuration et
collimation du faisceau

dans une solution de DMOAP a 10_3 en volume dans un mélange'.1/1 d'éthanol
et de méthanol purs p.e.ndant-une dizaine de minutes, puis étuvée 3 110 °C en
atmospheére inerte (azote), cette derniére étape assurant la polymérisation des
molécules du surfactant; L'ancrace obtenu est fort { 246}, ce dui signifié oue
I'orientation en surface du directeur sera peu affectée par les distorsions en

volume,

- le prisme a réflexion totale : tailié dans un verre de haut indice
{Schott La_SFN 18 ; n, = 1,9074 @ ) =6328 X], ce prisme est de haute qualité
optique, aussi bien au niveau de la planéité des surfaces que de la qualité
du poli (trés faible rugosité). Sur la.plus grande face du prisme a été déposée
une couche de SiOx,' de structure microscopique complexe, suivant la méthode
de la double évaporation {223, 402, 403} : un premier film est évaporé en
’ incidence: oblique (n 70°).et le second en jncidence rasante (v 85°) perpendi-
culairement au premier, |'épaisseur de |'ensemble atteignant 350 :gs. Un tel
- dépdt produit un ancrace oblique, homogeéne et reproductible, |'orientation
du directeur en surface étant proche de 30° (cette orientation dépend en fait
du cristal liquide Qtilisé, comme I'a montré J.H. Morrissy, W.A. Crossland’ et
. B. Needham {418}). | |



_Les pidces optigues que nous venons de décrire sont séparées par
deux cales en téflon d'épaisseurs différentes en vue de former un léger coin
dont l'aréte est perpendicuiaire au plan d'incidence ; 'angle du digdre ainsi

formé est de 18' d'arc.

Le cristal liquide utilisé est le 6CB et les mesures sont effectuédes
a la température ambiante (T = 18,0 = 0,2°C). A cette température et pour la
o ‘
longueur d'onde A = 6328 A, les indices de réfraction ordinaire et extraordi-

naire ont pour valeurs :

n_ =1,531 + 0,001 . n =1,691 + 0,001
o : e : : :

Nous avons mesuré le coefficient de réflexion en intensité en fonction
de I'angle d'incidence pour des valeurs de |'épaisseur s'échelonnant entre .28
et 58 um ; les résultats expérimentaux sont donnés sur la figure IV 1 ainsi

que dans le tableau suivant :

gradient d'indice : oradient de
épaisseur a 1/e o, effectif ‘ désorientaticn
(Lm) (um ™) (degrés) - dngge/dz | du/flr
(um=1) | (um )
28 * 3 0,0357 32,3 £0,3 0,0040 12!
38 + 3 0,0263 31,1 20,3 0,0030 9!
48 + 3 0,0208 30,3 0,3 0,0025 7,5
58 + 3 0,0172 29,6 +0,3 0,0021 : A - 6!

Pour calculer l'angle d'orientation en surface a4, NOus avons choisi la
valeur de l'incidence correspondant a2 R = 0,85. Notre choix a été quidé par les
résultats théoriques obtenus en calculant le coefficient de réflexion sur un
milieu anisotrope et inhomoogne par la-méthode décrite dans le paragraphe 1A.
En fait, le quasi-parallélisme des courbes de la figure IV 1 montre que 0,85 n'est
pas une valeur critique : 0,80 ou 0,90 conviendrait aussi bien, car la grandeﬂxr
importante pour la détermination de I'énergie dfancrage est (oz1 {x’z} -a 1 {x1} 7,
qui est un écart angulaire caractéristique de la désorientation. La mesure est

donc différentielle.
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Réflectivité

A

) - e
* 55°30' .o Bg° . Incidence

Figure 1V 1 : Réflectivité en f_onc'tion de;l‘ahgle d'incidence pour .

différentes valeurs de ['épaisseur de I'échantillon.’
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De plus, nous sommes dans le cas prévu au premier chapitre (§ | A 2¢)
ouda/dz >0 et dheff/dz > 0 (cas I). Le gradient d'indice étant faible comme
le montre le tableau ci-dessus, on peut considérer que le milieu est homogeéne
sur la longueur de pénétration de l'onde évanescente, c.a.d. quelques milliers
d'angstréms, et que la courbe de réflectivité sefa peu affectée par la distorsion
~u milieu. Les seules difficultés dans l'interprétation des courbes proviennent
de l'atténivation de I'onde qui se propage dans la couche de cristal liquide
(existence du coefficient ¥ - cf. chapitre 111) et de la présence d'une couche
de SiO , probablement inhomogéne et Iacunalre. Il en résulte un arondissement
de la courbe de réflectivité au voisinage de I'angle d'incidence limite, ceci ne

nuisant pas a la mesure précise de I'énergie d'ancrage.

Notons que la variation de o, est linéaire en 1/e, confirmant ainsi la
validité de notre .méthode ; par extrapola'tion de la droite de réaression obtenue
a partir des résultats expérimentaux, nous avons accés a l'angle d'orlentatlon

en surface en l'absence de toute distorsion (figure 1V 2) :

0L10'. =27,2 'i 0,3°

La désorientation maximale est ainsi de 5,1°, ce qui confirme I'hypothese
faite dans le premier paragraphe : (aw - al) << 1. Nous pouvons écrire, compte

tenu de cette variation :

Ao =60 + 3°

- \ - o ’
OLJ (’xz) o, (x1). 2,7+0,6
e,(xz) = 58 um

e(xl) = 28 pm

En prenant : K = 10--6 dynes, on obtient le résultat final :

W, =(2,1 £0,8)x 10‘_3 erg/cm2

Ce résultat est bien en accord avec I'hy-pothésé’/d'un ancrage oblique

faible faite dans la partie théorique de ce travail.
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1/le (umq)-_ ;

0,035

0,030

0,025

0,020

0,015

0,010

0,005

4

¥ Cip = 27,2 + 0,3 dearés
} B } i : 1 | 3 - 1 3 —
27 28 29 30 31 - 32 33

o {dearés)

Figure IV 2 : Variations de l'angle d'orientation en surface (0L1)

en fonction de l'inverse de ‘l'épaisséu.r de I'échantillon (1/e).



~ 107 -

-

A titre de vérification, nous avons effectué une expérience similaire
dans laquelle la lame et le prisme ont subi le méme traitement de surface,
produisant un ancrage oblique (aw =0y ~ 30°) : dans ces conditions, nous
n'avons pas observé de variation notable de o4 en fonction de e ; ceci prouve
que les résultats expérimentaux ne peuvent s'expliquer par une anisotropie

dans I'évaporation du SiOx, qui induirait une variation locale de Oy

-~ .. Il nous a semblé, d'autre part, intéressant de réaliser la méme
expérience en échangeant les interfaces (1) et (2) ; nous avons ainsi vérifié
que l'ancrage homéotrope induit par la couche d'organosilane était fort, aucune

variation de l'orientation du directeur en surface n'ayant pu étre détectée.

Comme nous I'avons souliané dans le second chapitre, la mesure
‘de I'énergie d'ancrage est trés délicate ; I'ordre de grandeur de I'énergie
que nous avons-trouvée est réaliste et conforme aux mesures effeétuées par
d'autres procédés, bien qu'aucune de ces mesures n'ait été, jusqu'a ce jour,
réalisée sur un ancrage oblique. La méthode 'qUe nous proposons présente.
llintérét de ne pas intégrer les distorsions en volume et de donner une valeur
précise de I'orientation du directeur sur quelques milliers d'angastroms au
voisinage de Il'interface. Il serait néanmoins souhaitable, poUr conclure sur le
plan de la physique, ou plut6t de la physico-chimie de I'ancrage, que d'autres
expériences systématiques soient menées a partir de cette méthode, incluant
aussi bien les variations des conditions d'évaporation que le changerﬁent éventuel

de cristal liquide ou l'influence de la température.
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vprOdui}e dans n'importe quel plan contenant la normale & I'échantillon, créant
ainsi des déféuts de structure appelés "ombilics® {405} . Pour cette raison, nous -
avons choisi la aéométrie planaire pour laquelle la désorientation s'effectue dans
un plan bien déterminé, Notoné que 'Ia méthode pourra également s'appliquer aux
ancrdges homéotropes forts, a condition d'utiliser un champ m'agnéiique de forte
intensité. ' A

Considérons donc une couche de cristal liquide en phase nématiqu’e
d‘épalsseur e comprlse entre 2 lames de verre revétues d'électrodes transpa-

rentes et traltées de facon a induire une orientation planalre des mo!ecules

" Nous supposerons que le directeur reste dans le plan x0z ; le milieu est’

caractérisé par deux de ses constantes élas’(ique}s,"K1 et"K3 (la constante K?_"
comme dans l'expérience précédente, ne jouant ici aucun réle}, par.ses deux .
constantes diélectriques, ey et e, (Ae= €y~ €, > 0), et par le profil_~de '
déformation a(z). Nous y ajouterons I'énerpie d'ancrage des molécules aux
parois, W, qui donne lieu 2 une énergié de surface introduite phénoménolo-

2

giguement sous la forme : W(a) =W sin®a  (cf. relation 11.10 et chapitre 11).

-

7

| | s
el2 . . IA"‘\G'P

s

7
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Le systéme est parfaitement symétrique par rapport au plan médian
(z =el/2) et la déformation maximale, o, Se produit dans ce plan, ol

I'influence des parois se fait le moins sentir.

Le calcul exact et complet du profil de déformation est donné dans
I'annexe Al ; dans le cas le plus général, les solutions sont compliquées car
elles font intervenir des intéorales elliptiques sous une forme peu pratique.

On obtient ainsi un ensemble de relations qui permettent la résolution mtearale

du probleme :

a

: ' 1/2
*V =2V (1 +ysin’a )”2/{ . ”*5;'”0‘) g T e OV.IT)
L (sin ap, = sin a) (1 ty sin OL) .
o .
o .
5 (1.+€ sin’q ..)_{‘s:infz_am__-_sin‘z_ o) V2 :
*sing_cosg_==a ; - ° 5 o é o ,o) . (IV.12)
o o m (1 +Y sin o ) : m’° O . R
. o
* 22 o og) | - - (1V.13)
S a ' ’ _
e (1 +vysin ) (1 + sm ) /2. S '
*a, o) = ; ysin’ Esin’y g dao C(IV.18)
: ’ (sm - sin a)' '
o % _ '

Dans ces expressions, nous avons utilisé les notations suivantes :

' = tension appliquée aux bornes de la cellule-

tension de seuil ='n{ll'1rK1/Aé ”-2,

1l

o
a,= désorientation en surface (z =o0)

Ol.m = désorientation maximale (z =e/2) °

a = parametre d'ancrage = (7 K1/We) '

Y=[€//‘€_L)/E_L ‘

£ =(K3-K1)'/K1 P
A ce niveau, différentes apprbxima'tiohs péuvent étre faites en fonction

de I'expérlence réalisée et des valeurs prises par les parametres du systéme. En

ancrage mfmgment fort, o, =0cara=0 (W) ; on retrouve alors les résultat
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obtenus par H. J. Deuling {406}. Si l'on suppose Y Klet & <1
dans le cas d'un ancrage fini,

, mais
on retrouve ['analyse faite par J. Nehring
{407}, mais qui n'est malheureusement suivie d'aucun résultat expérimental.
Notons que la premiére étude expérimentale de ce genre a été réalisée par
A. Rapini {243} en champ magnétique. _ N
Dans l'expérience décrite ici, /'ancrage est supposé¢ fort, ce qui
signifie que les tensions appliquées devront étre importantes pour provoquer
une variation sensible et détectable de I'orientation du directeur en surface.
Dans ces conditions, et en se rapportant aux résultats connus en ancrage
infiniment fort, on pourfa supposer que o, est trés voisin de T7/2 (pour
V/Vo = 5, o > 89,9 degrés).
I'expression (IV.12) se simplifie pour donner :

s 1/2 2
€q lﬂ-ysin_ao

av=2¢— ———T—'

4 1 + Esin o,

Comme on I'a montré dans ['annexe A 4,

1/2

sing, (1V.15)

ou v est la tension réduite : v = V/Vo‘

Cette relation est trés utile car elle relie directement la désorientation
en surface (a ) et le paramétre d’ancr'age (a). Le tableau suivant mdlque les
valeurs du coefﬁcnent sans dimension av en fonction de o or Pour les valeurs

des paramétres qui correspondent au cristal liquide utilisé dans I'experlence
(E7 - référence {256} ) :

_ = an -7 = o “7 e,
ey = 19,7 ; €_.L 5,3 K1 =10,7x 10 " dynes ; K3 =20,7x 10 * dynes
Y =2,72 ; £ =0,935
o (degrés) 5 10 15 20 25 30
av 0,091 0,185 0,283 ‘ 0,387 0,495 0,605
- Pour fixer un ordre de grandeur, prenons : K & 10.—5 dynes, e =10 urﬁ,

W =01 erg/cmz. Si I'on souhaite obtenir une désorientation angulaire de 10
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decrés en surface, la tension réduite devra étre égale @ : v = 6 (a =0,03).

Un autre parameétre intéressant est le agradient de déformation

angulaire a l'origine :

a! = [da/dz] :
o z =0

I nous renseigne en effet sur le gradient. d'indice effectif du milieu
(cf. chapitre 1) et conditionne sa modélisation optique. Sa valeur nous est
donnée par la relation (6) de l'annexe Al :
W sin2a 7 sin2a
o )

o '0: 3 = 3 (1V .1 6_) '
K1(1 + £ sin ao) - ae (1 +¢ sin‘.a‘o) '

Le tableau ci-dessous indique les résultats du calcul effectue pour |
différentes valeurs de 0y, €n prenant : W = 0,1 (_ar'g/cm2 ; K1 = 10 dynes
£ =0,935, '

a 0(degr‘és) ' 0 5 10 15 20 25 30

o
OL'o(degréS/1000 A) 0 . 9,9 19,1 27,0 33,2 37,6 | 40,2

Les courbes de la figure IV 3 représentent les variations théoriques
de OLO et ol'o en fonction de v pour deux valeur;s assez voisines de |'éneraie
d'ancrage (0,1 et 0,2 erg/cmz) Pour v < 5, les hypothéses faites ci-dessus
ne sont plus valables (Ot # T/2). Notons enf|n qu 'il existe une valeur de v

au dela de laquelle I'ensemble de la cellule est homeotrope (0‘ = am = T/2) et

qui est donnée par la relation =

Vo av.i7ny
a(1 +£) 172 e
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a=20,030.
(W =0,1 grg/cmzl

a=20,05
(W=0o0,2 erg/cmz)

. e\ . !' . ] .
. Figure IV 3 :-Variations théoriques de v, eto' en fonction

du champ réduit v pour quelqgues valeurs du parameétre d'ancrage a.
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Pour un ancrage infiniment fort (a = 0), on obtient les valeurs

suivantes :
aq =90
A 1/2 .
oc'o— ?(e///eJ_] (1vV.18)

En conclusion de cette étude théorique, nous dirons qu'il est possible,
connaissant Oy de mesurer I'énergie d'ancrage W & partir de la relation (1V.15) ;
la détermination simultanée du aradient de déformation a l'origine, q_'o, sera une

vérification supplémentaire de la validité du modele proposé.

IV B 2 a - Introduction : difficultés posées par la couche d'éncr’age' '

intermédiaire.

' Une étude préliminaire nous a permis de déterminer les paramétres
optiques d'une couche de SiOX évaporée sur un substrat d'or (parépraphe | B 4),
Bien que des difficultés d'interprétation subsistent quant & la nature microsco-
pique de ce dépé6t, notamment en ce qui concerne la présence de lacunes d_ané
la couche et I'importance de sa rugosité, il est apparu clairement que I'on
pouvait traduire les résultats expérimentaux obtenus en terme "d'indice effectif,
caractérisant ainsi une couche 'optiql;lefnent é'(q:‘,livalenteé la couche réelle. De
cette maniére, nous avons associé a ce dépot -de 380 :?\ ‘d'épaisseur (évaporation
de monoxyde de silicium sous une incidence de 65° par rapport a la normale

a I'échantillon), un indice complexe effectif de valeur :

e =1,291 10,007

Comme nous l'avons souliané précédemment, la couche .de SiOx obtenue
par évaporation thermique est fragile et chimiquement instable ; elle est
sensible aux traces de vapeur d'eau qui existent dans I'air ambiant, du fait de

sa trés arande porosité. L'évolution de sa structure au cours du temps est un
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phénoméne physico-chimique relativement complexe { 408, 409} ; vraisemblable-

ment trés rapide au cours des premiers instants qui suivent la mise a 'air

libre de I'échantillon, cette évolution se poursuit lentement comme le montre

I'expérience suivante : nous avons suivi la modification au cours du temps

de la courbe'de réflectivité associée au syst‘eme"{prism'e/or]SiO Jair} sur un

échantillon soigneusement conservé I'abri de la ‘poussiere et de I'humidité.

Le tableau suivant traduit cette evolutlon qu'il nous est actuellement

impossible d'interpréter en l'absence de données physico-chimiques preciées '

et d'études systématiques effectuées dans des conditions différentes mais

reproductibles : variation de |'épaisseur, de |angle d'évaporation, ...

En pratique, on a méme pu constater que des couches laissées trop Iongtemps '
a l'air libre n'étaient plus & méme d'orienter convenablement un cristal liauide

en phase nématique, ce qui montre a l'évidence une évolution u‘reverszble de la.

- structure superficielle du. dépot. de. S_/Ox._

temps écoulé i R. Al
P p I b 5
1 jour 36°10" . 0,03 1°47!
5 jours - 36°15 0,03 -1°50"
2 mois 36937 0,04 2°1¢!
5 mois 36°40" 0,04 208!

Ces derniéres mesures, si elles rendent compte de la sensibilité de la |
méthode qui utilise l'excitation optique de plasmons de surface, doivent écalement
nous inciter a étre prudent dans l'interprétation des résultats expérimentaux ;
matériau poreux et fragile, le SiOx Brésente une inhomogénéité de structure qui
permet d'orienter les molécules d'un cristal liquide en phase nématique parallele-
ment au substrat. L'anisotropie optique que nous n'avons pas décelée' a été
effectwement mise en évidence, de maniére quahtatlve pour des épaisseurs
supérieures a 3000 A {409}

Tout ceci nous conduit & penser que;' lorsque le cristal liquide est.mis
au contact du SiOX, les propriétés _optiq_Llés de la couche d'ancrage intermédiaire
peuvent étre modifiées de maniére importante. Autrement dit, le modéle utilisé
pour décrire cette couche au contact de l'air n'est plus valable ; on obtiendra -

un indice-gﬂffectif, différent, se rapprochaht_ de l'indice moyen du cristal quuide,~
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en raison du "remplissage" de la couche par les molécules de nématique (le
SiOX est, dans ce cas, semblable @ une éponge qui absorberait le liquide dans

lequel elle a été plongée) {410}

R (S0, fair) = R (SiO, /nématique)

. Dans ces conditions, le cristal liquide joue, en quelque sorte, le réle
d'un "révélateur" des propriétés de surface d'un matériau déposé en couche
mince sur un substrat. Nous allons maintenant nous assurer de la validité des
hypothéses émises, en analysant les courbes de réflectivité obtenues sUr le

syst‘eme{prisme/orlSiOX /cristal liquide planaire} .

IV B 2 b - Analyse des résultats expérimentaux et discussion

Le dispositif expérimental est trés semblable a celui utilisé dans
Hexpérience de I'écoulement de Poiseuille d'un cristal liquide en phase
nématique (chapitre 111) ; le schéma de la floure lV 4 montre la aeometrle de
la cellule, que nous avons adoptée dans nos expériences. Sur un prisme a
réflexion totale d'indice de réfraction élevé (n = 1,9078) et une lame a faces
planes et paralleles, de haute qualité optique (reallsatlon L. O T.A.), ont été

successivement déposées :

1 - une couche d'or de 525 ;’\d'épaisseur
2 - une couche de S,iOX obtenue par évaporation thermique de SiO
sous incidence oblique (60°) ; chauffé de 20°C a 200°C en 30
minutes, I'échantillon est ensuite maintenu 2 cette derniére
température pendant 3 heures, puis refroidi lentement; la pression
-résiduelle de caz dans l'enceinte n'excéde pas 3 x 10-6 Torr. La
distance entre la source d'évaporation et I'échantillon est écale |
a 50 cm et I'épaisseur nominale de la couche, mesurée a l'aide d'un
talystep est :

-

Les deux piéces ainsi obtenues, mises en regard I'une de’ I'autre
constituent une cellule dont I'épaisseur est déterminée par des cales en mylar
(épaisseur nominale 12 um) ; I'ensemble est partiellement scellé a l'aide d'une -

~colle époxy, afin de permettre )'introduction du cristal liquide par capillarité.
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La couche métallique ne recouvre qu'une moitié du prisme, ce qui
permet de contréler, apreés introduction duvnématique, que celui-ci a bien
acquis une configuration planaire et homogéne (écalité des indices de
réfraction en TE et TM - cf. chapitre 1).

I
I
I
1

V o,

La constante optique de cette couche d'or (?‘1 =n +iy) aété
déterminée en l'absence de tout autre dépét, au contact de I'air,. par |'analyse
des courbes de réflectivité (cf. § | B). Nous avons obtenu (c‘ourbe de la
figure IV 5) :

n=0,17% 0,01

X =3,41 £ 0,01
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Ces valeurs, trés peu différentes de celles indiquées eh 1BY4, montrent
une bonne reproductibilité des couches d'or sur le plan expérimental ; on
notera égalément I'accord entre les courbes théoriques et expérimentales pour
une excursion anaulaire de 7 deqgrés. Une mesure de la rugosité de la couche
métallique déposée sur le prisme, obtenue par une analyse de la lumiére
diffusée, a donné : o v 10 ;\ ; ce résultat souligne ainsi la qualité du dépot
effectué ; notons qu'en pratique, la lame et le prisme sont légeérement décalés,
dans le sens longitudinal, afin de permettre l'arrivée de fils métalliques qui
seront soudés sur les couches d'or , cette'géométrie étant rendue nécessaire

si I'on veut appliquer un champ électrique a 1'échantillon.

A la température de la piece au moment des expériences (T = 19,0 + -0,5°C)

les indices de réfraction du cristal liquide utilisé (E7) sont les suivants :

n, = 1,518 £0,001 0
‘ pour A = 6328 A

n_=1,740 ‘% 0,001

e

L'épaisseur de la cellule, mesurée "in situ" suivant la méthode décrite.

en 111 C 2, a pour valeur : : : T

e=13,5 + 0,5 um

Les parametres de I'expérience ayant été décrits.avec précision, nous
allons maintenant analyser les courbes de réflectivité obtenues en fonction de -
I'angle d'incidence. Comme nous l'avons vu ‘précéderﬁmen‘t, ces courbes peuvent
se caractériser par 3 pararhéti"es"

- la position de minimum de réflectivité : i

- [la valeur de ce minirhUm : Rp = R[ip] '

- la largeur & mi-hauteur :Aip

Résumons les résultats expérimentaux dans.le tableau suivant :

i R~ . Aj

P P 'p
Prisme/Or/Si0_/Air (1) - 47°20' + 3' 0,03+ 0,01 [ 4°30' = ¢
Prisme/Or/Sif}x/E7‘planaire (n 700+ 3" 0,06+ 0,01 5°35' + §!




Considérons I'expérience (1) : si I'on suppose que les caractéristiques
optiques (N et d) de la couche d'or n'ont pas été modifiées par le dépét de
SiO . la seule connaissance de la position angulaire‘du minimum de réflectivité.
permet de déterminer une infinité de couples [nf, d } comme le montre la
figure 1V 6. Les courbes de réflectivité associées montrent nettement, suivant
les valeurs de ces couples, des variations de la largeur a mn—.ha_uteur A 'p
(figure IV 7). On peut ainsi espérer lever l'indétermination et trouver les
caractéristiques optiques de la couche mesurée . Compte-tenu des incertitudes

expérimentales, on obtient la détermination unigue suivante :

ne = 1,480 + 0,005

(o]

de =800 £ 10 A
On remarquera sur la figure IV 8 le bon accord entre les résultats

expérimentaux et les prévisions théoriques, pour une excursion angulaire de

10 degrés, confirmant ainsi la validité du modéle pkoposé.

Il reste néanmoins une contradiction importante entre I'épaisse'ur”
nominale ou supposée (275 7\) et I'épaisseur trouvée ci-dessus (800 f&) ; ellene
peut s'expliquer par une erreur expe’rimenta!e"‘; nous devons admettre que la-
couche réelle est optiquement équivalente a une couche rhince isotrope et non

absorbante, d'indice de refractlon 1,48 et d'épalsseur 800 A. Cette assertion nous

semble fondée sur les remarques suivantes :

- une variation des constantes optiques de l'or est envxsaqeable
compte tenu du traitement thermique imposé par le depot du S|O ; ce
"recuit" donne lieu & une recristallisation du metal,, qui devient alors plus
massif {411}. D'aprés P. B. Johnson {130} , un recuit 2 150 °C pendant
9 heures ne modifie pas la valeur des constantes optiques' de I'or : d'autr'e
part, les mesures effectuées par d'autres expérimentateurs, si elles montrent
une certaine dispersion, donnent des résultats trés proches de ceux que -
nous avons obtenus {412} . Une variation de 5 % en valeur relative sur n
ou ¥ donne lieu a des faibles quificfations des courbes de réflectivité qui ne

peuvent, en aucun cas, expliquer le désaccord trouvé sur l'épaisseur de la .

‘couche.
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(nf , df) pour lesquels la position angulaire

Fioure |V 6 : Représentation graphique des couple

SiOx(nf, d
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- on peut songer a une ccuche de SIO légeérement absorbante
(cf. & I1BY), mals ceci conduit en aénéral a une remontée du minimum
de réflectivité que nous n'observons pas expérimentalement, et surtout a
un- élargissement de cette courbe (augmentation de A ip) qui va a l'encontre
du résultat escompté si l'on suppose, a l'origine, une épaisseur voisine
de 300 2\ De méme, une rugosité superficielle de la couche se traduirait

par une évolution de la courbe de réflectivité dans le sens d'un élargisse-
ment de cette courbe {1 48, 149}, ce que nous n'observons pas non plus
dans notre expérience. A ce niveau, le modeéie cbnstitué d'un film mince
unique est sans doute imparfait, et il conviendrait peut-ét}e_d'en_visager‘
un systéme de couches stratifiées optiquement différentes. Une telle
modéhsatlon a été suggérée dans une experlence relative a I'excntatlon
optique de plasmons de surface sur un film rugueux d'argent dans le but
d'induire un effet Raman géant sur des molécules de pyridine adsorbées

sur ce film {419} .

by

- une autre hypothése consiste a introduire une anisotropie ‘daAns

la couche, conduisant 3 une évolution de la forme de la courbe de réflectivité.
Malheureusement, les calculs théoriques montrent qu'il.faut donner aux
indices de réfraction n, et Ne des valeurs élevees (superleures a 2), ce que
la connaissance du SlO pur rend peu probable ; de plus, on obtient un
élargissement sensible des courbes de réflectivité, quelle que soit I'orientation
de l'axe optique du matériau supposé uniaxe, ce gui est incompatib‘ie‘avec

le résultat expérimental.

- l'indice obtenu (1,48) est inférieur a celui du SiO p,ur" (voisin .de 2),
ce qui semble indiquer une inhomogénéité de structure conforme a ce que l'on
sait de la porosité du matériau {présence de lvacunes) 5 par ailleur_s,'corhmé
nous l'avons déja souligné, I'obliquité de |'évaporation du SiO contribue
a rendre la couche inhomogeéne : noué avions obtenu, dans des conditions
expérimentales différentes, un indice égal a 1,29 qui correspondait a une

[<]
couche de 380 A d'épaisseur.

En conclusion de cette premiére expérience, il nous semble qu une
étude systématique serait nécessaire, ‘incluant 3 la fons Ia varlatlon de l'épalsseur
et des conditions d'évaporation du dépot.. Neanmoms il est clal.r., a partir des
résultats obtenus, que fes expériences qui utilisent l'excitation optique des
plasmons' de surface sont riches d'enseignement, mémé si elles conduisent a
la remise en cause de notions habituelles telles que |'épaisseur ou l'indice de

réfraction d'un matériau en couche mince.
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Nous allons maintenant analyser Ies résultats de I'expérlence (ll) 3
le cristal liquide en phase nématique est maintenu’en contact direct avec la
couche de S|Ox que nous venons d'analyser.. Nous nous sommes tout d'abord
assuré que l'orientation était planaire et bien homogéne sur tout I'échantillon :
sur la partie non recouverte d'or (schéma décrit au début du § IVBZb_J,‘ nous
avons mesuré en plusieurs points de la couche un indice effectif de 1,518,
égal a l'indice ordinaire du milieu ; un cristal liquide mal orienté présente
des défauts de surface, particuli‘ererhent ‘visibles au voisinage de I'anole
d'incidence limite, et que nous avons quelquefons observe sur certains
échantillons. De plus, sur la partie recouverte d'or et qu: concerne notre
étude, l'application d'un champ électrique a prouvé I'existence d'un seuil
caractéristique d'une transition de Freedericksz en anérage planaire (nous Yy
reviendrons plus loin). Nous avons également étudié les variations de Rp et
ip lorsqu'on déplace I'échantillon suivant Ox et Oy, en plusieurs points de
I'échantillon : ces variations locales restent dans les limites des incertitudes
expérimentales et nous les considérerons comme néaligeables. Pour toutes ces
raisons, nous affirmons que I’ofientation- initiale du cristal liguide était planaire
et homogéne sur ['ensemble de ['échantillon. Dans ces conditions et en ['absence
de toute désorientation, nous supposerons toujdurs qu'il existe au dessus de
la couche d'ancrage un milieu optiquement anisotrope,. .uniaxe et homogéne,

py

l'axe optique demeurant parallgle a ['interface.

En I'absence de . toute couche intermédiaire, le c’alcﬁl' montre que la-
position angulaire du minimu_m de réflectivité se situe 2 66‘.’7f "ﬁ(Rp = __0‘,.06).'
Si I'on prend maintenan;c les valeurs de ne (Iet‘df gbtgnue's 'pr_é;:édemment
(n' = 1,48 et df = 800 A), nous avons : i .p = 60'°’55""(Rp = 0,08). Il est’
clalr qu aucune de ces hypothéses ne peut valablement etre retenue, et
qu'il faut admettre une modification des constantes opthues de la couche
d'ancrage, en particulier de son indice dé refractlon, comme nous l'avons
annoncé dans le paragraphe introductif.. Nous som_rhes donc amenéé " comme

py

précédemment, a rechercher les couples (nf, d ) qui sont associés a une
méme valeur du minimum de réflectivité (lp = 70°) Le tableau ci-dessous et
la courbe de la figure IV 9 montrent le résultat des calculs théoriques.

-
Il

ne .| 1,5915 1,5921 1,5945 1,6030 1,610 1,6409

f

o
(A) - || B 3000 1500 800 600 300
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E7 planaire - (n  =1,518 ; ng = 1,740)

SiOx(nf, d

/////// or(n, d_)

£)

1,65}

i~ = 6°22
p

1,60

ng =1,5915 d =] .
(i = 5050 J
(p )..
1 i L -
(o]
500 o 1000 j 1500 (A)

=

Figufe 1V 9 : Evolution de’la largeur 3 mi-hauteur (Aip)_ de la courbe

 de ré_flec’;i,v,ité en fonction de ['indice de la couche de SiOx (nf].
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La encore, la largeur a mi-hauteur Aip dépend du couple choisi,
mais les variations sont moins importantes, comme en témoignent les courbes
de réflectivité de la figure IV 10, ol nous avons également indiqué les
résultats expérimentaux. L'accord n'est pas trds satisfaisant, méme si I'on
tient compte des incertitudes expérimentales ; nous pouvons en donner

plusieurs raisons

+ - une légere diminution de la partie réelle de la constante optique
de l'or {(n =.0,165 au lieu de 0,17) permet de diminuer simultanément Rp
et Ai_, ce qui donne un meilleur accord entre les courbes théoriques et
expérimentales. Mais, il convient de noter le caractere artificiel d'un tel
changement, qui ne conduit pas a une amélioration de la précis_ioﬁ dans la-

détermination du couple [nf, df).

- le modéle en couches minces stratifiées. que nous avons adopté
jusqu'a présent peut étre remis en caz)ée, compte-tenu du caractére
particuliérement inhomogeéne des milieux en présence.. Néanﬁmoin_s, la position
angulaire du minimum de réflectivité, correspondant a I'excitation maximale -
des plasmons de surface, nous semble étre le critere: Ie" moins discutable ;
I'édaptation entre les courbes théoriques et expérimentales sur plusieurs
- degrés d'incidence autour de cette posntlon est plus aléatoire, d'autant
plus que le nombre de paramétres ajustables augmente avec la complexute du

systéme.

Suivant ces remarques et en s’appuyant sur les résultats obtenus
dans l'experlence (1), on peut estimer I'epalsseur de la couche d'ancrage
voisine de 800 A ce qui conduit 2 la valeur de son indice de réfraction en

‘présence de cristal liquide :

ne = 1,60 + 0,01

Cette derniére valeur corrobore ainsi I'hypothese d'une couche -
poreuse, qui Mabsorberait" le cristal liquide comme une: époncle lui’
conférant une structure trés complexe au niveau mlcroscoplque comme au
niveau macroscoplque. Il est intéressant de noter que, si'l'on suppose une °

orientation aléatoire des molécules constituant la phase nématique, l'indice
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moyen de cette phase est approximativement donné par une relation de la

forme

2

4 _
nmoyen —-§(Zn +n_7) | (1v.19)

Soit, en prenant : n, = 1,518 et n, = 1,740 : n = 1,595,

moyen

Les mesures que nous avons effectuées ne permettent malheureusement
pas d'aller plus loin dans la compréhension des phénomeénes physico-chimiques
qui se produisent au sein de matériaux de structure fort complexe, mais nous
allons voir, dans le prochain et dernier paragraphe de ce chapitre, que

I'application d'un champ électrique a |'échantillon apporte.des éléments nouveaux

au probléeme des interactions entre le cristal liquide et son substrat.

IV B 3 - La_mesure de_l'énergie d'ancrage : possibilités_expérimentales

Dans le premier paragraphe, nous avons calculé les effets d'une
force d'ancrage finie sur la désorientation du directeur au voisinage de
I'interface, lorsque l'échantillon est soumis a un champ éléctrique' : pour une
valeur du paramétre d'ancrage a et de la tension réduite v, les relations
{IV.15) et (IV.16) permettent de déterminer l'orientatioh du directeur en
surface Oy ainsi que le gradient de déformation 2 Iforigine 0‘-.'0‘ L'étude
précédente a montré l'influence considérable de la couche d'ancrage sur
les courbes de réflectivité qui traduisent I'excitation optiqué' des piasmons
de surface a l'interface or/nématique. Nous allons maintenant étudier
I'évolution de ces courbes en fonction du 'charflp. électrique appliqué, en
essayant d'interpréter les résultats expérimentaux qui doivent nous conduire

a la détermination de l'énergie d'ancn'*age.'
IV B 3 a - Conditions expérimentales et résultats des mesures

Le dispositif d'étude a été décrit en 'détail dans les paragraphes
précédents ; nous avons utilisé les couches d'or comme électrodes en vue
d'appliquer une tension alternative aux deux plaques du condensateur ainsi’
formé. 11 faut, en effet, éviter d'appliquer une tension continue qui risque
de créer des charges d'espace, induisant des instabilités électrohydrodynamiques
indésirables dans I'expérience présente {205, 413, 414} . La fréquence de la

tension sinusoidale utilisée se situe 3 1 kHz. Le choix de cette valeur est
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un bon compromis entre une fréquence trop élevée (supérieure a 100 kHz) ou ‘
les effets de dispersion interviennent (en particulier la dimi.nutiOn de €y

{415, 416} ) et une fréquence trop basse qui peut induire une réorientation
macroscopique du milieu. Par ailleurs, nous n'avons décelé aucun changement
dans les courbes de réflectivité dans une gamme de fréquehceé s'étendant

de 1 a 10 kHz. Dans ces conditions, nods avons relevé les valeufs

efficaces des tensions appliquées a I'échantillon ; c'est'ainéi'qu’e’ nous avons

obtenu la valeur suivante de la tension de seuil :

V, =0,93 & 0,01 voits
Si l'on calcule cette tension a partir des valeurs données dans

les références {255} et {256}, on obtient (pour Ae = 14,4 et K, = 10,7 x

10--_7 dynes) : 'V’o = 0,91 volts . Notons qu'a la température ambiante, la-

variation thermique de cette tension de seuil est négligeable ‘(environ -
10 mV/°C).

Nous avons donc suivi I'évolution de la courbe de réflectivité tracée
en fonction de ['anale d'incidence. pour quelques valeurs de la tension
appliquée V ; les résultats expérimentaux sont indiqués sur la figure 1V 11
ainsi que dans le tableau suivant, dans quue/l‘noﬁs' avoné"égalerﬁent fait .
figurer le gradient de déformation 2 l'origine o ', -en fonction de la tension

réduite v, dans le cas d'un ancrage infiniment fort :

V(volts) v i R a'sla =0
: P P len degrés/1000° A -
0 0 70° - 0,06 0

8,42 9,05 70°19 0,07 23,3
12,34 13,27 70°38! 0,07 34,1
16, 146 17,70 70°59' 0,07 5,5
20, 25 21,77 71°19" 0,08 56, 0
214, 35 26,18 71084 0,09 67,3

P

La derniere valeur obtenue se situe & la limite de validité de notre

approximation, qui suppose un gradient de déformation n'excédant pas
o)

1 radian/1000 A (relation 11.1) ; nous atteignons la tension limite de claquagé,
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- | v= .0 ip = 70° (1) - Figure IV 11 : Evolution de [a courbe
0,05 |~ 9,05 70°19! (2) de réflectivité en fonction de la tension
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17,'70 . ~70°59' ) . _ co_nf'igu‘ration initiale plan__aire).
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compte tenu des champs trés intenses qui reéanent au sein de la couche de
cristal liquide (jusqu'a 20 kV/cm). Néanmoins, I'expression brute des résultats

expérimentaux traduit deux phénomenes caractéristiques

~ la valeur de Rp est peu modifiée par I'applitation du champ

" électrique.

* - le déplacement angulaire de ip nécessite des tensions élevées.

Notons par ailleurs que nous n'avons pas observé d'évolution
importante dans les courbes de réflectivité, en particulier dans leur forme.

Nous allons & présent essayer d'interpréter ces résultats a partir des

modéles théoriques proposés précédemment.

IV B 3'b - Interprétation des résultats et discussion

Si I'on suppose, bien que cela puisse étre "a priori" contestable,
que la couche d'ancrage n'est pas modifiée par I'action du champ électrique,

on est amené a étudier I'évolution de la courbe de réflectivité en faisant

varier indépendamment trois croupes de parameétres

- l'indice de réfraction et |'épaisseur de la couche d'ancrage [nf et\df),

comme nous l'avons fait auparavant.
- ['orientation de l'axe optique en surface -

- le aradient de déformation a l'origine a'o.

Nous avons ainsi calculé 1'évolution de la position du minimum de
réflectivité en fonction de ces différents parameétres, en supposant une
désorientation linéaire de l'axe optique suivant l'axe Oz ; le gradient de
déformation est ainsi égal au gradient de déforr_n'ation a l'originea’ . Une
telle approximation se justifie par la faible valeur de la profondeur de
pénétration de l'onde électromagnétique de surface dqné le milieu anisotrope
(de l'ordre de 1500 A?] : la désorientation de I'axe optique est d'autant moins
sensible que I'on s'éloigne de linterface métal/cristal liquide, la présence
d'une couche intermédiaire ne faisant qu'amplifier.le phénomeéne. Le tableau

I indique les résultats de ce calcul théorique. Nous n'y avons pas fait fiourer
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couche d'ancrage

a'o : gradient de

o = 15°

. déformation an'gu-; a, =0 ja =5%a =10°0,
ne df(A] laire (degrés/1000 A)| :
1,668 200 0 70° 70°6! 70°22! 70°49!
2,4 70°15! 70°9! 70°27! 70°56!
7,5 70°9'  |70°19,5] 700u2" |71°15
24 71°11! 71°35,5" 72°8,5' |[72°50,5'
1,622 400 0 70° 70°4! 70°15! 70°34¢
2,4 70°  |70°6' | 70°18,5' |70°38"
7,5 70°5! 70°13' 70°28,5' [70°51, 5'
24 70°49,5'|71°6,5' | 71°29,5' |71°58, 5!
1,610 600 0 70° 70°1* | 70°9'  |70°22'
2,4 70° 70°3,5' | 70°12° 70°25, 5!
7,5 70°2,5' |70°8, 5! 7001 9! 70°35!
24 70°33,5'|70°u46' 71°2¢ 71°22,5!
75 72°58!
1,603 800 0 70° 70°2' 70°8! 70°17!
2,4 70°1! 70°3! 70°9! 70°18, 5!
7,5 70°2,5' [70°6,5' | 70014 |70°24, 5
24 70°24,5']70°33! 70°44,5"' 1 70°59!
75 72°49! 72°19' 72°30! 72°43!
Tableau | : Evolution anqulaire de la position du minimum

de réflectivité (i p) en fonction de la couche d'ancrage

(n £ df ), de I'angle d'orientation en surface (OLO) et de

du gradient de déformatien (a')).

S
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les véleurs de R‘p, qui ne dépendent que de ip,' et sont comprises entre
0,08 (l = 70°) et 0,11 (l = 73°). Il est intéressant de remarquer que l'on
peut obtenlr des valeurs |dent|ques de 'p et Rp dans deux cas différents,

comme le montre |'exemple suivant :

Ne = 1,603 df
ip = 70° 24,5 et R

/\

D
800 A 0, = 0 u = 20 degrés /1000
o

0,0842 = 15° a' = 7,5 dearés/1000

o

A
o

P -0 o A

Nous avons déja souliané les difficultés d'une adaptation compléte
entre les courbes théoriques et expérimentales, ce qui signifie qu'en

I'absence d'autres informations sur le systéme, on ne saurait lever

l'indétermination ; néanmoins, l|'application d'un champ électriqu’e'"é ['échantillon

détermine des valeurs particuliéres de o4 eta' qui dépendent de I'énergie

d'ancrage, et cela nous permet de lever une telle indétermination.

En comparant les valeurs du tableau | et les mesures que nous

avons effectuees on voit appara!tre deux résultats fondamentaux

- I’épaisseur de la couche d'ancrage est bien voisine de 800 3\',
comme nous I'avons démontré dans une étude antérieure ; une gpaisseur plus
faible conduirait manifestement a des variations de ip trés supérieures a celles
que nous avons observées. D'autre part, l'indice de réfraction de cette couche
ne semble pas avoir varié par I'application du champ électrique, ce qui

confirmerait ['hypotheése faite a priori.

- l'ancrage est fort (W 2.1 _erglcmz) -5 si l'on corhpare en effet les

valeurs expérimentales et celles obtenues dans le cas théorique ou a = 0, on
constate un trés bon accord (courbe de la figure IV 12). Pour W =1 erolcm2
les relations (IV.15) et (IV.16) nous donnent (ao «K 1) :

2 (e/,/e ) - ' _ T (1V.20)
o =§gﬂ o =¥ (g, 1g,)1/2 | (1v.21)

La relation (1V.21) correspond aussi 3 un ancrage infiniment fort

(a = 0). En prenant les valeurs numériques déja utilisées, on obtient :

a_=0,13 v (en degrés)

(]
= 2,57 v (en dearés/1000 A)

S
]
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A ce niveau la seule information utilisable est la variation (linédaire)
de 0, en fonction de la tension réduite v ; malheureusement, l'incertitude sur
la mesure de Ip (+ 3 minutes d'arc) ne permet pas de détermmer avec
précision la valeur de I'énercue d'ancrage du systeéme que nous avons
analysé en détail, car la désorientation en surface ne peut excéder deux

ou frois dearés (oL0 = 2,6 pour v = 20], en supposant W > 1 er'cllcm2

D'aprés ce qui vient d'étre dit, le probléme essentiel réside dans
la perturbation apportée par la couche d'ancrage. L'évaporation thermique
de SiO, su elle s'aveére trés efficace pour. induire l'orientation planaire d'un
cristal liquide en phase nématique, laisse un doute quant au mécanisme
d'orientation des molécules par cette méthode. A ce jour‘ _aucune expérience
n'a apporté d'éléments précis sur Ie sulet Neanmoms notre etude montre que
les interactions entre le cristal Ilqu1de et la couche de SIO sont trés fortes
comme en témoidhe une évolution relativement faible des’ courbes de
réflectivité malgré I'intensité du champ electrlque appllque a I'échantillon.
On peut estimer ['énergie d’ancrage du Systémé analyéé' & une valeur

P < \ 2
supérieure ou egale a 1 erg/cm”.

Bien qu'il y ait fort peu de mesures de I'enerule d'ancraoe comme
nous l'avons souligné au chapitre 11, il nous faut citer une expérlence trés
similaire a la n6tre, menée récemment par des chercheurs des laboratoires |

~IBM (San José et New-York) ; les premiers resultats publles par G. J. Sprokel,
R.  Santo et J.D. Swalen {417} ont été repris par K. H. Yang {2u8}, qui a
introduit I'enerqle d'ancrage dans le calcul de la déformation du crlstal
liquide sous champ électrique. La différence essentielle réside dans la
methode de dépé6t de la couche d'ancrage : par I'utlllsatlon de la pulverlsatlon
réactlve (cf. chapitre |l et référence {228} ), le materlau déposé est de la
silice amorphe, de structure beaucoup plus 'compacte.que celle du S|O évaporé
thermiquement. A partir d'une couche de 215 A d'epalsseur et d'mdlce de
réfraction égal a 1,457, I'energle d'ancraoe a été trouvée egale 3

0,11 + 0,05 erg/cmz.

En conclusion de cette analyse, il est clalr que I'épalsseur de la
couche d'ancrage, supérieure a celle initialement prévue a diminué la sensi-
bilité. de notre méthode : les effets de désorientation induits par le champ |
électrique ont été écrantés par cette couche de S:O . N reste éaalement le -

caractere trés complexe de la structure du matérlau évaporé sous incidence
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oblique : la porosité de la couche a été mise en évidence dans l'expérience
que nous avons réalisée et cui montre, une fois encore, l'intérét de
I'excitation optique de plasmons de surface pour I'étude de matériaux

inhomogénes et anisotropes.

Il serait intéressant, dans le cadre de la déterrhination des forces
d'ancrage, de poursuivre nos investiaations de manigre plus systématique
et sur d'autres échantillons. Nous pensons en partlculler a de nouveaux
matérlaux ‘que l'on peut déposer en couches minces (polylmldes) et que I'on
sait orienter un cristal liquide en phase nemathue {#10} . Du fait de la
trés grande 50ph|st|cat|on des procedés utilisés dans la reahsatlon de cellules
nématiques homocénes (application industrielle aux afflcheurs) ce type
d'étude ne peut étre mené qu'en collaboration étroite avec un laboratoire de
recherche disposant d'un important support technologique ; dans ces
conditions, nous. sommes persuadés que ia méthode q{je' hous propoéohs est
susceptible d'apporter des éléments nouveaux dans la corhpréhensidn de ces

difficiles problémes d'ancrage.
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CHAPITRE V

ONDES EVANESCENTES ET ONDES ELECTROMAGNETIQUES DE SURFACE :
LIMITATIONS ET PERSPECTIVES DANS LE CADRE DE
L'ETUDE D'UNE INTERFACE SOLIDE-FLUIDE

V A - INTRODUCTION

L'essentiel de ce travail a été consacré a I'étude d'un cristal liquide
en phase nématique par deux méthodes souvent complérhenfaireé : la premiére
de ces méthodes utilise les propriétés de propagation d'une onde électromagné-
tique dans des conditions proches de la réflexion totale, et la seconde met en
jeu l'excitation optique de plasmons de surface au niveau d'une interface métal-
diélectrique. Leur point commun réside dans le fait qu'une onde électromagnétique
se propage le long de l'interface et que sa profondeur de pénéiration dans le
milieu étudié reste faible, inférieure a la longueur d'onde de la lumiére. L'énergie
transportée par l'onde incidente se trouve ainsi confinée dans une couche
superficielle trés mince, ce qui rend la propagatidn de l'onde évanescente ou de
I'onde de surface trés sensible a toute perturbation se produisant au voisinage
de 'l'interface. |

Le matériau que nous avons utilisé présente la particularité d'étre
diffusant et fortement anisotrope ; ses propriétés d'orientation au contact
d'un substrat sont conditionnées par la présence d'une couche d'ancrage de
nature complexe et dont nous avons eu l'occasion d'analyser un exemple dans
le chapitre précédent. Malgré la difficulté d'une analyse précise de ces milieux,
nos méthodes optiques ont permis d'apporter quelques éléments nouveaux a
I'étude des phases nématiques, mettant en évidence des propriétés qui ne peuvent
étre révélées par les techniques habituelles, qui prennent en compte, sans les

discerner, les phénoménes de surface et les phénoménes de volume.

Comme nous l'avons dit, il resterait encore beaucoup de travail a
effectuer sur les ancrages, et notamment sur les ancrages faibles ; en ce
domaine, les limitations semblent venir d'une connaissance imparfaite de la
physico-chimie des surfaces et des interactions entre le cristal liquide et son
substrat. L'étude de ces phénoménes trés complexes souffre d'un manque de
reproductibilité comme en témoignent les résultats obtenus dans la littérature

(cf. chapitre 11). Par ailleurs, il faut remarquer que le cristal liquide joue
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le réle d'un "révélateur" pour les couches d'ancrage et a cet égard, nous avons
montré que les méthodes que nous préconiso.ns s'avérent efficaces. Cette
sensibilité aux phénomeénes superficiels'nous ameéne a déborder le cadre
spécifique des phases mésomorphes et a nous demander s'il n'existe pas des

applications intéressantes dans d'autres domaines de la physique.

L'utilisation des ondes électromagnétiques de surface a permis des
études approfondies dans des domaines aussi différents que |'électrochimie {501},
I'étude des rugosités de surface {502}, la spectroscopie {503}00 I'étude des
effets non linéaires en surface {504} . 1l reste néanrﬁoins beaucoup d'autres
perspectives dans le cadre des interfaces solide-fluide, concernant des milieux
"optiquement difficiles" : absorbants, inhomogenes, diffusanté, ces milieux
font partie de la physique moderne et méritent des études toujours plus

approfondies.

Le but de ce chapitre n%st pas de faire un inventaire exhaustif de
toutes les possibilités d'application de nos méthodes, mais d'en montrer les
limitations sur quelques exemples typiques : ondes évanescentes et ondes
électromagnétiques de surface seront ainsi comparées, chacune des techniques
qui leur sont associées devant &tre adaptée aux expériences futures. C'est
dans cet esprit prospectif que nous allons poursuivre ce chapitre, en espérant

qu'il contribuera modestement a faire naitre de nouvelles études.

V B - ONDES EVANESCENTES ET ONDES ELECTROMAGNETI'Q’UES DE SURFACE :

SIMILITUDES ET DIFFERENCES.

Nous allons maintenant comparer nos deux méthodes d'investigation
en examinant les différentes propriétés des ondes électromagnétiques qui nous
servent a sonder un milieu au voisinage d'une interface : ondes évanescentes
et ondes électromagnétiques de surface possédent en effet des points communs

et des différences qu'il convient de rappeler briévement ici.

Les géométries adoptées seront identiques dans tout ce qui va suivre :
dans les deux cas, un prisme a réflexion totale d'indice de réfraction éqgal a
1,9 sera surmonté du milieu 2 analyser d'indice de réfraction égal a 1,5; le

choix de ces indices a un caractére trés g¢énéral, mais une adaptation & une
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expérience particuliére est toujours envisageable.

1,5

(1) _ (n

- cas {I) : onde évanescente

L'onde incidente est en réflexion totale sur le dernier milieu ; au dela .
de I'angle d'incidence limite (i£= Arc sin (1,5 / 1,9) = 52°8') existe une onde
évanescente dont I'amplitude décroit exponentiellement lorsqu'on s'éloigne de
I'interface ; la profondeur de pénétration de cette onde, théorigquement infinie

a l'angle d'incidence limite, décroit trés rapidement comme le montre le tableau

7

ci-aprés {505} :

i~ i 3! 15' . - 30 1 1° 5¢
profondeur de pénétration en 2,88 1,29 0,91 0,65 0,29
unités de longueur d'onde )

En faisant varier I'angle d'incidence, il est donc possible de sonder

le milieu sur des profondeurs différentes.

- cas (Il1) : onde électromagnétique de surface

Cette géométrie differe de la précédente par la présence d'une couche
intermédiaire métallique nécessaire a I'excitation de plasmons de surface. Nous
ne donnerons pas de détails sur le sujet, que nous avons traité dans le premier

o
chapitre. L'or a été choisi comme métal, sous une épaisseur de 520 A. Pour la
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o ,
longueur d'onde utilisée (X = 6328 A), la constante optique complexe a pour

valeur : 1 =0,17 - 3,4

Nous avons montré précédemment et nous considérerons donc par la
suite que de faibles variations autour de ces valeurs nominales sont

négligeables par rapport aux effets observés,

Si I'on effectue une exploration angulaire autour de la position du
minimum de réflectivité ip’ on peut montrer que la profondeur de pg’:nétration
de I'onde de surface est pratiquement ¢onstante et voisine de 1000 A ; par
contre, l'amplitude du champ électromagnétique dans le milieu analysé est
maximale pour une incidence égale a ip’ et son intensité est plué Aimportante
que dans le cas de I'onde évanescente (amplification dépendant essentiellement
de la permittivité diélectrique du métal choisi). Il en résulte une plus grande
sensibilite de cette méthode aux perturbations se poroduisant trés preés de

I'interface, sur une profondeur de l'ordre de 500 A,

Avant de faire une comparaison théorique basée sur quelques exemples,
il eonvient de noter les contraintes technologiques imposées par chacune des

méthodes.

L'utilisation de I'onde évanescente est la plus sirhple : elle ne nécessite
qu'un prisme a réflexion totale. Les seules contraintes se situent au niveau de
la qualité de la surface en contact avec le fluide étudié. La propreté "physico-
chimique" du verre doit &tre soigneusemenf controlée : abégnce de contaminants
d'origine diverse, de poussiéres, de traces d'oxyde, ... A cela s'ajoute la
propreté "optique" du verre, qui se traduit par une tres faible rugosité de la
surface ( 0 <10 /‘i), une interface rugueuse provoquant une diffusion de la

lumiére dans le milieu étudié.

Le premier obstacle a I'utilisation de la méthode par excitation de plasmons
de surface est la présence du métal en contact direct avec I'échantillon ; ce
dernier doit présenter le moins d'affinités chimiqu_eé‘ possible avec le rhétal,
afin de ne pas modifier la structure des premiéres couches atomiqﬁes situées
au voisinage de I'interface. A cet égard, l'or est plus favorable qUe I'argent ou
I'aluminium, qui peuvent réagir violemment des qQ'on les met en contact avec

certains liquides organiques.
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D'autre part, la structure de la couche métallique, qui dépend des
conditions dans lesquelles elle a été déposée sur son substrat de verre, a une
influence considérable sur les résultats expérimentaux ; la encore, on ne
saurait se contenter d'une surface rugueuse au profil tourmenté. 1l est
toutefois possible de protéger le métal en y déposant une couche diélectrique
convenablement choisie ; semblable aux couches anti-reflet utilisées pour les
traitements de surface des verres d'optique, ce film pkotecte&r préserve le
métal d'une éventuelle détérioration. En choisissant une épaiéséﬁr et un indice
appropriés, on peut montrer que la prés_ence' de cette couche, ne modifie pas
la position du minimum de, réflectivité, comme le montre I'exemple de la figure V1
relatif a une couche d'argent en contact avec l'air (on observe par. contre

un rétrécissement de la courbe de résonance.

Dans tq'gs les cas, on ne peut prétendre mettre en évidence des
modifications qui se produiraient a une échelle "rhicroécbpique" ou atomique : ces
propriétés locales doivent étre étudiées par d'autres techniqﬁes d'analyse
(microscopie électronique & haute résolution, diffraction de rayons X,...).

Par contre, il est possible d'envisager la recherche d'effets "rhacroscopiques",
ou semi-locaux, sur des dimensions allant de quelques dizaines a quelques
milliers d'angstroms. C'est dans ce domaine que nous allons prendre deux
exemples d'étude, assez significatifs des limitations de notre méthode : Ia
caractérisation optique d'une couche mince superficielie et la détermination d'un

profil d'inhomogénéité au'voisinage de ['interface.

V C - MISE EN EVIDENCE D'UNE COUCHE MINCE SUPERFICIELLE

Nous allons maintenant étudier les modifications apportées sur les
courbes de réflectivité par une couche superficielle trés mince interposée entre
le 'priéme a réflexion totale et le milieu semi-infini afin de bien cerner les
possibilités et les limitations de nos méthodes dans le cas de faibles perturbations
au voisinage d'une interface solide-fluide. Nous montrerons ensuite que les
résultats théoriques obtenus peuvent suggérer quelques expérienées intéres-
santes dans des domaines liés & la physique et a la physico-chimie des

interfaces.

Reprenons les deux aéométries envisagées précédemment et supposons

qu'il se forme, au voisinage de l'interface, une couche intermédiaire dont
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. o
I'épaisseur sera fixée a 500 A et qui présente une variation An de son indice
de réfraction par rapport au dernier milieu supposé semi-infini ; ce film est

supposé isotrope et non-absorbant, et son indice de réfraction a pour valeur :
n=1,5+ An

Dans le cas de lI'onde évanescente (1) et pour” An = % 0,01, les
courbes de réflectivité sont inchangées : l'influence de cette perturbation
est donc néaliceable et 1'on ne peut espéref détecter une si faible variation d'indice
par cette méthode. En particulier pour An =+ 0,01, le couplage paf onde
évanescente est trés fort, compte-tenu de l'épaiséeur de la couche (500 X\).
Notons aussi que pour des milieux semi-infinis d'indice n, on observerait
une variation de I'angle d'incidence limite égale a 29' pour An = + 0,01

“2; = 52°8! qua_r‘mmq n =1,5).

Dans le cas de l'excitation optique de plasmons de surface, il en va
tout autrement : on constate que la couche perturbatrice induit un déplacement
de 26' de la position angulaire du minimum de réflectivité (figure V 2}. Si l'on
admet qu'une variation anqulaire de 3' est expérimentalement détectable, on.

obtient une variation équivalente d'indice égale a 0,0012.

Ces résultats montrent donc que la méthode qui utilise les ondes
électromagnétiques de surface pour sonder le milieu est trés sensible a une

variation d'indice se produisant au niveau de l'interface solide-fluide.

Considérons maintenant une couche superficielle dont I'indice est
inférieur a celui du dernier milieu (1,33 au lieu de 1,5), et essayons de

déterminer son influence sur les courbes de réflectivité.

Dans le cas de I'onde évanescente (1), on retrouve une expérience
triviale de réflexion totale frustrée (figure V 3) ; en se placant par exemple
2 ou 3 dearés avant I_'angle d'incidence limite ifL' on obseive qﬁe le coefficient
de réflexion R dépend de I'épaisseur de la couche intermédiaire. Il faut donc,
en fonction.de ['expérience réalisée, choisir un point de fonctionnement

convenable, c.a.d. un angle d'incidence susceptible de donner la meilleure
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précision possible sur la mesure de l'epalsseur dans une gamme que I'on peut

estimer s'étendre de 100 A alpm,

Si I'on considére maintenant I'excitation optique de plasmons de surface,
les variations angulaires de Ia pOSIthI‘I du minimum de réflectivité sont trés
importantes pUIsqu 'un film de 100 A d'epalsseur (indice égal a 1, 33) suffit a
déplacer ce minimum de deux degrés (flgure V 4). On observe également une
modification ~de la largeur a mi-hauteur de Ia. courbe de réflectivité, A ip' que
I'on peut utiliser dans certains cas pour déterminer simultanément I'épaisseur

et I'indice de la couche intermédiaire (cf. chapitre IV).

.Les résultats obtenus ne montrent pas la prédominance d'une méthode
sur l'autre, et le choix devra étre fait en fonctlon de critéres qui dépendent
de l'experlence a réaliser. Notons tout de méme qu'une variation de que|que5~
centaines d'angstréms est aisément détectable dans la géorﬁétrie (1), dans
laquelle on constate une sensibilité remarquable mais toute théorique de 1'

(de déplacement angulaire) par angstrém (d'épaisseur)...

Nous avons eu l'occasion, au cours de ce travail, d'introduire un
coefficient d'atténuation dans la propagation d'une onde plahe électromaanétique
a travers un milieu anisotrope et légérement diffusant (chapitre 111). On peut
se placer dans une situation plus simple et supposer qu'il existe, au niveau
de I'interface solide-fluide, un film mince qui absorbe la Iumlere a certaines
fréquences optiques. Le choix de la fréquence d'utilisation va dépendre de
I'existence et de la proximité de bandes d'absorpfion pour le matériau et, si
I'on envisage : i'excitation optique de plashons de surface, des constantes
optiques du métal a cette fréquence particuliere. L'hypothééé' faite ici n’est
pas le résultat d'une pure spéculation théorique, s.ur'tout'si 1'on remarqde que
certains matériaux (solutions de polymeéres, matériaux biologiqUe_é_,'
mélanges binaires prés d'un point critique,...) sont loin de présenter la

transparence des milieux optiques habituels.

Reprenons donc les céométries (1) et (l1) décrites précédemment et
o
supposons l'existence d'un film lécérement absorbant de 500 A d'épaisseur. La

partie réelle de son indice de réfraction sera identique 2 l'indice du milieu semi-
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infini. (1,5), mais la partie imaginaire, ¥, définie comme le coefficient d'atténua-
tion du milieu, pourra prendre des valeurs s'étendant de 0 a 5 x 10_2. Examinons

maintenant l'influence de ce film sur les courbes de réflectivité.

Dans le cas (1), la réflexion totale est atténuée et I'on observe une
baisse du maximum de réflectivité Rmax lorsqu'on augmente le coefficient
d'atténuation (Figure V 5). A l'angle d'incidence limite (il = 52°8'_)., on obtient

les valeurs suivantes du coefficient de réflexion en intensité :

3 =2 2.

5x 10 ° | 10 5% 10"

0, 96 0,92 0,66.

[

On peut donc estimer une modification sensible de la courbe de réflectivi-
té au voisinage de l'angle d'incidence limite pour des valeurs du coefficient ¥

3 -1

comprises entre 10__ et 10

Dans le cas (11}, on observve une remontée du fninimufn de réflectivité
associée a un élargissement de la courbe de résonance, qui traduisent la présence
d'un amortissement dans la pfopagation de l'onde électrorﬁagnétique de surface
(ficure V 6). Notons énalement le déplacement de la position angulaire du minimum

de réflectivité pour x > 10_2, comme le montre le tableau suivant :

X 0 5x10° | 1072 | 5x 1072
R 0,03 0,06 0,10 0,34
i 61°29' | 61°29' 61°30" 61°39"

. Les résultats obtenus nous semblent sianificatifs des performances
atteintes par chacune de ces méthodes ; bien que leurs limitations soient du
méme ordre de grandeur, nous avons une préférence pour l'excitation optique
des plasmons de surface, car il est expérimentalement plué facile de voir
évoluer la forme d'une courbe de résonance sur plusieurs deorés d'incidence,
que de suivre |'évolution de la courbe de réflectivité autour de I'angle d'inci-

dence limite. Dans ce dernier cas, il ne faut pas oublier le caractére abrupt de
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cette courbe (pente infinie pour i = ig,)' dont la forme est déja modifiée si

I'on tient compte de la diveroence, si faible soit-elle, du faisceau d'analyse.

Apreés avoir envisagé les pOSSlblhteS et les limitations des méthodes
qui utlllsent la réflexion totale et I'excitation opthue de plasmons de surface,
nous allons prendre quelques exemples dans le trés vasté domaine de la
phys:cochlmle des interfaces, en étudiant plus particulierement le probléme

de la mouillabilité d'un substrat solide par un liquide. - .

Les théories classiques de la capillarité {506, 50'7}'rhontrent que trois-

phases en équilibre thermodynamique se raccordent matériellement suivant

une ligne triple.; les angles de contact sont alors donnés par la-loi d'Young -
qui traduit I'equnllbre des tensions superficielles (cf. chapitre 11}. U
liquide peut se déposer sur un substrat solide plan sous la forme de gouttes A
isolées (mouillage partieljou d'un film continu trés mince (modillage total).
Entre ces deux situations existe uﬁ cas intermédiaire d'approche théorique
délicate et qui concerne la transition de mouillage ; il convient alors d' ajouter
aux forces capillaires classiques des forces de Van der Waals a Ionque portée
qui modifient le profil d'équilibre. 1l existe, l'heure actuelle tres peu
d'expériences relatives a ce phénoméne, et une approche experlmentale a l'aide
des méthodes optiques proposées pourrait étre enrichissante si elle permettalt
de mettre en évidence et éventuellement de determmer I'epalsseur de films

mouillants superficiels,

-Si I'on reprend I'exemple donné dans le par‘agraphe vV C 2' on constate
qu'il correspond tout-a-fait a un probléme lié a I'etude des mterfaces esu-
huile-solide {508} ; certaines expériences aménent & penser qu il exnste entre
un substrat solide et une goutte d' hu1|_e, un film d'eau dont lexnstence modifie
la mouillabilité du substrat, pouVaht méme remettre en causé' les hotions
‘habituelles d'angles de contact. Les méthodes que nous proposons sont
susceptibles d'apporter une réponse ce probléeme, comme en témoianent les
courbes de réflectivité tracées sur |es.figureé V 3 etV 4 On peut aussi
envisager la dynamique d'un tel systéme, en étudiant I'évolution de |'épaisseur

du film au cours du temps.
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Un probleéme intéressant concerne écalement |'étalement d'une goutte
de liquide sur une surface solide ; des expériences Oht_montré I'existence d'un
film primaire qui "précéderait" la goutte elle~-méme {509, 510, 511} . Dans ce
domaine, l'excitation optique de plasmons de surface dans une couche métallique
peut étre mise & profit pour mesurer |'épaisseur de ce film précurseur ; bien
que treés peu de mesures expérimentales aient été réalisées jusqu'a présent,
il semble que le film précurseur ait une épaisseur inférieure a 1000 7\ et qu'il
s'étende sur plusieurs dizaines de millimétres {509}, ce qui rend possible

'utilisation d'une méthode optique.

Un autre point digne d'intérét concerne la forme exacte du profil de
la goutte au voisinage de son raccord avec le substrat solide {512} ; malheureu-
sement, si les épaisseurs supposées sont de quelgues centaines d'angstroms, .
I'étendue du phénomeéne ne peut dépasser quelques microns {513} ; compte
tenu des limites imposées par la diffraction, une expérirﬁentation a l'aide de .

méthodes optiques est donc a exclure.

En conclusion de cette étude, il apparalt clairement qu'un phénomene
physique ou physico-chimique, dans quuél on suppoée'l’exiétence d'un film
superficiel de liquide, est susceptible d'étre étudié par I'une au moins des
méthodes optiques que nous proposons ; la raison essentielle en est ['aptitude
de l'onde évanescente et de |'onde électrorﬁagnétique de éurfa'ce a détecter une

faible perturbation au voisinage d'une interface solide-fluide.

VD - DETERMINATION D'UN PROFIL D'INHOMOGENEITE AU NIVEAU D'UNE

INTERFACE SOLIDE- FLUIDE

Pour conclure ce chapitre, nous aborderons un prob|érﬁe fondamental
et trés actuel qui est celui de la détermination d'un profil d'inhorﬁogénéité au
niveau d'une interface solide-fluide, Un tel prob|-éme se rencontre par exemple
dans l'étude de solutions de polyméres en contact avec une éurface solide
{514, 515, 516}, ou encore dans des expériences relatives 2 un mélange binaire
au voisinage d'une paroi et prés d'un point cr‘itiqije {517, 518, 519, 520, 521} .
La discussion (jui va suivre n'a poﬁr but que de donner un ape'rgﬁ' de ce que
nos méthodes optiques peuven"c apporter a la résolution de ces difficiles
problémes ; de telles méthodes ne sont pas universelles,"et noué’ verrons qu'il
faut étre prudent dans l'interprétation des courbes de réflectivité. 'Néanmoin-js',

associées a I'ellipsométrie, méthode difficile mais prometteuse {522} , elles
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peuvent contribuer 2 la vérification expérimentale des modeles théoriques

proposés pour I'explication des phénomeénes concernés.’

Nous allons maintenant supposer qu'un mélange homoaéne, constitué
de deux composants différents, est approché d'une paroi solide. Si I'un des
constituants.est attiré préférentiellement par cette paroi, il en résulte un
oradient de concentration au niveau de l'interface ; ce gradient peut se.
traduire optiquement, soit par un gradie-nt d'indice de réfraction, soit par un
aradient d'absorption, ou méme par les deux simultanément. Nous envisagerons
successivement les deux premiers cas, en étudiant I'évolution des courbes de
réflectivité associées. Comme auparavant, la variation maximale-d'indice A n
sera égale a 10_2 et le coefficient d'atténuation y n'excédera paé 5 X 10—2,

Dans les cas mentionnés ci-dessus, les profils de concentration sont

supposés suivre -des lois de puissance :

- pour une solution de polyméres semi-diluée (dans un bon .solvant),
le profil de concentration ¢(z) dépend en particulier de la longueur de
corrélation de cette solution F’b {516} ; au dela d'une région de trés faible

épaisseur au niveau dela paroi, un calcul théorique nous donne :

*siz gy 0(2) = (al2)"3

ou a représente la longueur caractéristique du monomere.

* siz > Ep ¢ o(z) =0 (1 +exp {—zl'gb,})

ol & _ représente la concentration du polymere en volume (il s'agit

b
du cas "attractif").

- pour un mélance binaire critique au voisinage d'une paroi, la

concentration de I'un des composants, C(z), suit une loi du type {518, 519}

Clz) =C(«) + AC(a/z) B

ou AC est ure constante, a une longueur moléculaire et” .g/v un exposant

critique voisin de 0, 5.

Dans la plupart des cas, il s'agit donc de vérifier expérimen-talément
certaines lois, en déterminant la longueur caractér‘iétiq&e £ associée & un profil
le plus souvent exponentiel ; c'est pour cette raison q&e nous avons choisi dans
la suite de notre étude des gr‘adien ts d'indice et d'absorption de forme exponen-

tielle.
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V D 1 - Gradient d'indice de réfraction

Dans le modele choisi, I'indice de réfraction du milieu analysé décroit
exponentiellement & partir d'une valeur initiale fixée & 1,5 pour atteindre, &
I'infini, une valeur égale a 1,49 :

=1,49 + 0,01 exp(-z/E)

La quantité & est une longueur qui caractérise le gradient d'indice (par exemple
une longueur de corrélation) et que nous prendrons inférieure au micron, afin de

rester dans un domaine interfacial (échelle semi-locale).

En I'absence de couche métallique (cas 1), I'onde incidente est en
réflexion totale sur le milieu d'indice 1,49 et la perturbation apportée par un
faible gradient ne modifie pas la courbe de réflectivité, comme on pouvait d'ailleurs

s'y attendre  d'aprés les résultats obtenus dans le paragraphe V C 1.

Dans le cas 11, : on remarque

les résultats sont plus positifs (floure vV 7)
un déplacement du minimum de réflectivité d' autant plus lmportant en valeur
relative, que la longueur caractéristique est faible. Le tableau suwant indique,

correspondante amsn que ['indice

pour quelques valeurs de & , la valeur de Ip

de réfraction d'un milieu semi-infini pour leque! on obtiendrait une valeur

identique de ip (n_):

eq
E(A) | o 500 1000 2000 w0
i 60°39' 61°13' 61°18' . | 61°23" 61°29'
Neq 1,49 1,4968 1,4978 1,14988 1,50

De plus, on constate, d'aprés la forme des courbes, qu'il est impossible
de distinguer le milieu a gradient d'indice d'un milieu semi-infini dont l'indice
de réfraction est éoal a neq Cela sionifie clairement que 'I’onde électromagnétique
de surface intégre le profil d'indice sur une pr‘ofondeur‘ voisine de la profondeur‘

de. péncirat/on de londe dans le milieu (environ 1000 A] Autrement dit, et pour
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la méthode qui utilise I'excitation optique de plasmons de surface, le milieu
inhofnogéne est équivalent a un milieu homogéne d’indice ne'q" 1l est
néanmoins possible, lorsque le profil est exponentiel, de déterminer la longueur

caractéristique g comme nous venons de le montrer,

Il faut noter que le résultat obtenu ne concerne qu'une faible
perturbation au niveau de l'interface, et que le seul parameétre mesurable
reste la position du minimum de réflectivité, la largeur & mi-havlcur A

p
restant inchangée compte tenu de la précision supposée des mesures.

En l'absence d'une hypothése sur la forme du profil d'indice, il est
clair que la méthode ne permet pas de déterminer ce profil avec exactitude ;
nous sommes dans le cas typique d'un probléme inverse qui comporte plusieurs

solutions, entre lesquelles notre méthode ne permet pas de choisir.

Nous considérons a présent un milieu semi-infini dont l'indice de
réfraction, de valeur complexe n, possede une partie réelle n égale a 1,5

et une partie imaginaire x donnée par la relation :
X = bxexp(-z/g)

La quantité & est une longueur qui caractérise le gradient d’abéorption, ou
encore le gradient de concentration du milieu inhomogene au voisinage de
l'interface ; pour Ay (absorption maximale au niveau de l'interface solide-fluide),
nous avons choisi une valeur intermédiaire entre un coefficient d'atténuation
important, relatif a un milieu opaque, et un coefficient trop faible, dont ['effet

serait moins perceptible sur la réflectivité : Ay =5 X 10__‘2.

Dans le cas (1), les résultats montrent une nette évolﬁtion de_l la courbe
de réflectivité en fonction de la longueur éaractéristique (figure V 8), mais
différente de celle observée pour un film absorbant d'épaisseur constante
(figure V 5) ; la réflexion totale est atténuée et l'angle d'incidence limite perd
peu a peu sa signification. De plus, une comparai'so'n entre les courbes tracées
sur les figures V 5 et V 8 montre qu'il n'yla pas équivalence entre une couche
mince absorbante et un milieu semi-infini 2 aradient d'absorption sﬁperficiel.
En effet, dans le premier cas, |'épaisseur de la couche absorbante (500 7\] est

faible, et I'atténuation qui en résulte pour la propagation de I'onde électro-
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magnétique dépehd peu de l'incidence, méme autour de l'angle d'incidence
Iimité., car le dernier milieu n'est pas absorbant ; dans le cas du grad.ient,
cette atténuation est progressive, ce qui explique la forme arrondie de la
courbe de réflectivité peu apres l'angle d'incidence limite. On peut donc
estimer que cette forme particuliere traduit I'existence d'un gradient

d'absorption qui pourrait étre analysé de manigre plus quantitativé.

La méthode qui utilise l'excitation optique de plasmons de surface,
lorsque le milieu étudié est absorbant au voisinage de l'interface solide-
fluide, donne un résultat anzlogue & celui obtenu pour un film absorbant
(figures V 9 et V 6) : augmentation du minimum de réflectivité, liargissement

de la courbe de résonance associée et faible déplacement angulaire de la

position du minimum d'intensité. Comme dans le cas du gradient d'indice,

le coefficient d'atténuation subit une intéoration sur une.certaine profondeur,
voisine de la profondeur de pénétration .de I'onde électromagnétique de surface
dans le milieu ; on reléve en effet les résultats numériques suivants, a

comparer a ceux obtenus dans le paragraphe V C 3 :

£ (f\) 0 100 500 ®

i 61°29" 61033 61°41" 61°u8

R, | o003 0, 22 0,38 0,49
Xeq 0 1ax 10°2[3,2x 1072 | 5x 1072

Dans ces conditions, un milieu semi-infini de coefficient d'atténuation

s

donnera la méme courbe de réflectivité qu'un milieu a gradient d'absorption

X
seucyloerﬁciel, de forme exponentielle et de longueur caractéristique £ ; comme
dans le paragraphe précédent et pour la méthode qui utilise I'excitation optique
de plasmons de surface, ces deux milieux sont optiquement équivalents. La
encore, en l'absence de toute hypothése sur la forme du profil d'atténuation,

la détermination exacte de ce profil reste incertaine.
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vVD3- Conclusioh de |'étude

7

Indépendamment de toute contrainte d'ordre technologique, 1'étude
que nous venons de faire laisse un avantage certain 2 la méthode qui-utilise
I'excitation optique de plasmons de surface. Techniquefnent plus faciles a
réaliser, les expériences qui mettent a profit les propriétés des ondes
évanescentes sont délicates a interpréter, méme si elles se révélent riches
d'enseionements comme dans ['exemple de I|'absorption au voiéinage d'une
interface. Généralement moins sensible que la rhéthode des plasrhons de
surface a une perturbation trés localisée apparalssant au nlveau de l'interface,

la méthode de I'onde évanescente voit son domaine d'actlon s etendre ]usqu'au

“micron dans le milieu analysé. Pour des phenomenes se produtsant dans une -

couche mince superficielle d environ 1000 A d'épaisseur, l'onde electromaqnethue

de surface se révéle étre une sonde remarquablement efficace, comme en

S

témoiagnent les résultats de notre étude. Sensible a toute modification lnterfaciale_,

" que ce soit une variation de I'indice de réfraction ou la présence d'une

absorption, cette onde permet de détecter de faibles inhomogénéités au voisinage
d'une paroi. Si dans le cas d’un profil exponentlel on peut dlrectement relier

la longueur caractéristique et la forme de la courbe de réflectivité, il sera
néanmoins difficile de discriminer deux profils voisins par. cette methode s la
raison essentielle en est Iln tégration globale de la forme du pI"OfI/ sur la
profondeur de penetratlon de l'onde electromagnethue de surface dans le

milieu analysé.

Il convient toutefois d'étre raisonnablement Optimisie,'car les profils
de concentration rencontrés en pratique, que ce soit po{Jr' un mélange binaire
critique ou une solution de polymeéres, sont suppoéés suivre des lois de
puissance. Nous pensons donc qu'une expérimentation soignée devrait permettre,
malgré d'inévitables difficultés d'mterpretatlon d'apporter des éléments
nouveaux au difficile probléme de la détermination d‘un profil d'inhomogénéité

au voisinage d'une interface solide-fluide.
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CONCLUSION

Les expériences que nous avons réalisées, et qui ont été décrites
tout au long de ce travail, ont été principalement consacrées a l'étude d'une
interface solvide—nématique, par des méthodes qui possédent une caractéristique
fondamentale commune : I'utilisation d'une onde évanescente ou d'une onde
électromagnétique de surface; dans le but de sonder le cristal qudide au
contact de sa couche d'ancrage. La propaqation de ces ondes électromagnétiques
le long d'une interface est en effet sensible a toute perturbation se produisant
dans une couche mince superficielle, dont I'épaisseur est eoale ala profondeur
de pénétration de I'onde dans le milieu analysé (environ 1000 A). L'intérét de
ces méthodes est de pduvoir mettre en évidence des phénoménes de surface, les

distinguant ainsi-des phénoménes de volume.

Nous avons démontré, et ceci nous semble étre le point le plus
fondamental, que nos méthodes d'analyse, qui présentent en outre I'avantage
de n'étre pas destructives, étaient .applicables a des milieux "optiquement
difficiles" : cristal liquide anisotr’opé et diffusant, couches d'ancrage inhomogeénes,
milieux absorbants et inhomogénes. Leur domaine de prédilection s'étend
de quelques dizaines d'angstréms au micron, et ce domaine co-ifrespond a des
phénoménes "semi-locaux" quiA se produisent au niveau des interfaces solide-
fluide. De telles méthodes ne sont évidemment pas univeréelleé, en ce sens
qu'elles fournissent des résultats purement “opthues", qu'il conv:ent d'analyser
et d'interpréter en fonction des connaissances déja acqunses sur le matériau

étudié, en particulier dans le domaine de la physico-chimie des surfaces.

Dans ce dernier domaine, nous avons suggéré quelques experlences
relatives en particulier a la mouillabilité d'un substrat solide par un liquide ;
la mesure précise de I'épaisseur de films mouillants superficiels est en effet
envisageable, que ce s0it par une méthode de réflexion totale frustrée dans le
cas d'une interface eau-huile-solide, ou par une méthode qu utilise l'excitation
optique de plasmons de surface, lorsqu'il s'agit de mettre en évidence le film

primaire précédant |'étalement d'une goutté de liquide.

Pour ce qui concerne la détermination du profil d'inhomogénéité consécutif

a un gradient de. concentration au voisinage d'une interface, probléme qui se
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retrouve a la fois dans |'étude d'une solution de polymeéres et dans celle d'un
mélange binaire critique.prés d'une paroi solide, les applications des méthodes
proposées sont plus délicates ; il est néanmoins possible, dans certaines
conditions, de déterminer la longueur caractéristique d'un profil supposé

exponentiel.

Il est clair que de telles études ne peuvent &tre menées qu'en collabo-
ration étroite avec les spécialistes concernés, en particulief les physico-
chimistes. Nous pensons ainsi que ['apport de ['Optique reste fondamental
dans le cadre de ces recherches interdisciplinaires, que nous espérons

voir se réaliser de maniere concrete dans un trés proche avenir.
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ANNEXE A 1

Calcul des coefficients de réflexion et de transmission d'une onde
électromagnétique plane et monochromatique a travers un
empilement de couches minces uniaxes dont les axes optiques sont

dans le plan d'incidence

Nous allons décrire trés briévement la méthode utilisée dans nos
calculs, qui est adaptée de celle de D.A. Holmes et D. L. Feucht {122} ;
son principe consiste, a partir des équations de Maxwe|l,‘ a écrire la continuité
des composantes tangentielles des champs électriques et magnétiques au niveau
de chaque interface, puis les réflectances et transmittances tangentielles

séquentiellement d'une couche a l'autre,

Seule I'onde TM nous intéressera, le cas de l'londe TE étant trivial
et semblable au cas isotrope (milieu d'indice no). Les notations sont identiques
a celles du paragraphe IAla, mais hous y avons ajouté les indices qui
correspondent au numéro d'ordre des couches (j =1 & p). Les milieux extrémes
ont pour indicesj =0 et j = p + 1. Considérons alors l'interface séparant les

milieux j et j + 1 ; les conditions aux limites s'écrivent :

Ef BYf+E” .BT =ET . +E_ .
X,] ] X,j ] X,]+1 X,j+1
+ + - - +

H .B. +H_, . B.=H_ . +H_ .
127 N A0 T B 27 Ak BN 2% g B
Le signe + [—] correspond a une onde se propageant dans le sens positif
[négatif] , suivant Oz et dans la couche. B;-— représente le facteur de phase
ainsi défini :

B. = - k. . d.
jomexe Cky o dp)

NEE . P
ou kZ . est la composante suivant Oz du vecteur d'onde et di I'épaisseur de la
, .
couche ; cette composante est donnée par une expression similaire a celle
donnée en (1.8), le signe de l'expression entre crochets dépendant alors du

sens de propagation (+ ou -).
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" Les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude sur

chaque interface ont une expression de la forme :

+  +
h. - h.
r. . 1=J ]+ 1
],]+ + +
SRR ER]
R N

N + + . . s s - . s
ou h, = Hy j / EX j qui s'exprime trés simplement en fonction des paramétres
de la couche : A

+ 2 2 . .2.1/2
hj =N ne/-(neff ne sin i )

(quantité pouvant étre complexe dans les conditions de réflexion totale).

Nous définissons alors les réflectances et transmittances tangentielles

(en amplitude) de la maniére suivante :

+ : -
S P s EE I S-S i K5 DT
L R, , . B, p+l.op i
jr1 e A1, p 1A |
t ., . T '
- jj*1 j+iptl = g(T )

T, =
j,p+1‘ + -
5 B i1 Re, p a1 Ban
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La méthode consiste a calculer séquentiellement :

Rp,p+1 Rp-l,p+1i Ro(,p+1

Tp.p+1 Tp-l,p+1_ ' To,p“

lLes termes initiaux de la séquence sont : Rp,p +1° rp,p +1 gt Tp,p + 1 =

'op+1°
On obtient ainsi les quantités : R =E_ JE’
o,p +1 X,0 X,0
+ +
To,p +1° Ex,p + IIFx,o
En supposant les milieux extrémes isotropes, Ro,p +1 et Ton #1

représentent les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude
a travers l'empilement des couches anisotropes ; si les indices de ces milieux
extrémes sont différents (ni = nt), le calcul du coefficient de transmission en

intensité devra tenir compte de la réfraction.
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ANNEXE A 2

Calcul de la relation de dispersion d'une onde
électromagnétique de surface dans le cas d'un

métal en contact avec un milieu uniaxe

Considérons un métal, de constante diélectArique_ e' réelle et néagative,
et un milieu anisotrope uniaxe et homogéhe, dont I'axe opfique a une
orientation quelconque dans le plan d'incidence. Nous allons calculer la
relation de dispersion d'une onde électromagnétique de surface "vraie" se
propageant sans atténuation le long de l'interface. Cette onde est TM et
nous supposerons que la dépendance spatio-temporelle du champ électro-

magnétique est de la forme :

exp i {wt - (kxx + kzz)} dans le milieu anisotrope

exp i {ut - (k x +k' 2)} dans le métal

Nous prendrons la relation tensorielle (1.4) indiquée au paragraphe [Ala.:

€ 0 €
X - X2z
€ = 0 0
€ €o €y
0
&2 P
: 2 2 2 . 2
avec : =n +n
€ e COs'a o Sina
2
e =n
y (o)
€ _=n sin2 +n 2 os2
z - (6] o C (6]
£ ‘(nz—nz) sinad cos a
Xz e o

Des équations de Maxwell, nous tirons les relations suivantes :

. 2 o
-k, 3, E, =93 E =k * (e, E, te s E)

E =k (e. . E +eZEz)

2 2
X z o Xz X

-lkx azEx+k
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ou encore :
2 2, _ L 2
Ex (kz - Ex ko ) = Ez (kxsz € kOJ
2, _ 2 2
Ex (kxkz +e k ) = Ez (kx - €z k )
soit :
2 ' 2 2
ezkz +2€zkx k(z+a k + k (Exz —exez)= 0 (1)
. . . St 2 2 2
Pour le métal, on obtient simplement : k , € ko - kx (2)

D'autre part, la continuité des composantes tangentielles des champs électriques

et magnétiques s'écrit :

o ! - ]
Ex =E X eF Hy =H y
avec :
=W = 9
HY - K, [Exz Ex te, E) kz (e Ex T exz Ez)
H! =__£€|El ._.i_wlel
y K, z k 4 X
En combinant ces 2 relations, il vient :
Yk'z =e' (g, k, e , k) (3)

ol vy est une constante ne dépendant pas de l'orientation de l'axe optique :

En utilisant la reiation (3), on parvient a éliminer kx et kz des relations (1) et

(2) et on obtient enfin la relation de dispersion cherchée :

] 1 -

p €' le ) 2

X ) o
€ -Y
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Dans .I.e cas ol |'axe optique est paralléle (o= 0) ou perpendiculaire (o = 1/2)
| H . -— =
4 I'interface : y = €y €, ( €z 0)

Soit :
1 | -
kzzs_sz[s sx)kz
X 8,2._8 . o
z
_ _ _ 2
Si a= 0 sx—ne et sz—n
] 2 | - 2
kz_sno(s_ "e)kz
x T a2_ 2 2 o
o e
. . _ 2 _ 2
Siao= /2 : ey =Ny et e, =Ny
e'n 2 (e'-n 2)
k 2= Kk 2
x 2_ 2,2 o
€ o e
A titre d'exemple, prenant un cristal liquide nématique (n,=1L5;n,=17)
déposé sur une couche d'or (¢' = -10), on obtient : '

k, (a=0) =1,7612 k_
kx( a=1T/.2) =1,9459 k0

Cette derniére valeur nous montre que, en prenant un prisme a

réflexion totale dont l'indice de réfraction est 1,9, I'excitation optique d'un

plasmon de surface ne peut étre réalisée pour un cristal liquide homéotrope.
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ANNEXE A 3

Calcul des paramétres hydrodynamiques dans

le cas d'un écoulement de Poiseuille plan

Nous supposerons dans tout ce qui suit que I'écoulement du nématique
est laminaire ; cela signifie que les phénoménes de turbulence ainsi que les
instabilités d'origine convective sont exclus. Une telle hypothése n'est
évidemment valable que lorsque I'écoulement est lent, conduisant ainsi &

des orientations angulaires qui n'excéderont pas quelques dizaines de degrés.

~Dans ces conditions, seule Ia composante suivant Ox de la vitesse du
fluide n'est pas nulle : elle correspond a la direction de I'écoulement '
(figure 111 1). Le tenseur des gradients de vitesse ne comprend qu'‘un seul

terme : az Vx’ qui est aussi le taux de cisaillement s. En posant arbitrairement
21

s =1, on obtient : A -A =
‘ zX T2
D'autre part :
nx=sme ny=0 n, =cos g
N =—1—cose N =0 N_ = j—sm@
X 2 y - z =7 2

A partir de ces données, nous pouvons calculer les composantes du tenseur

des contramtes “ a8 I ; on obtient, tous calculs faits :

! = sin 0 cos 0 (a sinze+a)

c’xx. 1 . 5
o! =0 '
YY 5
[ R — M
o',, =sin ocos @ (a1 cos 0+ a6)
' = ! N e
a Xy a yx Oyz a zy 0
1 — . 2 1_
o'z T (sino co_sO] t 5 (az ta, +a5) B
o'__ =a, (sino cose)2 + 1 o, +[oc-0 ]coszo +[a, +a ] sinzo)
zZX 1 2 L 5 2 6 3

La viscosité effective s'exprime alors de maniére simple :

OZX

= 5 = ¢!
K ZX

ZX
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Les 2 cas particuliers, 0 =0 et o = -g-, correspondent aux gédmétries de

Miesowicz {310,311} :

' 1
e =0 : n=-i-(au+a5'a2)=nc'

1

N =2

O:' n:

N

(au +U-6 +0L3) =nb

D'autre part, la relation (li1.3) permet de calculer le couple visqueux ?v exercé

sur les molécules ; en prenant :

X

ﬁv {°‘2 cosp, 0, a3 Sin 0} 3,V

On obtient :
T 2 .2
I‘Vy—(azcos e—a3sm o) azvx

Pour le couple élastique, on peut:utiliser une relation du méme type que la

relation (Il1.3), soit :

> _ o> . . -

AP he ou P)‘e"ﬁSfﬁT +|%B
avec :

ﬁS=K1'v’ (div 1)

ﬁT = - K2 {(A. rot n) rot n + rot [(ﬁ. rot n) ﬁ]}

ﬁB=K3‘{ (A Arot n) A rotn+Fc_>;'E['ﬁA(ﬁAroth)]}

Cn obtient ainsi :

N ) 2. )

Rg {0, 0, - K [sin0 2,0 *coso (3,00"]]

3

By {0, 0, 0}

: "2 L 2 . 2 )2 3 y

ﬁB 3K3[cose .B'ZQ - sin® :(BZO) - sin® cos“0 (BZQ) 1. o, ~K3 cos~0 (BZO)I

Soit finalement

a2 2 .2, _ : 2
I‘ey = (K1 sin“e + K3cos O)BZO + (K1 K3) sin® coso (aze)

Seules les composantes suivant Oy des couples visqueux et élastiques ne sont

pas nulles.









~"191 -

ANNEXE A 4

Calcul du profil de déformation dans le cas de la

transition de Freedericksz ; ancrage fini aux

parois, Ac et A K quelconques

Nous nous proposons de calculer le profil de déformation du directeur

a(z) dans le cas trés général d'une transition de Freedericksz incluant une

énergie finie aux parois, une anisotropie des constantes diélectriques Ac

quelconque, ainsi qu'une anisotropie des constantes élastiques AK quelconque.

Nous supposerons une configuration initiale planaire et des conditions d'ancrage

identiques aux deux interfaces ; ceci implique alors que la déformation est

parfaitement symétrique par rapport au plan médian défini par z = e/2, comme

le montre le schéma ci-dessous. Si |'on applique une tension V aux bornes de

" la cellule de cristal liquide, le champ électrique E ainsi créé désoriente les

molécules (Ae> 0) et la configuration d'équilibre est obtenue en minimisant

I'énergie libre du systéme.

e/2

z’/}
7
Am
/
e o _ .

Pour simplifier les notations nous poserons :

OL(2=0)=0L‘O=OL(2=e)

P
o (z =el2) =am(angle de déformation maximal)

Yy=(ey-€e;)leg=beley
£ = (Ky~ K)IKy =BK/Ky
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Examinons maintenant les différents termes qui contribuent a la

densité d'énergie libre totale ; nous avons :

1 2 . 2 2 _ 1 . 2 2
Fyq =§(K1 cos“a + Ky sin“o)a' =§K1(1 + £ sin“a)a
ou o' =da/dz,
et =1
Fo=-g- E. D

Ce terme mérite une attention particuliére de notre part ; du fait de

I'anisotropie de la_permittivité, le champ électrique et le déplacement ne sont -

pas colinéaires.
| .A »)
E = TE)// + E.L. E Z ,’
“ ~ /
/ -/
‘Seule la composante EZ de E n'est pas / E’//
nulle, car rot E = 0. D'autre part, /’

divD =0 implique que D, est une o /
constante. Nous pouvons écrire :

5= E”+e E g\

L5
)

-5 .
n{cosa, 0, sina)

ol

€

e, E + (e,~¢,) (n.B) A

Soit en projetant sur l'axe Oz :

Dz =€, Ez + Aelsing . Ez) sino,
D.=(¢g,+Ae sinza) E.

z i PRy
Dz = ( €, sin?g te, coszcx) E,

-
De plus, l'intégration de ce terme sur ['épaisseur de la cellule e se

fait tres simplement :

o e e

V.D
a; _ — 1 - Tz
Je—[ Fedz—-—~8ﬂ- EzDzdz— g7

o o



-193 ~

D'autre part :

. . _ :
/Ez dz =V = Dz f (e/,sinza + ELCOSZOL)—1 dz n
o

o
Soit finalement :

e

](s sin OL + €, cos a) dz

Nous avons également :

_ 1 . 2 2.0-1 2
"Fe == g0 (s//sm o + €, cos o) ;
1 2 412
Fe = 81reJ_ (1 +v sin“a) Dz

Le dernier terme qui contribue a la densité d'énergie libre est un terme de

surface et peut s'écrire :

F =W sinZa {8(z) + §(z-e)}

’

ol 8§(z) est la fonction delta.

L'énergie libre par unité de surface est donc :

2 L

. |
g=l/ {K1(1 + gsinzot) a'2 - ll'rr1€ (1 + Ysin_zod"1 Dzz}dz
(o) <
. 2 . 2
+ W {sin“a (0) + sin“a (e) (2)
La minimisation de cette cuantité en tenant compte des conditions aux
limites est une application du calcul variationnel et conduit aux expressions

suivantes :

\.2
d . 2 .. N 2 _ yDz . L 2 =2
3z {K1(1 + & sin‘a)a } = K1F,‘sm.a cosq 0 ‘llTTEZ‘L sina cosa (1+y sin a)_

(3)
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2 sina (0) cosa(0) W (4)

[Kl (1 + F,sinza)a‘]

]
(=]

z

2 sina (e) cosoa(e) W (5)

[K] (1 + gsinza)a']z -

Les expressions (4) et (5) sont identiques du fait de la symétrie du probléme :

.2 . .
K1 (1 + £sin aola o - 2 W sina coso (6)

L'expression (3) s'écrit épalement :

. . 2 . . -
K,(1 + & sinfa)a” + K, € sina cosa a'” = - Ty, Sine coso (1 +ysin“a)

En rﬁu]tipliant les deux membres de cette expression par 20' et en intéarant

une fois par rapport a z, il vient :

. D 2
[} -
K, (1+Esin%)a?=cte+—2> (14y sinZa)”!
1. Une
L
Pour o-= O e o' =0, ce qui détermine la constante d'intéoration :
D22 2
cte = - 41781_(1 + vy sin am)
Soit :
2
D"y
. 2 2 z . 2 .2 .2 .1 .2 -1
K1(1 + Esin“o)a'” = T ‘J_(Sm a - sin a) (1 +ysin‘a) (1 +Ysmam]
, 1/2 L (sinza - sinzoL] 1/2
= Y m
Ot—Dz 4K, e ' . 2 .2 2 (7)
174 (1 +E€sin0) (1 +y sin“a) (1 +y sin am)
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“ Intégrons par rapport & zet g :

a

 (wmKie, , Juzf (i sysin?ay (13 g sina) )2
Z = — —-————-(1+ysino(m) - S da

D. Y ' (s'inza - sihzoc) ‘
z m ;
% . (8)
Pour o =a,, on obtient alors la valeur de D, suivante :
o

- m

' ) . 1/2

4rK, e 1/2 . 2 .2 :

D, =23 —1% (1 4ysinq )b f U rysina) (1 *E sina) da
€ R m (sin“o - sin“a)

o . (9)
o .

De la relation (7) nous tirons écalement :

1/2°

1/2 -
D. - 4K : . 2
el(1 + vy sin“q) Y€, (sin OLm-sin a) (1+ysin“a)

Soit finalement, en utilisant (1) :
o
: m

. 1/2
(1 +8 sin“0) - § da
. 2 . 2 w2 :

(sin a - sin o) (1 ty sin o)

a ‘ (10)
o .

2 . 2 1/2
\% == Vo (1 +vysin am) %

47K 1/2
ou Vo =T est une tension de seuil caractéristique.
Y&,

De plus, d'aprés (8) et (9), il vient :

_ 2z .
(o, a) == I(am,oto) (11)

o

(1 +ysin20L) (1 +£'sin2a) 1/2

1(a,0 ) = do (12)
° [sinzam— sinza) : '
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Connaissant ajeto, il est donc possible de calculer la tension V correspondante

ainsi que la cote z a laquelle se produit une désorientation d'angle q .

D'autre part, en combinant les relations (6) et (7) nous p'ouvons écrire :

, 1/2
YK 112 (1+£sin2a )(sinlza - sin_za )
. - 1 0 m o)
2W sin o, cos o = DZ Bre . 5 VIR (13)
X (1+vysin“a )(1 +y sin"a )
. ' - 1/2.
2K, ( (1+ £sin? o )(sina_-sin’o ) .,
-1 o ' m o :
= I(a _, o)
e m’ "o

-, 2
(1 + ysin ao)

Soit finalement

: . 1/2

(1 +gsin2ao)(sin_2am— sin_za ) '
a ——— > o Lal) (14)
(1 + ysin ao) ° '

EREN)

sin cos =
% %

ol a est une grandeur sans dimension caractéristique de I'ancrage :

a= 1rK1/We

L'ensemble des relations (10), (11), (12) et (14) répond rigoureusement
3 la question posée. Notons que pour un ancracge infiniment fort, a = 0, ce qui
implique Py = 0. Si, en plus, on suppose £<< 1 ety << 1, on retrouve les

formules classiques sous la forme :

o nl2

m d du
o -
Vo 2 2 .12 Vo 2 2 ,1/2
(sin“a_-sin“a)’ (1-sin“a_ sin™ )
0 m 0 m u

<

i
2N
2N

ol sin u = sin g /sin o

. 2
Soit : ) . \Y/ = Vo |(0Lm, 0)‘
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I(o .0) étant alors une intégrale elliptique de premiére espéce {420} :

. e T .
I(am,O) = F(i' , k) avec k = sina

. i . g
D'autre part, si I'on suppose o m”™ 3 » 9Qui est un cas intéressant sur le plan

expérimental (cf. § IV B 1), on obtient une simplification de I'expression (13)

sous. la forme :

. yK1 1/2 (1+ & sinzao)_ __1/2
2W sina_ =D_{— ' : (15)
© z(hme (1+_Ys'in_2ao)(1 +v) '

De plus, lorsque la tension appliquée V est Iargement supérieure a la tension )
de seuil (V 2 5Vo par exemple), la quasi- ~totalité de la cellule est homéotrope,
3 'exception de deux couches limites au niveau des parois, dont l'épaisseur

diminue quand V augmente. On obtient alors une expression approchée de D,

Vv «
En combinant (15) et (16) :
, 1/2
. 1/2 .2
. Y 'yK.lg-:// - 1.+ sin o
sino = | ———*
o 2We 4 1+ sinz :
Y %o
Soit finalement :
e \/2 .2 1/2 _
sinao=% e 1 +gsm2a0 v (17)
€ 1+ysin“q 4
. fo) .
\ _V < P
ou —V— représente le champ réduit.

On obtient ainsi une expression analytique approchée de o en fonction des
- différents parametres du systéme, et qui nous sera tres utile dans I'interprétation

des résultats expérimentaux.
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