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Résumé

La situation énergétique actuelle impose le développement de technologies qui utilisent des
énergies renouvelables pour limiter la dépendance aux ressources fossiles et diminuer I'impact
de l'activité humaine sur le changement climatique. Parmi ces technologies, le solaire ther-
modynamique utilise I’énergie solaire pour chauffer un absorbeur, 1'énergie de cet absorbeur
étant alors convertie en électricité a travers un cycle thermodynamique classique. L’améliora-
tion des performances de cette technologie passe par la conception d’absorbeurs capables de
fonctionner efficacement a haute température. Dans ce travail de these, nous explorons deux
voies différentes dans ce but.

La premiere est basée sur la conception de structures multicouches optimisées par algo-
rithme génétique. Nous montrons que ces structures permettent d’obtenir un rendement supé-
rieur a 80 %, valeur tres proche des limites fondamentales, démontrant ainsi leur fort potentiel
pour le solaire thermodynamique.

La seconde voie est basée sur I'optimisation des interactions électromagnétiques dans des
structures plasmoniques a base de nanoparticules métalliques. Ces structures sont le siege d’ef-
fets coopératifs qui peuvent exalter tres fortement les pertes dans la structure. Ces mécanismes
sont mis a profit pour concevoir des absorbeurs a base de réseaux binaires de nanoparticules

d’or et d’argent dispersées dans une matrice transparente.

Abstract

The current energy situation requires the development of technologies that use renewable
energy sources to reduce the dependence on fossil fuels and the impact of human activity on
climate change. Among these technologies, thermodynamic solar power uses solar energy to
heat an absorber, whose heat is then converted into electricity through a classical thermody-
namic cycle. The improvement of the performances of this technology requires the design of
absorbers able to operate strongly at high temperature. In this thesis, we explore two different
ways for this purpose.

The first is based on the design of multilayer structures optimized by a genetic algorithm.
We will see that these structures lead to an efficiency higher than 80 %, very close to the funda-
mental limits, demonstrating so their strong potential for thermodynamic solar technology.

The second way is based on the optimization of electromagnetic interactions inside plas-
monic nanostructures composed of metal nanoparticles. These structures are the site of coope-
rative effects between nanoparticles that can exalt strongly losses inside the structure. These
mechanisms are exploited to design absorbers based on binary networks made with nanopar-

ticles of gold and silver dispersed in a transparent matrix.
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Introduction

La politique énergétique actuelle est majoritairement basée sur 1'utilisation des ressources
fossiles. La dépendance aux énergies carbonées pose la question de la durabilité, tant sur le
plan environnemental que sur le plan économique, de ce modele. En effet les réserves actuelles
d’énergies fossiles, si elles sont encore importantes, sont limitées et ne sont plus accessibles
facilement. Elles demandent aujourd’hui un investissement important, qui entraine un surcofit
de l'énergie difficilement tenable a long terme. De plus le réchauffement planétaire global, dont
I'étude du Groupement Intergouvernemental sur I’Evolution du Climat (GIEC) [GIEC, 2007] a
prouvé qu’il était principalement dii a I’activité humaine, souffre de I'utilisation de ces énergies
fossiles, celles-ci étant les principales responsables de 1’effet de serre additionnel (non-naturel)
provoqusé, entre autres, par les émissions de dioxyde de carbone. En 2004, ces émissions étaient
dues a plus de 25 % a I'approvisionnement énergétique [GIEC, 2007]. Il existe alors une réelle
raison économique et écologique a développer des énergies dites renouvelables (non-fossiles),
telles que les énergies éoliennes, hydrauliques et solaires.

La certitude de devoir faire évoluer les moyens de production étant acquise, c’est unique-
ment apreés le premier choc pétrolier dans les années 70 que I’on a vu une évolution significative
des moyens de production d’électricité. En effet, I'explosion des prix du pétrole associée aux
progres tres importants réalisés sur les technologies photovoltaiques (PV), utilisées jusqu’alors
de fagon confidentielle dans le domaine de l'industrie spatiale, a poussé a utiliser ces tech-
nologies de facon domestique. Ainsi, Solar One, la premiere maison individuelle équipée de
panneau photovoltaique, a vu le jour aux Etats-Unis en 1973. A partir de cette date, le déve-
loppement des énergies renouvelables est devenu un challenge économique, technologique et
industriel trés important.

Si la conversion photovoltaique est aujourd’hui un domaine technologique bien connu du
grand public dont le développement grandissant promet une tres large utilisation dans le futur,
elle présente actuellement certains inconvénients et limitations, comme le stockage de I’énergie
ou l'intermittence de la production (pas de production la nuit, moins de production par temps
couvert). Pour tenter de réduire ces problémes, d’autres technologies basées sur la conversion
d’énergie solaire développées depuis plusieurs siecles encore treés confidentielles ont été ré-
cemment développées. Ces technologies, que I'on appelle technologies solaires thermiques,
utilisent le rayonnement solaire pour produire de la chaleur, cette chaleur pouvant étre sto-
ckée et convertie en électricité. Utilisées de fagon domestique comme moyen de production
d’eau chaude (chauffe-eaux solaires) ou de chauffage d’habitation, les technologies solaires

thermiques sont aussi utilisées de fagon industrielle dans des centrales solaires thermodyna-
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2 Chapitre 0. Introduction

miques pour produire a grande échelle de la chaleur ou de I’électricité.

Ces centrales utilisent des systémes optiques de concentration du rayonnement solaire pour
amplifier fortement les densités de flux d’énergie. Le développement de ces technologies en-
core peu connues a pourtant commencé dans la deuxieme moitié du XI1x® siecle. Mais c’est dans
la deuxieme partie du XX siecle que leur intérét économique et écologique s’est accru. En effet,
comme nous l’avons signalé plus haut, ces technologies permettent de stocker 1'énergie ther-
mique. En outre, elles utilisent trés largement des turbines qui sont déja utilisées dans d’autres
domaines comme dans celui des centrales a gaz. Néanmoins, si cette technologie s’est déve-
loppée dans les années 80, elles n’a jamais atteint une maturité qui lui a permis un réel essor
industriel. Qui plus est, a la méme époque, les technologies PV ont tres fortement progressé
grace a I'augmentation du rendement des modules et & la diminution des cofits de production,

poussant les industriels a investir massivement dans ce secteur.

Apres plusieurs années pendant lesquelles le photovoltaique fat presque le seul moyen de
conversion industriel de l'énergie solaire, 'augmentation du prix des matieres premieres, la
présence de nouveaux concurrents ainsi que la diminution des aides gouvernementales ont
redonné un regain d’intérét au solaire thermodynamique. Mais ces technologies ont encore au-
jourd’hui un cofit de production d’électricité qui dépasse largement celui des énergies fossiles
et du PV. Afin d’attirer les investissements des acteurs industriels vers le solaire thermody-
namique, il est nécessaire de trouver des solutions pour augmenter leur rendement tout en

diminuant le cotit de production.

Au début des années 2000, une des solutions qui a été proposée pour augmenter les perfor-
mances des centrales thermodynamiques consiste a augmenter la température de fonctionne-
ment de ces centrales, augmentant ainsi le rendement et la conversion de d’avantage de chaleur
en électricité. Mais, comme nous le verrons au cours de cette these, I'augmentation de la tem-
pérature pose de sérieux problemes. D'une part, les pertes d’énergies par “radiative cooling”
augmentent avec la température et d’autre part, la tenue des matériaux est encore mal maitri-
sée et leurs propriétés mal connues. Pour limiter ces effets, un des challenges consiste a mettre
au point des absorbeurs sélectifs, qui permettent a la fois de collecter le maximum d’énergie

solaire tout en évitant les émissions dans l'infrarouge.

Dans sa revue bibliographique, C. Kennedy [Kennedy, 2002] discute différentes solutions
technologiques potentielles pour réaliser un absorbeur solaire efficace (Fig. 1). Basés sur diffé-
rents types de revétements, ces absorbeurs permettent d’obtenir des résultats intéressants en
utilisant différents mécanismes (réflexions multiples, diffusion, interférences, ...). Cependant,
aucun de ces absorbeurs n’est capable de fonctionner efficacement a haute température car ils

ne permettent pas de réduire les pertes thermiques dans le proche infrarouge.

Dans le cadre de cette these, financée par l'entreprise Total, nous avons précisément
choisi de concevoir des structures sélectives capables de fonctionner a tres haute tempéra-
ture (1300 K). Ces surfaces sont congues pour permettre la collecte du maximum d’énergie
dans le spectre solaire incident, tout en minimisant les pertes par émission thermique dans
lI'infrarouge. Nous avons suivis deux voies trés différentes pour parvenir a cela. La premiere a

consisté en le développement de structures multicouches a base de matériaux résistants a haute
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Intrinsic selective material — Metal
Dielectric
Substrate — Metal
a) Intrinsic absorber d) Metal-dielectric composite
Antireflection coating Metal
Semiconductor ;
Metal

b) Semiconductor-metal tandems e) Surface texturing

Dielectric
ﬁ Metal Sn0xF....

Dielectric Black enamel. ..
Substrate Substrate
c) Multilayer absorbers 1) Solar-transmitting coating/blackbody-like
absorber

FIGURE 1 - Design de six différentes possibilités de revétements dédiés a une absorption sélec-
tive de I'énergie d’apres [Kennedy, 2002]

température. La seconde voie, plus novatrice, a consisté a développer des réseaux de structures
plasmoniques (nanoparticules métalliques) dispersées dans un milieu hote diélectrique et ex-
ploiter les interactions (effets coopératifs) entre ces éléments pour exalter ’absorption de ces
structures. On se limitera cependant a I’optimisation du spectre d’absorption.

Dans le premier chapitre, nous rappelons le contexte dans lequel s’est effectué ce travail de
theése. L'aspect historique et les problématiques futures concernant les moyens de production
d’énergie sont développés dans une premiére partie. Dans une seconde partie, nous décrivons
les différentes technologies solaires concentrées en mettant en avant les avantages et les incon-
vénients de chacune d’elles.

Le second chapitre sera consacré au développement d'un absorbeur multicouche a fort
rendement a haute température. Dans une premiére partie, nous décrivons le bilan énergé-
tique d’un absorbeur en fonction de sa température de fonctionnement. Les performances d'un
absorbeur sont ensuite discutées et comparées a celle d"un absorbeur idéal. Dans un second
temps, nous décrivons la méthode que nous avons utilisée pour calculer le spectre d’absorption
de structures multicouches. Dans la derniére partie de ce chapitre, nous montrerons comment
cette méthode peut étre combinée a un algorithme d’optimisation global pour concevoir des
absorbeurs apériodiques haute performance. Enfin, les spectres d’absorption de ces absorbeurs
seront caractérisés expérimentalement par spectrométrie.

Dans la seconde partie de ce travail de these, on propose un nouveau paradigme pour le
contrdle du spectre d’absorption d’un milieu. L’idée consiste a exploiter les interactions élec-
tromagnétiques coopératives dans des réseaux de structures plasmoniques dispersées dans un
milieu hote.

Au cours du troisiéme chapitre, nous discutons ces effets dans des réseaux de nanoparti-
cules dipolaires. D’apres la description des pertes induites par des dipoles électriques et ma-
gnétiques isolés dans un milieu homogene, nous généralisons ce calcul a un systéme de N
dipobles en interactions. Dans la derniere partie de ce chapitre, nous décrivons les mécanismes

croisés de couplage électrique-magnétique dans le cas d"un systeme a deux particules.
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4 Chapitre 0. Introduction

Dans le dernier chapitre de ce manuscrit, nous étendons 1’étude des interactions coopé-
ratives entre nano-objets en intégrant les interactions entre les moments d’ordres supérieurs
(multipodles). Nous appliquons ensuite ces résultats pour concevoir un absorbeur solaire com-
posé de nanoparticules métalliques dispersées dans un milieu hote transparent. Nous montre-
rons que le couplage entre ces nanoparticules permet d’exalter trés fortement 1’absorption de la
lumiere dans le domaine visible et ce malgré la faible portion volumique en nanoparticules. On
montrera que ce mécanisme est directement relié a un effet coopératif entre les nanoparticules.

Enfin, une conclusion viendra synthétiser les principaux résultats que nous avons obtenus.
Nous discuterons également de quelques perspectives a ce travail de these.
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Depuis prés de 4 milliards d’années, le Soleil éclaire la Terre et sa lumiere transporte avec
elle une énergie gigantesque. L'exploitation de cette énergie n’est que tres récente dans ’his-
toire de 'humanité, et les technologies qui permettent de I'extraire ne sont développées que
depuis quelques décennies. Aujourd’hui, le contexte économique et la prise de conscience de
I'empreinte écologique de ’humanité conduisent les acteurs académiques et industriels a dé-
velopper de nouvelles technologies pour capter cette énergie de la maniére la plus efficace
possible.

Parmi ces technologies, le solaire concentré thermodynamique permet, via la concentration
du rayonnement solaire, de capter son énergie pour chauffer un matériau, cette chaleur étant
alors transformée en électricité a travers un cycle thermodynamique classique similaire a celui
utilisé dans les centrales thermiques.

A travers sa direction Energies Nouvelles, regroupant 1’étude et I'industrialisation des tech-
nologies permettant la production d’énergie en utilisant des sources non fossiles, la société To-
tal souhaite aujourd’hui utiliser 1’énergie solaire pour diversifier son offre énergétique. Grace
a différents projets concernant les technologies solaires a concentration allant de 1’étude théo-
rique d'une centrale solaire a la réalisation expérimentale d'un récepteur solaire fonctionnant
a haute température, Total cherche a améliorer le rendement des centrales solaires. C’est dans
ce cadre que s’inscrit cette these.

Dans ce chapitre, nous présentons dans une premiére partie la ressource solaire, qui corres-
pond a I’énergie disponible au niveau du sol. Puis nous détaillons les différentes technologies

existantes dans le domaine du solaires concentré (CSP).
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6 Chapitre 1. Le solaire thermique concentré

1.1 La ressource solaire

1.1.1 Bilan radiatif de la Terre

Le bilan radiatif de la Terre permet d’estimer la ressource en énergie provenant du Soleil et

disponible pour étre utilisée en partie par 'Homme.
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FIGURE 1.1 — Illustration du bilan radiatif de la Terre d’apres Houghton et al. [Houghton et al.,
1996].

Schématiquement décrit sur la Fig. 1.1, ce bilan regroupe tout les flux entrants (rayonne-
ment solaire incident) et sortants (rayonnement émis par la Terre, réfléchi par 1’atmosphere, les
nuages, les océans, ...). Tout d’abord, il faut noter une différence importante entre le flux d’éner-
gie a priori disponible a la surface de la Terre et celui provenant du soleil. Cette différence est
due essentiellement aux pertes lors de la traversée de I'atmosphere. Ces pertes se répartissent
de la maniere suivante :

— 6 % du rayonnement incident est réfléchi par I'atmosphere ;

— 16 % est absorbé par ’atmosphere;

— 20 % est réfléchi par les nuages;

— 3 % est absorbé par les nuages.

Le rayonnement incident a la surface de la Terre ne correspond qu’a 55 % du rayonnement au
niveau de I’atmosphere. Sur la Fig. 1.2, on compare le spectre solaire (le soleil étant assimilé a
un corps noir a 5800 K) au spectre du rayonnement solaire AM1.5 apres une traversée de 1.5
atmosphere. Les raies d’absorption sont liées aux gaz et molécules qui composent I’atmosphere.
L’absorption de 'oxygene a lieu aux environs de 750 nm, celle de I'’eau a 900, 1150, 1350 et 1800
nm.

D’un point de vue plus quantitatif, le rayonnement solaire parvenant au niveau de la haute
atmosphere représente en moyenne 342 W/m?. L'atmosphere et les nuages réfléchissent un peu
plus de 20 % de ce rayonnement, soit environ 77 W/ m?Z, et en absorbent 19 %, soit 67 W/m?.

Le rayonnement solaire parvenant au sol n’est donc plus que d’environ 198 W/m?. C’est ce

6



1.1. La ressource solaire 7

1.6/ CJAm 1.5
=== corps noir

c14
by

E 1.2

3

o

o

©

(]

Q.

(7]

[]

(5]

c

(1]

2

o

0
0 1000 2000 3000 4000
A (nm)

FIGURE 1.2 —Irradiance spectrale du soleil au niveau de la mer (courbe rouge) et spectre d’émis-
sion du corps noir a la température T = 5800 K (courbe noire). Les raies d’absorption sont liées
aux gaz et a I’eau dans I'atmosphere.

rayonnement qui pourra étre utilisé pour des applications solaires. Avec une surface d’envi-
ron 500 millions de km?, la terre recoit annuellement environ 10° TWh d’énergie solaire. En
2012, la consommation énergétique mondiale, toutes sources confondues, a représenté environ
145 000 TWHh, soit 0.015 % de cette énergie.

1.1.2 La part du solaire dans la production et la consommation d’énergie

D’apres le rapport de "BP Statistical Review of Wolrd Energy 2013” [BP, 2013], la production
mondiale d’énergie renouvelable, c’est-a-dire la production d’énergie hydroélectrique, géother-
mique, éolienne et solaire, atteint 1068.5 Mtep ! en 2012. Cette production représente environ

9.3 % de I’énergie consommée annuellement (11480 Mtep) (Fig. 1.3) La part de 1’énergie solaire
:.-.ll--_'I lunilé

X T : —_ w3yl
—--\- -
oo
e,

FIGURE 1.3 — Répartition par type de sources de la consommation énergétique mondiale en
2012 [BP, 2013]. La part liée aux énergies fossiles (pétrole, gaz, charbon) est largement majori-
taire.

1. La tonne équivalent pétrole (tep) est une unité d’énergie. Elle vaut 11.63 MWh, soit 41.86 GJ]
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8 Chapitre 1. Le solaire thermique concentré

dans ces énergies renouvelables ne représente que 2 %, soit environ 0.2 % de 1’énergie mondiale
consommée (Fig. 1.4a).

On compte aujourd’hui deux voies pour la production d’électricité grace a I'énergie pro-
venant du soleil. Une production directe grace a la conversion des photons par conversion
photovoltaique (PV) et une production indirecte qui passe par la production de chaleur apreés
concentration du rayonnement solaire. Ce moyen de production est appelé solaire thermique
concentré (CSP - Concentrated Solar Power). La capacité de production d’électricité grace au so-
laire photovoltaique est aujourd’hui d’environ 100 GW, tandis que le solaire concentré ne repré-
sente que 3.3 GW (fin 2013) [BP, 2013] (Fig. 1.4b). Le solaire thermique concentré ne représente
donc qu'une tres faible part de la production, et donc de facto de la consommation énergétique
mondiale, malgré la nécessité de recourir de plus en plus aux énergies non-fossiles. Plusieurs
scénarios prévoient dans le futur une utilisation plus importante des énergies renouvelables,
associée a une diminution de l'utilisation des énergies fossiles et a une utilisation rationnelle
de I'énergie. En France :

— Le scénario Negawatt [Association NegaWatt, 2014] repose sur une utilisation plus sobre
et efficace de I’énergie, conduisant & une diminution de I’énergie consommeée et a une tres
forte baisse de l'utilisation du pétrole et du gaz, ainsi qu’a la disparition totale de 1’énergie
nucléaire du mix énergétique. Comme le montre la Fig. 1.5, la part d’énergies renouve-
lables dans ce mix est fortement augmentée, mais c’est surtout la sobriété et 'efficacité
qui sont importantes dans ce scénario.

— Le scénario Negatep [Sauvons le Climat, 2014] repose sur la modification du type de
sources d’énergies utilisées entre 2006 et 2050 avec un niveau global de consommation
qui demeure presque constant (Fig. 1.6).

Le point commun de ces deux scénarios est I'augmentation de la part des énergies renouve-
lables dans la consommation globale d’énergie. Quant au solaire thermique concentré, 1’Agence
Internationale de I’Energie (AIE) prévoit en 2050 (Fig. 1.7) une croissance importante, particu-
lierement aux Etats-Unis et en Afrique. La production devrait atteindre 7800 TWh d’électricité
produite par an grace aux différentes technologies CSP, soit environ 15 % de la consommation
mondiale actuelle [AIE, 2010].
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FIGURE 1.4 - (a) Répartition de la consommation énergétique mondiale des énergies renouve-
lables. La plus grande part provient de I’hydroélectricité. (b) Capacité de production d’énergie
photovoltaique et solaire thermique concentré en GW (fin 2013).
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FIGURE 1.6 — Prévisions Négatep pour les secteurs du residentiel-tertiaire, de I'industrie et du
transport. Le besoin en énergie est fortement en baisse dans les secteurs résidentiel-tertiaire et
transport, mais augmente dans le secteur de l'industrie. Mais cette augmentation s’accompagne
d’une réduction de 'utilisation des énergies fossiles et d"une augmentation de 1'utilisation de
I’électricité, rendue possible grace au nucléaire.

TWh,“year

4500 | M EU + Turkey

4000 Pacific
3500 | M China

2500 Middle East
2000 India
1500 | M Africa

W Central Asia
W South America

W Morth America

0
2010 2020 2030 2040 2050

FIGURE 1.7 — Prévision de croissance du CSP pour différentes régions d’apres I’AIE (CSP Tech-
nology Roadmap, 2010).
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1.2 Les techniques pour le solaire thermique a concentration

1.2.1 Le solaire thermique concentré
1.2.1.1 D’hier a aujourd’hui

Depuis plusieurs siecles, ’énergie apportée par le soleil a été domptée par ’homme. La 1é-
gende veut qu’en 212 av. JC, Archimede ait utilisé des boucliers de bronze afin de focaliser la

lumiere du soleil sur les bateaux romains assiégeant Syracuse (Fig. 1.8). Au milieu du XIXe

FIGURE 1.8 — Archimede concentrant la lumiere du soleil sur les bateaux romains assiégeant
Syracuse. Image provenant de la couverture d'une édition latine du Traité d’Optique de Alhazen.

siecle, le mathématicien Augustin Mouchot proposa un systéme de concentration composé
d’un miroir parabolique afin de chauffer de 'eau et produire de la vapeur. Apres plusieurs
années, son assistant Abel Pifre et lui présenterent le premier moteur fonctionnant grace au
soleil au cours de l'exposition universelle de Paris de 1882. Leur systeme était I’ancétre des
coupelles paraboliques actuelles. A partir de cette date, différents systemes utilisant 1’énergie
solaire sont mis au point, dans un premier temps pour permettre l'irrigation, comme dans
l'installation de Maadi en Egypte, d’une puissance de 88 kW. En 1968, Giovanni Francia met au
point la premiere installation solaire concentrée moderne, d'une puissance de 1 MWth 2, située
prés de Geénes en Italie. Au cours des années 1980, la Californie va voir se construire un grand
nombre de centrales solaires thermiques, allant des plus faibles puissances comme Solar One et
ses 10 MWe, construite en 1981, jusqu’aux plus grandes, avec Solar Energy Generating Systems
(SEGS), construite en 1984, d'une puissance de 354 MWe, qui est restée jusqu’en février 2014 la
centrale solaire possédant la plus grande capacité au monde. Le développement du nucléaire

et du photovoltaique et la baisse des prix du pétrole entamés au milieu des années 80 vont mar-

2. Le Watt thermique (Wth) correspond a la production de puissance thermique. Il est & différencier du Watt
électrique (We) qui correspond a la production de puissance électrique.

11



12 Chapitre 1. Le solaire thermique concentré

quer l'arrét du développement technologiques de la filiere solaire concentrée. Aujourd’hui, le
solaire thermique concentré connait a nouveau une période de fort développement, et de nou-
velles centrales sont régulierement construites en Espagne et aux Etats-Unis, mais aussi dans
des pays oi1 la présence du CSP est nouvelle, tels que les Emirats Arabes Unis, I'Inde oti la
Chine.

1.2.1.2 Del’énergie solaire a 1’électricité

Le solaire thermique concentré permet soit la conversion directe de I'énergie provenant du
soleil en chaleur, soit la conversion indirecte de cette énergie en électricité. Pour récupérer cette
énergie, les installations CSP sont dotées de systémes optiques permettant la concentration des
rayons du soleil en un point focal, situé sur un récepteur, qui absorbe alors cette énergie et la
restitue sous forme de chaleur. Cette chaleur est transformée et utilisée dans un systeme pro-
duisant de 1’électricité grace a un cycle thermodynamique ou directement dans des procédés
industriels nécessitant une température importante. Une installation CSP est composée de trois
parties bien distinctes :

— Le systeme optique concentrateur/collecteur qui permet de concentrer le rayonnement

solaire et de capter son énergie sous forme de chaleur au niveau du collecteur ;

— Le convertisseur thermodynamique qui convertit la chaleur du collecteur en travail mé-

canique;

— Le générateur électrique qui transforme le travail mécanique en électricité. Dans les ins-

tallations qui utilisent directement la chaleur, ce générateur est absent.

3000 kWh/m?fy

52500 kWhim3fy

2000 kWVh/m3fy

11500 kWhimily

1000 kWVh/m?fy

500 kKWhirm®y

0 kWhim?fy

FIGURE 1.9 - Irradiance normale directe globale (DNI). Les endroits ot I’ensoleillement est le
plus adapté pour I'implantation des installations CSP sont en rouge. Ces données proviennent
du Centre Aérospatial Allemand (DLR) et sont adaptées de données de satellites d’étude du
climat [Breyer et Knies, 2009].

N

Pour produire efficacement la chaleur, les installations CSP sont soumises a certaines
contraintes, principalement liées a la ressource solaire. En effet, pour que le rendement soit

suffisamment élevé, ces installations doivent se situer dans des zones ot 'irradiance normale

12
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directe, c’est-a-dire le rayonnement direct (non-diffus) provenant du soleil, est supérieure a
2MWh/m?/an. La Fig. 1.9 montre que les zones possibles d’implantation sont principalement
situées entre les tropiques. En Europe, 'Espagne, le Portugal et I'Italie semblent étre des cibles
potentielles pour l'implantation d’installations CSP, mais c’est surtout dans 1'ouest des Etats-
Unis, principalement la Californie et le Nevada, en Australie, dans le nord de I’Afrique et dans
la péninsule Arabique que la ressource solaire semble la plus intéressante [Breyer et Knies,
2009]. De plus, contrairement aux technologies photovoltaiques qui utilisent aussi bien I’enso-
leillement direct que le rayonnement diffus, les technologies CSP n’utilisent que le rayonne-
ment direct. Les zones d’implantation doivent donc étre le plus éloignées possibles des sources
d’aérosols, telles que la pollution ou les poussieres. Toutes ces contraintes rendent difficiles ’ac-
cés aux technologies CSP dans beaucoup d’endroits, ce qui augmente le cotit de la production
d’électricité.

D’un point de vue plus académique, les technologies CSP offrent des possibilités autres
que la production d’électricité. En effet, la concentration du rayonnement du soleil permet de
fournir une énergie suffisamment importante pour des procédés trés énergivores, comme la
production d’hydrogeéne a partir d’eau [Nakamura, 1977, Abanades et al., 2006, Coelho et al.,
2010] ou la fabrication de nanotubes de carbone et de fullerénes [Flamant et al., 1999]. Ces
technologies ouvrent alors de nouvelles perspectives pour ces recherches.

1.2.2 Les technologies actuelles

Quatre technologies permettent de convertir I'énergie provenant du soleil en électricité
ou en chaleur via un cycle thermodynamique. Celles-ci sont classées en fonction du type de

récepteur. On distingue deux familles de technologies :

— Technologies a récepteurs linéaires. Les systemes de concentration de ces récepteurs
focalisent les rayons du soleil tout au long d’un récepteur linéaire, le long duquel le
fluide de transfert est chauffé. Les réflecteurs de ces systemes ne peuvent bouger que

dans une seule dimension.

— Technologies a récepteurs ponctuels. Contrairement au systéme précédant, le systeme
de concentration focalise tout les rayons sur un seul point, ce qui permet d’atteindre
une concentration plus élevée que dans les systémes linéaires. Dans ces systémes, les

réflecteurs peuvent bouger dans deux dimensions.
1.2.2.1 Systemes a récepteur linéaire
Nous présentons ici deux technologies a récepteurs linéaires.
a. Technologie cylindro-parabolique

La technologie a miroirs cylindro-paraboliques est composée de plusieurs rangées paralleles
de miroirs cylindro-paraboliques courbés de telle sorte qu’ils focalisent les rayons sur le tube

13



14 Chapitre 1. Le solaire thermique concentré

collecteur situé sur la ligne focale des miroirs. Les miroirs peuvent se déplacer dans une di-

mension afin de suivre les mouvements du soleil (Fig. 1.10).

#a—  réflecteur
~_ collecteur

(a) (b)

FIGURE 1.10 — (a) Schéma de principe d’un systeme cylindro-parabolique. (b) Photogra-
phie de la centrale solaire thermique SHAMS 1 utilisant la technologie des miroirs cylindro-
parabolique.)

Ce systéeme permet la concentration des rayons du soleil sur les tubes situés au point focal
des miroirs, généralement revétus d"un traitement sélectif qui permet une bonne absorption du
rayonnement solaire, tout en évitant au maximum les pertes dans l'infrarouge. A l'intérieur de
ces tubes circule le fluide caloporteur, généralement de 1'huile synthétique, qui peut atteindre
grace a ce systeme de concentration une température de 400°C. Le fluide est ensuite dirigé vers
un échangeur pour produire la vapeur qui actionnera la turbine. Cette technologie est aujour-
d’hui la plus mature et la mieux connue des technologies CSP. Elle est régulierement utilisée
pour des centrales commerciales de grande capacité, associée avec un stockage thermique et la

possibilité d’étre couplée avec des carburants fossiles.

b. Technologie de Fresnel linéaires

Comme pour les systemes a miroirs cylindro-paraboliques, les systemes a miroirs de Fresnel
linéaires concentrent les rayons provenant du soleil au niveau d'un collecteur situé sur la ligne
focale des miroirs (Fig. 1.11). La différence majeure avec les systemes cylindro-paraboliques
vient du fait que les miroirs sont ici tous quasi-plans, mais leur inclinaison relative permet
d’approximer la courbure d"une parabole rigide. Le principal avantage de cette technologie
provient des miroirs utilisés. Ceux-ci étant plans et d’une taille moins importante que celle
des miroirs cylindro-paraboliques, il est plus aisé de les fabriquer et leur mise en oeuvre est
également plus facile. De plus, dans cette technologie, les collecteurs sont fixes ce qui permet
d’éviter les sur-cofits liés a la présence d'un systeme de déplacement des tubes collecteurs

comme dans le cas de la technologie cylindro-parabolique.

1.2.2.2 Systemes a récepteur ponctuel

Nous présentons maintenant le principe de la technologie CSP basée sur 1'utilisation de
récepteurs ponctuels.

14
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FIGURE 1.11 - (a) Schéma de principe d’un systeme Fresnel linéaires. (b) Photographie d"une
rangée de miroirs de Fresnel linéaires. Les rayons sont concentrés sur le tube, en haut de
I'image.

a. Technologie Dish Stirling
Dans les systemes de concentration Dish Stirling, un miroir parabolique est utilisé pour fo-
caliser le rayonnement solaire au point focal de la parabole comme illustré sur la Fig. 1.12.

Contrairement aux autres technologies CSP, les systéemes Dish Stirling n’utilisent pas de fluide

7 3
moteur I*"f

réflecteur

(a) (b)

FIGURE 1.12 - (a) Schéma de principe d'un systéme de concentration Dish Stirling. (b) Photo-
graphie de plusieurs concentrateurs Dish Stirling.

de transfert pour alimenter un cycle thermodynamique mais un moteur Stirling situé au point
focal du systeme de concentration, et utilisent le rayonnement solaire converti en chaleur
comme source chaude. Le récepteur étant relativement petit par rapport a la parabole, ce sys-
téme permet d’obtenir des taux de concentrations tres élevés et donc des températures trées
importantes, souvent supérieures a 1000 °C. La parabole étant fixée sur un support qui peut
se déplacer dans deux dimensions, cette technologie permet de suivre la trajectoire apparente
du soleil. Ces systémes de concentration offrent aujourd’hui le plus haut taux de conversion
du rayonnement solaire en électricité de toutes les technologies CSP. Ce taux peut atteindre
approximativement 30 %. Un des principaux avantages de cette technologie réside dans sa mo-
dularité. En effet, contrairement aux autres technologies CSP, elle fonctionne en unité, ce qui
permet de construire des petites unités de production. Cependant, les performances de cette
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16 Chapitre 1. Le solaire thermique concentré

technologie la place en concurrence directe avec le PV, pour l'instant moins cher a mettre en

oeuvre.

b. Technologie a tours solaires

La derniére technologie CSP est le systéme de tours solaires a concentration. Dans ce type
d’installations, un champ de miroirs réflecteurs, que 1’on appelle héliostats, focalise en un seul
point le rayonnement solaire, situé au sommet d"une tour. Chaque héliostat est indépendant et
peut-étre orienté afin de suivre le mouvement du soleil (sun tracking) pour réfléchir précisément

le rayonnement solaire (Fig. 1.13).

. tour solaire
5
W % (115767
heliostats

(a) (b)

FIGURE 1.13 - (a) Schéma de principe d"un systeme CSP a tour solaire. (b) Photographie de la
centrale Themis, située a Targassonne dans les Pyrénées-Orientales.

Le principal avantage de ces installations consiste dans le point de focalisation unique, qui
permet d’obtenir des facteurs de concentration pouvant étre supérieur a 1000, permettant d’at-
teindre des hautes températures, et augmentant ainsi le rendement de conversion chaleur -
électricité. La haute température obtenue grace au systeme de concentration permet d’utiliser
différentes fagons de produire de 1’électricité :

— Génération directe de vapeur. Tout d’abord, comme pour la technologie Fresnel linéaire,
la génération directe de vapeur (DSG, Direct Steam Generation) est possible, et permet
l'utilisation directe d’une turbine & vapeur sans passer par un systeme de conversion.
Mais la passage de la phase liquide a la phase vapeur peut entrainer des fortes contraintes
thermo-mécaniques au niveau du récepteur, diminuant la durée de vie de celui-ci, ainsi
que la fiabilité de la centrale. De plus, la DSG ne permet pas un stockage thermique
efficace, les cofits de stockage de la vapeur étant trés important.

— Utilisation de sels fondus. Comme pour les systemes cylindro-paraboliques, les systemes
a tour peuvent utiliser un fluide de transfert afin de conduire la chaleur vers un échan-
geur produisant de la vapeur. Celle-ci est ensuite dirigée vers une turbine a vapeur pour
produire I’électricité (Fig. 1.14). Les sels fondus sont une bonne solution comme fluide de
transfert car ils sont relativement bons marchés et permettent d’atteindre des tempéra-
tures élevées. De plus, il est facile de les stocker dans des cuves thermostatiques afin de

pouvoir réutiliser la chaleur lors des pics de demande en la convertissant en électricité,
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1.2. Les techniques pour le solaire thermique a concentration 17

via un cycle utilisant la chaleur des sels pour produire de la vapeur.

— Utilisation d’un cycle de Brayton. La derniére possibilité consiste a utiliser un gaz sous
pression comme fluide de transfert. Ce gaz est chauffé au niveau du récepteur, puis est
envoyé vers la turbine a gaz. Dans le cas ol la température atteinte par le gaz n’est pas
suffisante, il est possible d’hybrider la centrale solaire avec une centrale a gaz classique
qui permettra de conserver une production constante. Dans ce cas, le stockage thermique
n’est pas possible, mais I’hybridation permet une utilisation continue de la turbine a gaz.
De plus, apres le passage dans la turbine a gaz, la chaleur des gaz peut-étre réutilisée

pour générer de la vapeur utilisée dans une seconde turbine a vapeur.

Générateur de
vapeur
,—l

Condenseur

|— Turbine

FIGURE 1.14 - Principe de fonctionnement d"une tour solaire utilisant des sels fondus comme
fluide de transfert de chaleur. Le réservoir chaud correspond au stockage thermique.

Dans tous les cas, le rendement des cycles thermodynamique d’un systeme a concentration
dépend de la température de la source chaude (ici, les fluides de transfert). Un bon moyen
pour maximiser le rendement consiste donc a augmenter la température de ce fluide. En ef-
fet, a haute température, 1'utilisation combinée d"un cycle de Brayton et d"un cycle de Rankine
permet d’obtenir des taux de conversion de I'ordre de 50 %, bien supérieurs aux taux atteints
par les cycles thermodynamiques utilisés a basse température, de I'ordre de 25 %. Dans cette
thése, nous avons choisi comme solution pour augmenter le rendement de développer un ab-
sorbeur spécifique, permettant de maximiser le captage de 1’énergie provenant du soleil, tout
en fonctionnant a haute température, c’est-a-dire en minimisant les pertes par rayonnement

dans l'infrarouge (“radiative cooling”).
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18 Chapitre 1. Le solaire thermique concentré

1.3 Conclusion

Le solaire concentré thermodynamique représente aujourd’hui une alternative crédible a
des centrales thermiques fonctionnant a 1’aide de matieres premieres fossiles. En effet, la res-
source solaire est une manne presque intarissable d’énergie, la seule limitation a son utilisation
par le CSP étant d’ordre géographique. Nous avons montré que les différents scénarios envi-
sagés pour la répartition énergétique future prédisent tous un large recours a 1’énergie solaire.
Néanmoins, le CSP a encore besoin aujourd’hui de se développer pour atteindre des cofits
de production d’électricité plus proches de ceux offerts par les énergies fossiles et le solaire
photovoltaique. Parmi les pistes possibles pour réduire les cofits de production, I’augmenta-
tion des performances des absorbeurs est sans aucun doute prometteuse. Le développement
d’une technologie CSP a haute température est également une direction de recherche impor-
tante pour atteindre ces objectifs. Dans les chapitres suivants, nous étudierons deux solutions

pour permettre la conception d’absorbeurs sélectifs efficaces a haute température.
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Chapitre 2

Absorbeurs solaires multicouches

apériodiques
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Les structures multicouches apériodiques représentent une solution relativement simple
pour concevoir des absorbeurs sélectifs efficaces. En jouant sur les mécanismes d’interférences,
la localisation de modes, etc, il est possible de sculpter leur spectre d’absorption. Dans ce cha-
pitre, nous présentons le design d’absorbeurs multicouches capables de fonctionner efficace-

ment a haute température

On décrit tout d’abord 1’équilibre thermique d"un absorbeur solaire. Puis nous introduisons

le concept d’absorbeur parfait et déduisons de ses caractéristiques le rendement maximal d"un
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20 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

absorbeur solaire. Le spectre d’absorption de cet absorbeur idéal sera ensuite utilisé comme
fonction objectif pour optimiser une structure multicouche a I'aide d"une méthode d’optimisa-
tion globale que nous décrirons en détail

2.1 Structures multicouches apériodiques, une solution a de nom-

breux problemes

La théorie générale des couches minces, développée en 1950 par Florin Abeles [Abeles,
1950], a permis de comprendre le comportement des ondes électromagnétiques a l'intérieur
des systemes a couches minces multiples. Des lors, un grand nombre de systémes multicouches
aux propriétés optiques originales ont été développés. Parmi ces structures, de nombreux ab-
sorbeurs sélectifs on été congus.

Au cours des années 50, Winfield Salisbury [Salisbury, 1952] développa 1’écran de Salis-
bury pour rendre furtifs les avions face a la détection radar (Fig. 2.1). C’est 'un des premiers
exemples d’absorbeur multicouche a bande étroite [Chambers, 1994]. Cet absorbeur est géné-
ralement composé de trois couches distinctes : un substrat métallique, une couche de matériau
diélectrique transparente dont 1’épaisseur fait un quart de la longueur d’onde incidente et une

couche supérieure absorbante dite résistive. Ce type d’écran permet, grace & un phénomene

couche résistive

espaceur d=

1770170707007 7rrrr7
substrat metallique

N
Amplitude du coefticient de
reflexion

f (GHz)

(a) (b)

FIGURE 2.1 - (a) Ecran de Salisbury standard, composé d"un substrat, d’'un espaceur diélec-
trique transparent dont 1'épaisseur fait un quart de la longueur d’onde incidente et d'une
couche résistive. (b) Coefficient de réflexion d’un écran de Salisbury standard [Kern et Wer-
ner, 2003].

d’interférences destructives [Fante et McCormack, 1988], de diminuer fortement la réflexion de
la structure a la longueur d’onde du champ incident (Fig. 2.1b). Originellement développé dans
le domaine radio, il est facile de réaliser cet écran pour n’‘importe quelle longueur d’onde, en
ajustant 1’épaisseur des couches et en choisissant convenablement les matériaux. Ce type d’ab-
sorbeurs a bande étroite est aussi trés utilisé pour la détection dans le THz. En effet, dans cette
gamme les ondes ont un fort pouvoir pénétrant et permettent de voir a travers les matériaux
non conducteurs, tels que les plastiques. Cette propriété est largement utilisée dans le domaine

20



2.1. Structures multicouches, une solution a de nombreux problemes 21

de la sécurité afin de détecter des armes, des produits dangereux ou des matieres explosives.
Cependant, la précision de 'écran de Salisbury est limitée. Contrairement a ce type d’absor-
beurs, les structures multicouches ont montré leur capacité a absorber une longueur d’onde
précise [Tao et al., 2008]. L'introduction de défauts dans les structures périodiques a également
permis de concevoir des absorbeurs quasi-monochromatique [Ben-Abdallah et Ni, 2005, Sang
et al., 2004] grace a la présence de mode localisés dans les bandes interdites de ces structures
(Fig. 2.2). Citons également les structures multicouches périodiques couplées a une couche de

defect

A

0 %/ wa

Modes de défaut

0 J h L L . — )
10 12 14 16 18

A ()

(CdTe-Ge)-S1C-(CdTe-Ge)g

Massive SiC

FIGURE 2.2 — Relation de dispersion d'une structure périodique (cristal photonique) en pré-
sence d"un défaut (couche de SiC). Le défaut est responsable de la présence de modes (en bleu
et vert) dans la bande interdite du cristal. Ces modes de défaut sont localisés dans la struc-
ture mais ils peuvent étre excités a travers le cristal ce qui conduit une absorption (emittance)
localisée en fréquence.

matériau polaire qui permettent par I'intermédiaire du couplage du rayonnement incident avec
le phonon-polariton de surface supporté par le matériau polaire (via le réseau périodique) d’ob-
tenir une absorption localisée autour de la fréquence de ce mode de surface [Lee et Zhang, 2006]
(Fig. 2.3). Ces détecteurs peuvent aussi étre utilisés dans le domaine de la biologie, plus préci-
sément dans le domaine de I'imagerie médicale, et permettent de différencier des tissus sains
de tissus malades [Hu et Nuss, 1995]. La détection d’espéces chimiques est une application im-
portante de ce type d’absorbeur a bande étroite depuis le domaine visible jusqu’a l'infrarouge.
Enfin, les absorbeurs a bande étroite sont des candidats naturels dans le domaine de la conver-
sion thermophotovoltaique. Ils ont permis de concevoir des émetteurs infrarouges capables de
rayonner en direction des cellules PV précisément a la fréquence du gap de conversion de ces
dernieres [Nefzaoui et al., 2012] et d’atteindre des rendements de conversion supérieurs a la
limite de Shockley [Shockley et Queisser, 1961].

A l'opposé, les structures multicouches permettent également de concevoir des absorbeurs
a large bande. Un exemple intéressant dii a Corrigan et al. [Corrigan et al., 2012] consiste en une
structure composée de fluorure de baryum et de nickel-chrome capable d’absorber le rayonne-
ment sur une gamme de longueurs d’onde allant de 4 &4 100 microns (Fig. 2.4). Un tel absorbeur
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22 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

(a) (b)
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FIGURE 2.3 — (a) Source thermique partiellement cohérente étudiée par Zhang et al., composée
d"une couche de SiC collé a un cristal photonique 1D semi-infini pour une onde incidente pola-
risée s. (b) Emittivité spectrale et directionnelle de la structure en polarisation s [Lee et Zhang,
2006].

permet par exemple de capturer la chaleur perdue par rayonnement dans des procédés in-
dustriels lorsque la température est inférieure a 700 K. Les absorbeurs a large bande trouvent
également des applications dans le domaine du refroidissement radiatif lorsque leur bande
d’absorption coincide avec une fenétre de transparence de I’atmosphere [Rephaeli et al., 2013].

La conception d’absorbeurs large bande est déja un probleme tres ancien. En 1956, Tabor
présente déja le principe d'un absorbeur sélectif pour augmenter l'efficacité des collecteurs
solaires [Tabor, 1956]. Depuis ces premiers travaux, de nombreuses structures ont été propo-
sées [Hottel et Unger, 1959, Gillette, 1960, Kokoropoulos et al., 1959, Schmidt et Janssen, 1964].
Cependant, ces structures sont inopérantes au dessus de 550°C. Récemment, des travaux ont été
dédiés a la conception d’absorbeurs multicouches large bande capables de fonctionner a haute
température [Sergeant et al., 2009] et autour de multiples bandes étroites [Wang et al., 2014]. Si
les propriétés optiques de ces structures permettent d’obtenir des performances déja tres inté-
ressantes pour le solaire concentré, celles-ci sont encore loin des limites théoriques [Langlais
et al., 2014b] et peuvent étre encore améliorées. Ce sera 1’objet du prochain paragraphe.

2.2 Equilibre thermique d’un absorbeur

Le fonctionnement d"un absorbeur solaire est schématisé Fig. 2.5. Il absorbe une partie du
rayonnement solaire incident pour convertir son énergie sous forme de chaleur. Une partie de
cette énergie est alors extraite de 1’absorbeur pour étre convertie en électricité, 'autre partie est
ré-émise dans son environnement. Elle est alors perdue. Idéalement, un absorbeur doit capter
toute 1'énergie du champ radiatif incident et, dans le méme temps, ne pas émettre dans son
environnement. L'efficacité d'un absorbeur quantifie la propension qu’il a a absorber le rayon-
nement incident par rapport a celle qu’il a a se refroidir par “radiative cooling”. Pour définir cette
efficacité, il est primordial de connaitre le spectre d’absorption depuis le visible jusqu’a I'infra-
rouge. Ce spectre nous permet de calculer le flux d’énergie incident absorbé par la structure
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FIGURE 2.4 — (a) Absorbeur a large bande composé de fluorure de baryum et de nickel chrome.
(b) Spectre d’absorption de la structure (a) en fonction du nombre de couches [Corrigan et al.,

2012].

ainsi que le flux sortant qui contribue a son refroidissement par radiation.

10811111 o,
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FIGURE 2.5 — Schéma illustrant le principe de fonctionnement d’un absorbeur destiné a une
technologie CSP. L'absorbeur est éclairé par un flux incident ®;,, sous un angle solide AQ)
autour de la normal a la surface. Une partie de ce flux est absorbé est contribue a chauffer 1’ab-
sorbeur, tandis qu'un flux ®,,,; est rayonné dans toutes les directions et participe a son refroi-
dissement. En face arriere, un flux de chaleur ®,,; est extrait par convection ou par conduction
pour étre converti en électricité.

2.2.1 Fluxincident

Le flux incident correspond au flux total provenant de la source primaire via le systéeme de
concentration, c’est a dire au rayonnement total issu de la source multiplié par un facteur de
concentration C qui tient compte du systeme optique situé en amont du récepteur. Lorsque la
source est assimilée un corps noir de température T§, le flux incident sous un angle solide AQ)
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24 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

(typiquement ~ 6.10~° sr pour le soleil) sécrit
@B = cAQ / L9 (Ts) dA, 2.1)
0

ott LY désigne la luminance du corps noir

2hc? 1
A h !
exp (7/(37?5?\) -1

h étant la constante de Planck, kp la constante de Boltzmann et ¢ la vitesse de la lumieére dans le

LY (Ts) = (2.2)

vide. Apres intégration sur tout le spectre, le flux rayonné par la source et recu par 1’absorbeur
s’écrit simplement

mc

BB — iAQaT‘*, (2.3)

ou o représente la constante de Stefan-Boltzmann. Nous retrouvons naturellement ici le flux
rayonné par un corps noir sous un angle solide AQ) et amplifié par le facteur de concentra-
tion C. Si, en dehors de I'atmosphere, le soleil peut étre assimilé a un corps noir, comme nous
I’avons vu au chapitre 1, les gaz présents dans I’atmosphere modifient notablement son spectre
(cf. Fig. 1.2), de sorte que cette approximation n’est plus valable. Dans ce cas, la fonction de
Planck (2.2) doit étre remplacée par l'irradiance solaire L 41 5. Le flux incident s’écrit alors

7 = C/o Lamis (A)dA. (2.4)

Notons ici que 'angle solide sous lequel est vu le soleil n"apparait pas dans cette expression
car il est déja pris en compte dans la définition de l'irradiance solaire L g1 5.

2.2.2 Flux absorbé

Le flux absorbé par le collecteur correspond a la partie du flux incident qui n’est pas renvoyé
dans l’atmosphere par réflexion. Pour calculer ce flux, il est nécessaire de définir I’absorptivité
monochromatique spectrale «; (A, u) dans la direction u de 1’éclairement pour les deux états
de polarisation s et p. Dans la suite, nous supposerons que le systéeme optique situé en amont
de l'absorbeur concentre le rayonnement incident dans un petit angle solideAQ) autour de la
normale a la surface. Dans ce cas, le comportement optique de I’absorbeur est identique pour
les deux états de polarisation de la lumiere de sorte que 'absorptivité as = «, = a. Lorsque la

source est assimilée a un corps noir de température T, le flux incident s’écrit

abs

®BE (Ts) = CAQ /Ooo & (A) LY (Ts) dA. 2.5)

Cette expression montre que le flux absorbée n’est rien d’autre que le flux incident pondéré
pour chaque longueur d’onde A par 'absorptivité a (1) de la surface. Lorsque la source est le
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2.2. Equilibre thermique d’un absorbeur 25

Soleil, le flux absorbé s’écrit

Doy = C/ A) Lamis (A) dA. (2.6)

Dans les technologies CSP, ce flux doit étre maximisé pour augmenter le plus possible la tem-
pérature du récepteur.

2.2.3 Flux émis

L’énergie collectée par I'absorbeur tend a augmenter sa température. Cependant, cette aug-
mentation est limitée par le refroidissement radiatif de 1’absorbeur. Contrairement au flux ab-
sorbé, le flux émis par I’absorbeur n’est pas unidirectionnel et les pertes radiatives ont lieu dans
toutes les directions. A 1’équilibre, ce flux s’écrit

D, T n.ududA, (2.7)
)= [ [etwis (1)

ol € (A, u) désigne 1'émissivité thermique monochromatique directionnelle moyennée sur les
deux états de polarisation s et p. Pour limiter les pertes d’énergie par rayonnement, il est im-
portant de minimiser 1’émission du collecteur dans la zone spectrale ot1 aucun flux incident

ne vient I"éclairer. La Fig. 2.6 illustre les deux mécanismes en compétition qui conditionnent
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FIGURE 2.6 — Irradiance spectrale normalisée du soleil (courbe rouge) et du corps noir a dif-
férentes températures T;. Le déplacement du pic vers les petites longueurs d’ondes quand la
température augmente est bien visible.

les performances des technologies CSP (sur cette figure on suppose que ’absorbeur rayonne
comme un corps noir). A basse température, le spectre d’émission de I’absorbeur et le spectre
solaire sont disjoints, de sorte que le chauffage et le refroidissement sont deux mécanismes in-
dépendants. En revanche, a haute température, le spectre de Planck recouvre partiellement le
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26 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

spectre du Soleil, ce qui engendre, en vertu de la seconde loi de Kirchhoff (i.e. ¢ = ), des pertes
d’énergies importantes de la structure par refroidissement radiatif dans la gamme spectrale
d’émission de la source primaire. Ce chevauchement partiel des spectres limite la température

de I'absorbeur comme nous le verrons plus tard.

2.2.4 Flux extrait

Le dernier flux a prendre en compte dans le bilan énergétique total est un élément important
du probleme, puisqu’il s’agit du flux utile, c’est-a-dire du flux d’énergie qui sera extrait en face
arriere par le fluide caloporteur. Ce flux dépend du systeme de collecte d’énergie (échangeur,
ailettes, [Li et al., 2011]) utilisé. Sa valeur maximale ®,,; peut étre déduite du bilan d’énergie,

comme nous le verrons plus loin.

2.2.5 Température d’équilibre

A 1’équilibre, la somme des flux d’énergie recus et émis par I’absorbeur est nulle, de sorte
que
Dups — Demi (Teq) — Dyt = 0. (2.8)

La température d’équilibre de I’absorbeur est donc une solution de cette équation transcen-
dante.

2.2.6 Rendement de ’absorbeur

Le rendement 7 de I’absorbeur (en l'absence de pertes par convection!) se défini comme
étant sa capacité a transférer I'énergie qu'il recoit vers le fluide caloporteur situé en face arriere.
Ce rendement est donc le rapport du flux extrait sur le flux incident

(Dext

n= &, (2.9)

Or le flux extrait s’exprime grace au bilan d’énergie (2.8) comme la différence entre le flux
absorbé et le flux émis, de sorte que
Dyps — Pepi
= ——-: (2.10)
Dipc
Nous constatons alors que pour maximiser 1’efficacité du récepteur, il faut de maximiser le flux

absorbé tout en minimisant le flux émis, le flux incident étant fixe.

1. A haute température, les pertes par convection libre représentent entre 1 % et 15 % des pertes par rayonne-
ment.
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2.3. Cas de l’absorbeur parfait 27

2.3 Cas de l’absorbeur parfait

2.3.1 Définition

L’absorbeur parfait est un milieu dont I’absorptivité est égale a 1 sur 1’ensemble du spectre
jusqu’a une longueur d’onde critique A. (que nous appellerons aussi longueur d’onde de cou-
pure), au dela de laquelle elle est nulle, et ce dans toute les directions et pour les deux états de
polarisation s et p.

a(Au) = (2.11)

1 pour0 <A <A,
0 sinon

2.3.2 Bilan d’énergie

Grace a cette définition de 'absorptivité, il est possible de calculer analytiquement, a 1’aide
des expressions (2.5) et (2.7), le flux absorbé par I'absorbeur. En intégrant la fonction de Planck,
ce flux s’écrit (Annexe A)

1
Dy = n—iCUTfAQFu, (2.12)
ou F, est défini comme suit
. e—nX‘C’ a 2 a\2 3 a\3
Fo=) S [6—1—6an + 302 (X9)% + 1 (X7) } (2.13)

2
o, (Wim?)
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FIGURE 2.7 — Flux absorbé par un absorbeur parfait en fonction de la longueur d’onde de cou-
pure A, pour différentes valeurs du facteur de concentration C. Le spectre de la source assimilée
a un corps noir a Ts = 5778 K est tracé en gris.

la Fig. 2.7. La comparaison avec le spectre d’émission de la source permet de voir que le flux

27



28 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

absorbé augmente fortement jusqu’a la longueur d’onde de Wien de la source, puis plus fai-
blement, jusqu’a devenir constant pour de grandes longueurs d’onde de coupure, longueurs
d’onde a partir desquelles 1’émission du corps noir devient tres faible. Il existe donc une lon-
gueur d’onde de coupure au dela de laquelle le flux absorbé n"augmente plus. Le calcul du flux

émis par l’absorbeur a la température d’équilibre T, s’écrit
Dopi = / L9 (T,,) / & (A, u) cos 6AQA. (2.14)
0 0

Comme par la définition, I'absorptivité de I'absorbeur parfait est indépendante de la direction.
Ce flux se réécrit

Ac
B, = T /0 L9 (T,p) dA. (2.15)
Apres intégration, il vient
15
D, = ﬁanqu, (2.16)
ou F, est défini comme suit
_ >, e e e 2 (yre\2 3 ye)\3
Fo=)_ |6 T 6nXC+3n (X9)"+n° (X7, (2.17)
n=1
avec X! = kﬂ@ﬁ (cf. Annexe A). En insérant les expressions des flux absorbé (2.12) et

émis (2.16) dans 1’équation de conservation de l'énergie (2.8), nous obtenons le flux qui peut
étre extrait d'un absorbeur parfait

Dyt = %a <7CTT§AOFa — quFe) . (2.18)
A partir de I’équation de conservation, nous pouvons déterminer la température d’équilibre
du récepteur en fonction de la puissance extraite. Sur la Fig. 2.8, nous présentons ce résultat
en fonction de la longueur d’onde de coupure pour différents facteurs de concentration. Nous
voyons que la température d’équilibre de I’absorbeur diminue quand la longueur d’onde de
coupure augmente. Cet effet s’explique simplement par I’augmentation des pertes par rayon-
nement qui induisent le refroidissement de I'absorbeur. Quant au flux maximal extrait, il est
donné par la courbe frontiére qui sépare les zones colorées des zones blanches. Ce flux dépend
linéairement du facteur de concentration C (Fig. 2.9).

2.3.3 Rendement

A partir de 1’'expression (2.18) du flux extrait et du flux incident (2.3), nous pouvons écrire
I'expression générale du rendement d"un absorbeur parfait

15 7T Teq 4
n=— [Fa e <T5> Fe] . (2.19)
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FIGURE 2.8 — Température d’équilibre du récepteur en fonction du flux extrait ®.,; et de la
longueur d’onde de coupure A, pour différents facteur de concentration : (a) C =1, (b) C =10,
(c) C =100, (d) C =1000. La frontiere entre les zones blanches et colorées définie le flux maximal
qui peut étre extrait de ’absorbeur.
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FIGURE 2.9 — Flux extrait maximal d"un absorbeur parfait en fonction du facteur de concentra-
tion, pour différentes longueurs d’onde de coupure A.. Quand la longueur d’onde de coupure
augmente, ce flux extrait maximal tend vers une limite égale au flux incident ®;,..
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30 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

Nous constatons que le premier terme dans cette relation contribue a augmenter le rendement
tandis que le second terme, relatif au refroidissement radiatif, tend a le réduire. Il est aisé de vé-
rifier a partir de cette expression qu’a basse température (i.e. To; < Ts), le rendement maximal

que l'on peut obtenir est
15

N~ ?Fa, (2.20)
le second terme étant petit devant le premier (cf. Annexe A). En revanche, a haute température,
le deuxiéme terme dans la relation. (2.19) n’est plus négligeable devant le premier, atteignant
le méme ordre de grandeur que celui-ci. Ce terme étant négatif, il entraine une trés forte dimi-

nution du rendement (Fig. 2.10).
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FIGURE 2.10 — Rendement d’un absorbeur parfait en fonction de la température d’équilibre du
récepteur T, et de la longueur d’onde de coupure A, pour différentes valeurs de facteur de
concentration : (a) C =1, (b) C =10, (c) C =100, (d) C = 1000. Les zones blanches correspondent
aux températures qui ne peuvent pas étre atteintes avec les longueurs d’onde de coupure et les
facteurs de concentration considérés.

La Fig. 2.10 illustre 1’évolution du rendement d’un absorbeur parfait en fonction de la lon-
gueur d’onde de coupure A et de sa température d’équilibre T;. Tout d’abord, nous voyons
que pour une longueur d’onde de coupure fixée, la température d’équilibre maximale qui peut
étre atteinte dépend du facteur de concentration C. Ceci s’explique simplement a partir de
I’équation bilan (2.8). Pour une température de source primaire fixée, I'augmentation du fac-
teur de concentration augmente le flux incident, et donc le flux absorbé. Il s’en suit que la
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2.3. Cas de l’absorbeur parfait 31

température d’équilibre de 1’absorbeur augmente elle aussi, permettant ainsi de travailler a
des températures élevées. En prenant le probleme dans I’autre sens et en fixant la température
d’équilibre de I’absorbeur, on voit que 'augmentation du facteur de concentration augmente
le flux absorbé, et le recouvrement du spectre de la source et du spectre d’émission de 'ab-
sorbeur est décalé vers les grandes longueurs d’onde (Fig. 2.11a), ce qui permet d’atteindre un

rendement plus élevé.

—_—C =1 = rendement il

10" —_—C=10 | ——-corps noir (T__ = 1300K) il
c=100 08H ___source (T = 5800 K) /7
===corps noir - I

-

=]
=
S

10°

Lg (Tg) (u.a)

10 ¢

Irrandiance spectrale (W/m 2)

]
7 £
10 !

500 1000 1500 2000 2500 3000
A (nm) A (nm)

(a) (b)

FIGURE 2.11 - (a) Spectres d’émission apparent de la source a différents facteurs de concentra-
tion et spectre de Planck a T,; = 1300 K. (b) Rendement d’un absorbeur parfait en fonction de
la longueur d’onde de coupure A, pour un facteur de concentration C = 10 et une tempéra-
ture d’équilibre T,; = 1300 K. Les spectres (en unités arbitraires) de la source a Ts = 5800 K et
du corps noir sont tracés en pointillés. Le rendement maximum est obtenu pour une coupure
située au croisement des deux spectres.

Nous pouvons aussi constater sur la Fig. 2.11b que pour une température d’équilibre de
1300 K et un facteur de concentration de 10 que le maximum du rendement est atteint lorsque
la longueur d’onde de coupure correpond a la longueur d’onde ot1 les spectres de la source et
de l'absorbeur se croisent. D’apres les expressions des flux absorbé (2.12) et émis (2.16), ainsi
que l'expression du rendement (2.19), ce résultat s’explique simplement. En effet, lorsque la
longueur d’onde de coupure est plus petite que la longueur d’onde ou a lieu le chevauche-
ment des spectres, alors le flux émis et le flux absorbé diminuent mais la diminution des pertes
ne permet pas de compenser la diminution du flux absorbé, de sorte que le rendement de-
vient plus faible. De méme, quand la longueur d’onde de coupure est supérieure a la longueur
d’onde de chevauchement, alors le flux absorbé augmente, mais ce flux ne compense pas 1’aug-
mentation de I'émission thermique. Le refroidissement radiatif fait alors chuter le rendement.
La longueur d’onde de coupure optimale d"un absorbeur parfait éclairé par une source pri-
maire assimilée a un corps noir a la température Ts sous un angle solide AQ) et avec un facteur
de concentration donné est donc la longueur d’onde a laquelle se chevauchent les spectres de la
source et de I’absorbeur. Le calcul du rendement permet de définir la température d’équilibre
d’un absorbeur en fonction de sa longueur d’onde de coupure ou bien de trouver la longueur
d’onde de coupure idéale pour une température d’équilibre donnée. La Fig. 2.12 décrit 1’évo-
lution de la température d’équilibre d"un absorbeur parfait en fonction de la longueur d’onde
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FIGURE 2.12 — Température d’équilibre en fonction de la longueur d’onde de coupure pour
un absorbeur parfait, pour différents facteurs de concentration C. Le spectre solaire AM1.5 est
utilisé pour décrire le rayonnement incident.

de coupure de celui-ci, pour différentes valeurs du facteur de concentration. Dans cette Figure,
le spectre solaire AM1.5 est utilisé pour décrire le flux incident. Nous voyons qu’il existe bien
une température d’équilibre qui correspond a une longueur d’onde de coupure permettant de
maximiser le rendement. Dans le cas d"un absorbeur parfait dont la température d’équilibre est
a 1300 K, la longueur d’onde de coupure optimale qui conduit au rendement maximum est de
1784 nm.

2.4 Propriétés optiques d’'un empilement multicouches

Dans ce chapitre, nous nous intéressons a des absorbeurs basés sur des empilements de
couches minces. Le calcul du spectre d’absorption de structures multicouches repose sur la

méthode de matrices de transfert et des matrices de diffusion que nous décrivons ici.

2.4.1 Matrices de transfert et matrices de diffusion élémentaires

le el

1E;r E;1

FIGURE 2.13 — Champs entrants E- et champs sortants E;, sur les faces d’une couche.

Les méthodes des matrices de transfert et de diffusion sont basées sur la relation qui existe
entre les champs E;, entrant dans le milieu et les champs E,;; sortant de ce milieu. Les matrices

de transfert 7 relient les champs entrant et sortant d'un coté de la couche aux champs entrant
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2.4. Propriétés optiques d'un empilement multicouches 33

et sortant de ’autre c6té par une relation du type

[;l—’:] =T []?;“] : (2.21)
, .

ou m

+ et E, des deux cotés

Les matrices de diffusion S relient quant a elles les champs sortants E , et E_

du milieu au champs entrants E; et E;. par une relation du type

[E;‘f] =S [E;] . (2.22)
E. E-

out n

24.1.1 Cas d’une interface plane

Dans cette partie, nous décrivons le passage d'une onde a travers une interface plane sépa-
rant deux milieux d’indices de réfraction 17 et n,. Nous utilisons les notations conventionnelles
s et p pour faire référence aux deux états de polarisation. La polarisation s (TE) correspond a
un champ électrique perpendiculaire au plan d’incidence, tandis que la polarisation p (TM)
correspond a un champ électrique contenu dans le plan d’incidence. Ces deux états de polari-
sation seront traités indépendamment. Pour décrire les champs électriques en tout point, nous

adoptons la convention ot la partie temporelle du champ est proportionnelle a e Wt

FIGURE 2.14 — Reflexion et transmission en polarisation s d"une onde plane sur une interface
plane séparant deux milieux d’indices 711 et n,. Les angles entre les vecteurs d’onde incident
et réfléchi et la normale a la surface sont les mémes. L’angle entre le vecteur d’onde de 1'onde
transmise a travers le dioptre et la normale est relié a I’angle d’incidence par la loi de Snell-
Descartes.

a. Loi de Snell-Descartes

A l'interface entre deux milieux d’indice n; et 115, 'onde plane se sépare en deux ondes dis-
tinctes, 1'une réfléchie, I’autre transmise, comme schématisé sur la Fig. 2.14. Nous pouvons dé-
crire les champs incident (resp. réfléchis, transmis) d’amplitude E; (resp. E,, E;), de fréquence
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34 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

w et de vecteur d’onde k; (resp. k;, k;) au point r sous la forme

Ei(r,w,t) = Eiei(kf'r_“’t), (2.23)
E (r,w,t) = E,¢lkrr—wt) (2.24)
Ei (r,w,t) = Egp!ker—h, (2.25)

Comme les composantes tangentielles des vecteurs d’ondes des ondes incidente, réfléchie et

transmise sont identiques dans les deux milieux, nous avons

(kir), o= (kpr),_y = (ker),_g (2.26)

Lorsque le vecteur d’onde de 1’onde incidente est dans le plan (xOz), les composantes tangen-
tielles des vecteurs d’ondes peuvent s’exprimer en fonction des nombres d’ondes k, = |k,| et

des angles 6, (« =1, r ou t) que font ces vecteurs avec la normale a I'interface sous la forme.

kyx = kg sinf,. (2.27)

Par ailleurs, le module du vecteur d’onde est directement 1ié a la fréquence de I'onde et
a l'indice de réfraction du milieu dans lequel se propage 'onde. En introduisant kg = ¢ le
vecteur d’onde dans le vide , out w est la fréquence angulaire et c la vitesse de la lumieére, ce

module s’écrit

ki =k, = niko, (2.28)
kt = 1’12k0. (229)

La composante parallele k; = ko du vecteur d’onde s’écrit alors
k) = nikosin®;. (2.30)
La conservation de la composante tangentielle du vecteur d’onde impose alors les relations
k) = nikosin8; = niko sin 6, = nzko sin 6;. (2.31)
Il découle de ces relations les lois de Snell-Descartes

6, = 6, (2.32)

nysinf; = mnpsinéb;. (2.33)

b. Matrices de transfert et de diffusion d’une interface en polarisation s

Considérons une onde plane polarisée s, incidente sur une interface entre deux milieux d’in-
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2.4. Propriétés optiques d'un empilement multicouches 35

dice de réfraction ny et ny, située en z = 0 (Fig. 2.14). Par définition, nous avons

_ Yy _
E; i = Hs,]. =0,
y _ + -
E;, = (Es,j + Es,j) ,
_ + -\ ... ,
H;‘,j = (ES,]- - Es,]-) n;cos0;,
ol E; =FElet E;, =E, Ej, , = El et E,, représente une onde provenant de l'autre coté d'une
interface, 0; = 0; = 0, et 6, = 6;. Dans le cas d'une interface simple avec une seule source, ce
terme E_, est nul, mais dans le cas d’un systeme multicouches, il va représenter la réflexion
des couches suivantes. La continuité de la composante tangentielles des champs conduit aux
relations
EN+E;, = EL+E,, (2.34)
11 cos 04 (E:l — E;1> = 1nycosb, (E;rz — E;1> . (2.35)

Les relations de continuité (2.34) et (2.35) peuvent s’écrire sous la forme matricielle suivante

EF E;.
DS(1) S,’l _ D§2) s,2] , (2.36)
Es/] ES,2

oit la matrice DY, dans le milieu j, est définie par

; 1 1
pY = . (2.37)
1} COS Gj —1;jCos Gj

Il découle de cette expression la relation matricielle qui permet de relier le champ électrique
dans le milieu 1 au champ électrique dans le milieu 2

EX EZ
[ S_J] =T, [ S_le ) (2.38)
Es,l Es,z

La matrice T est définit de la maniére suivante

nicosby + npcosB, nqcosby —nycosb,

_ (M ' p® 2117 cos 6 217 cos 6;
L= (DS ) D5 = n1cosl; —npcos@y 11cosb +nycosby |’ (2.39)
217 cos by 211 cos b
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36 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

correspond a la matrice de transfert de l'interface. Cette matrice peut également s’écrire en
fonction des coefficients de Fresnel,

E— T21

12 _ A _

Y= B - TS‘H, (2.40)
51 E;,=0 5
ET 1

12 _ 5,2 _

7 = B = T (241)
s1IE,=0 s

qui s’écrit également en fonction de la composante perpendiculaire du vecteur d’'onde k. ; =

\/nikd — ki/ dans chaque milieu d’apres (2.39)

k.1 —k
12 z,1 z,2
A2 = , =y 242
° ko1 +kzp (2.42)
2k
f12 zl 243
° kz,l + kz,2 ( )

Finalement, la matrice de transfert d’une interface s’écrit

1 {1 7
T, = — . 2.44
ST 2 [rg,z 1 (2.44)

D’apres la définition de la matrice de diffusion donnée dans 'expression (2.22), celle-ci relie

les champs sortants aux champs entrant par la relation

E EF
[ 5'2] =S [ 3,1] : (2.45)
Es,l Es,2
De la méme fagon que pour la matrice de transfert, nous pouvons trouver la matrice de diffu-
sion de l'interface

2n1 cos 64 ny cos B, — nq cos b4
S. — | Mmicos 01 + npcosB, nqcosby + nycosb, (2.46)
s n1 cos 1 — np cos b, 215 cos 6> : :

nicosbi 4+ npcosb, nqcosbi + nycosb,

Cette matrice s’écrit en utilisant les coefficients de Fresnel
12 21
ts” vy
Ss = [1’1’2 t2'1] (2.47)
S S
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FIGURE 2.15 — Reflexion et transmission en polarisation p d'une onde plane sur une interface
plane séparent deux milieux d’indices 1 et ns.

¢. Matrice de transfert et de diffusion d'une interface en polarisation p

De fagon analogue, en polarisation p (Fig. 2.15), nous avons par définition

v o _

El, = Hi =0,

E;/i = (E;i + E;i) cos;,
y o —

HY, = (E;i - EW,) 7.

Les relations de continuité des composantes tangentielles du champ électrique imposent que

(E;T,l + E;l) costh = (E;z + E;,z) cos 0y, (2.48)
(B —Epn)m = (B —Epa)m, (2.49)
(2.50)

ol 01 = 0, = 0, et 6, = 0;. Ces relations s’écrivent sous forme matricielle

E' Ef
DM |t =D |2, (2.51)
E E
pl P2
ot la matrice Dl(gj ) dans le milieu j est définie par
. 0, 0,
D;(g]) _ [cos i cos ]] ' (2.52)
nj —nj

I1 s’en suit que

1n1cos by +npcosf; 1y cosb, — 1y cos by

_ (pO\ o _ 217 cos 6; 2111 cos b1
Tp = (DP ) Dy~ = n1costy —npcos; mnqcosb, +nrcosb; |- (2.53)
2nq cos 61 2n7 cos 61
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38 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

En utilisant les coefficients de Fresnel

E— 721
12 _ pl _
n? = £ - lel, (2.54)
pl E,,=0 s
E" 1
12 _ p2 _
PAIE,,=0

qui s’écrivent en fonction de la composante normale du vecteur d’onde dans chaque milieu

2 2
nsk,» — nsk
r? = L2 2l (2.56)
nsk, 1+ nik;
2n2k
e T (2.57)
nzkz,l + T’llkz,Z
Nous obtenons s
1 1 ry
T, = — P 2.58
p 2 [r}?,z 1 ] (2.58)

D’apreés la définition (2.22) de la matrice de diffusion, en polarisation p, celle-ci s’écrit

2n7 cos 61 1y cos 01 — nq cos 6,
_ | nycosb, +nycos6; 1nqcosbr + 1y cos bq
SF’ — | nqycos B, — ny cos 6q 215 cos 52 ) (2.59)

1n1cos by +npcosf;  nqycosbr + 1y cos 6q
En utilisant les coefficients de Fresnel, cette matrice s’écrit
12 .21
Ly ry
_|tp p
Sp= 12 21 (2.60)
oty

Les matrices de transfert et de diffusion pour une interface plane séparant deux milieu 1 et
2 d’indice respectif 11 et n, ont donc une forme analogue pour les deux états de polarisation.

24.1.2 Cas d’une couche d’épaisseur finie

a. Propagation al’intérieur de la couche
Nous considérons maintenant une couche d’épaisseur finie d composée d'un milieu homo-
gene d’indice n; entourée de deux milieux d’indice 11 et n3 (Fig. 2.16). A l'intérieur de la couche,

le champ subit un déphasage de sorte que

E}' = Efel, (2.61)

/

E;' = Eje ki, (2.62)

Cette relation s’écrit sous forme matricielle

[EZf] _ 1 [Ei] , (2.63)
E2
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E2+ EZ y X z=0
z
n;
ler | el _
3 e [ &1 i

FIGURE 2.16 — Réflexion et transmission a travers une couche de milieu homogeéne d’épaisseur
finie et d’indice 1, entourée de deux milieux d’indice n; et n3.

ou T est la matrice de propagation définie par

e—ikz/zd 0
e 2 v

Notons que cette matrice est indépendante de 1'état de polarisation puisqu’elle ne décrit que le

déphasage du champ dans un milieu donné.

b. Propagation a travers la couche

Considérons a nouveau une couche d’épaisseur finie composée d’un milieu homogene d’in-
dice n, entourée de deux milieux d'indice n; et n3 (Fig. 2.16). La matrice de transfert T, de
la couche s’écrit alors en considérant les matrices de transfert aux interfaces et la matrice de

propagation dans la couche de sorte que
Tsiap = T12.12.To 3. (2.65)

Ces relations sont similaires pour les deux états de polarisation s et p, seules les matrices de
passage aux interfaces different. D’apres les expressions (2.44) et (2.64), la matrice Ty, s'écrit

1 (e=kead 4 12423 ke (23=ikiad 4 p12¢ik:ad)

—_— ‘ ‘ ) . . 2.66
11,2423 (rl,Ze—lkZ,zd + r2/3elkz,2d) (1”1’27’2’36_lk2f2d + elkz/Zd) ( )

Tslab =

A partir de cette matrice, nos pouvons déduire les coefficients de réflexion et de transmission
de la couche

T2 12 4 23 20kd

slab
r = . (2.67)
11 1,242,3 p2ik- od’
T 1+ rl2rasesiiz2
tslab B 1 B t1,2t2,3elkz’2d (2 68)
- 1 1,242,352k, d” :
Tsl b 1+ rl2rasesikz2
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La matrice de diffusion S lie quant-a-elle les champs entrants aux champs sortants, de sorte

E;r =S E;r (2.69)
Er E; |’ '

que

S étant de la forme

t1,2 t2,3el'kz/2d
S 1 + r12p23p—2ik:2d 1+ 1223 2ik:pd

L2 4 42320k 0d 12,23 4 ezikz,zg 123 4 pl2g2ikepd (12 4 (23 2ik:nd
1+ r1.2p23p=2ik.od A2023pik:0d 1 4 p1.2423020ke0d 11,2423 pik:0d

PL2eikzod 4 423

(2.70)

2.4.2 Matrices de transfert et de diffusion pour une structure multicouches
2.4.2.1 Matrice de transfert

Considérons maintenant le cas d’un empilement de N couches définies par leur indice de
réfraction n; et par leurs épaisseur d;, surmonté par un milieu d’indice 7 sur sa face supérieure

et suivi d’un milieu d’indice ny 1 sur sa face inférieure (Fig. 2.17). Il est possible de généraliser

no le | e L
ng lrEf El'T y x
n; 1Ez+ Ez-T z

IVE 1E|\|-1+ EN-l-T

Ny 'IfEN+ EN-T 22D
N+t l Ene” EN+1'1

FIGURE 2.17 — Empilement de N couches homogene d’indice n; (i = 1, N) surmonté par un
milieu homogene d’indice 1 et surplombant un milieu d'indice ny..

le raisonnement que nous avons fait pour une seule couche. Dans ce cas, la matrice de transfert
s’écrit
N
Tivy = Toa [ [ TiTiva, (2.71)
i=1
ou T; et T;; sont respectivement les matrices de propagation dans la couche j et de passage a

I'interface entre les deux milieux i et j, définies de la maniére suivante

e—ikidi

T, = [ N dj], (2.72)
1 (1 7

Tii = [rw‘ : ] (2.73)
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ou kZ,j est la composante normale du vecteur d’onde dans la couche j, et rid et t;; sont les coef-
ficients de Fresnel pour l'interface entre les milieux i et j. Pour simplifier I'écriture, nous avons
omis d’indiquer ici I'état de polarisation du champ. Comme précédemment, les coefficients de

réflexion et de transmission d"un tel empilement multicouches sont définis comme

TZl
(N)
T
Po= (2.75)
D ’
Ty

2.4.2.2 Matrice de diffusion

La méthode des matrices de transfert est particulierement utile pour des cas simples, ot
les couches des systémes multicouches sont parfaitement planes et paralléles. Cependant,
en présence de pertes ol lorsque 'on s’intéresse au champ évanescent, des instabilités nu-
mériques, dues a la présence simultanée d’exponentielles croissantes et décroissantes, appa-
raissent. Contrairement aux matrices de transfert, qui lient les champs situés d’un coté de la
structure aux champs situés de 'autre coté, les matrices de diffusion [Ko et Sambles, 1988]
relient les champs entrants aux champs sortants. Cette approche permet de séparer les contri-
butions exponentiellement croissantes des contributions exponentiellement décroissantes dans
le calcul des champs, ce qui supprime l'instabilité inhérente a la méthode des matrices de trans-

fert. Dans un premier temps, nous décrirons cette méthode dans le cas de la polarisation s.

X
z
YO——>

39 g; i An+
—_— —

b, b; bisy by
— o

Zy Zja Z; Zin Zn

FIGURE 2.18 — Reflexion et transmission dans un empilement de N couches. Les champs en-
trants sont notés a et les champs sortants sont notés b.
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42 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

a. Cas de la polarisation s
Commengons par décomposer le champ électrique dans la couche j sous la forme

E = aje’i(2%51) 4 piemihei(51) (2.76)

ou le premier terme du membre de droite correspond a la partie du champ qui se propage
vers les z croissants tandis que le second membre correspond a la partie qui se propage en
sens inverse et a; et b; sont les amplitudes des champs en z = z; 1 (Fig. 2.18). Les relations de
continuité de la composante tangentielle imposent alors les relations

ajeikz'f (Z*Z];]) + bjefikz,j(zfzjfl) = aj4 + bj+1r (2.77)
kzl]-a]-eikz'f(zfzf”) — kzl]'b]'eiikz/f(ziszl) = kZ,]'+1 (a]'+1 — b]'+1) . (278)
(2.79)

Nous pouvons réécrire ces relations sous forme matricielle

?]:uk”1, (2.80)
] j+1

—ik,e; | kz,j+1 —ik, ie; kz,j+1
e _1 + &y } e "E [1 TRy,
ik, ie; kj+1 ik, ie; k21
62/71[1—?] ez,11[1—|—k7

z,] Z,j

1
U=3 (2.81)

est la matrice reliant le champ électrique de chaque coté de l'interface, avec ej = (z —zj_1). La

matrice de diffusion relie les champs entrants j aux champs sortants de la couche j

a]- o ap
-of]

Pour calculer les coefficients de la matrice de diffusion S/, nous procédons de fagon récursive.
Pour ce faire, nous écrivons la relation entre les champs entrants et sortants de la premiere

couche et de la couche j + 1. Nous avons

G — g | 0 (2.83)
bo bj1

L'équation (2.80) permet de relier les coefficients 4; et b; aux coefficients a;, 1 et bj 1

aj = Unaj +Unbj, (2.84)
b]' = U2161]'+1 —|—Z/{22bj+1. (2.85)
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En utilisant 1’égalité (2.82), il vient

[Unﬂm + Ulzbj+1] _ [S{WO T 3{2 (Unajsi + uzzbf“)] (2.86)

b Sélﬂo + Séz (UZ1El]'+1 + Uzzb]'_H)

En séparant les contributions aux champs entrants de celles des champs sortants, nous avons
AR AR
aj11 _ 81.1 812 ap (2 87)
0 21 22 j+1

41 S|
Sy = (2.88)
U — SpUn
spl o= Sl —Uha, (2.89)
Uy — S),Un
S£2U21S{1
U — Sl,Un
Sl,Uxn — Unn
Ui — Sl,Un

St o= S+ (2.90)

Sl = Shtn + Sk (2.91)

Cette relation de récurrence permet d’écrire chaque coefficient de la matrice de diffusion S/+1
en fonction des coefficients de la matrice S/. Pour compléter le calcul, il convient d’introduire

la matrice de diffusion S° qui relie les champs entrants et sortants dans le milieu externe. Tri-

10
vialement, nous avons S’ = 0 1l En remplacant les coefficients de la matrice U par leurs

expressions en fonction des coefficients de Fresnel, il vient

j+1 S{lt:];]+ etk=ici
Su = T I ik 2.92)
1—8p,rsd et

Coo i1
S{ZEZZkZJe] o T’éH_

i+1
S/ — 2.93
12 1— 8{27£,]+1€2ikz’jejl ( )
1 s Skl
S = St j it ik e (2:94)
1= 8, et
) ik e A j o 2ik,iei g1
S = gL LG TS ke S s (2.95)
22 22 t]s,]+1 22 t]S,]Jrl 1— S{zré']+1€2ikz'fef

Dans le cas particulier d'une couche d’indice 11, d’épaisseur d, située entre deux milieux

semi-infinis d’indice nq et 1, nous avons

[Z;] — S2 [ZS] (2.96)
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Comme
SO 0,1
Si, = ————fzﬁ% (2.97)
11 1_ S?Zr(s)l s
SO Y
$z=‘4L¥¥=—WR (2.98)
1-— 8021’8 1 ’
S0, 89,1
Sy = ——Jif + 89 =2, (2.99)
_ 51
2
, 0,1
S 01 S (7’5 ) +1
Sy = -2+8, por = : (2.100)
1 T1—m?81 1
Les relations (2.92) a (2.95), conduisent a
t0,1t1,2 ik, 1d
2
S = 1_%701126%hﬂd, (2.101)
2 _ lkz 1d _ Tg’z
Sho= rO T (2.102)
tO,ltl 01,1 2 ik 1d
2 _ .01 s
&1_’%+1+W“%Mm’ (2.103)
10,12 0121k d _ 12 ,ik;qd 1,0
tsrs ettt —potettal ts’
2 s Is s s lkzld
5n = ts’ 1+ r01 126217‘2,1‘1 * t12 (2.104)
Il en résulte les coefficients de réflexion et de transmission de la couche
T
Tstab = a0 rs” 1 _H,Ol 12621k2,1d/ (2.105)
0,1,1,2 ik, d
t t z,1
P U 1 . (2.106)

ap 1+ rdylRe2ikad

D’apres les relations de réciprocité qui relient les coefficients de Fresnel £t = 1 — r¥1yL2,

nous retrouvons les expressions obtenues dans la section 2.4.1.2.

b. Cas de la polarisation p

Regardons maintenant le méme développement des matrices de diffusion dans le cas de la
polarisation p. Le raisonnement est analogue a celui effectué en polarisation s. Cependant, nous
considérons le champ magnétique dans chaque couche a la place du champ électrique [Drevil-

lon, 2007]. Dans ce cas, la matrice U est remplacée par une matrice V

. 2 . n2 .
1 elkz,jej |:1 + kz]+1:| elkz,jej |:1 - 2] kz/]+l:|

2 ky i
V== i A (2.107)
- 2 2 °
2 e~k |1 ’;j kzj1 eikaie |1 4 ’Z;‘ kz,j41
i ko M1 Kz
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La méme démarche que celle utilisée en polarisation s conduit a la relation de récurrence

. ]
ﬂf:;—ibﬁ (2.108)
Vi — S,V

3{2V22 -V

st = 22 (2.109)
Vi1 — S Vn
) ) Sj Sj
ﬁlz%ﬁ—z%in (2.110)
Vi — SpVa
Sl = ShVa+ Sy, 22 2 2.111)

Vi — 3{2V21‘

Cette récurrence n’est possible qu’en définissant la matrice S° qui relie les champs entrants et

10
sortants dans le milieu externe. Comme en polarisation s, nous avons S° = [0 1] .

2.5 Optimisation des propriétés optiques par algorithme génétique

Les technologies solaires concentrés, telles que les centrales a tour, permettent d’atteindre,
grace aux systemes optiques de concentration du rayonnement incident, des facteurs de
concentration importants, menant a des températures trés élevées dans le récepteur. Comme
nous 'avons vu dans la partie traitant de ’équilibre thermique, I'augmentation de la tempé-
rature du récepteur conduit a augmenter les pertes par rayonnement dans l'infrarouge, dimi-
nuant ainsi la température d’équilibre du récepteur. Pour travailler & haute température, il est
donc nécessaire de faconner un absorbeur dont les propriétés optiques sont aussi proches que
possibles de celles d"un absorbeur parfait, tel que nous I’avons défini précédemment.

A cette fin, nous utiliserons dans ce qui suit un algorithme d’optimisation global, I'al-
gorithme génétique. Cet algorithme a déja tres largement fait ses preuves. Il permet de ré-
soudre des problemes complexes en optique [Kern et Werner, 2003, Drevillon et Ben-Abdallah,
2007, Schubert et al., 2008, Ben-Abdallah et al., 2009]. En associant cette méthode d’optimisa-
tion avec la méthode des matrices de diffusion, nous concevons des absorbeurs basés sur des

empilements multicouches apériodiques optimisés pour fonctionner a haute température.

2.5.1 L’algorithme génétique
2.5.1.1 Historique

Les algorithmes génétiques ont été développés au cours des années 60 par John Hol-
land [Holland, 1992], puis popularisés par un de ses étudiants, David Goldberg [Goldberg,
1989]. Ils font partie intégrante de la famille des algorithmes dits évolutionnaires. Ces algo-
rithmes reposent sur les principes de base de la théorie de I’évolution de Charles Darwin [Dar-
win, 2013]. IIs utilisent les mécanismes de base de la sélection naturelle et de la génétique. Ces

mécanismes conduisent a la convergence de I'’algorithme vers un optimum global du probleme.
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46 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

Les différents mécanismes utilisés par 1’algorithme génétique sont décrits par un vocabu-
laire emprunté a la génétique moderne. Ainsi, le terme “chromosome” sera utilisé pour désigner
un individu représentant un état possible dans 1’espace des configurations. Les termes “géne”
et “allele” seront quant a eux utilisés pour désigner respectivement les différentes variables mo-
difiables de chaque chromosome et les différentes valeurs que peuvent prendre ces variables.

2.5.1.2 Principes de base de 1’algorithme génétique

La convergence de l'algorithme vers la solution optimale s’obtient en utilisant successive-
ment plusieurs étapes [Haupt et al., 2004]. Commencons tout d’abord par décrire le critére a

optimiser.

a. Fonction fitness

Comme pour tout probleme d’optimisation, I'algorithme génétique a besoin que 'on dé-
finisse une fonction permettant d’évaluer les performances des individus par rapport au pro-
bleme. Cette fonction est appelée fonction fitness, et nous la notons f. La valeur de cette fonction
pour un individu (i.e. un chromosome) dépend des différentes variables, genes et alleles, asso-
ciées a cet individu. Dans le cas particulier d"un absorbeur que 1'on souhaite optimiser, nous
pouvons définir la fonction fitness comme étant

_ CI)emi

= , 2.112
f (Dabs ( )

ou ®,,,; représente le flux émis par la structure dans son environnement et @ le flux solaire

regu apres concentration.

b. Génération aléatoire d’une population

La population désigne 1'ensemble N; des individus, ou chromosomes, présents dans 1’algo-
rithme a chaque génération. Dans le cas ot les individus sont des structures multicouches a N,
couches, on associe a chacun d’eux un 2N.-vecteur S = ((e1,m1), ..., (en,, mn,)) ol les génes
(e;, m;) représentent I'épaisseur de la couche i et le matériau qui compose cette couche res-
pectivement (Fig. 2.19). L'objectif de 1’algorithme génétique consiste alors en la résolution du

probléme d’optimisation suivant : trouver un vecteur optimal S,,;; tel que
f (Sopti) — maxf (S), (2.113)

lorsque S appartient a un certain espace de solutions admissibles. Une premiére étape consiste
en la création d"une population initiale. Dans le cas le plus simple, chaque individu est généré
totalement aléatoirement en suivant une loi de probabilité prédéfinie. Lorsque la population
est suffisamment importante, les individus se répartissent dans tout 'espace des solutions et
permettent une exploration compleéte de ce dernier. Des contraintes peuvent ici étre imposées
afin de limiter 1’'espace des solutions admissibles. Par exemple, une épaisseur minimale pour
les couches peut étre imposée pour tenir compte des contraintes technologiques de fabrication.
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apériodique

FIGURE 2.19 — Description d'un individu représentant une structure multicouche arbitraire.
Chaque couche i possede deux genes e; et m; représentant respectivement 1'épaisseur de la
couche et le matériau la constituant. L'individu est alors composé de N. genes épaisseur et de
N, genes matériau.

c. Evaluation

Le concept de “survie du plus fort” sur lequel est en partie basé 'algorithme génétique né-
cessite "évaluation des performances de chaque individu dans la population avant I'étape de
sélection. Ces performances consistent a calculer la fonction fitness f (S;) (i = 1,...,N;) pour

chaque individu.

d. Sélection

L’étape de sélection consiste a choisir les individus qui vont participer au processus de croi-
sement et dont le patrimoine génétique sera transmis a la génération suivante. Pour cela, les
individus sont classés par ordre de performance en fonction de la valeur de leur fitness. Une
fois cette phase de tri terminée, la phase de sélection commence. Il existe plusieurs possibilités
pour effectuer la sélection a proprement parlé. La plus simple consiste a ne conserver dans la
population initiale qu'un nombre d’individus donné (les plus performants) et a completer le
reste de la population par de nouveaux individus générés aléatoirement. Une autre possibi-
lité pour cette sélection consiste a attribuer a chaque individu une probabilité d’étre conservé,
cette probabilité augmentant avec la fitness. Le principal avantage de cette sélection continue
réside dans le fait qu'un individu peu performant, mais possédant un gene de qualité, peut étre
conservé d'une génération a l'autre et peut partager ce gene. Enfin, un critere d’élitisme peut
étre ajouté pour conserver les meilleurs individus sans étape de croisement ultérieure.

e. Croisement

L’étape de croisement, aussi appelée reproduction, est I'étape pendant laquelle les individus
sélectionnés vont partager leurs génes. C’est aussi au cours de cette étape que la nouvelle géné-
ration d’individus est engendrée. Ces nouveaux individus, appelés enfants, sont issus du par-

tage des geénes des individus sélectionnés, appelés parents. Le croisement consiste a mettre en
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48 Chapitre 2. Absorbeurs solaires multicouches apériodiques

couple deux parents afin qu’ils échangent une partie de leur patrimoine génétique. Ce proces-
sus de partage peut étre fait simplement en définissant une position (ou locus) dans le chromo-
some, découpant celui-ci en deux parties, comme illustré dans la Fig. 2.20. Les enfants recoivent

alors chacun une partie des genes de chaque parents. De nombreuses méthodes sont possibles

parent 1 parent 2

enfant 2

FIGURE 2.20 — Illustration du croisement de deux individus parents (structure a N, = 3
couches). Les trois premiers genes représentent respectivement les épaisseurs e, e, et e3 des
couches 1, 2 et 3. Les trois derniers génes représentent les matériaux my, mp et ms qui com-
posent ces couches. Les deux enfants sont le résultat d'une combinaison de genes des deux
parents.

pour effectuer ce croisement. Dans le cas de 1'optimisation d’absorbeurs solaires, nous avons
adopté le processus suivant. Les individus sont représentés par 2N, génes, la premieére moi-
tié de ces genes représentent 'épaisseur des couches, tandis que l’autre moitié représente le
matériau qui composent chaque couche. Trois locus sont utilisés :
— Le premier locus est situé a I'emplacement ot les génes changent de nature. Ce locus
permet de conserver le lien entre I'épaisseur e; et le matériau m; de la couche i au cours
de I'étape de croisement. Il est identifié par @ sur la Fig. 2.20.
— Le deuxiéme locus est choisi aléatoirement entre deux genes de méme nature.
— Le troiseme locus est défini en fonction du deuxieme locus de fagon a découper les struc-
tures en deux parties en conservant 1'épaisseur e; et le matériau m; des structures parents.

Ces deux locus sont représentés par @ et @ sur la Fig. 2.20.

f. Mutations

L'étape de mutation est la derniere étape de l'algorithme génétique. Cruciale, cette étape
permet d’introduire de nouveaux genes au cours du processus de reproduction, permettant
ainsi de balayer tout 1’espace des solutions en évitant de converger vers un extremum local.
Pour effectuer une mutation, on définit un taux de mutation qui représente le pourcentage
de gene dont la valeur change. Pour ne pas perturber toute la population et empécher la
convergence de l'algorithme en effacant tout le gain génétique acquis lors de l'étape de
croisement, ce taux doit étre faible et ne toucher qu’un petit nombre d’individu.
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FIGURE 2.21 — Mutation d'un gene d’un individu possédant six génes. A droite, on représente
symboliquement le changement de valeur de la fitness induite par la mutation. Les lignes conti-
nues représentent les lignes de niveau de la fitness sur ’espace des configurations. Dans le cas
présent, la mutation entraine un déplacement important dans 1’espace des configurations d'un
extremum local vers un autre.

Toutes ces étapes (évaluation, sélection, croisement, mutation) sont de nouveau répétées

jusqu’a la convergence de I’algorithme.

2.5.2 Design d’absorbeurs solaires multicouches par algorithme génétique

2.5.2.1 Conditions d’optimisation pour des absorbeurs multicouches apériodiques fonc-

tionnant a haute température

Les centrales solaires a tour permettent de concentrer tres fortement le rayonnement in-
cident grace a leur systéme optique de concentration de la lumiere. Cette concentration peut
atteindre des valeurs tres élevées, augmentant ainsi la température du récepteur. Dans le cadre
de cette these, nous avons choisi d’étudier des systémes opérant a haute température. C’est
pourquoi nous avons considéré le cas des systemes a forte concentration, pouvant aller jusqu’a
1000 soleils (C = 1000) et atteindre des températures voisines de 1300 K.

Comme nous l'avons vu dans la section 2.3, nous pouvons, pour chaque facteur de concen-
tration et chaque température d’équilibre, définir 1’absorbeur parfait correspondant. D’apres
ce que nous avons vu dans la Fig. 2.12, la longueur d’onde de coupure de I’absorbeur parfait a
1300 K et sous une concentration de 1000 soleils est A, = 1784 nm. Par définition, cet absorbeur
permet d’atteindre le rendement maximal dans ces conditions de travail. Il représente donc la
cible naturelle pour I’absorptivité des absorbeurs multicouches a optimiser.

Parallelement a cela, le choix des matériaux utilisés pour le design de I"absorbeur optimal
joue un role crucial. En effet, a haute température, les contraintes mécaniques engendrées par
les cycles de chauffage-refroidissement et les réactions physico-chimiques peuvent dégrader
les performances de 'absorbeurs. Dans ce travail, nous avons adopté le choix des matériaux

suivants :
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— Le tungsténe (W). Réguliérement utilisé dans des absorbeurs solaires pour ses propriétés
optiques intéressantes dans le visible et le proche infra-rouge [Rephaeli et Fan, 2008, Ser-
geant et al., 2009, Chester et al., 2011], le tungsténe est aussi connu pour sa grande stabilité
quand il est soumis & des hautes températures, son point de fusion étant situé aux alen-
tours de 3700 K.

— Le dioxyde de titane (TiO;). Comme pour le tungstene, la stabilité du TiO, a haute tempé-
rature est bien connue [Perego et al., 2010]. Son point de fusion est supérieur a 2000 K. En
outre, le TiO; est couramment utilisé comme anti-reflet [Jayasinghe et al., 2012, Su et al.,
2014].

— Le nitrure de silicium (Si3gN4). Céramique tres dure, le SizNyest particulierement stable a
haute température et son point de fusion est supérieur a 2100 K. le SizgNyest régulierement
utilisé pour des applications hautes températures qui requierent une forte résistance mé-
canique (réacteurs, roulements, ...).

Quant au substrat, il joue également un rdle important puisqu’il doit étre propice au dépot de
couches minces et résister également a de hautes températures. Pour cela, nous utilisons du
carbure de silicium (SiC). Ce matériau est une céramique possédant une stabilité thermique
trés importante et ses propriétés mécaniques (faible coefficient de dilatation, extréme dureté)
lui conferent une forte résistance aux contraintes induites par le flux solaire a haute concen-
tration [Colleoni, 2013]. De plus, il possede une conductivité thermique importante pour une
céramique, ce qui en fait un matériau intéressant pour transférer 1'énergie thermique au fluide

caloporteur situé en aval via un échangeur de chaleur [Kennedy, 2002].

2.5.2.2 Résultats de 'optimisation

Dans cette partie, nous présentons les résultats de ’optimisation d’absorbeurs multicouches
apériodiques. Nous étudions ici un absorbeur TiO,/SisN4/W a cinq couches. Dans cet absor-
beur, le matériau et I'épaisseur de chaque couche sont optimisés par algorithme génétique (les
propriétés optiques sont celles tirées du Palik [Palik, 1985, Palik, 1991, Palik, 1997]).

Les résultats de I'optimisation de 1’absorbeur sont présentés Fig. 2.22. La partie (a) de cette
Figure représente 1'absorptivité spectrale de la structure 5 couches optimisée a partir des pro-
priétés optiques tirées du Palik, celle calculée a l'aide des propriétés diélectriques que nous
avons mesurées et enfin le spectre d’absorptivité mesuré par spectrométrie sur les échantillons
fabriqués. La structure optimale obtenue est quant a elle décrite Fig. 2.22b. Elle est compo-
sée d'une couche épaisse (150 nm) de tungsténe déposée sur un substrat de SiC, surmontée
d’une couche de SizN4(39 nm), d'une couche de tungstene (10 nm) et enfin de deux couches
de SizN4(30 nm) et de TiO; (12 nm) faisant office d’anti-reflet. Si le spectre d’absorption de la
structure optimisée correspond bien a celui de I'absorbeur idéal dans le visible, il s’en éloigne
significativement dans le proche infrarouge. Cependant, comme nous le verrons plus loin, les
performances globales de 1’absorbeur ne s’en trouvent que peu affectées. Les mesures par spec-
trométrie du spectre d’absorption de la structure optimisée (Fig. 2.22a) correspondent bien aux
prédictions théoriques dans le domaine visible et dans le proche infrarouge. En revanche, les ré-

sultats expérimentaux semblent s’écarter des prédictions théoriques dans l'infrarouge moyen.
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FIGURE 2.22 — (a) Spectre d’absorption en incidence normale d’un absorbeur TiO;/SizN4/W
a 5 couches optimisé par algorithme génétique. La courbe noire représente le spectre optimal
obtenu a partir des données du Palik. La courbe bleue représente le spectre obtenu en utili-
sant les indices de réfractions mesurés. La mesure de 1’absorptivité de 1’absorbeur 5 couches
obtenue par spectrométrie est tracée en rouge. Le spectre d’absorption d'un absorbeur parfait
(Ac = 1784 nm) est tracé en gris pointillé. (b) Représentation de la structure interne de 1’ab-
sorbeur optimisé par algorithme génétique. Les épaisseur des couches, de haut en bas, sont
respectivement de 12 nm, 30 nm, 10 nm, 39 nm et 150 nm.

Cependant, 'analyse des propriétés optiques des couches minces de la structure fabriquée a
révélé (cf. Annexe B et C) de fortes différences avec les propriétés présentes dans le Palik.
Apres avoir utilisé ces propriétés optiques pour calculer a nouveau le spectre d’absorption de

la structure, un bon accord entre nos mesures et nos prédictions théoriques est apparu.

Afin de comprendre les mécanismes de chauffage de I’absorbeur et anticiper les problemes
liés aux contraintes thermiques, il est intéressant de regarder les pertes locales a I'intérieur de
la structure. Pour cela, nous calculons les pertes P (r,A) = wIm[e(r,A)]|E (r,A) |* induites
par un champ incident monochromatique unitaire. Le résultat de ce calcul, représenté sur la
Fig. 2.23a, montre que les pertes sont particulierement importantes dans la premiere couche
de tungsténe dans le visible et le proche infrarouge. La Fig. 2.23b montre ces pertes dans 1’ab-
sorbeur a 800 nm. On constate que la dissipation de puissance dans 1’absorbeur suit une dé-
croissance exponentielle. Sur la Fig. 2.23c, le calcul de la part de 1’énergie incidente absorbée
par chaque couche montre que 80 % de cette énergie est absorbée par la premiere couche de
tungstene et environ 20 % par la seconde. Alors que pour décrire le processus d’absorption
dans le visible, il est suffisant, compte tenu de I’angle solide sous lequel le collecteur est éclairé,
de ne considérer que les propriétés spectrales sous incidence normale, pour le processus de
refroidissement radiatif dans l'infrarouge, le spectre d’absorption en incidence oblique est pri-
mordial. Pour limiter ce refroidissement, il convient de réduire le plus possible I’absorption
(donc I"émission) de la structure dans les 27t stéradians situés au dessus de la surface du col-
lecteur. Les résultats présentés sur la Fig. 2.24a montrent que 1’absorbeur optimal se comporte
bien de cette maniere. Lorsque les propriétés optiques tirées de nos mesures sont utilisées, les

pertes radiatives (Fig. 2.24b) augmentent légerement dans le proche et le moyen infrarouge.
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FIGURE 2.23 — (a) Dissipation locale de puissance dans ’absorbeur a 5 couches optimisé a partir
des propriétés optiques tirées du Palik. Ces pertes sont normalisées par les pertes maximales.
Le trait rouge pointillé correspond a la longueur d’onde de 800 nm. (b) Dissipation locale de
puissance dans 'absorbeur a A = 800 nm. (c) Répartition spatiale de la puissance absorbée au
sein de la structure. Les pertes totales sont représentées en bleu. Les deux couches de tungstene
font respectivement 10 nm (couche supérieure) et 150 nm (couche inférieure) d’épaisseur.

A partir des spectres d’absorption monochromatique et directionnelle depuis le visible jus-
qu’a l'infrarouge moyen, nous pouvons calculer la performance globale (i.e. le rendement) de
notre absorbeur. Le Tableau 2.1 regroupe les rendements de 1’absorbeur optimisé, pour diffé-
rents facteurs de concentration. Pour calculer ces rendements, la température d’équilibre est
fixée a T,; = 1300 K, le flux émis est donc constant quelque-soit le facteur de concentration.
Nous voyons, pour les faibles concentrations, que les rendements ne sont pas calculables. Ils
indiquent que le flux absorbé est inférieur au flux émis dans les conditions particulieres dans
lesquelles nous travaillons, ce qui est impossible si nous ne fournissons pas d’énergie. Les ren-
dements augmentent avec le facteur de concentration, jusqu’a atteindre un palier correspon-
dant a un flux absorbé trés supérieur au flux émis.

Pour comprendre ces rendements, nous regardons le flux incident sur ’absorbeur et le flux
émis par un corps noir a 1300 K, illustrés sur la Fig. 2.25. Nous constatons qu’il existe un fac-

teur de concentration limite situé au croisement des courbes des flux pour lequel la gestion de
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FIGURE 2.24 — Absorptivité de 1'absorbeur W/TiO,/SizN4 a 5 couches en fonction de la lon-
gueur d’onde et de I’angle d’incidence, moyennée sur les deux états de polarisation s et p,
obtenue avec (a) les indices provenant du Palik et (b) les indices mesurés.

Facteur de concentration | 1 | 10 | 100 | 1000
Propriétés optiques du Palik 0.69 | 0.85
Propriétés optiques mesurées 0.34 | 0.83

TABLE 2.1 — Rendements des absorbeurs optimisés a 5 couches en fonction des indices de ré-
fraction des matériaux utilisés (indices de réfraction du Palik ou provenant de mesures) pour
différents facteurs de concentration, pour une température d’équilibre T,; = 1300 K.

I’absorption des structures est modifiée. En effet, avant cette limite, le flux incident est toujours
plus faible que le flux émis, et c’est donc principalement la gestion des pertes par rayonnement
dans l'infrarouge qui va jouer un role dans le rendement. En revanche, apres cette limite, il sera
important de maximiser le flux absorbé, qui sera alors plus important que le flux émis.
L'étude présentée ici s’est limitée a des absorbeurs possédant 5 couches et a permis d’obte-
nir des rendements déja tres satisfaisants. Pour évaluer les performances d’absorbeurs a plus
grand nombre de couche, nous avons complété notre étude en concevant par algorithme géné-
tique de tels absorbeurs. Les rendements associés a ces structures optimales sont représentés
sur la Fig. 2.26. Elle montre clairement I’existence d"un comportement asymptotique du ren-
dement lorsque le nombre de couche croit. Cependant, le gain obtenu sur le rendement en

augmentant le nombre de couche est modéré au dela de 5 couches.

2.6 Conclusion

Dans cette partie, nous avons présenté le design d’absorbeurs apériodiques plans pour le
solaire a concentration. La méthode d’optimisation globale utilisée a permis de concevoir des
structures capables de convertir plus de 80 % du flux solaire incident sous un facteur de concen-
tration de 1000 soleils.

Les mesures des spectres d’absorption de ces structures ont confirmé nos prédictions théo-
riques. Cependant, elles ont également mis en évidence que la connaissance des propriétés op-
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FIGURE 2.25 — Flux solaire incident et flux émis par un corps noir a 1300 K en fonction du
facteur de concentration.
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FIGURE 2.26 — Rendements d’absorbeurs (TiO,/SizN4/W) a N, couches, a la température de
1300 K et pour un facteur de concentration de 1000. Le rendement d"un absorbeur parfait pour
ces conditions est tracé en rouge pointillée.
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tiques des couches minces qui composent les structures reste un probleme majeur. Différents
mécanismes (effets de taille, oxydation partielle des couches, rugosité, etc) peuvent modifier
tres fortement les propriétés optiques de ces couches, et, de facto, le spectre d’absorption de
ces absorbeurs. Néanmoins, ces effets sont concentrés dans le proche et le moyen infrarouge, et
impactent donc essentiellement le processus de refroidissement radiatif. Or, a forte concentra-
tion, nous avons montré qu’une faible augmentation de I’émission thermique dans l'infrarouge
avait une influence modérée sur la dégradation du rendement de la structure.

Dans cette étude, nous n’avons pas tenu compte du comportement a haute température des
matériaux présents dans la structure multicouche apériodique. En effet, la stabilité des inter-
faces et les réactions physico-chimiques peuvent entrainer une dégradation importante de la
structure quand celle-ci est portée a haute température. De plus, les propriétés optiques des ma-
tériaux sont encore tres mal connues. Des travaux supplémentaires sur tous ces problémes sont

a I’évidence nécessaires pour améliorer les performances et la tenue des absorbeurs actuels.
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Chapitre 3

Effets coopératifs dans des systemes de
dipoles couplés
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L’étude des interactions existantes entre deux nanoparticules indique que ces interactions,
que l'on appelle dans la suite effets électromagnétiques coopératifs, jouent un role important
dans I’évaluation de la puissance dissipée par une particule. Dans ce chapitre, nous étudions
ces effets coopératifs dans le cas ot1 les nanoparticules sont associées a des dipoles électriques
et magnétiques.

Tout d’abord, nous définissons les expressions des champs diffusés par des dipdles élec-

triques ou magnétiques soumis a un champ électromagnétique incident, ainsi que la puissance
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58 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

dissipée dans les particules associées. Dans le cas d'un systéme a plusieurs dipdles, ces expres-
sions nous permettent d’évaluer la conséquence des effets coopératifs [Felbacq et al., 2014, Jen-
kins et Ruostekoski, 2013] dans les pertes d"un dip6le possédant plusieurs autres dipoles dans
son voisinage immédiat. Enfin, nous généralisons ces expressions pour des dipdles électriques
et magnétiques. Nous jugeons alors les effets de la présence de dip6les magnétiques (resp. élec-
triques) dans le voisinage d'un dipdle électrique (resp. magnétique) sur les pertes de ce dernier.

3.1 Absorption par un dipdle isolé

3.1.1 Champs rayonnés par un dipole électrique

Considérons une particule sphérique, de permittivité ¢, et de perméabilité y,, incluse
dans un milieu infini, homogeéne et isotrope, de permittivité ¢,, et de perméabilité y,,. Sup-
posons maintenant qu’a cette particule, on associe un dipdle électrique de moment dipolaire p
(Fig. 3.1).

E

inc

\}Q\sw b

FIGURE 3.1 — Particule isolée immergée dans un milieu infini, homogene et isotrope de permit-
tivité €, et de perméabilité y,, décrite par un dipdle électrique de moment dipolaire p.

P

3.1.1.1 Fonction dyadique de Green

Considérons un dipole électrique de moment dipolaire p (r'). Le champ électrique produit
par ce dipdle s’écrit
—EE
E(r) = @*uouG  (r,f')p(r). (3.1)
ot G désigne le tenseur dyadique de Green du milieu dans lequel est situé le dipole (cf.
Annexe D). Le champ magnétique quant-a-lui se déduit de la relation (3.1) et de I’équation de
Maxwell-Faraday V x E = iwpop,,H reliant le champ électrique E au champ magnétique H,
d’ou
—HE
H(r) = —iwG (r,')p(r), (3.2)
avec
—EE
VxG (rr). (3.3)
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3.1. Absorption par un dipole isolé 59

Lorsque le dipdle est éclairé par un champ électromagnétique incident (E;,., Hi,c), le champ
électromagnétique local au point r s’écrit

Ch électri énéré
Champ électrique amp électrique en r généré

. par un dipdle électrique en r’
incident en r

— 2 —EE , ,
E(r) = Ejyc (1) + wpoumG (I‘,I‘ ) P (1' ) ’ (3.4)
_ —HE . )
H((r) = Hj,. (1) - iwG (r,f)p(r) . (3.5)
———
Champ magnétique Champ magnétique en r généré
incident en r par un dipdle électrique en

Le premier terme du membre de droite de ces expressions correspond au champ incident tandis

que le second terme correspond au champ diffusé par le dipole électrique.

3.1.1.2 Dissipation d’énergie par un dipdle électrique sous l’action d'un champ incident

a. Puissance dissipée
La puissance dissipée par une particule assimilée a un dipdle électrique et éclairée par un

champ externe incident se calcule simplement a partir du flux du vecteur de Poynting S =

M du champ local a travers une surface A entourant la particule.

Op = 7{ S.AdA. (3.6)
A

Ici A désigne le vecteur normal extérieur a la surface A. Cette quantité représente la variation
d’énergie induite par le champ incident. En vertu du théoréme de Poynting [Jackson, 1975],
cette variation d’énergie est égal au travail par unité de temps du champ électrique dans la

particule
72 S.AdA = —% /VRe [j*.E]dV, (3.7)

ou j représente la densité de courant électrique dans la particule. Dans 1’approximation dipo-
laire j (r') = —iwp (r) 6 (r — '), de sorte que la puissance Pr dissipée par la particule s’écrit

apres intégration sur le volume V de la particule

1
Pe = - / Re [j3-E] dV,
2Jy
1
= ERe [iwp™.E],
- —%Im [p*.E]. (3.8)
En reprenant I'expression (3.4) du champ local, cette puissance s’écrit encore

Pe=—5 {Im P* (1) B (1)) + w*poplm |p (1) G (1) p <r)] } o
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60 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

ott Ej, (r) représente le champ électrique incident au point du dipole. Le premier terme de
cette expression correspond aux pertes induites par le champ incident. Le second terme quant-
a-lui correspond aux pertes dues au champ diffusé par la particule. Le moment dipolaire est

relié au champ incident par une relation du type
p (r) = eokp.Eipye (1), (3.10)

ol &r désigne le tenseur de polarisabilité électrique et ¢ la permittivité électrique du vide.
Dans le cas d'une particule sphérique, le tenseur de polarisabilité est diagonal et isotrope (i.e.
Xy = zx;j). La composante diagonale ar de ce tenseur se calcule a l'aide de la théorie de
Mie [Bohren et Huffman, 1998] ou simplement & 1’aide de la relation de Clausius-Mossotti [Pur-

cell et Pennypacker, 1973]

ap = 4nR3EL1
E €p + 2&p

(3.11)

ol &, représente la permittivité du milieu, ¢, celle de la particule et R le rayon de cette particule.

Il s’en suit que les pertes induites par le champ incident s’écrivent
w . w .
— EIm [p* (t') Eine ()] = —EsO|EW|21m [a}] . (3.12)

Le deuxiéme terme du membre de droite de 1’expression (3.9) correspond a la puissance dissi-

pée par la particule sous I'action du champ électrique auto-induit par celui-ci

w® i} —EE W3 o [=EE
— — HopmIm [P (f).G («,1).p (r/)] = == Hopmp” Im [G } P. (3.13)
avec
mlc | =7 (3.14)

Finalement, la puissance totale dissipée dans la particule s’écrit

_w’Einc’2€0

3
_ * w 2
P = —— 5 {Im [ag] + 67_[C3.um\/ fm‘“E‘ } . (3.15)

b. Section efficace d’absorption d’un dipdle électrique
La section efficace d’absorption ¢'f; - d’une particule assimilée a un dipole électrique est une
grandeur importante que 1'on définit comme le rapport de la puissance Pr dissipée par la

particule sur le flux £ du champ incident.

P
E E
™~ ‘T:inc
Dans le cas ot le champ incident est une onde plane, le flux électrique incident s’écrit
cepy/€
‘Filflc = ) = ’Einc’2/ (3.17)
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3.1. Absorption par un dipole isolé 61

ou c est la vitesse de la lumiere dans le vide. En utilisant I'expression 3.15 de la puissance
dissipée par une particule (3.15), la section efficace d’absorption s’écrit
E w

3
* w 2
Oaps = —% {Im [ag] + W}um\/gm |ag| } . (3.18)

3.1.1.3 Application au calcul de la section efficace de particules métalliques et polaires

On présente dans ce paragraphe le calcul de la section efficace d’absorption de particules
sphériques d’argent et de carbure de silicium. D’apres la théorie de Mie [Bohren et Huffman,
1998], la polarisabilité d'une particule isolée dans un milieu transparent homogene, infini et
isotrope, s’écrit
671
3

ou a; désigne le premier coefficient de Mie non-nul [Bohren et Huffman, 1998] et k le nombre

AfE = ai, (319)

d’onde. A l'aide de cette expression, on calcule alors a partir de (3.18) la section efficace d’ab-
sorption des particules d’argent et de SiC dans le visible et l'infrarouge respectivement. Les
résultats regroupés sur la Fig. 3.2 présentent un comportement analogue. Pour chaque parti-
cule apparait un pic de résonance. Ce pic est situé a la résonance plasmon et a la résonance
du phonon polariton a la longueur d’onde ou Re [¢,| = —2Re [e,4]. Lorsque le rayon des parti-
cules est petit devant la longueur d’onde, la polarisabilité définie Eq. 3.19 se comporte comme
la polarisabilité de Clausius-Mossotti (Eq. 3.11). L'augmentation du rayon entraine alors une
augmentation de la section efficace, particulierement a la longueur d’onde correspondant a la
résonance. Lorsque le rayon devient trop grand, il n’est plus possible d’utiliser cette approxi-
mation. Le coefficient de Mie présent dans I'expression 3.19 de la polarisabilité dicte alors le
comportement de celle-ci et décale le pic de résonance vers des longueurs d’onde plus faibles
dans le cas de la particule métallique (Fig. 3.2a) et vers des longueurs d’onde plus grandes pour
la particule polaire (Fig. 3.2b).

3.1.2 Champs rayonnés par un dipole magnétique

Considérons une particule immergée dans un milieu transparent infini, homogene et iso-

trope, a laquelle on associe un dipdle magnétique de moment dipolaire m (r) (Fig. 3.4).

3.1.2.1 Fonction dyadique de Green

L'expression du champ magnétique généré au point r par le dipdle magnétique situé en r’

s’écrit
2 =HH / /
H (r) = w’eenG  (r,r') .m (1), (3.20)

=~ H . . 1 . .
ou G  désigne le tenseur dyadique de Green du milieu, réponse magnétique associée a un
courant magnétique. Quant au champ électrique, il se déduit de 1'équation Maxwell-Ampére
V x H = —iwepe, E reliant le champ magnétique au champ électrique, d’ott

E(r) = iwG (r,r).m ('), (3.21)
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FIGURE 3.2 - (a) Section efficace d’absorption (en um?) d’une particule d’argent en fonction de
son rayon. (b) Section efficace d’absorption d"une particule de SiC en fonction de son rayon. (c)
Section efficace d’absorption d"une particule d’argent de 10 nm de rayon. (d) Section efficace
d’une particule de SiC de 10 nm de rayon. Dans ces quatre cas, les particules sont immergées
dans un milieu homogene d’indice n,, = 1.
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FIGURE 3.3 — (a) Partie réelle de la permittivité de la particule d’argent (en bleu) et -2 fois la
partie réelle de la permittivité du milieu (en rouge). L'intersection de ces courbes se situe a la
fréquence ou Re [¢,] = —2Re [e,] correspond a la résonance du plasmon de la particule. (b)
Mémes courbes pour les particules de SiC. L'intersection de ces courbes correspond la réso-
nance du phonon polarition.

FIGURE 3.4 — Particule isolée immergée dans un milieu infini, homogene et isotrope de per-
mittivité ¢,, et de perméabilité y,, et décrite par un dipdle magnétique de moment dipolaire
m.
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avec

—HH

G =VxG . (3.22)
Lorsque le dipole situé au point r’ est éclairé par un champ externe incident, le champ élec-
trique local en un point r s’écrit

Champ magnétique Champ magnétique en r généré

A " /
L par un dipdle magnétique en r
incident en r

— 5 —HH / p
H(r) = Hjo (r) 4 @’e0enG  (r,f')m ('), (3.23)
 —EH . .
E(r) = Epnc(r)  + iwG (r,f)m(t) . (3.24)
——
Champ électrique Champ électrique en r généré
incident en r par un dipdle magnétique en r’

Le premier terme du membre de droite de ces expressions correspond au champ incident tandis

que le deuxieme correspond au champ diffusé par le dipole magnétique.

3.1.2.2 Dissipation d’énergie par un dipole magnétique sous 1’action d’'un champ incident

a. Puissance dissipée

Nous avons présenté dans la partie précédente 1'expression (3.8) de la puissance dissipée
par un dipdle électrique sous l’action d"un champ incident. De manieére analogue, la puissance
dissipée par un dipole magnétique sous l’action d'un champ incident s’écrit

Py = —%Im (m*.H]. (3.25)

D’apres I'expression (3.23) du champ électromagnétique local, cette puissance s’écrit encore

Pu = —% {Im [m* (1) .Hye (1)] + w?eoemIm |m* (1) G (r,r)m (r)] } : (3.26)

Le moment dipolaire étant relié au champ magnétique par une relation du type
m (r') = poxyHiyc (1), (3.27)

ol &y désigne le tenseur de polarisabilité magnétique et po la perméabilité magnétique du
vide. Dans le cas de particules sphériques, ce tenseur est diagonal et isotrope (i.e. &y = ayl).
La composante diagonale ay de ce tenseur est donnée par la théorie de Mie [Merchiers et al.,

2007, Chapuis et al., 2008]

67Ti
g = ?bl, (3.28)

ol by désigne le second coefficient de Mie. Il s’en suit que les pertes induites par le champ

incident s’écrivent
w w
— 5 Im [m" (r) Hi (r)] = —Eyo\Hmc\ZIm [ay] . (3.29)
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Quant aux pertes induites par le dipdle magnétique, elles s’écrivent

3 —HH 3 —HH
— %sosmlm [m*G (r',r) m] = —%eosmm*lm [G (r,r)} m, (3.30)
—EE  —HH —HH = ) o A
Sachantque G =G ,Im |G = -1, et la puissance totale dissipée par le dipole ma-
gnétique sous 'action d"un champ incident s’écrit
C(J|H |2 0 * w3 3
Py = —#ﬂ Im ] + el ¢ (3.31)

Cette expression est analogue a celle de la puissance dissipée par un dip6le électrique. Il suffit
d’effectuer une substitution simple [Novotny et Hecht, 2006] [E — H,p — m, ey — po, € — }]

dans I'expression (3.15) pour retrouver ce résultat.

b. Section efficace d’absorption d’un dip6le magnétique
La section efficace d’absorption ¢}, d’une particule assimilée a un dipole magnétique est

définie comme le rapport de la puissance dissipée par cette particule sur le flux magnétique

incident. P
H
Tabs = 7 (3:32)
mc
ou
CHo
FM % Ve (3.33)

En utilisant I'expression (3.31) de la puissance dissipée par une particule, la section efficace
d’absorption s’écrit

w . w3
U-%S = —C T {Im [WH] + 67'[C38%1|0‘H’2} (334)

Encore une fois, nous retrouvons une relation symétrique a 'expression (3.18) de la section
efficace d’absorption d’un dipdle électrique.

3.1.2.3 Application au calcul de la section efficace de particules métalliques et polaires

Dans ce paragraphe, nous regardons ’évolution de la section efficace d’absorption des par-
ticules sphériques d’argent et de carbure de silicium. A 1’aide de 1’expression (3.34) de la section
efficace et de l'expression (3.28) de la polarisabilité magnétique, on calcule la section efficace
d’absorption des particules d’argent et de SiC respectivement dans le visible et I'infrarouge.
Les résultats, regroupés dans la Fig. 3.5, montrent ici un comportement différent pour les deux
particules. Lorsque le rayon de la particule métallique augmente, nous notons une augmenta-
tion de la section efficace dont le maximum est toujours situé a la méme longueur d’onde. Cet
effet, qui n’est pas comparable au pic de résonance correspondant a la résonance plasmon vu
dans le cas des dipdles électriques, provient du comportement du coefficient de Mie b;. Dans
le cas de la particule de SiC, I'augmentation du rayon entraine aussi une augmentation de la
section efficace d’absorption, mais elle est ici accompagnée d'un décalage spectral du pic. A
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FIGURE 3.5 — (a) Section efficace d’absorption (en um?) d'une particule d’argent représentée
par un dipole magnétique en fonction de la longueur d’onde et du rayon. (b) Section efficace
d’absorption d’une particule de SiC représentée par un dipdle magnétique en fonction de la
longueur d’onde et du rayon. (c) Section efficace d’absorption d’une particule d’argent. (d)
Section efficace d’absorption d"une particule de SiC. Ces deux particules ont un rayon de 50 nm
et sont immergées dans un milieu d’indice n,, = 1.
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3.2. Systeme de dipdles électriques couplés 67

nouveau, le comportement coefficient de Mie explique ces deux effets distincts. Nous notons
par ailleurs que ces coefficients, dépendant de la longueur d’onde, du rayon et de l'indice de
réfraction, ont un effet différent selon le matériau. De plus, nous remarquons que I’augmenta-
tion du rayon amene les sections efficaces d’absorption magnétiques a étre du méme ordre de
grandeur que les sections efficaces d’absorption électriques (Fig. 3.2). Le coefficient de Mie a;
est proportionnel a R? tandis que le coefficient b; est proportionnel a Ij—i [Kahnert, 2003], ce qui

entraine la méme proportionnalité pour les polarisabilités

K & R3, (335)
R5
RS (3.36)

D’apres ces expressions, il est aisé de comprendre qu’augmenter le rayon jusqu’a une valeur
proche de la longueur d’onde permet a la polarisabilité magnétique d’approcher la polarisabi-
lité électrique, les pertes du dipole magnétique étant alors du méme ordre de grandeur que les

pertes du dipdle électrique.

3.2 Systéme de dipoles électriques couplés

Considérons maintenant un systéme de N particules représentées par des dipoles élec-
triques de moments dipolaires p; (j = 1,..., N), qui sont dispersées dans un milieu transparent
infini, homogene et isotrope de permittivité ¢,, et de perméabilité y,,,.

3.2.1 Champ électrique local

Le champ électrique local en un point r est la superposition du champ incident et du champ
rayonné en ce point par chacun des dipdles du systeme.

N _fE
Eioc (1) = Binc (1) + @Hopn )G (1,1) pj. (3.37)
J#

Dans la suite, nous utiliserons les notations suivantes pour simplifier les expressions :

F = E(y),
E{nc = Einc (I‘]‘) ’
Eéoc = Ec (1']) :

3.2.2 Polarisabilité habillée

Dans le cas d"un dipdle électrique isolé, nous avons vu que le moment dipolaire électrique
p d’un dipdle est lié¢ au champ incident par le tenseur de polarisabilité électrique &g grace a la
relation p = go&gE;y,.. Dans le cas d’un systéme de N dipoles en interaction, cette relation doit

étre modifiée pour tenir compte des modifications induites par les mécanismes d’interaction

67



68 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

sur les polarisabilités des particules. Pour cela, commengons par écrire la relation entre les
moments dipolaires et les champs locaux

-pl 1 -Ellac-
— endiae |7t - — ;
P] =& lag |:wEI T IaEI e /aE EZOC (338)
LPN -E%c-

Ici, le tenseur de polarisabilité E];E représente la polarisabilité du dipole isolé. Pour prendre en
compte les interactions entre les différents dipdles, on exprime le champ local Ej,, au point des
dipodles en fonction du champ incident en ces points a 1’aide de 'expression (3.37). L'expres-
sion (3.38) devient

[ pl | _Elli’lC_
pi | =an |E, |, (3.39)
LPN _E%C_

ol &y, est la polarisabilité dite habillée du systeme a N dipdles électriques couplés [Castanié
et al., 2012], définie comme

— J— — — ——1
&, = eodiag |@y, - &y, - - ,&ﬁ v, (3.40)
avec
1 o —koum@p Gy - —kgpmte Giy
Y = _k%‘umaEGil ... 1 . _k%,um“]g GiN . (341)
| —KRundp Gy - —kundpGy; - 1 |

D’autre part, le champ incident a I'emplacement du dipoéle j s’écrit en fonction du champ

incident Eg a 1’origine et d’'un déphasage lié a la position de la particule
E, = Egein, (3.42)

ou k;;, représente le vecteur d’onde de I'onde incidente. Il s’en suit que les moments dipolaires
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peuvent s’écrire en fonction du champ incident Eg a I'origine

p1 Eo
p | = @ diag [eren, . leikmcvrji...,eikmc~rﬁ] E| . (3.43)
PN L Eo]

Autrement dit, on a encore '
p; = &,E, (3.44)

avec

. N ..
= =jJt .kinoi
&, = gahel T, (3.45)
1=

3.2.3 Dissipation d’énergie par un dipdle dans un systéme de dipoles couplés

La puissance dissipée par le dipole j en présence d’autres dipodles est, par définition, égale

PllE = _Elm [pz : ;oc] ’
w * i wSﬂO]/lm *:EE
= —Elm [pi 'Einc:| — TZIm p;Gji pi|- (3.46)
1

-~

ertes provenant du
P p pertes provenant du

champ incident champ rayonné par les dipdles

En exprimant a 1’aide de (3.39) et (3.45) le moment dipolaire en fonction des polarisabilités
habillées généralisées et du champ incident, les pertes d’énergies dans chaque dipole s’écrivent

4 .
P 7 [(:i)* . .r} Wtopim/Em . 1» (:z) )
= ——1E I incti| _ TV PR
PE 2| ofIm.| (& 0’ 127tc [Bol"| (2 zz|

3 N S\ K — . .
— LRk 112on |Eo ;Im [(a;)l C;E (Eé)l el(k"”f'rfk"”f‘r’)] .
Fal

(3.47)

Cette expression dépend de 'éclairage. On prendra l = x, | = y et [ = z lorsque Ey = Epx,
Eo = Epy et Eg = Egz respectivement.

3.3 Paire de dipbles électriques couplés

Considérons maintenant deux particules de permittivité ¢, et de perméabilité ., représen-
tées par des dipoles électriques. On suppose que ces particules ont le méme rayon R et que
leurs centres sont séparés par une distance d (Fig. 3.6). En outre, on supposera dans la suite que

’axe reliant les deux particules est confondu avec 1’axe y comme illustré sur la Fig. 3.6.
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FIGURE 3.6 — Dimere de particules de permittivité électrique ¢, et de perméabilité magnétique
pp dispersé dans un milieu transparent infini, homogene et isotrope de permittivité ¢, et de
perméabilité y,,. Les particules sont espacées d'une distance d. A chaque particule on associe
un dipoéle p;.

3.3.1 Champs électriques locaux et polarisabilités habillées

Comme nous l'avons vu au paragraphe 3.2.1, les champs électriques locaux a I'emplace-

ment des dipoles s’écrivent

1 1 2 =EE 2 =EE

Eo, = Ej+ w0 hopmGi p2 + w popn Gy p1, (3.48)
2 2 2 =EE 2 =EE

E,. = Ej+ w0 honmGy p1+ w popnGoy p2, (3.49)

—EE  —EE
ouG; =G (r;, xj) désigne le tenseur de Green électrique entre les points r; et rj. A partir de

ces champs, nous pouvons, comme au paragraphe 3.2.2, calculer la polarisabilité habillée des

deux dipdles p; et pp. D’apres 1'expression (3.40), cette polarisabilité s’écrit

_ ar 0| =1
&), = € [ B ] v, (3.50)
0 (L4
avec
= 1 _K2E:Gpy
VZ — _ —FE 0 E 12 ’ (351)
—k%EE 21 ]].
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de sorte que

= 2=FE=EE\]! _ o=BE—EE\] [ _ —EE
— 1 []1 - (ko“E G, Gy >] []1 (ko“E G Gy )] [ko“‘EGu]
V, = _ o—=FE—FE\] [ ,_ —EE _ »—EFE—EE\ ]!
[]l - <ko"‘E Gy Gy )] [ko“EGm ] []1 - (ko“E Gy Gy )]
(3.52)

Ici, egit représente la polarisabilité des particules isolées tandis que le tenseur V, permet de

tenir compte des interactions entre particules.

3.3.2 Pertes dans les particules

Pour calculer la puissance dissipée dans chaque particule, il est nécessaire de distinguer
les différents types d’éclairages possibles. Nous considérons les trois configurations suivantes
(Fig. 3.7) :

— Eclairage L : le vecteur d’onde du champ incident est orthogonal a I’axe reliant les deux
dipoles et la polarisation est transverse électrique (i.e. le champ électrique est orthogonal
alaxey).

— Eclairage L, : le vecteur d’onde du champ incident est orthogonal a l'axe y, mais la
polarisation est transverse magnétique (i.e. le champ électrique est parallele a ’axe y).

: le vecteur d’onde du champ incident est paralléle a 1’axe y. Dans ce cas, on
a une symétrie azimutale du probleme autour de 'axe y.

E H
Tkinc Tkinc

kinc
1 Ly [

s

FIGURE 3.7 — Trois configurations d’éclairage étudiées. (a) Le vecteur d’onde du champ inci-
dent est orthogonal a I’axe reliant les dipdles et la polarisation est transverse électrique. (b)
Le vecteur d’onde du champ incident est orthogonal a cet axe et la polarisation est transverse
magnétique. (c) Le vecteur d’onde du champ incident est parallele a 1’axe reliant les dipoles.

a. Eclairage |

Par raison de symétrie, les champs incidents au niveau des deux particules sont égaux. Nous
pouvons donc écrire E} = E? = = Eox (i.e. il n'y a pas de déphasage entre les champs inci-
dents). En utilisant la définition du tenseur dyadique de Green a deux particules (cf. Annexe D),
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on a
cr_gr Ll ¢ . Ob . 3.53
12—21—ﬁ00+ 0], (3.53)
0 0 a
ou

1 1

3i 3
b__—0+m—ﬁﬂ> (3.55)

La polarisabilité habillée généralisée introduite dans la section 3.2.2 s’écrit alors

— 0 0
i
1—]{(2)0(5 fdea
= _ 0 . fodg 0
g, Ls 1—K2ap o0 (a-+b) : (3.56)
Eoi
0 0 —

[
1—kgjag 70

Les pertes dans chaque particule se déduisent de I'expression générale (3.47). Aprés un

calcul élémentaire, on obtient

4
L Wi W HoHm\/ Em 2|p |2
PE = —E|E0‘ Im [lxg,ls} - WWC(‘;LJ |E0| (3 57)
w3 —EE )
- %|E0|2’D‘g¢s|2lm [(Gu) ] ,
Ls
ou
€0XE
g | = ———. (3.58)
& 1—k3ag Z;‘;a
et
Im EEE S 1-— L sin (kd) + 1 cos (kd) (3.59)
2) | 4nd K2d2 kd ' ‘
b. FEclairage 1y
A nouveau, la symétrie du probléeme permet d’écrire E}, . = E2 = = Epy. L'expression de la

polarisabilité généralisée du systeme est donc comparable a 1’expression (3.56), et les pertes se

déduisent de I'expression générale (3.47). On obtient donc

4
1 w W fopm/Em
Pe" = = Eofm [ag,, | - =HE = g, PIEDP

3.60)
w31 —EE (
— #Usolzllxglj_p |21m (G12 ) ,
Ly
ou
e
Xg, Ly = OeikaS . (3.61)

1-— k%)lXE47rd (El + b)
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et

Im (GEE> —1[ ! sin (kd) — icos(kd) (3.62)
2) | 2nd k22 kd '

c. Eclairage |

Examinons maintenant le cas ot le vecteur d’onde du champ incident est parallele a I'axe y
reliant les deux dipoles. Cette situation est significativement différente des deux cas précédents
car les deux particules sont éclairées par deux champs déphasés. En choisissant 1’origine au

niveau du premier dipodle, les champs incidents s’écrivent

El = E, (3.63)
E2. = Ey'?, (3.64)

ou Eg = Epz représente le champ incident sur le premier dipdle et ¢ = k.12 est le déphasage
entre les deux champs incidents. Les polarisabilités généralisées des particules définies par la

relation (3.45) s’écrivent alors

-1 = [o= =EE 4 I _—e\2]7!

ag = EoXE kOuEG12 e’ + 1 ko“EGlz ’ (3.65)
— — _ —EE . _ —EE

é - EOEE |:k%“EG12 + ]].el¢:| <kOaEG12 > . (366)

Les pertes dans chaque particule sont alors (cf. (3.47))

|1 _ Wi 2 1% _w HoMm~/Em 2
Pe 5 | EolIm [“gf\l] 127¢ =g

W Hoptm | 1. 22 e
Ty % m (G12>| :

2 _ _Wip 2 i “JVO.”m\/fm W2 12
Pe > [Eol Im[ ag e } e sl

wyo‘um —EE
T2 “"gig”m[(Glz)']'

Cop & ae' + 1
uc;” = eoup—2 Edrd , (3.69)

1- (Koesia)

KRop L+ e
a2, = eonp—2 Edrd . (3.70)

gl ik \ 2
2 et
1= (ko E4rd )
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et

—EE 1 1 1
Im [(Gu ) J = Id [(l k2d2) sin (kd) + 7 €°8 (kd)| . (3.71)

3.3.3 Fréquences propres dans une paire de dipdles électriques couplés

Afin d’évaluer l'effet de la présence d"une seconde particule dans l’environnement immé-
diat d’une particule, nous étudions ici les fréquences propres du dimere de particules et nous
les comparons aux fréquences de résonances des particules isolées. Par définition, le moment

dipolaire des particules s’écrit en fonction du champ local

—EE
pi = eoffg | B+ w?popm Y G pj (3.72)
j#i

Sous forme matricielle, ce systeme s’écrit encore
1 —koHm&g Gy
P2 €0ffEE

ffcE!
L —kE Pl] = [80 E Z”C] (3.73)
_k%.um’xEGﬂ 1

mc

>l

Les fréquences propres du systéeme couplé correspondent alors aux fréquences de résonance
de ce systeme. Elles sont solution de "équation

= — »—EE—EE
det A = det (]l ko]/lmaE G]Z G21 > =0. (374)

—EE
D’apres la définition du tenseur de Green rappelée Eq. (3.53) et compte tenu du fait que G, =
—EE

G, , cette équation peut se factoriser en deux parties

oikd \ 217 ) pikd \ 2
1-— <k0ymocga4 d) 1- (koymzxg (a+Db) 47rd> =0. (3.75)

Le premier terme correspond aux fréquences de résonance du systeme dans le plan orthogonal

detA =

al’axe y qui relie les deux dipoles. Notons que ces modes sont deux fois dégénérés du fait de la
symeétrie par rotation autour de I'axe [Ben-Abdallah et al., 2011]. Le deuxiéme terme correspond
quant a lui aux résonances dans la direction parallele a cet axe.

Nous étudions maintenant les solutions de I’équation (3.75) dans les cas ot ces deux parti-

cules sont métalliques ou diélectriques.

a. Dimeére de nanoparticules métalliques

Supposons ici que la permittivité diélectrique est décrite par un modele de Drude

w?

€Drude (w) =1- w (w i il—.)’/ (3.76)
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FIGURE 3.8 — Fréquences propres de deux particules métalliques de 10 nm de rayon couplées
en fonction de leur distance de séparation. Les modes résonants orthogonaux (en bleu) sont dé-
calés vers de plus hautes énergies que le plasmon (en rouge). En revanche, les modes paralleles
(en vert) se décalent vers des niveaux d’énergies plus faibles.

ot wy, désigne la fréquence plasma et I la constante d’amortissement, ou temps de relaxation

électronique dans la particule. En utilisant la formule de Clausius-Mossotti

2

p
’ 3.77
—w% + 3w? — 3iwT (3.77)

—w

ap = 4773

pour décrire la polarisabilité de la particule, on calcule les fréquences propres du dimere mé-
tallique en fonction de la distance de séparation. Les résultats présentés Fig. 3.8 montrent, dans
le cas ot les parametres du modele de Drude correspondent aux parameétres de 1’argent, que
les fréquences propres des modes orthogonaux a I’axe sont situées au dela de la fréquence de
résonance (i.e. résonance plasmon) des particules isolées. En ce qui concerne les modes propres
paralleles a 1’axe, les résonances sont, a I'inverse, situées a plus basse énergie. A faible distance
de séparation, le décalage spectral des fréquences propres de part et d’autre de la fréquence

plasmon conduit a un élargissement du spectre de la structure.

b. Dimere de nanoparticules polaires
Dans le cas de particules diélectriques, nous utilisons un modele de Drude-Lorentz [Le Gall
et al., 1997] pour décrire la polarisabilité diélectrique

2 o
WL~ Yt (3.78)

e(w) =€w |1+ - .
(W) = e w2 — w? +iTw
Ici e, représente la contribution des ions du réseau a la permittivité, wr la fréquence du phonon
optique transverse, wy, la fréquence du phonon optique longitudinal, et I la constante d’amor-
tissement du milieu. Les résultats présentés sur la Fig 3.9 pour des particules de SiC montrent

une évolution des fréquences propres analogue a ce que nous avons observé pour les nano-
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FIGURE 3.9 — Fréquences propres du systeme de deux particules polaires (S5iC)de 10 nm de
rayon couplées en fonction de leur distance de séparation. Les modes résonants orthogonaux
(en bleu) sont décalés vers de plus hautes énergies que le phonon-polarition (en rouge). Au
contraire, les modes résonants paralléles (en vert) sont tres fortement décalés vers des niveaux
d’énergies plus faibles.

particules d’argent. On note cependant ici que le décalage en fréquence des modes propres
paralleles a 1’axe du dimere est beaucoup plus prononcé dans le cas des particules polaires que
dans le cas des particules métalliques.

3.3.4 Section efficace d’absorption des particules dans un dimére de nanoparticules

Nous évaluons maintenant I'impact de ce couplage sur les sections efficaces d’absorption
des particules dans un dimere de nanoparticules. Les sections efficaces d’absorption des nano-
particules métalliques (Ag) et des nanoparticules polaires (SiC) sont calculées a l'aide des ex-
pressions trouvées dans le paragraphe 3.3.2 et représentées sur les Figs. 3.10 et 3.11 aprés avoir
été normalisées par la section efficace des particules isolées (Fig 3.2). On note tout d’abord que,
comme l'indique (Figs 3.8 et 3.9) I’évolution des fréquences propres dans les diméres en fonc-
tion de la distance de séparation entre les particules, les interactions dipdle-dipole n’affectent la
dissipation de puissance dans les particules qu’a trés courtes distances (d < 100 nm). Au-dela,
les particules se comportent comme des dipoles isolés. Par ailleurs, la comparaison des Figs. 3.8
et 3.9 avec les Figs. 3.10 et 3.11 respectivement montre que pour les éclairages orthogonaux a
I’axe du dimere en polarisation s, les modes propres orthogonaux sont responsables d"une exal-
tation de la section efficace d’absorption des particules au dela de la fréquence de résonance
des particules isolées. On parle alors de modes super-radiants. En revanche, en dessous de cette
fréquence, domaine spectral ot1 existent les modes propres paralleles a 1’axe, la section efficace
des particules est réduite. Dans ce cas, les modes paralleles sont dits sub-radiants. En polarisa-
tion p, le comportement est inversé. Les modes propres orthogonaux inhibent 1’absorption des
particules tandis que les modes paralléles I'exaltent. Enfin, lorsque le dimere métallique (resp.
diélectrique) est éclairé parallélement a son axe, la section efficace d’absorption des particules
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FIGURE 3.10 — Sections efficaces d’absorption des particules d’argent au sein d'un dimere nor-
malisées par la section efficace de la particule isolée (R = 10 nm), en fonction de la fréquence et
de la distance de séparation, pour un éclairage en polarisation (a) Ls, (b) L, et (c) || (dans ces
trois cas, les deux particules présentent un comportement similaire).
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FIGURE 3.11 — Sections efficaces d’absorption des particules de SiC au sein d’un dimere norma-
lisées par la section efficace de la particule isolée (R = 10 nm), en fonction de la fréquence et de
la distance de séparation, pour un éclairage en polarisation (a) Ls, (b) L, et (c) || (dans ces trois
cas, les deux particules présentent un comportement similaire).
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est qualitativement analogue au cas ou le dimere est éclairé perpendiculairement a son axe en
polarisation p (resp. polarisation s) (Fig. 3.11).

3.4 Systéme de dipoles électriques et magnétiques couplés

Considérons maintenant un systeme de N particules, modélisées a la fois par des dipodles
électriques et magnétiques en interaction. Chaque particule i du systéme possede une permit-
tivité électrique ¢,, et une perméabilité magnétique yp,. Comme dans les paragraphes précé-
dents, ces particules sont dispersées dans un milieu transparent infini, homogeéne et isotrope
de permittivité et perméabilité ¢, et j,, respectivement.

3.4.1 Champs électriques et magnétiques locaux et polarisabilités habillées

Dans la section 3.1, nous avons vu que les champs électrique et magnétique en r générés
par un dipdle électrique p (r') situé en r’ s’écrivent
2 =EE / /
E(r) = wuopnG (r,v').p(r'), (3.79)

H(r) = _iwG (r,x').p(r), (3.80)

tandis que les champs électrique et magnétique en r générés par un dipole magnétique m (r’)
situé en r’ sont donnés par les expressions
. =HE | ,
E(r) = iwG (r,¢).m(r), (3.81)

H(r) = wzeoemEHH (r,r).m(r'), (3.82)

o les différents tenseurs de Green G ont été définis dans I’Annexe D. Dans un systeme de
dipoles électriques et magnétiques, les champs locaux en un point r s’écrivent alors comme la

somme du champs incident et des champs générés par tout les dipoles [Langlais et al., 2014a]

) N _FE
Ejoc (1) = Eiye (1) + W popim Z G (r,1;).pi(r)
=1 (3.83)
N __HE
+iw) G (r,x).m;(r),
i=1
N _pHH
Hjo. (r) = Hype (v) + w?eoem Y. G (r,r)m;(r)
=1 (3.84)

- N _—EH
—iw) G (r,1).pi(r),
i=1
Comme dans la section 3.3.1, nous pouvons définir pour chaque particule une polarisabi-
lité habillée qui permet de prendre en compte I'ensemble des mécanismes d’interaction avec

son environnement. Pour cela, écrivons la relation entre les moments dipolaires et les champs
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80 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

locaux des N particules du systeme

P1 Elloc
_ N — _ EN
PN _ ¢ diag [&};, ARy, .,EZ} loc |, (3.85)
m;y Hloc
[my | [HG5

ol &f et &y désignent les tenseurs de polarisabilité des dipdles électriques et magnétiques iso-
1és. D’apres les expressions (3.83) et (3.84) qui relient les champs locaux aux champs incidents,

I'expression (3.85) s’écrit de fagon équivalente

p1 Elc
_ | EN
PN G, | el (3.86)
my Hinc
[y H |
ou ‘ ' .
ih:dlag "'/SOEIEI"'/"'/VOEZHI"']V , (387)

désigne le tenseur de polarisabilité habillée du systéme avec

_ 5%
V=|_ur —nul- (3.88)
V V

Chaque bloc de la matrice V est défini a partir des expressions

EE

—EE —k2u x.G, pourj # i
i = OFmE 7 (3.89)
1 pourj=1i
FH . = EEH . ;é .
= iwpoayG;; , pour i
;= Hokpij » P b7 (3.90)
0, pourj =i
HE R EHE i £
= —iweoxG;; , pour i
;= EVij s P ’ ' (3.91)
0, pourj=i
—HH R, @h G pourj # i
i = TR o (3.92)
1, pourj=i

Nous voyons que contrairement a la matrice V définie dans le cas d’'un systeme de N dipoles
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3.4. Systeme de dipdles électriques et magnétiques couplés 81

électriques couplés, cette matrice posséde des composantes non-diagonales (blocs V etV )
représentant les effets des dipoles électriques (resp. magnétiques) sur le champ magnétique
(resp. électrique). Ces composantes non diagonales sont directement responsables du couplage
électrique-magnétique dans le systeme et des pertes magnétiques (resp. électriques) d’origine
électrique (resp. magnétique). Pour calculer la puissance dissipée dans les différentes parti-
cules, il est nécessaire d’exprimer les moments dipolaires électriques et magnétiques ainsi que
les champs locaux en fonction des champs incidents et de la polarisabilité habillée. Le champ
électromagnétique incident a 'emplacement des dipodles s’écrit en fonction des champs inci-
dents Eq et Hp a I’origine

Einc Eoeikim.ri’

Hi = HgekineTi
Kine xEo
WHOUm
électriques et magnétiques peuvent alors étre reliés a ce champ par les relations

Notons que Ej et Hy sont reliés par la relation de Faraday Hy = . Les moments dipolaires

N .. N ..
pl — lz EEE’Z]EZI({”C.I‘Z' EO + aiH’Z]elk[nc.ri] HOI (393)
=1 =1
N
m;, = lz —HE,ij lkznc~ri EO + lz . HH,ij kac l‘l] HO (394)

(3.95)

Comme dans le cas d'un systeme de dipoles électriques couplés, nous pouvons définir la pola-

risabilité habillée généralisée a X " qui relie le dip6le électrique associé a la particule i au champ

g
Eo par I'expression

. N y

—EE,i =EE,ij jk. 1.

&, = ;ah e'KineTi, (3.96)
]:

De la méme facon, nous avons

. N )
:EH,Z :EH,Z] ik, .1;
X, = th efkinei, (3.97)
j=1
—HE,i N _HEij 5
x, " = 2% " Hine i (3.98)
j=1
et
—HH,i N _HHj 3
&, = Zﬁh " gtKine-ti (3.99)

\
Il
—_

Ces polarisabilités généralisées permettent alors d’écrire les moments dipolaires électriques et
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82 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

magnétiques de chaque particule sous la forme

pi = & "Eg+a&, Hy, (3.100)
m; = & 'Eo+& Hy. (3.101)

3.4.1.1 Dissipation d’énergie par particule

La puissance dissipée par particule est égale a la somme des puissances dissipées par le
dipole électrique et par le dipdle magnétique

P, = PE 4+ PM, (3.102)

ou
PE = _%Im [p;: ;‘OC} , (3.103)
PiM = —%Im [m?'H;oc} , (3.104)

avec E| _et Hi _ les champs électrique et magnétique locaux en r;. Pour commencer, exami-
nons la puissance PF dissipée par le dipole électrique. En explicitant a partir de 3.83 le champ
électrique local en fonction du champ incident et du champ diffusé par 1’ensemble des dipdles,

cette puissance s’écrit

Action du champ Action du champ électrique généré
électrique incident par les autres dipoles électriques
[P
2 3 N —EE
E__ W - W hoHm -
P =-—Im [pi'Einc:| - TZIm pi-Gij -p;
j#
) N ] (3.105)
— Y Re|p! Gy my| - CHOEVEn o
2 Lo [Pt 127c P!
j#i

Action du champ électrique
Action du champ électrique généré

généré par le dipole i
par les autres dipoles magnétiques
Dans cette expression, on note la présence de termes croisés liés au couplage électrique-
magnétique. C’est le cas ici du troisieme terme du membre de droite de cette expression. Ce-
pendant, il est important de garder a I’esprit que ce couplage est implicitement présent dans
tout les autres termes par l'intermédiaire du moment dipolaire électrique qui dépend du cou-
plage électrique-magnétique a travers la polarisabilité habillée. D’apres les expressions des mo-

ments dipolaires électrique (3.100) et magnétique (3.101) et de la polarisabilité habillée généra-
Eo
CUOUm

lisée (3.96), en utilisant la relation Hy = + , la puissance dissipée par le dipole électrique i
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s’écrit

(EEH,Z'>*

2 .

w :EE,I * 8 ik .

PE = ——|Eo|’Im (“g ) 4+ N Jnl| ke
2 1 Chotm

P PO g N e P O
— RO B 2Y Im (* ’l>li7” G (& '])117"

5 &e g Clottm

j# CHOMUm Y
Ry ) (EgH,i)* =EH | /—HE,j (E?H,i) o
_w T o W I P e )

IR LR | (85), = e O | (&), =

—EH,i 2
B w4yo}4m\/em‘E 2 (EEE,z) N (”‘g )n
127c 0 & 17 cuopm ’

ot les indices I et n dépendent de 'éclairage. On prendral = x,/ = y et] = zlorsque Ey = Eox,

Eg = Egy et Eg = Eoz respectivement. De la méme fagon, I'indice n prendra les valeurs n = x,

n =yetn = zlorsque Hy = Hox, Hy = Hpy et Hy = Hyz respectivement.

De fagon analogue, la puissance dissipée dans le dipole magnétique s’écrit

Action du champ Action du champ magnétique généré
magnétique incident par les autres dipoles magnétiques
2 3 N —HH
H w * i W7 ENEm P
Pi == —?Im |:mi 'Hinc} + B ;Im m; Gl] m]
j#i
N N (3.107)
w X —HE w=egg 8,2” »
2 ZRe [mi -Gij 'Pj] + 127tc m|
j#i =

Action du champ magnétique
Action du champ magnétique généré
généré par le dipole i
par les autres dipodles électriques

En explicitant cette expression en fonction de la polarisabilité habillée généralisée et des
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84 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

champs incidents, il vient

i (iHE,z) *
2 )
w —HH,i\ * 8 T 1
PIH = —— ‘ HO ‘ZIm <a ) :l': 71’1 elklnC'rl
2 nn CEOEM

X N iHE,i * EHE,]'
W’epEm 2 —HH,\ * ¢ ); | =HH | /=HH, & )
2 [Ho Zlm (“g > + cepe Gij (“3 ) + cepe
]'#Z' n 0cm n 0cm

(3.108)

X N (EHE,z) * (EEE,])
w —HH,i\ * 8 =HE | /_EH,j 8
——\H0|22Re < ) +~° 71 Gl-j (ag ]) +~° /1
2 i n CEQEM n CEQEM

/N
R

3 =HE,i 2
wheoed, - o || (=HH, X ),
- Hol?| | (&, ") £~~~
127tc n CEQEM

les indices I et n jouant le méme rdle que dans le cas précédent.

3.4.2 Paire de dipodles électriques et magnétiques couplés
3.4.2.1 Pertes par particule dans le systeme couplé

Nous avons vu dans la section 3.3 les conséquences sur les pertes de la présence d"un dipole
électrique dans I'environnement immédiat d'un autre dipole électrique. Ces effets résultent du
couplage électrique-électrique. L’équivalent magnétique de ce coulage a été examiné par Mul-
holland [Mulholland et al., 1994]. Dans la suite de ce chapitre, nous allons nous intéresser aux
effets croisés liés au couplage électrique-magnétique entre des dipoles électriques et magné-
tiques.

Considérons ici le cas de deux particules sphériques de rayon R; et R, en interaction. A
chacune de ces particules, on associe un dipole électrique p; et un dipole magnétique m;. Ces
particules sont décrites par leurs tenseurs de polarisabilité électrique iiE et magnétique i;. Les

champs électrique et magnétique locaux au point ot1 sont situés les dipoles s’écrivent

; ; 5 —EE . —EH

loc — Einc + w ]xl()Gi]' p] + 1CUG1']' .m]', (3109)
; ; 5 —HH . —HE

loc — Hinc —+ w EOGij m] — 1CUGZ']' p] (3110)

A partir de ces équations, nous pouvons déduire I'expression du tenseur de polarisabilité ha-

billée &j,. En introduisant la matrice bloc

M _o—EE _y —EH
1 —k%E%Gu 0 iwﬂoﬁilclz
&Gy i wWHoERGy 0
Y —Kg&eGyp 1wk Gy
V= 0 e g p (3.111)
0 —lwsanG12 1 _kOchlz
—ZCL)EO“EG21 0 —k%leGﬂ ]].
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qui relie les moments dipolaires aux champs électriques et magnétiques, il vient

J— J— — J— P— :71
x), = diag [eoﬁ}s,soﬁ,yoa}{, oty | V. (3.112)

Cette polarisabilité habillée est une matrice bloc qui se présente sous la forme suivante

—EE11 =—EE12 ' —EH11 —EH,12
&y L b &y &y
—EE21 =—EE22 ' —EH21 —EH22
x x x

= h b ay h

&y = |- ZHEAT —HETR~ —RAM -~ —AH12 | - (3.113)
ay &y by Qy
—HE21 —HE22 ' —HH21 —HH.2
ay &y bay, ay

Elle est composée de 16 sous-matrices qui décrivent les relations entres les champs incidents
et les moments dipolaires. Les matrices EE représentent les effets des champs électriques sur
les moments dipolaires électriques. Celles indexées par EM représentent les effets des champs
magnétiques sur les moments dipolaires électriques. De facon analogue, les matrices indexées
par ME décrivent les effets des champs électriques sur les moments dipolaires magnétiques, et
enfin, les matrices MM décrivent les effets des champs magnétiques sur les moments dipolaires
magnétiques. En écrivant les champs incidents au point des dipoles en fonction des champs
incidents Ej et Hy a l'origine (prise au centre de la premiere particule)

EL

mc

H!

mc

= Ky, E?,. = Eoe?, (3.114)
= Hy, H?, = Hoe'?, (3.115)

ol ¢ = kj..1p est le déphasage entre les deux champs incidents et Ey et Hy sont liés par la

relation Hy = %, nous pouvons alors écrire les moments dipolaires sous la forme
p1 Eo
P2\ _ @diag [1,e1, 1,697 | 0 (3.116)
my Hy
my HO

Les moments dipolaires électrique et magnétique de la particule 1 peuvent alors s’écrire

=EE]1 =EH,1

p1 = & Eo—l—lxg Hy, (3.117)
m; = & Eo+& Hy (3.118)
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86 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

ot les polarisabilités habillées généralisées sont données par les relations

E;EEJ _ EﬁE/ll + 7 ng 12 l(/), (3119)
g, o= m, e, (3.120)
E?E,l _ E}IliE,ll +E£IE,12 iqb/ (3121)
g, = m e, (3.122)

(3.123)

D’apres les expressions générales (3.106) et (3.108) des puissances dissipées dans un sys-
teme a N particules, la puissance dissipée dans la particule 1 s’écrit en fonction du champ
incident et des polarisabilités habillées généralisées. Cette puissance se décompose en deux
contributions. L'une, notée Pf correspond aux pertes liées au dipole électrique. L'autre, notée

P est due au moment dipolaire magnétique. Ces deux contributions s’écrivent

—EH,1\*
EE,l)* N & ).
1

2
w =

CHOUm
—EH1\ * —EH?2
a) yo 2 —EE1\ * (“g ) —=EE | /—EE2 <“g )
|Eo|2Im (a’)iin Gy, (a’)iin
s )i CHOWm & )i CUOHm
(3.124)
, (EEH,l ) <EHH,2>
— O BoPRe | (@) £ LGy | (&g ) £
I CHOUm I CHOUm
(EEHJ) 2
L w ;40\/ "y 2 (EEEJ) L8 ,
127tc § )17 cpopm
et
, ZHEL
o w 5 —HH1\* ( g ) ]
= — - HolPim{ | (&™) b
Pi 2 [Ho|"Im % nn CE0Em
<EHE,1) * - (EHEQ)
_ * —HH _
aJ €0|H 2Im (EHH,l) NG G <EHH,2> NG|
8 n CEQEMm 8 n CEOEm
- (3.125)
, (EHE,l) * (EEE,Z)
w 5 —HH,1\* g ; | =HE | (=EH2 g )
- Cgpre ] | (@) = 5 gl @) L8 )
2 [Ho["Re s n CE0Em 12 s n CE0EM
(iHEJ) 2
w € — g
W eo/Em " | 2 (aHH,l) n ]
127t¢ 8 n CEQEMm

86



3.4. Systeme de dipdles électriques et magnétiques couplés 87

les pertes totales dans la particule 1 étant la somme de ces deux contributions (i.e. P; = Pf +
P{1). Comme précédemment, les indices I et n sont liés a 1'éclairage de la particule.

Ces expressions montrent que le couplage électrique-magnétique s’exprime de deux fagons
différentes. La premiere correspond a un effet direct d'un dipdle magnétique (resp. électrique)
sur le champ électrique (resp. magnétique). La seconde est beaucoup moins apparente sur les
expressions (3.124) et (3.125). Cependant, elle est due a la polarisabilité habillée qui établie un
lien direct entre les champs électriques (resp. magnétiques) incidents et les moments dipolaires

magnétiques (resp. électriques).

3.4.2.2 Fréquences propres dans un systéeme a deux dipdles électriques et magnétiques cou-
plés

Nous avons vu a travers les relations (3.106) et (3.108) que les effets croisés liés au couplage
électrique-magnétique entre un dipdle électrique et un dipole magnétique modifient notable-
ment I'expression des pertes dans les nanoparticules. Pour analyser plus en détail cet effet,
nous étudions ici les fréquences propres d'un systeme de deux dipoles électriques et magné-
tiques couplés. Nous avons vu dans le cas d"une paire de dipoles électriques (section 3.3) que
la présence d’un second dipodle électrique dans le voisinage d'un dipole électrique entrainait
un décalage en fréquences des modes orthogonaux et longitudinaux autour de la fréquence de
résonance des particules isolées. Examinons maintenant quelle est la conséquence du couplage
entre des dipoles électriques et magnétiques.

Par définition, les moments dipolaires électriques et magnétiques associés aux particules
s’écrivent en fonction des champ locaux donnés par les relations (3.109) et (3.110)

pi = ¢oxp | E, tw "l/l()Gl-]- p]—i—szl] m; |, (3.126)
m; = oy | Hj, +weG; m;—iwG;; pj|. (3.127)

Ecrit sous forme matricielle, ce systeme devient

= o= —EE . — —EHT] .
1 0 —kanG12 —l(US()NEGu pl E()EE-E1
— . _ —HE ,— =HH —
0 1 la]]/lQDLHGu _koaHGu m;| VO“HHinc 3128
—k%aEGﬂ —iweog Gy 1 0 p2 €0&E iy,
_ —HE _ —HH = a H?
_iw‘uOEHGzl —k%EHG21 0 ]l ] m2 yoaHHlnC
A

Les fréquences propres du systeme sont des modes résonants. Ils annulent donc le determinant
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de la matrice A. En développant ce déterminant, on obtient

couplage E-E couplage E-E
(modes orthogonaux) (modes longitudinaux)
_ pikd \ 2 pikd \ 2
detA =[1 — kjataZa? +& —kjapar (a+0b
1~ Kiakade? (£ ) +4P0 - Kb (a4 0 (£ ) |

o (3.129)

2 ikd
e e
(1= Kahoda? (£ ) +P0 - Koo 67 (1) )

couplage H-H couplage H-H

(modes orthogonaux) (modes longitudinaux)

ot les coefficients a et b sont définis dans les équations (3.54) et (3.55). Les coefficients X et A,
sont les coefficients qui proviennent du couplage électrique-magnétique a proprement parlé.
IIs sont donnés par les expressions

eikd
pikd \ 2

ou f = (i— ﬁ) Les deux premiers termes de (3.129) sont associés aux modes orthogonaux
et longitudinaux du couplage électrique-électrique tandis que le troisieme et le quatrieme
termes sont liés au couplage magnétique. Nous voyons que les effets croisés liés au couplage
électrique-magnétique n’affectent que les fréquences propres des modes orthogonaux, les fré-
quences de résonance des modes longitudinaux demeurant indépendantes de ce couplage. De
plus, il est facile de voir a partir des expressions (3.130) et (3.131) que les modifications induites
par le couplage électrique-magnétique sur les fréquences propres des modes orthogonaux sont
néanmoins négligeables, les coefficients X; étant tres petits devant les autres termes dans 1'ex-
pression (3.129). Ceci est du principalement au fait que la polarisabilité magnétique ap est gé-
néralement beaucoup plus petite (comme on I’a vu au paragraphe 3.1.2.3) que la polarisabilité
électrique ag. De plus, les coefficients X; dépendent seulement quadratiquement de kg tandis
que les autres termes sont proportionnels a kg. Les résultats présentés sur le Fig. 3.12 dans le cas
particulier de deux particules d’argent corroborent ce constat. On note cependant un compor-
tement différent des modes résonants paralleles quand le rayon de la particule augmente, les
fréquences propres de celui-ci étant alors situées au dela de la fréquence de résonance. Si les fré-
quences de résonances des modes longitudinaux ne sont pas affectées par les effets croisés, ces
derniers n’existant que lorsque 1'une des particules est suffisamment grosse (condition néces-
saire d’existence d'un moment magnétique), elles sont notablement éloignées des résonances

des particules isolées a cause de la contribution des résonances multipolaires.
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FIGURE 3.12 — Fréquences propres d'un dimere de particules métalliques (argent) de rayon (a)
R = 10nm et (b) R = 100 nm couplées en fonction de la distance de séparation entre particules.
Les modes résonants orthogonaux de particules associées au couplage des dipdles électriques
en présence de couplage électrique-magnétique (en rouge pointillée) sont comparables aux
modes résonants orthogonaux en I’absence de couplage (en bleu).

3.4.3 Section efficace d’absorption et effet du couplage

Bien que le couplage électrique-magnétique n’affecte pas les fréquences propres du sys-
téme, on vérifie qu'au contraire, les pertes par particules (Fig. 3.13) sont fortement exaltées par
ce couplage. Ce résultat peut sembler contradictoire avec le constat que nous venons de faire
sur l’absence de modification des fréquences propres du systéme. Néanmoins, comme nous
I'avons indiqué dans la section 3.4.2.1, les expressions des pertes électriques et magnétiques dé-
pendent intimement de ce couplage par le truchement de la polarisabilité habillée. Nous allons
maintenant illustrer, a travers quelques exemples, comment le couplage électrique-magnétique
peut impacter le processus d’absorption par des particules dans un systéme de particules cou-
plées.

Nous nous intéressons aux cas suivants

— 1. Dimere de particules sphériques d’argent (R = 100 nm).

— 2. Paire de particules d’argent de rayon R; = 10 nm et R, = 100 nm.

— 3. Paire de particules d’argent et d’or de rayon R; = 10 nm et R, = 100 nm.

Pour évaluer I'importance des effets liés au couplage électrique-magnétique, nous calculons
la section efficace d’absorption des particules normalisée par la sommes des sections efficaces
électrique o5 et magnétique o} des particules lorsque les dipdles électriques et magnétiques
sont découplés, comme illustré sur la Fig. 3.14. Chacun de ces trois cas sera étudié selon les

trois éclairages possibles du champ incident (Fig. 3.7, page 71).

a. Cas1:Dimere de particules sphériques d’argent (R = 100 nm)

Dans le domaine visible, le rayon de ces spheres est du méme ordre de grandeur que la
longueur d’onde. Il s’en suit que les polarisabilités électriques et magnétiques des particules
(isolées) sont comparables (cf. relations (3.35) et (3.36)). Le calcul de la section efficace norma-
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FIGURE 3.13 — Section efficace d’absorption d’une particule d’argent de 10 nm de rayon en
présence d’une particule d’argent de 100 nm située a 130 nm de distance (centre a centre) en
I’absence de couplage électrique-magnétique (pointillée rouge) et dans le cas ou ce couplage
intervient (en noir). La ligne verticale en pointillés gris note 'emplacement de la fréquence de
résonance de la particule isolée.
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FIGURE 3.14 — Systemes de dipoles couplés utilisés pour la normalisation de la section effi-
cace d’absorption d'une paire de dipoles électriques et magnétiques couplés. (a) Deux dipoles
électriques. (b) Deux dipdles magnétiques. (c) Deux dipdles électriques et magnétiques.
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FIGURE 3.15 — Sections efficaces d’absorption normalisées des particules dans un dimere de
particules d’argent (R = 100 nm) en fonction de la distance de séparation entre particules et de
la fréquence du champ incident, pour un éclairage en polarisation (a) Ls, (b) L, et (c) || (dans
ce cas, les deux particules ont un comportement différents).

91



92 Chapitre 3. Effets coopératifs dans des systemes de dipoles couplés

lisée de ces particules montre (Fig. 3.15) un faible impact du couplage électrique-magnétique
dans les polarisations L et 1 ,. En revanche, lorsque le dimere est éclairé dans la direction de
son axe (Fig. 3.15c), on observe que les pertes sont fortement exaltées. La comparaison de cette
courbe avec les fréquences propres du systeme représentées sur la Fig. 3.12b montre claire-
ment que ce gain est lié aux modes orthogonaux et longitudinaux qui sont excités par le champ
incident en présence de couplage électrique-magnétique. Notons cependant que dans la par-
ticule qui regoit directement le champ incident (particule 1) ce sont les modes longitudinaux
qui participent a 'augmentation de la section efficace d’absorption, alors que dans la seconde
particule, placée dans I’'ombre de la premiére, ce sont les modes orthogonaux a plus basse éner-
gie qui sont responsables de 1’augmentation des pertes. Ces résultats propres a 'existence de
ce couplage électrique-magnétique sont qualitativement tres différents de ceux présentés dans
la section 3.3 ol aucun couplage croisés n’existait. Quant a la contribution relative des pertes
électriques et magnétiques, sur la section efficace d’absorption totale, elle montre (Fig. 3.16)
que, comme nous l'avions indiqué au début de ce paragraphe, elles sont comparables dans la
structure. Les pertes électriques dominent cependant devant les pertes magnétiques. On note
toutefois que 'exaltation de I’absorption a lieu majoritairement dans des régions ot les pertes
globales sont faibles, excepté dans le cas d'un éclairage dans la direction de 1’axe ot les pertes
induites par les modes longitudinaux grace au couplage électrique-magnétique demeurent im-

portantes.

b. Cas 2: Paire de particules d’argent différentes

Considérons maintenant deux particules d’argent de rayon R; = 10 nm et R, = 100 nm.
Dans le domaine visible, le rayon de la petite particule est trés inférieur a la longueur d’onde.
I s’en suit que sa polarisabilité magnétique est faible devant sa polarisabilité électrique (cf.
relations (3.35) et (3.36)). Ceci induit un effet du couplage électrique-magnétique tres faible
dans la grosse particule, 1'effet magnétique dans la petite particule n’étant pas assez important
pour jouer un role sur les pertes de la grosse particule. Dans la suite, on ne s’intéressera donc
qu’a la plus petite des deux particules. Le calcul des sections efficaces d’absorption norma-
lisées présenté Fig. 3.17 montre une exaltation importante des pertes au voisinage du contact
sous un éclairage 1 ;. Néanmoins, en comparant la localisation en fréquence de cette exaltation
avec la section efficace d’absorption totale de cette particule (Fig. 3.18a), nous voyons qu’elle
se situe aux fréquences ot les pertes sont faibles. L'impact du couplage électrique-magnétique
est donc quantitativement faible. En revanche, en polarisation L, et ||, 'exaltation de la sec-
tion efficace d’absorption provenant du couplage électrique-magnétique est plus faible mais
elle est présente dans la gamme de fréquence correspondant a la fréquence de résonance de la
particule isolée (Fig. 3.18a). Cette exaltation est particulierement visible sous un éclairage dans
la direction de l’axe reliant les particules (Fig 3.17c). La comparaison de ces courbes avec les
fréquences propres du systeme (Fig 3.18b) montre la contribution des modes orthogonaux et
longitudinaux a I’exaltation. Pour les fréquences supérieures a la fréquence de résonance de
la particule, les modes orthogonaux sont responsables de I’augmentation de la section efficace

d’absorption, tandis que pour les fréquences inférieures, ce sont les modes longitudinaux qui
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FIGURE 3.16 — Contributions électrique et magnétique aux pertes dans une paire de particules
d’argent (R = 100 nm). Sections efficaces d’absorption électrique (a) et magnétique (b) norma-
lisées par la section efficace totale pour un éclairage orthogonal a I’axe en polarisation s. Mémes
courbes en (c) et (d) pour un éclairage orthogonal a ’axe de la paire en polarisation p et en (e)
et (f) pour un éclairage dans la direction de cet axe.
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FIGURE 3.18 — (a) Section efficace d’absorption d’une particule (R; = 10 nm) au sein d’une
paire de particules d’argent de rayon R; = 10 nm et R, = 100 nm en fonction de la distance
de séparation, sous un éclairage orthogonal a ’axe reliant les particules, en polarisation s. Les
résultats sont qualitativement similaires pour les autres configurations d’éclairages. (d) Fré-
quences propres de la paire de particules en fonction de leur distance de séparation. Les modes
propres orthogonaux sont tracés en bleu et les modes propres longitudinaux sont tracés en vert.

participent a 'exaltation. Dans ces particules, les pertes électriques ont une contribution large-
ment majoritaire devant les pertes magnétiques (Fig.3.19). De plus, les pertes magnétiques se
situent a des fréquences ot les pertes totales sont faibles. Elles n’ont donc que peu d’incidence

sur la section efficace d’absorption de la particule.

c. Cas 3: Paire de particules d’argent et d’or

Nous examinons dans cet exemple une particule d’argent (R; = 10 nm) et une particule d’or
(R2 = 100 nm) couplées. A nouveau, le rayon de la particule d’argent est faible devant la lon-
gueur d’onde, ce qui lui confere une polarisabilité magnétique faible devant sa polarisabilité
électrique. Les pertes dans la particule d’or induites par le couplage électrique-magnétique sont
faibles. On ne s’intéressera donc qu’aux pertes dans la particule d’argent. Les sections efficaces
d’absorption normalisées représentées Fig 3.20 montrent une augmentation importante de la
section efficace d’absorption provenant de I'effet du couplage électrique-magnétique pour un
éclairage orthogonal a 1’axe du dimere en polarisation s. Cependant, en comparant ce résultat
avec la section efficace d’absorption totale (Fig 3.21a), on voit que cette augmentation des pertes
a lieu pour a des fréquences ot les pertes totales sont faibles. Cette exaltation n’a donc qu'un
effet réduit sur la section efficace d’absorption de la particule. Dans les autres configurations
d’éclairages, 1’'exaltation des pertes est plus faible mais correspond a des fréquences proches de
la fréquence de résonance de la particule isolée. A nouveau, I'augmentation des pertes due a
'effet du couplage électrique-magnétique est particulierement visible pour un éclairage dans la
direction de I’axe reliant les particules (Fig. 3.20c). En comparant ces pertes avec les fréquences
propres du systeme (Fig. 3.21b), on note que les modes orthogonaux et longitudinaux sont
responsables de 'exaltation de 1’absorption. Le calcul de la contribution relative des pertes
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FIGURE 3.19 — Contributions électrique et magnétique aux pertes dans une paire de particules
d’argent de rayon Ry = 10 nm et R, = 100 nm. Sections efficaces d’absorption électrique (a) et
magnétique (b) normalisées par la section efficace totale pour un éclairage orthogonal a 'axe
en polarisation s. Mémes courbes en (c) et (d) pour un éclairage orthogonal a l’axe reliant les
particules en polarisation p et en (e) et (f) pour un éclairage dans la direction de cet axe.
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FIGURE 3.20 — Sections efficaces d’absorption normalisées de la particule d’argent dans une
paire de particules d’argent (R; = 10 nm) et d’or (R, = 100 nm) en fonction de la distance de
séparation entre particules et de la fréquence du champ incident, pour un éclairage en polari-
sation (a) Ls, (b) L, et (c) |
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FIGURE 3.21 — (a) Section efficace d’absorption de la particule d’argent au sein d’une paire de
particules d’argent de rayon R; = 10 nm et d’or de rayon R, = 100 nm en fonction de la dis-
tance de séparation, sous un éclairage orthogonal a I’axe reliant les particules, en polarisation
s. Les résultats sont qualitativement similaires pour les autres configurations d’éclairages. (d)
Fréquences propres d'une paire de particules d’argent (R; = 10 nm) et d’or (R, = 100 nm) cou-
plées en fonction de la distance de séparation entre particules. Les modes propres orthogonaux
sont tracés en bleu et les modes propres longitudinaux sont tracés en vert.

électriques et magnétiques pour les trois configurations d’éclairages (Fig 3.22) montre que la
contribution magnétique est minoritaire aux fréquences ot les pertes sont élevées, et ne repré-
sentent donc qu’une faible part de la section efficace d’absorption de la particule. Cependant, il
montre que le couplage électrique-magnétique agit sur le systéme essentiellement par le biais
des pertes électriques qui sont pratiquement doublés grace aux modes propres de la paire de
particules.

Le comportement est ici similaire au cas précédent. Cependant, avec deux matériaux diffé-
rents, on voit qu’il est possible de décaler les fréquences pour lesquelles le couplage électrique-
magnétique est important, et donc modifier le spectre d’absorption.
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FIGURE 3.22 — Contributions électrique et magnétique aux pertes de la particule d’argent dans
une paire de particules d’argent (R; = 10 nm) et d’or (R2 = 100 nm). Sections efficaces d’ab-
sorption électrique (a) et magnétique (b) normalisées par la section efficace totale pour un éclai-
rage orthogonal a ’axe en polarisation s. Mémes courbes en (c) et (d) pour un éclairage ortho-
gonal a I’axe de la paire en polarisation p et en (e) et (f) pour un éclairage dans la direction de
cet axe.
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3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les pertes électromagnétiques dans des nanoparticules
distribuées en réseaux, lorsque ces particules sont modélisées par des dipoles. Une attention
particuliere a été portée sur les effets coopératifs dans ces systéemes de dipdles couplés. Dans
le cas de dipoles électriques couplés, nous avons montré existence de modes sub-radiants et
super-radiants qui sont associés aux modes résonants du systeme. Ces modes peuvent exalter
ou inhiber I’absorption des particules selon leur éclairage. Ils permettent également de modifier
le spectre d’absorption en élargissant ce dernier autour des fréquences propres des dipdles
isolés.

Lorsque les dipoles électriques sont couplés a des dipdles magnétiques, nous avons mis
en évidence que ce couplage permettait lui aussi d’exalter tres significativement 1’absorption
sans pour autant modifier les fréquences propres du systeme. Nous avons vu que cet effet
était simplement d@i a une modification importante de la polarisabilité des particules par le
truchement du couplage électrique-magnétique.

L’ensemble de ces résultats montre que les effets coopératifs dans les réseaux de dipodles
couplés permettent de modifier (amplifier ou inhiber) les pertes électromagnétiques et offrent
un moyen de sculpter le spectre d’absorption de ces systémes.
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Chapitre 4

Effets coopératifs dans des systemes
multipolaires : application a la
conception d’absorbeurs solaires
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Au cours du chapitre précédent, nous avons mis en évidence 'existence d’effets électroma-
gnétiques coopératifs entre de petites nanoparticules modélisées par des dipoles. Nous avons
vu qu’il était possible de controler les interactions entre ces dip6les afin de sculpter les sections
efficaces d’absorption des nanoparticules en interaction avec d’autres nanoparticules. Ces effets
dépendant principalement des propriétés géométriques des structures, telles que la taille ou la
position des particules, I'optimisation de ces parametres permet la conception de structures
composées de nanoparticules et adaptées a 'absorption du spectre solaire. Dans une premiére
partie, nous décrirons la méthode qui permet de calculer les champs électromagnétiques au-
tour de particules dans un milieu homogene et isotrope quand les particules ne peuvent pas
étre assimilées ) des dipoles et que tous les ordres supérieurs doivent étre pris en compte. Puis,
nous généralisons ces résultats aux cas de particules distribuées dans un milieu stratifié. En-
fin, nous montrerons comment utiliser ces résultats pour concevoir des structures composites
composées de nanoparticules dispersées dans une matrice diélectrique capables d’absorber ef-

ficacement le rayonnement solaire.
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FIGURE 4.1 - Particule isolée dans un milieu infini, homogene et isotrope de permittivité ¢, et
de perméabilité i,,. Elle est éclairée par un champ incident 9;,,. et diffuse un champ .

4.1 Des dipdles aux multipdles

Nous avons vu dans le chapitre précédant que dans de nombreuses situations 1’approxima-
tion dipolaire est suffisante pour décrire le comportement collectif d'un ensemble de nanopar-
ticules. Cependant, dans certains cas, il peut arriver que cette approximation soit insuffisante
et que les contributions des ordres supérieurs doivent étre également pris en compte. Il devient
alors nécessaire de représenter chaque particule non plus comme un dipdle, mais comme un

multipole.

41.1 Le développement multipolaire

Ce développement [Jackson, 1975] consiste a décomposer les champs électromagnétiques
sur une base d’harmoniques sphériques d’ordre | et de degré m. Dans la suite, pour des raisons
de commodités, nous regroupons cette indexation en un seul parametre L = 2/ (I +1) 4+ 2m —

1+ p, ot p = 0 pour les sources magnétiques et p = 1 pour les sources électriques.

4.1.1.1 Cas d’une particule isolée

a. Décomposition du champ électromagnétique
Considérons dans un premier temps une particule isolée plongée dans un milieu transparent

infini, homogene et isotrope de permittivité ¢,, et de perméabilité y,,, éclairée par un champ
E
incident §;,. (Figure 4.1). Dans la suite, nous utiliserons ¢ = [H] pour représenter les champs

électromagnétiques. Le champ total ¢; en r, autour d’une particule centrée en ry s’écrit comme
la somme du champ incident ;. et du champ diffusé par la particule s, tel que

(4 (1‘) = Pinc (1‘) + Psca (1‘) . 4.1)
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4.1. Des dipdles aux multipoles 103

Le champ incident se développe sur la base des harmoniques sphériques centrées en ry en
utilisant les ondes entrantes (-) et les ondes sortantes (+) comme
inc E_L‘— + EZ
Yine = ZQL — 3 (4.2)
L
la somme des harmoniques sphériques singuliéres permettant d’obtenir des harmoniques

sphériques réguliéres. Nous définissons la base d’harmoniques sphériques singuliéres telle que

E:t
Er=. 11 (4.3)
[HL]
Les harmoniques sphériques sortantes (+) sont alors une solution des équations de Maxwell
telle que
VxEl = iwpounH; +H;7,
VxH = —iweenEl +E],
ES
a laquelle on adjoint des conditions d’ondes sortantes et ot §;, = HLS sont des distributions
L

a supports ponctuels [Langlais et al., 2014a]. Cette base d’harmoniques sphériques respecte le
principe d’orthogonalité

Ef EL) = —4idpp, (4.6)
EFEL) = 0, 4.7)

ot les brackets définissent I’orthogonalité au sens de Lorentz

(1, 92) = % (E1 x Hy — E; x Hp) .ndS. (4.8)

Le champ diffusé quant a lui se développe en n’utilisant que les ondes sortantes

Psco = ZASLC”E{. (4.9)
L

Pour calculer les coefficients A7* présents dans 1’expression du champ diffusé, nous intro-
duisons le concept de matrices de transfert, qui est une généralisation de la polarisabilité que
nous avions vu dans le chapitre précédent et qui permet de relier le moment dipolaire au champ
incident. Ces matrices de transfert permettent alors de lier les coefficients a* du développe-
ment en harmoniques sphériques du champ incident aux coefficients A7 du développement
du champ diffusé [Stout et al., 2002b, Mackowski, 1994, Mackowski et Mishchenko, 1996]. Cette
relation s’écrit

AS" = Tai"™, (4.10)

Ici, A% et a* sont des vecteurs de dimension infinie contenant tous les ordres multipolaires et
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T représente la polarisabilité multipolaire. En pratique, on tronque ces vecteurs afin de ne tenir

compte que des Ly, premiers multipoles (Lyx = 2 (l,%mx + 2lmax), Linax représentant 1’ordre

multipolaire maximal).

b. Pertes dans la particule et section efficace d’absorption
Les pertes dans la particule se calculent a partir du flux F du vecteur de Poynting a travers
une surface entourant la particule. Les relations d’orthogonalité des harmoniques E* nous

L. e, . . aineN o
permettent d’écrire ce flux comme la différence des contributions sortantes ) ; (ASLC” + %) &F

qinc —_
et entrantes } ) 5-&;, de sorte que

lTlC 1’l 2
=) |AF" + ZL (4.11)
L L 2
En développant cette expression, il vient

F= Z [\A““| +Re( sca alL”C*ﬂ. (4.12)

Les pertes dans la particule étant par convention négatives, nous avons P = —F, soit
P = -} ||4fP +Re (AF“ay)]. (4.13)

L

Nous voyons a partir de cette expression que les pertes associées au multipole de degré L
PL=— ]Aic"|2 — Re (a5.a}"*) sont indépendantes des autres ordres.

Comme dans le cas de I'approximation dipolaire, la section efficace d’absorption de la par-
ticule est définie comme le rapport de la puissance absorbée dans la particule sur le flux de
I'onde incidente, ce flux étant la moyenne temporelle du vecteur de Poynting associé a cette

onde. Dans le cas d’une onde plane monochromatique d’amplitude Ey, ce flux vaut

0N,

5 E3, (4.14)

‘Finc =

ol g est la permittivité diélectrique du vide, c la vitesse de la lumiére dans le vide et 11, 'indice

de réfraction du milieu. La section efficace d’absorption de la particule s’écrit alors

P
Opps = ——, 4.15
abs JT"inc ( )
soit ‘
Lo |4 + Re (Af".ape)
Oaps = —2 . (4.16)

eochy E3

4.1.1.2 Cas d’un systéme a N particules

a. Champs électromagnétiques
Considérons maintenant un systeme (Fig. 4.2) de N particules dispersées dans un milieu
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FIGURE 4.2 — Ensemble de N particules dans un milieu transparent infini, homogene et iso-
trope de permittivité ¢,, et de perméabilité y,, éclairé par un champ 1nc1dent Pinc. Le champ

1[1( /) représente le champ entrant de la particule tandis que le champ 1[J0ut représente le champ
sortant.

transparent infini, homogene et isotrope de permittivité ¢,, et de perméabilité y,,. Supposons
que ce systeme soit éclairé par un champ incident ;,,.. Comme pour le cas de la particule iso-
lée, nous pouvons développer les différents champs électromagnétiques sur une base d’harmo-
niques sphériques Ef La principale difficulté dans le cas d"un systéme a N particules va alors
consister a développer les champs incident et diffusé par chaque particule sur la base d’harmo-
niques sphériques associée a une particule donnée. Ceci implique que 1’on soit capable de relier
les champs diffractés par une particule au champ incident sur une autre particule. Pour cela,
nous commengons par écrire les champs au niveau de chaque particule. Ils se décomposent en

+(j)

deux contributions sur la base d’harmoniques sphériques &, "’ de cette particule. D'une part,

nous avons un champ entrant

a0 L g0
yE YV + B
) = Za —L , 4.17)
et d’autre part un champ sortant
v =Y A=, (4.18)
L

La somme de ces deux champs correspond au champ diffusé par la particule

p (1) = 9 (1) + 9} (1) (4.19)
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106 Chapitre 4. Effets coopératifs dans des systemes multipolaires

Le champ local en un point quelconque s’écrit alors comme la somme du champ incident et du
champ diffusé

oil =i+ 9l (420)
Or le champ entrant sur chaque particule est relié au champ sortant des autres particules. La

relation entre ces champs, encore appelée théoreme d’addition [Chew et Wang, 1993,Stout et al.,

2002a], est une relation linéaire de la forme

=Y G;A (4.21)
7&

ol Eij est un opérateur de translation (pour le détail de son calcul, le lecteur est invité a consul-
ter la référence [Stout ef al., 2002a]) qui joue un role analogue au propagateur (tenseur de Green)
que nous avons utilisé dans le cas dipolaire.

En décomposant le champ incident externe sous la forme

I]

[ +E;
2

Wine = Za””"‘ , (4.22)

le champ local prend alors la forme

inc,(j) ) l”C (/)

1Ploc (1‘) = Z aLz + Z

L j#i

Al
- Z ] B (4.23)

j#i

DNeq+y
L

Notons que comme dans le cas d'une particule isolée, nous avons, pour chaque particule, la

relation entre les composantes entrantes et sortantes d'un champ
al, (4.24)

ol ?(]) est la polarisabilité multipolaire de la particule.

b. Pertes dans une particule du systeme et section efficace d’absorption

Afin de calculer la puissance dissipée dans une particule, nous calculons a nouveau le flux
du vecteur de Poynting a travers une surface qui entoure la particule. D’apres les relations d’or-
thogonalités (4.6) et (4.7) des vecteurs de la base des harmoniques sphériques, nous pouvons
alors écrire le flux du vecteur de Poynting

inc,(f) G.AY , inc,(j) G.AW

() — ap i AL () ar, joL
F Y 5+ Z > T AL 5+ Z 5 (4.25)

L i#] i#]
En développant cette expression, il vient
4 12 N — g
P =Y a0+ Re (af 4") + L Re (Gyal ") (4.26)
i#]
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4.1. Des dipdles aux multipoles 107

Les pertes dans la particule (j) sont donc

‘ 312 N .
PO =~y ||al] +Re (af 4)") + LRe (Gya a]") (4.27)
L i#j
La section efficace d’absorption de la particule (j) s’écrit alors
o _ PV (4.28)

abs — G)’

inc

ol ‘7:1(;2 est le flux de I'onde incidente sur la particule (j).
4.1.2 Effets des parametres géométriques sur la contribution des ordres multipo-
laires

Nous avons vu dans le paragraphe précédent que pour calculer la section efficace d'une
particule en utilisant le développement multipolaire du champ, on tronque généralement le
développement a un certain ordre, les contributions des ordres supérieurs étant alors négligées.
Nous allons ici montrer a travers deux exemples comment choisir le nombre de multip6les dans
le calcul du champ. Le premier exemple concerne le cas d"une particule sphérique isolée, tandis

que le second sera celui d"une paire de particules.

4.1.2.1 Cas d’une particule isolée

Sur la Fig. 4.3 nous représentons la section efficace d’absorption dans le visible d"une par-
ticule d’argent de différents rayons, représentée soit par un dipodle (Fig. 4.3a), un quadripole
(Fig. 4.3b) ou un octopdle (Fig. 4.3c). Pour les particules dont la taille est supérieure a 100 nm,
nous voyons que la section efficace d’absorption est fortement modifiée quand on tient compte
des contributions des ordres supérieurs a 1 (Fig. 4.3d). A grande longueur d’onde (i.e. A > R),
la particule se comporte comme un dipole isolé et il n’est pas nécessaire de prendre en compte
les ordres supérieurs. De méme, lorsque les particules sont suffisamment petites, elles se com-
portent comme un dipole.

Cette conclusion obtenue pour des particules d’argent reste valable pour d’autre matériaux.
Pour des particules polaires, comme des particules en SiC, la présence de résonance dans l'in-

frarouge permet d’utiliser I’approximation dipolaire jusqu’a des rayons voisins du micrometre.
Yy

4.1.2.2 Cas d’une paire de particules

Regardons maintenant 1’évolution de la section efficace d’absorption d’une paire de parti-
cules d’argent identiques et de rayon R = 5 nm leur permettant d’étre individuellement dé-
crites par un dipo6le, en fonction de leur distance d de séparation (centre a centre). Les résultats
du calcul de la section efficace d’absorption aux ordres quadripolaire et octopolaire normalisée
par la section efficace d’absorption a 1’ordre dipodlaire sont présentés sur la Fig. 4.4. Ces résul-

tats concernent un éclairage en polarisation TE dans la direction orthogonale a 1’axe qui joint les
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FIGURE 4.3 - Section efficace d’absorption (en um?) d'une particule d’argent représentée par
un dipdle (a), un quadripole (b) et un octopodle (c) en fonction de la longueur d’onde et de son
rayon R. (d) Sections efficaces dipolaire, quadripolaire et octopolaire lorsque la particule a un
rayon de 100 nm.

deux particules. Tout d’abord, nous notons que la section efficace ne croit pas nécessairement
avec 'ordre multipolaire. En effet, nous avons vu dans le paragraphe 4.1 que les interactions
entre différents objets modifient singulierement les champs diffusés par ces derniers. Contrai-
rement au cas d'un objet isolé, les pertes dipolaires dans un systéme en interaction peuvent
surestimer les pertes totales (Fig 4.4c).

Par ailleurs, si on observe qu’a grande distance de séparation, chaque particule se comporte
comme un dipdle isolé, comme l'indiquerait a priori leur taille, & courte distance, les interac-
tions entre les particules nécessitent de prendre en compte des degrés supérieurs de plus en
plus grand a mesure que la distance se réduit (Fig 4.4c).

Ces deux exemples mettent en avant le rdle primordial que peuvent jouer les contributions
multipolaires dans les processus de dissipation dans un systéeme d’objets en interaction, y com-
pris lorsque ces objets sont trés petits et qu'ils peuvent individuellement étre modélisés par
des dipdles. Dans I'optimisation de structures, la prise en compte d’ordres multipolaires élevés
augmentera de facto les temps de calcul. Il convient donc de réduire au maximum le nombre

de multipdles en ne conservant que ceux qui affectent directement le calcul des pertes dans la
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FIGURE 4.4 — Section efficace d’absorption d"une particule d’argent (R = 5 nm) dans une paire
de particules identiques séparées par une distance (centre a centre) d, en fonction de la longueur
d’onde et de la distance de séparation. Les particules sont éclairées en polarisation TE dans la
direction orthogonale a ’axe qui relie leurs centres. Les pertes sont calculées en considérant les
contributions (a) quadripolaire (I = 2) et (b) octopolaire (I = 3). (c) Section efficace d’absorption
d’une particule a A = 350 nm.
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110 Chapitre 4. Effets coopératifs dans des systemes multipolaires

structure.

4.1.3 Des multipéles aux multi-sources

La méthode que nous avons présentée dans la section 4.1.1 n’est utilisable que dans le cas
ot les particules se trouvent dans un milieu infini, homogene et isotrope. En effet, la présence
d’interfaces rend impossible 1'utilisation du théoréme d’addition. Dans ce qui suit, nous allons

généraliser cette méthode aux systémes stratifiés dans lesquels sont distribuées des particules

4.1.3.1 Méthode des multi-sources

Cette méthode développée récemment [Jouanin, 2014] consiste a représenter chaque parti-

cule comme une distribution de sources (dipoles) (Fig 4.5).

[ — — —_
ine =L 2 L, +E

@))) ) pinlr)=Sare =15 )] ) ptr)-Sar-Z 1=
J = 2 . J =1 2

ax

Ysea (r) = Z AECEEI

= - Voo (F) = iz("’ r s,
/,- -\N k=1

N, sources

<

FIGURE 4.5 — (a) Développement en harmoniques sphériques du champ incident et du champ
diffusé par une particule. (b) Méthode des multi-sources : le champ diffusé est modélisé par la
somme des champs rayonnés par un nombre Ns de dipdles. [Jouanin, 2014]

4.1.3.2 Cas d’une particule isolée

Considérons une particule seule située dans un milieu stratifié comme illustré sur la Fig. 4.6.
Supposons que cette particule est éclairée par un champ incident ;,,.. Dans I'approche multi-
sources, la particule est modélisée par un nuage de Ns dipodles. L'ensemble de ces dipoles
contribuent au champ diffusé par la particule. Ce champ diffusé se décompose en deux contri-
butions de natures différentes. Nous avons d'une part le champ g généré par chacune des
sources dans le milieu stratifié et d’autre part le champ ;,; auto-induit par chaque source,
c’est-a-dire le champ émis par le dipdle et rétrodiffusé par les interfaces. Nous avons donc

Psca (1) = Ps (1) + Pine (1), (4.29)
ou
Ns _
Ps (r) = ) G(r,x) s, (4.30)
k=1
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Wmt:

D,

FIGURE 4.6 — Modélisation par la méthode des multisources d"une particule dans un milieu
stratifié éclairée par un champ incident $;,.. Le champ #;,; représente le champ auto-induit
diffusé par la particule et réfléchi par les interfaces.

G étant le tenseur de Green du systéme stratifié [Tomas, 1995] dont le calcul est détaillé dans

I’Annexe E et
Ns

Wit (r) =) AG (r,11) sy, (4.31)
k=1

avec AG = G — io, Eo étant le tenseur de Green dans le milieu ot se trouve la particule en

I’absence d’interface.

Pour exprimer le champ diffusé par la particule, c’est-a-dire les champs rayonnés par
chaque source, il est nécessaire de définir I'amplitude de ces sources. Afin de simplifier les ex-
pressions, nous regroupons les amplitudes des N sources dans un vecteur S = (sq,...,sn;)-
Nous pouvons alors relier I'amplitude des sources au champ incident grace a la polarisabilité

multi-sources Pjs, définie en I’absence d’interface par
S = PMSlPinc- (4-32)

Dans un milieu stratifié, le champ incident doit étre remplacé par le champ local de sorte que

S = Pustic (4.33)

En introduisant le tenseur AG qui permet de calculer le champ diffusé, cette équation peut
s’écrire

S = Py (q;im n Aés) : (4.34)
L’'inversion de cette expression conduit alors a 1’expression des sources en fonction du champ

incident o
S = (T-PusAG)  (Pustine)- (4.35)
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112 Chapitre 4. Effets coopératifs dans des systemes multipolaires

4.1.3.3 Cas d’un systéme a N particules

Nous examinons maintenant le cas d’un systéeme a N particules qui généralise le cas pré-
senté dans le paragraphe précédent. Les particules sont arbitrairement dispersées dans un mi-

lieu stratifié comme illustré sur la Fig. 4.7. Comme dans le cas a une particule, le champ local

lw,-m @

FIGURE 4.7 — Systeme de N particules dispersées dans un milieu stratifié éclairé par un champ
incident. La particule (j) intéragit avec le champ incident ;. et tout les champs diffusés par
les N-1 autres particules g~ .

en un point r se décompose en deux contributions : le champ incident et le champ diffusé

lploc (1‘) = ¢inc (1‘) + 1Pscu (1‘) . (4.36)

Le champ diffusé est quant a lui la superposition des champs générés par chacune des sources

et de leur interaction avec les interfaces. Ce champ s’écrit

Psca (¥) = Ps (1) + Pins (1), (4.37)

ou

i NE G (r rk ) S, ), (4.38)

NN o
Y (r) =YY AG (r, ril)) s\, (4.39)
i=1

la partie auto-induite du champ diffusé. En introduisant S = (sgl), e, sg\}s), s, sgN),. .., s%?)

le N x Ng vecteur qui regroupe l’ensemble des sources, on a, de facon similaire au cas traité
S

dans le paragraphe précédent
S = Pums®ioc- (4.40)
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En explicitant le champ local en fonction du champ incident et du champ diffusé (Eq. 4.36
et 4.37), on relie ce vecteur au champ incident par une relation de la forme

- -1t
S = [I—PMSAQ } PrisPine- (4.41)

Dans cette expression, la polarisabilité multi-sources Pys et les tenseurs de Green AG peuvent
étre calculés préalablement. La puissance dissipée dans chaque particule se calcule alors a par-

tir du flux du vecteur de Poynting du champ local a travers une surface entourant la particule.

4.2 Conception d’absorbeurs solaires basés sur les effets coopératifs

entre nanoparticules

Dans cette partie, nous décrirons les moyens utilisés pour la conception d’absorbeurs opti-
maux obtenus en designant les effets coopératifs entre des nanoparticules métalliques disper-
sées a l'intérieur de ces derniers. Comme nous 1’avons vu précédemment, ces effets coopératifs
permettent d’exalter 'absorption des nanoparticules puis de chauffer par conduction la matrice
héte. Au cours du chapitre 2, nous avons décrit le fonctionnement de l'algorithme génétique
et nous 'avons utilisé pour concevoir des absorbeurs solaires multicouches. Nous 'utiliserons
désormais pour concevoir des absorbeurs composites a base de nanoparticules métalliques dis-

persées dans une matrice transparente.

421 Optimisation par algorithme génétique

Nous décrivons dans la suite comment utiliser 1’algorithme génétique pour 1'optimisation

de ces structures.

4.2.1.1 Fonction fitness

On se propose ici de maximiser le spectre d’absorption sur une fenétre spectrale donnée
[Amin, Amax]. On définit alors la fonction fitness

A
[ A (L) dA
=owin L 4.42
f /\mux - Amin ( )

a maximiser. Ici, A (1) désigne 1’absorptivité monochromatique de la structure en incidence
normale. La matrice diélectrique hote étant transparente, I’absorptivité s’obtient par somma-
tion des pertes dans chaque particule normalisée par la puissance associée au champ incident
(i)
Zi Pubs

A(A) = =5 (4.43)
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4.2.1.2 Individu

On se propose ici de designer des réseaux périodiques de nanoparticules métalliques. Ces
structures sont définies a partir d’une cellule élémentaire comme illustré sur la Fig. 4.8. Cette
cellule constituera l'individu dans le processus d’optimisation par algorithme génétique. A

cette cellule, on associe plusieurs parametres de base. Certains de ces parametres ne seront pas
Vine

Dyjge = 1

N
N
<

FIGURE 4.8 — Cellule élémentaire (individu) associée a une structure périodique dans le demi-
espace inférieur (z > 0). Les rayons R; des particules, leur composition m; et leur position r;
constituent les genes de l'individu.

modifiés au cours du processus d’optimisation. Il s’agit

— du volume élémentaire de la cellule. Les nanoparticules sont dispersées dans un paral-
1élépipede dont les dimensions ont été fixées, en fonction de la fraction volumique en
particule.

— du nombre de particules dans la cellule élémentaire. Ce nombre demeure constant au
cours du processus d’optimisation.

— du matériau hote. Ce milieu est transparent et son indice sera dans la suite supposé
constant a n,, = 1.5 dans tout le spectre visible.

Les cellules élémentaires possédent aussi différents parametres que I’on pourra modifier. Ceux-
ci feront office de genes. Il s’agit

— des matériaux de base qui composent les particules. Chaque particule se voit attribuer
un matériau qui lui est propre. Ce gene pourra évoluer au cours du processus d’optimi-
sation.

— de la taille des particules. Les particules sont toutes supposées sphériques. Il est impor-
tant de noter ici que ce géne joue un rdle majeur dans le processus d’optimisation. Si les
particules sont trop petites, les pertes dans la cellule élémentaire deviennent trop faibles
pour conduire a un bon absorbeur. Néanmoins, lorsque les particules deviennent trop
grosses, la structure globale devient tres réfléchissante, ce qui n’est pas favorable non

plus. En outre, la taille des particules nécessite de considérer un nombre plus ou moins
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important d’ordres multipolaires.
— de la position des particules dans la cellule. Ce dernier parametre est lui aussi impor-
tant car il conditionne les mécanismes collectifs d’interactions entre les nanoparticules.
Le positionnement des particules s’effectue sur les trois dimensions de 1’espace, tout en
respectant deux contraintes : la distance minimale a l'interface et la distance minimale
entre deux particules.
Chaque individu contenant N particules, le nombre total de génes qui seront optimisés est donc
de 5N.

4.2.1.3 Croisements et mutations
Parents Croisements Enfants

© O @

Dol 8ol |9 o
O O] O

(a) (b) (c)

FIGURE 4.9 — Etape de croisement de l’algorithme génétique. (a) Deux individus parents sont
appariés pour combiner leur matériel génétique. (b) Les deux parents sont découpés en deux
demi-cellules dans le plan vertical, puis ces demi-cellules sont échangées. (c) Cet échange per-
met d’obtenir deux enfants possédant chacun une partie du patrimoine génétique des deux
parents, tout en gardant le nombre de particules constant.

a. Croisement

L’étape de croisement consiste a combiner les genes de deux individus parents pour générer
deux individus enfants. Dans le cas présent, il n’est pas aisé de séparer en deux parties les in-
dividus. En effet, sans précaution, cette étape peut conduire a des superpositions de particules.
Pour éviter cela, nous procédons au croisement en suivant le procédé décrit Fig. 4.9. Chaque
parent sélectionné est séparé en deux selon la médiane verticale. Nous prenons alors les demi-
cellules correspondant aux parents, et nous les combinons par un simple échange de demi-
cellules. Cependant, si deux particules se retrouvent superposées, la séparation des parents
en demi-cellules se fait selon le plan horizontal. Si le croisement n’est toujours pas possible,
alors nous choisissons de nouveaux couples de parents. Notons que le croisement s’effectue
a nombre constant de particule. Cette contrainte a donc été pris en compte dans le processus
décrit sur la Fig. 4.9
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o O O |e O
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(a) (b) (c)

FIGURE 4.10 — Etape de mutation. (a) Le géne sur lequel s’effectue la mutation est aléatoirement
choisi, ici, le rayon de la particule. (b) La nouvelle valeur de ce géne peut entrainer des super-
positions de particules. (c) Un nouveau tirage aléatoire de la valeur du gene permet d’éviter la
superposition.

b. Mutations

Cette étape aléatoire de modification des 5N genes des individus peut, comme le croisement,
conduire a la superposition de particules. Pour éviter cela, lorsqu'une mutation entraine une
superposition, un nouveau tirage aléatoire de la valeur du gene qui a conduit a cette situation
est effectué (Fig. 4.10).

4.2.2 Conception d’absorbeurs large bande
4221 Structures optimisées par algorithme génétique

L’algorithme génétique que nous venons de décrire est utilisé ici pour optimiser des ab-
sorbeurs dans le visible a base de structures périodiques et pseudo-périodiques composées de
nanoparticules. Dans ce travail, on se limitera a I’optimisation de réseaux binaires a base de na-
noparticules d’or et d’argent. Ce choix tient au fait que, d"une part, les résonances plasmon de
ces nanoparticules sont situées dans le visible et, d’autre part, que la position de ces résonances

peut étre modifiée en changeant leur rayon (Fig. 4.11). Pour le processus d’optimisation, on
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FIGURE 4.11 - Section efficace d’absorption (en um?) a 'ordre quadripolaire (a) d’une particule
d’argent et (b) d"une particule d’or isolée dans un milieu d’indice n,, = 1.5 en fonction de son
rayon et de la longueur d’onde. La modification du rayon de la particule permet de décaler la
longueur d’onde de résonance des particules.
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choisira une cellule élémentaire cubique de 200 nm de coté faite a I’aide d"un matériau transpa-
rent d'indice n,, = 1.5 dans '’ensemble du spectre visible. De plus, pour s’affranchir des effets
physico-chimiques au niveau des interfaces, on imposera aux nanoparticules d’or et d’argent
d’étre situées a au moins 100 nm de la surface qui sépare la cellule du milieu environnant. En
outre, les rayons minimum et maximum des particules sont respectivement de 10 nm et de
80 nm. Sur la Fig 4.12a, nous présentons les résultats obtenus apres 400 générations (Fig 4.12b).
La cellule élémentaire de cet absorbeur est composé d"une particule d’argent de 39 nm de rayon
et d'une particule d’or de 77 nm de rayon. Notons que la particule d’or est située presque au
dessus de la particule d’argent, les deux particules étant respectivement situées a 120 nm et
242 nm de la surface. Nous verrons plus loin que cette configuration géométrique est favorable
a l'absorption de la lumiere dans le domaine visible. Les spectres d’absorption de cette struc-
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FIGURE 4.12 — (a) Cellule élémentaire d"un absorbeur basé sur un réseau binaire Au/Ag dis-
persé dans un milieu d’indice n,, = 1.5 optimisée par algorithme génétique. Ce milieu est
éclairé par sa surface supérieure. Les particules d’or (en jaune) et d’argent (en gris) font res-
pectivement 77 nm et 39 nm de rayon et sont situées respectivement a 120 nm et 242 nm
sous l'interface. (b) Evolution de la fonction fitness de 1'algorithme génétique correspondant
a la structure optimisée. (c) Spectre d’absorption dans le visible de la structure optimisée. Le
spectre obtenu en représentant chaque particule par un dipole est tracé en noir et celui obtenu
en considérant 1'ordre quadripolaire est représenté en rouge. Le calcul exact du spectre de la
structure par la méthode des éléments finis est représenté en vert.
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ture calculés a partir des ordres multipolaires d’ordre 1 (dipolaire) et d’ordre 2 (quadripolaire)
ainsi que le spectre calculé en résolvant les équations de Maxwell a 1’aide de la méthode des élé-
ments finis (MEF) sont représentés sur la Fig. 4.12c. Nous voyons que "approximation dipolaire
ne permet pas de reproduire de fagon réaliste le spectre d’absorption de ces structures. En effet,
la taille et la proximité des deux particules, distantes de 135 nm (19 nm bord a bord) imposent,
comme nous 1’avons vu dans la section 4.1.2, de tenir compte des interactions multipolaires
d’ordres supérieurs. Dans le cas présent, la prise en compte des interactions quadripolaires est
suffisante pour reproduire le spectre de la structure. Il n’est pas nécessaire de considérer les
ordres multipolaires suivants. Ce spectre atteint des valeurs supérieures a 90 % entre 350 nm et
550 nm, gamme de longueur d’onde ot1 les particules d’argent et d’or sont résonantes. Au-dela
de 550 nm, I’absorption diminue pour atteindre une valeur de 10 % a 700 nm.

4.2.2.2 Effets du couplage sur I’absorption

Nous examinons ici I'effet des interactions entre les particules d’or et d’argent sur les pertes
électromagnétiques dans chaque particule, et, de facto, sur le spectre d’absorption de la struc-
ture. Pour cela, regardons tout d’abord le spectre associé a deux milieux généralisés, dont les
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FIGURE 4.13 — Spectre d’absorption du réseau binaire Au/Ag optimisé (noir), d'un systéme
de deux couches d’or et d’argent dont les épaisseurs sont liées a la fraction volumique des
particules dans le réseau binaire optimisé (bleu) et d'un milieu homogene dont la permittivité
provient du modeéle de Maxwell-Garnett (vert).

propriétés sont issues du réseau binaire optimisé (Fig. 4.13). Le premier milieu est un sys-
teme de deux couches d’or et d’argent dont les épaisseurs dépendent de la fraction volumique
des particules dans le réseau binaire et qui sont situées a I'emplacement des particules. Le
second milieu est un milieu homogene dont la permittivité est tirée du modele de Maxwell-
Garnett [Ruppin, 2000]. On constate d"une part que ’absorption dans ces deux milieux est tres
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4.2. Conception d’absorbeurs solaires basés sur les effets coopératifs 119

inférieure a 1’absorption dans le réseau binaire optimisé, et d’autre part que le réseau binaire
permet d’élargir la gamme spectrale sur laquelle s’effectue I’absorption. L'utilisation de nano-
particules et les effets coopératifs entre ce particules permettent alors d’exalter 1’absorption et

d’élargir le spectre d’absorption.
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FIGURE 4.14 — Spectre d’absorption du réseau binaire Au/Ag optimisé (rouge), d'un réseau de
particule d’or (bleu) et d’'un réseau de particule d’argent (vert). Les parameétres géométriques
et la taille des particules dans les réseaux a une particule sont identiques a ceux de la structure
binaire optimisée.

Regardons maintenant le spectre associé aux structures issues de la structure optimisée en
supprimant les particules d’or ou d’argent (Fig 4.14). On constate tout d’abord que le spectre as-
socié au réseau de la particule d’or est voisin de celui du réseau binaire optimal. En revanche,
le spectre d’absorption du réseau d’argent est radicalement différent du spectre optimal, sa
forme étant d’ailleurs assez voisine de celle des particules d’argent isolées (Fig 4.11). La com-
paraison des spectres représentés sur la Fig. 4.14 montre clairement que 1'augmentation de
I'absorption au-dela de 550 nm ne peut s’expliquer que par un mécanisme de couplage entre
les particules d’or et d’argent. Pour quantifier cet effet, nous avons calculé les sections efficaces
d’absorption des particules du réseau binaire optimal normalisées par les sections efficaces de
ces méme particules placées dans des réseaux de particules d’or et d’argent seules. Les résultats
montrent clairement (Fig.4.15) que la présence des particules d’argent exalte les pertes électro-
magnétiques dans les particules d’or. Cette exaltation atteint 30 % a 550 nm. A l'inverse, a la
méme longueur d’onde, la présence des particule d’or inhibe les pertes dans les particules d’ar-
gent. Cependant, cet effet ne dessert par les performances de 1’absorbeur car les pertes dans la
structure binaire sont trés majoritairement dues aux particules d’or (Fig. 4.15a).

Cette exaltation des pertes par effet coopératif a ensuite été étudiée en calculant directement
les pertes électromagnétiques P = Im [¢,]| |E|? dans le réseau binaire et en les comparant aux
pertes dans les réseaux de particules d’or et d’argent seules. Ces résultats sont regroupés sur
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FIGURE 4.15 - (a) Section efficace d’absorption des particules d’or et d’argent de la structure
optimisée. (b) Sections efficaces des particules d’or et d’argent de la structure binaire normalisée
par les sections efficaces d’absorption dans de simple réseaux d’or ou d’argent.

la Fig. 4.16 pour différentes longueurs d’onde. A A = 350 nm (Figs. 4.16a et b), nous voyons
une tres légere augmentation des pertes dans les particules d’or due a la présence des parti-
cules d’argent. Cependant, cet effet est compensé par la diminution des pertes dans l’argent
(Fig. 4.16b). A cette longueur d’onde c’est donc pratiquement les particules d’or qui sont seules
responsables de ’absorption dans le réseau. A A = 550 nm (Figs. 4.16c et d), longueur d’onde
de résonance de 1’or, nous voyons sur la Fig. 4.16d une augmentation importante des pertes
dans les particules d’or, notamment dans la région proche des particules d’argent. A cette lon-
gueur d’onde, la présence des particules d’argent permet d’augmenter tres fortement les pertes
dans les particules d’or. Enfin, a A = 650 nm (Figs. 4.16e et f), nous voyons que c’est dans les
particules d’argent que les pertes sont augmentées. Cependant, comme nous 1’avons dit plus
haut, les pertes dans les particules d’argent étant tres faibles, cette exaltation ne joue pas un
role majeur dans I'augmentation de 1’absorption de la structure.

4.2.2.3 Adaptation a un absorbeurs pseudo-périodique

Nous avons vu que les effets coopératifs entre les particules de la cellule élémentaire per-
mettent d’augmenter de facon importante 1’absorption de la structure a certaines longueurs
d’onde dans le domaine du visible. Afin de s’assurer de la possibilité de réaliser expérimen-
talement ces absorbeurs, nous avons étudié 'effet de la perturbation de la position des parti-
cules sur le spectre d’absorption de la structure. Pour cela, nous construisons des super-cellules
en combinant des cellules élémentaires comme indiqué sur la Fig. 4.17. Puis nous perturbons
aléatoirement la position des particules de cette super-cellule (les déplacant dans toutes les di-
rections d'une distance pouvant aller de 1 nm a 20 nm). On construit alors a partir de cette
cellule un réseau périodique, la structure compléte devenant une structure pseudo-périodique.
La construction de réseaux pseudo-périodiques est répétée pour une centaine de perturbations
différentes et les spectres d’absorption de toutes ces réalisations sont calculés. Les résultats de
ces calculs sont représentés sur la Fig. 4.18. Ils montrent que globalement le spectre d’absorp-
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FIGURE 4.16 — (a) Pertes locales P = Im [¢,] |E[* 8 A = 350 nm dans le réseau de particules
d’or avec les mémes parametres géométriques que la structure binaire optimisée. Les pertes
sont normalisées par les pertes maximales. (b) Différence Im [sp] (’Eopti’2 — |E Aulz) entre les
pertes dans les particules d’or dans le réseau binaire Au/Ag optimisé et les particules d’or
dans un réseau de particule d’or uniquement. Les pertes dans les particules d’argent ne sont
pas représentées ici (zones blanches). De la méme facon, (c) et (d) montrent les pertes dans les
particules d’or a A = 550 nm, et (e) et (f) montrent les pertes dans les particules d’argenta A =
650 nm.
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(b) (c)

FIGURE 4.17 — Construction d’un réseau binaire pseudo-périodique a partir d’une cellule élé-
mentaire (a). La super-cellule (b) est obtenue en reproduisant la cellule élémentaire de facon
périodique (ici, 6 x 6 cellules élémentaires sont utilisées). Enfin, (c) la position des particules
est perturbée par un champ de déplacement aléatoire.

tion de la structure optimale est peu sensible a la présence du désordre. L'écart quadratique

1
¢ = [ J )?;'::Y (Apert (A) = Agpii (A))z} ? entre le spectre optimal et le spectre des différentes struc-
tures désordonnées montre que quelque soit la réalisation utilisée pour construire la structure
pseudo-périodique, le désordre n’affecte que tres peu le spectre d’absorption. Le spectre asso-
cié a la réalisation qui conduit a I'erreur la plus grande présente cependant un écart important
avec le spectre de la structure optimale au-dela de 600 nm, ce dernier étant d’ailleurs plus faible
a cette longueur d’onde.

4.3 Conclusion et perspectives

Nous avons présenté ici une méthode d’optimisation par algorithme génétique d’absor-
beurs a base de réseau de nanoparticules. Cette méthode a permis de mettre en évidence des
effets électromagnétiques intéressants : les effets coopératifs induits par le comportement col-
lectif de nanoparticules regroupées en réseaux. Nous avons également montré que ces effets
pouvaient exalter ou inhiber les pertes électromagnétiques dans les particules en interactions.
L'optimisation de ces mécanismes d’interactions a permis de concevoir des absorbeurs rela-
tivement performants dans le visible. Au-dela de cette application, ces effets devraient étre
également utiles dans le domaine de 'extraction de la lumiére, et plus généralement dans les
problemes de diffusion ot ces effets coopératifs pourraient étre mis a profit pour maximiser
ou minimiser les puissances diffusées. D'un point de vue technique, le calcul des pertes a été
effectué en intégrant les contributions multipolaires, ce qui a permis de considérer des parti-
cules de grande taille, mais également de pouvoir inclure des interactions a courtes distances
entre nanoparticules. Cependant, la prise en compte des ordres de degré élevé augmente sin-
gulierement les temps de calcul, ce qui ne nous a pas permis de pousser plus en avant les
investigations sur le sujet.

L’optimisation d’absorbeurs pour le solaire concentré nécessiterait d’élargir le spectre dans
lI'infrarouge, mais également d’étudier les absorptivités directionnelle de la structure. En outre,

un challenge important consiste a prendre en considération la présence de pertes éventuelles
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FIGURE 4.18 - (a) Effet du désordre sur le spectre d’absorption, en incidence normale, sur la
structure binaire optimisée. Les positions des particules sont aléatoirement perturbées par un
champ de déplacement pouvant atteindre 20 nm au maximum. La courbe rouge correspond au
spectre d’absorption de la structure optimisée ordonnée, en polarisation p, et la courbe bleue
pointillée correspond a la structure la plus perturbée. (b) Erreur quadratique sur I’ensemble du
spectre visible entre les différentes réalisations de structures perturbées pseudo-periodiques et
la structure optimisée. L'erreur moyenne est tracée en rouge.

dans le milieu hote.

Toutefois, cette étude préliminaire a mis en évidence des effets physiques intéressants et a

d’ores et déja permis d’obtenir des résultats prometteurs, y compris avec des structures désor-

données.
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Conclusions et perspectives

Les travaux effectués au cours de cette these ont permis la conception d’absorbeurs solaires
haute performance destinés a étre utilisés dans les centrales solaires thermiques a tour.

Dans la premiere partie de ce mémoire, nous avons congu des absorbeurs apériodiques
multicouches a large bande. L'utilisation combinée de la méthode des matrices de diffusion et
d’un algorithme génétique nous a permis de designer des structures multicouches a rendement
théorique supérieur a 80 % pour des régimes de fonctionnement a haute température (1300 K).
La fabrication et la caractérisation par spectrométrie de ces structures ont mis en évidence une
difficulté majeure pour l’optimisation de structures multicouches a base de couches minces : la
méconnaissance des propriétés optiques de ces couches minces, notamment dans l'infrarouge,
domaine spectral o1 a lieu le “radiative cooling” de la structure. Cependant, nous avons montré
qu’a forte concentration, les pertes d’énergies par “radiative cooling” jouent un role mineur, de
sorte que cette méconnaissance n’est pas dommageable. En revanche, a faible concentration, ce
probleme nécessite une attention particuliere. Des simulations par calcul ab initio des propriétés
optiques des couches minces permettraient de disposer de données fiables pour I'optimisation
des absorbeurs. Par ailleurs, 1’absence de donnée sur la dépendance en température des pro-
priétés optiques des matériaux constitue une seconde limite pour la conception optimale d’ab-
sorbeurs pour le solaire concentré. La mesure de ces propriétés optiques a haute température
(T > 1000 K) constitue toujours aujourd’hui un challenge. Enfin, I'étude de la physico-chimie
des interfaces est sans doute le plus important défi auquel il faudra faire face pour concevoir
des absorbeurs a haute température.

Dans la seconde partie de ce travail, nous avons étudié les mécanismes d’interactions élec-
tromagnétiques dans des réseaux de nanoparticules métalliques. Nous avons montré, d’abord
dans I'approximation dipolaire, puis en tenant compte des contributions des ordres supérieurs
(multipOles), que ces réseaux étaient le siege de mécanismes d’interactions coopératifs capables
d’exalter significativement I’absorption de la lumiere. Nous avons également montré que le
couplage des dipdles magnétiques ainsi que les couplages entre les dipodles électriques et ma-
gnétiques peuvent jouer un role important dans les pertes dans ces réseaux. Ces résultats ont
été mis a profit pour concevoir des absorbeurs dans le visible a partir de réseaux binaires de
nanoparticules d’or et d’argent dispersées dans un milieu hote transparent. L’optimisation des
effets coopératifs dans ces réseaux a permis de concevoir des absorbeurs de bonne qualité.
Cependant, les spectres de ces structures présentent une faible absorption dans le rouge, les
résonances des particules d’argent et d’or étant trop éloignées de cette région. Pour amélio-

rer 1’absorption des structures sur I’ensemble du spectre visible, de nouvelles particules a fré-
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quence de résonance plus faible peuvent étre utilisées. Les interactions collectives dans les
structures plasmoniques et leur optimisation ouvrent de nombreuses perspectives bien au dela
de la conception d’absorbeurs. En vertu du principe de réciprocité, les mécanismes d’inter-
actions coopératifs entre des nanostructures plasmoniques pourraient étre exploités dans les
technologies d’extraction de la lumiére, mais également pour augmenter le piégeage de la lu-
miere dans les cellules photovoltaiques. De nombreuses questions sont cependant ouvertes.
Parmi celles-ci, la question des limites fondamentales associées a ces effets coopératifs (sec-
tion efficace maximale d'une particule dans un réseau, ...), celle du role du désordre et de la

complexité du milieu sur ces interactions sont posées.
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Annexe A

Calcul des coefficients Fe et F; présents
dans les expressions des flux absorbés
et émis par un absorbeur parfait

Dans le chapitre 2, nous avons calculé le flux absorbé et le flux émis par un absorbeur
parfait et nous avons écrit ces flux en fonction de la constante de Stephan-Boltzmann et de
deux coefficients F, (pour le flux absorbé) et F. (pour le flux émis). On détaille dans cette
Annexe le calcul de ces coefficients.

A.1 Flux absorbé

Rappelons tout d’abord 1’expression du flux absorbé par un absorbeur parfait, dont la lon-
gueur d’onde de coupure est A, éclairé par une source primaire assimilée a un corps noir a la

température Ts.

A
@, = CAQ / L9 (Ts) dA, (A1)
0

ou C désigne le facteur de concentration provenant du systeme optique situé en amont de 1’ab-
sorbeur, AQ) I’angle solide sous lequel est vu la source primaire et LY la luminance énergétique
donnée par la loi de Planck. En remplagant L9 par son expression dans 1'équation (A.1), nous

obtenons
Ae 2hc? 1

efsTsh — 1

@y = CAO /
0

En effectuant le changement de variable

he
kBTs)\”

ol & est la constante de Planck, kp la constante de Boltzmann et ¢ la vitesse de la lumiére dans
le vide, il vient

15 4 00 3
Cyps = —CAOTS0 /Xg

79X, (A.3)
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N 270k} . .
ott X = et o = Z7& est la constante de Stefan-Boltzmann. En découpant 1’expression
¢ kpTsAc 15K3¢2

située au dénominateur dans l'intégrale sous forme d’une série géométrique, le membre de

droite de cette expression devient

o0 X3 00 o0 3 <
—dX = X?e " dX.
/C eX —1 ,;1 X, ¢

En intégrant alors cette expression par partie, il vient

00 X3 00 €7nXC
/C g @X = 1 S (64 X (64 nXe (3+1X0)). (A4)

n=1

D’apres cette expression, le flux absorbée s’écrit

D = iSCAQTg*UFa, (A.5)

ou l'on a posé
>, ke a 2 (yra)\2 3 (ya)3
Fo= Y 5y (64 6nX7 + 30 (X2) + 0 (X2)°]. (A.6)
n=1

A.2 Flux émis

De la méme fagon, rappelons 1'expression du flux émis par un absorbeur parfait a la tem-

pérature d’équilibre T,

Ac
o /0 L9 (T,,) dA. (A7)

De facon analogue a ce que a été fait pour le flux absorbé, nous pouvons définir le coefficient
F

=) e—nXg
Fo=Y 5 [6 + 61X + 312 (X9)? + 1 (xg)ﬂ , (A.8)
n=1
ou X¢ = kﬁﬁ Le flux absorbé s’écrit alors
15
D, = FquaFe. (A.9)

A.3 Ftude des coefficients F, et F,

Nous remarquons d’apres les Eqgs. (A.6) et (A.8) que les coefficients F, et F, ont des expres-

sions similaires. On définit le coefficient F généralisant F, et F,

hc o [ he \? 3 ( hc 3

Sur la Fig. A.1, on montre pour différentes valeurs de X la convergence de F avec n. On note

he
S RPR T9'¢

F(X) = Z nt

n=1

. (A.10)

que cette convergence est tres rapide puisque moins de 10 termes sont nécessaires pour at-
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FIGURE A.1 — Convergence du coefficient F en fonction du nombre d’entiers n considéré, pour
différentes valeurs de X.

teindre la valeur limite. Notons cependant que ce nombre augmente avec X. L'évolution de F
en fonction de X montre (Fig. A.2) que F tend asymptotiquement vers une valeur limite lorsque
X augmente.

Dans le cas d"un absorbeur parfait pour le solaire concentré (C = 1000), la température de la
source est celle du Soleil (Ts = 5778 K), tandis que le receveur est a une température d’équilibre
Te; = 1300 K. La longueur d’onde de coupure d"un tel absorbeur se situe a A = 1784 nm. Il
s’en suit que X; = ATs = 0.0103 et X, = AT,y = 0.0023. A ces valeurs correspondent les
coefficients F, = 5.9751 et F, = 0.8028, ce qui nous permet de calculer le rendement de cet

4
absorbeur 7 = % [Fa — a0 (%) Fe] = (0.9035.
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0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1
X (K.m)

FIGURE A.2 — Coefficient F en fonction de X. Deux comportements distincts apparaissent : une
forte croissance pour X < 0.02 et un comportement asymptotique apres 0.02.
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Annexe B

Fabrication d’absorbeurs multicouches
par pulvérisation cathodique

Au cours du chapitre 2, nous avons décrit une méthode d’optimisation qui permet de conce-
voir des absorbeurs solaires multicouches pouvant étre utilisés pour des applications solaires
thermiques concentrées. Ces absorbeurs ont été fabriqués par la société Ireis, située a Saint-
Etienne, grace a une méthode de dépot de couche mince par PVD (Physical Vapor Deposition)

appelée pulvérisation cathodique.

B.1 Dépot de couches minces par pulvérisation cathodique

B.1.1 Principe de base

Trés utilisée pour des applications optiques [Lanxner et Elgat, 1990, Nishide et Mizukami,
1995] ou mécaniques [Hagen et al., 2009, Ehiasarian et al., 2004], la pulvérisation cathodique est
une méthode de dépot de couches minces permettant de gérer précisément la croissance des
couches. Dans le procédé de pulvérisation cathodique, le substrat est situé sur une anode, tan-

Anode substrat

LD
©@ © © © ©O

T Valapl

|

]

Cathode cible

FIGURE B.1 - Principe de fonctionnement de la pulvérisation cathodique. Le substrat est situé
sur I’anode tandis que le matériau a déposer (cible) est situé sur la cathode. Un gaz neutre est
introduit entre les deux électrodes, et permet, grace a l'application d"une différence de poten-
tiel, de créer un plasma. Les ions positifs du plasma sont attirés vers la cathode et 'impact sur
la cible éjecte des atomes du matériau de la cible qui se fixent sur le substrat.
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dis que le matériau a déposer, que 1’on appelle la cible, est situé sur un cathode (Figure B.1). Le
procédé doit s’effectuer sous vide ou sous atmospheére raréfiée (sans oxygene). Un gaz neutre,
généralement de l’argon est introduit dans le bati de pulvérisation. L'application d'une dif-
férence de potentiel entre I’anode et la cathode conduit a créer un plasma qui va ioniser les
atomes d’argon pour créer des ions Ar". Ces ions sont alors attirés par la cathode et viennent
percuter la surface de la cible, libérant ainsi I'énergie qu’ils ont emmagasinée au cours de leur
accélération. L'impact d'un ion sur la cible peut avoir plusieurs conséquences : 1'ion peut étre
réfléchi et neutralisé par transfert de charge, il peut étre implanté en profondeur dans la cible,
entrainer I’émission d’un électron ot1 1'éjection d’un atome de la surface. Cet atome éjecté pos-
séde alors une énergie suffisante pour lui permettre d’atteindre le substrat et de s’y fixer. En
controlant la pression dans la chambre de pulvérisation, c’est-a-dire la quantité de gaz neutre
injecté et la vitesse de pompage, ainsi que la différence de potentiel, il est possible de contrdler
la croissance des couches, permettant ainsi une croissance épitaxiale ou plus amorphe, avec une
porosité plus ou moins importante. En ajoutant un gaz réactif (oxygene, azote, ...) au flux d’ar-
gon, il est aussi possible de créer des matériaux nécessitant plus d"une espéece chimique (oxyde,
nitrure, ...). La difficulté d"un tel procédé réside alors dans 1’énergie & donner aux atomes éjectés
de la cible. En effet, si I’atome est trop énergétique, il risque de traverser la couche de gaz sans
se lier au réactif, et de se fixer sur le substrat, tandis que si I’atome n’est pas assez énergétique,
il va alors voir les atomes du gaz réactif, mais sa faible énergie ne lui permettra pas d’atteindre

le substrat.

B.1.2 Pulvérisation magnétron

Afin d’améliorer la qualité des dépots effectués par le procédé de pulvérisation cathodique,
des aimants créant de forts champs électrique et magnétique, que 'on appelle des magnétrons,
sont associés a la cathode. En placant ces aimants proche de la cible, les champs générés vont
piéger les électrons pres de la surface de la cible, augmentant ainsi le nombre de collisions avec
les éléments neutres du gaz, et générant alors un surplus d’ions. Ce surplus va permettre soit
d’accélérer le processus de déposition en augmentant le nombre de collisions d’ions avec la
surface, et donc d’éjections d’atomes de la cible, soit de diminuer la pression du gaz neutre
dans la chambre en conservant la méme vitesse de déposition. Cette baisse de pression per-
met de contrdler plus efficacement la croissance des couches en ayant une marge de manceuvre
plus importante sur la différence de potentiel appliquée, et donc 1’énergie apportée aux atomes.
L’ajout de magnétrons permet alors d’obtenir des dépots qui seront, par exemple, moins po-

reux, augmentant ainsi la qualité générale des matériaux déposés.

B.2 Bati de dépot

Le bati de dépot TSD 700 utilisé par Ireis est équipé de plusieurs sources plasma, indiquant
qu’il est possible de déposer plusieurs matériaux sans avoir a ouvrir la chambre (Figure B.2). Le
substrat est situé sur un porte substrat rotatif, situé au centre du bati, permettant de se déplacer
devant toutes les cibles. Ces cibles sont protégées par un cache permettant d’éviter la contami-
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Chauffage

substrat

Pompe

FIGURE B.2 — Schéma de 1’équipement TSD 700 utilisé par Ireis pour le dépot des absorbeurs

multicouches. Les trois cibles Ti, Si et W sont fixes tandis que le substrat est fixé placé sur un
porte-substrat rotatif.

nation du substrat par un matériau au cours du nettoyage des cibles, ainsi que la contamination
d’une cible par des matériaux provenant d’une autre. Les absorbeurs que nous avons congus
sont composés de trois matériaux : du tungstene (W), du nitrure de silicium (Si3Ny4) ainsi que du
dioxyde de titane (TiO;). Le tungsténe est déposé en pulvérisation cathodique classique, tandis
que le SizNyet le TiO, sont déposés en pulvérisation magnétron, respectivement en utilisant
une cible de silicium et un flux d’azote et une cible de titane et un flux d’oxygene. Nous avons
ainsi obtenus des absorbeurs dont 1'épaisseur de chaque couche est trés proche des épaisseurs
obtenues au cours du processus d’optimisation par algorithme génétique (Fig. B.3), et dont les
propriétés optiques sont cohérentes avec les résultats des simulations.
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134 Annexe B. Fabrication d’absorbeurs multicouches

0
w

100
SiN,

200
TiO,

200 nm* Grand. = 204.25 KX EHT =20.00 kv Signal A = AsB Date :18 Juin 2014
WD = 8.8 mm Chamber Status = En VP

(a) (b)

FIGURE B.3 — (a) Structure multicouche déposée par pulvérisation cathodique. Elle est com-
posée d'un substrat de SiC surmonté d'une couche de tungstene de 200 nm, d"une couche de
SizNy de 36 nm, d'une couche de tungstene de 10 nm et de deux couches de SizNy et de TiO,
de 25 nm et 16 nm respectivement. (b) Image MEB de la structure décrite en (a) et fabriquée par
pulvérisation cathodique. Les couches supérieures de Si3Njy et de TiO; ne sont pas discernables.
Des écarts dans les épaisseurs sont visibles entre la structure prédite et la structure fabriquée.
Ces écarts peuvent provenir de la fabrication et d’erreurs dans la mesure, I'imagerie MEB de
couches aussi fines étant peu précise.
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Annexe C

Mesures de I’absorptivité et de I’'indice
de réfraction par spectroscopie

Afin de comprendre le fonctionnement des absorbeurs solaires concus dans le chapitre 2
grace a I'optimisation par algorithme génétique, puis fabriqués par PVD (cf. Annexe B), il est
important de pouvoir évaluer leur performance, c’est-a-dire leur capacité a absorber le rayon-
nement incident tout en limitant les pertes par rayonnement dans l'infrarouge. Le moyen le
plus simple consiste a mesurer I’absorptivité monochromatique de ces absorbeurs sur toute la
gamme de longueur d’onde. Nous avons utilisé deux instruments différents pour effectuer ces
mesures. Le premier est un spectrophotometre Perkin-Elmer Lambda 950, auquel nous avons
associé une sphére intégrante revétue de Spectralon !. Ce spectrophotometre permet d’effectuer
des mesures de reflectivité et de transmittivité dans les gammes de longueur d’onde du visible
et du proche infra-rouge, de 250 nm a 2500 nm. Le second instrument utilisé est un spectro-
metre a transformée de Fourier Bruker Vertex 70, associé a une sphére intégrante revétue d’or,
permettant d’effectuer les mesures de réflexion et de transmission dans le proche et le moyen
infrarouge, dans notre cas entre 1000 nm et 4000 nm.

Dans la seconde partie de cette Annexe, on explique la méthode utilisée pour parvenir aux

indices de réfraction des matériaux a partir de mesures de réflectivité et de transmittivité

C.1 Mesures d’absorptivité par spectrophotométrie

Les mesures de réflexion et de transmission dans le visible sont effectués sur un spectro-
photometre UV-Vis-NIR Perkin-Elmer Lambda 950. Les données de réflexion et de transmis-
sion sont obtenues simplement en comparant le signal produit sur le détecteur par la source en
I’absence de 1’échantillon avec le signal obtenu en présence de ’échantillon. La réflexion (resp.
la transmission) est alors le rapport de ces deux signaux, indiquant quel part du rayonnement

provenant de la source est réfléchi (resp. transmis) par I’échantillon a chaque longueur d’onde.

1. Le Spectralon est un fluoropolymere produit par la société Labsphere. Il possede la plus grande réflexion
diffuse dans les gammes de longueurs d’onde allant de 1'ultraviolet au proche infrarouge [Jackson et al., 1992].
Cette réflexion importante le rend particulierement adapté pour le revétement de sphere intégrante.
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136 Annexe C. Mesures de I’absorptivité et de I'indice de réfraction

Le spectophotometre Perkin-Elmer Lambda 950 que nous utilisons pour les mesures d’ab-
sorptivité dans le visible et le proche infrarouge utilise une lampe tungténe comme source pour
le visible et le proche infrarouge. Il utilise deux détecteurs, le premier, pour le visible, est un
photomultiplicateur, tandis que le second, utilisé dans le proche infrarouge, est un détecteur
au sulfure de plomb (PbS). Nous lui associons une sphére intégrante Perkin-Elmer de 150 mm
de diametre, revétue de Spectralon. Cette sphére, décrite dans la Figure C.1, permet de tenir
compte du rayonnement réfléchi spéculaire, mais aussi du rayonnement diffus. En effet, le
haut coefficient de reflexion du Spectralon permet au rayonnement diffus d’effectuer de nom-
breuses réflexions sur les parois de la sphere avant d’atteindre le détecteur, tout en conservant

son intensité.

(a)

source

Bod

Réflecteur
standard
(Spectralon)

échantillon

détecteur

(b)

source

échantillon

détecteur

FIGURE C.1 - (a) Mesure de transmittivité d"un échantillon avec une sphére intégrante. L’échan-
tillon est placé a I'entrée de la sphere, sur le chemin du rayonnement provenant de la source. A
I'intérieur de la sphére, le rayonnement transmis effectue des réflexions multiples sur les parois
de la sphere avant d’atteindre le détecteur. (b) Mesure de réflectivité d"un échantillon avec une
sphere intégrante. L'échantillon est placé a l'intérieur de la sphere et le rayonnement incident
sur cet échantillon est soit réfléchi directement sur le détecteur, soit réfléchi sur les parois de la
sphere qui vont le diriger vers le détecteur.

L’avantage majeur de la sphére intégrante réside donc dans sa capacité a mesurer non seule-
ment le rayonnement spéculaire, mais aussi le rayonnement diffus. Cette propriété nous per-
met de mesurer la réflexion totale, ou la transmission totale, d"un échantillon qui ne sera pas
parfaitement plan, ce qui est le cas des absorbeurs multicouches fabriqués, dont le substrat de

carbure de silicium est trés rugueux. Afin de mesurer la réfléctivité et la transmittivité des ab-
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C.2. Mesures d’absorptivité par spectrométrie a transformée de Fourier 137

sorbeurs multicouches dans le visible et le proche infrarouge, nous commencons par mesurer
le rayonnement de référence dans toute la gamme de longueurs d’onde, c’est-a-dire le rayonne-
ment arrivant sur le détecteur en 1’absence de 1’échantillon, remplacé par du Spectralon. Puis,
nous effectuons une mesure de réflectivité en placant 1’échantillon dans la sphere et une me-
sure de transmittivité en placant ’échantillon a I’entrée de la sphere, sur le chemin du faisceau
provenant de la source. Une fois la réflectivité et la transmittivité mesurées, nous pouvons en
déduire I’absorptivité de 'absorbeur grace a la relation A =1—- R - T.

C.2 Mesures d’absorptivité par spectrométrie a transformée de Fou-

rier

La spectrométrie a transformée de Fourier est une méthode de mesure du spectre de ré-
flexion ou de transmission d'un échantillon qui, contrairement a la spectrophotometrie UV-
Vis-NIR, n"utilise plus une source de lumiere monochromatique, mais un faisceau combinant

plusieurs fréquences, choisies par un interférometre de Michelson (Figure C.2).

interf.
source Michelson

détecteur
MCT

spheére
intégrante

FIGURE C.2 — Schéma d’un spectrometre a transformée de Fourier. Le faisceau est émis par la
source, passe dans un intéférometre de Michelson pour sélectionner plusieurs fréquences, puis
il est dirigé vers la sphere intégrante dans laquelle est placé 1’échantillon. Le faisceau réfléchi
ou transmis par I’échantillon est détecté par un détecteur MCT.

Le spectre obtenu par cette méthode ne correspond pas au spectre de réflexion ou de trans-
mission de I’échantillon. En effet, le passage dans l'interférometre de Michelson entraine la
transformation du rayonnement provenant de la source en un interférogramme dépendant des
positions des miroirs de l'interférometre. Ce signal rencontre ensuite 1’échantillon qui va ré-
fléchir ou transmettre seulement une partie du signal, selon la longueur d’onde, et donc la
position des miroirs. Ce signal est ensuite mesuré par le détecteur. Il est alors nécessaire d’ef-
fectuer une transformée de Fourier sur l'interférogramme mesuré afin d’obtenir le spectre de
réflexion ou de transmission de 1’échantillon. Pour effectuer les mesures d’absorptivité dans
I'infrarouge, nous utilisons un spectrometre a transformée de Fourier Bruker Vertex 70, utili-
sant une lampe au tungsténe comme source de rayonnement dans l'infrarouge, et un détecteur

MCT, basé sur un alliage de tellure de mercure et de tellure de cadmium. Nous associons a
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138 Annexe C. Mesures de I’absorptivité et de I'indice de réfraction

ce spectrometre une sphére intégrante possédant un revétement en or qui possede une bonne
réflexion dans l'infrarouge et qui est donc bien adaptée pour notre usage. Les mesures de ré-
flectivité ou de transmittivité se déroulent en deux étapes. La premiere consiste a mesurer le
signal de référence, correspondant au signal émis directement par la source, en 1’absence de
I’échantillon. La deuxieme étape est la mesure de réflexion ou de transmission, au cours de
laquelle le signal recu par le détecteur correspond a la réflexion dans le demi-espace supérieur
ou la transmission dans le demi-espace inférieur de 1’échantillon. En faisant le rapport des ces
deux signaux, nous obtenons la réflectivité et la transmittivité de I’échantillon, nous permettant
anouveau de calculer 'absorptivité grace a la relation A =1—- R - T.

C.3 Maesures d’indices de réfraction d’un matériau déposé en couche
mince

Les propriétés optiques des matériaux dépendent fortement de leur propriétés physiques.
Un méme matériau, déposé en couche mince en utilisant deux technologies de fabrication dif-
férentes, ne possédera pas un indice de réfraction similaire. Il est alors nécessaire, une fois
le processus de fabrication standardisé, de mesurer les propriétés optiques de nos matériaux.

Pour mesurer les propriétés des matériaux que nous avons déposés en couches minces, nous

Transmittance, UV-Vis-NIR

Reflectance, UV-Vis-NIR

Modified Reflectance [%]
(F%)
h
1
Modified Transmittance [%]

30 4

15 20 1
04 10 4
T T T T -0 1
300 1000 1300 2000 500 1000 1500 2000
Wavelength [nm] Wavelength [nm]
Dueviatien 00514512 wegpeformata | Deviation 00360315 [rep—

(a) (b)

FIGURE C.3 — Captures d’écran du logiciel SCOUT. Les spectres de (a) réflexion et (b) trans-
mission des mesures sont tracés en rouge, tandis que les courbes bleues correspondent a la

réflexion et a la transmission calculées en utilisant le modéle optique créé. (Ici, la matériau
étudiée est le TiOy)

utilisons une méthode basée sur des mesures de réflexion et de transmission de ces couches
minces. Ces mesures de réflexion et de transmission, effectuées sous un angle connu, sont in-
sérées dans le logiciel SCOUT [W.Theis Hard- and Software, 2012], qui est un logiciel de simu-
lation et d’analyse de spectres optiques. Nous définissons dans ce logiciel un nouveau modéle
optique correspondant au matériau. Ce modéle est constitué d’un ou plusieurs modéeles de sus-
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C.3. Mesures d’indices de réfraction d"'un matériau déposé en couche mince 139

ceptibilité lui permettant d’étre adapté pour couvrir toute la gamme de longueur d’onde. Une
optimisation effectuée par SCOUT sur les différents parametres de chaque modele de suscep-
tibilité permet alors de fitter au plus prés les mesures de réflexion et de transmission (Fig. C.3).
Le modeéle optique du matériau ainsi créé permet d’obtenir 1'indice de réfraction sur toute la
gamme de longueurs d’onde étudiée.

Nous avons effectué les mesures d’indices de réfraction sur les différents matériaux (SizNy,
TiO, et W) que nous utilisons au cours de I'optimisation par algorithme génétique d’absor-
beurs multicouches apériodiques. Nous pouvons comparer le résultat de ces mesures avec les
propriétés optiques issues du Palik. La Fig. C.4 montre les résultats pour ces trois matériaux.
Si, dans le cas du TiO; et du SizNy, les indices de réfraction mesurés et les indices de réfraction

35— T T T T T T 25— : T . - - :
Ti10, S1;N,
3 <] 2&-; 3444
N
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FIGURE C.4 - Parties réelles et parties imaginaires des indices de réfraction mesurés et issus du
Palik pour (a) le TiO,, (b) le Si3sNjy et (c) le W. Les mesures et les données du Palik du TiO; et du
SizNy sont en bon accord, tandis que les mesures du W difféerent fortement des données tirées
du Palik dans le proche et le moyen infrarouge.

issus du Palik sont en bon accord, nous voyons que les indices du tungsténe mesurés sont tres
différents des indices tirés du Palik, particuliérement dans le proche et le moyen infrarouge.
Ce désaccord peut avoir plusieurs origines liées au matériau lui-méme. En effet, les données
du Palik proviennent de mesures effectuées sur des matériaux possédant certaines propriétés
physico-chimiques (matériau massif, densité, cristallographie, ...). Les matériaux déposés par
PVD peuvent présenter des propriétés différentes qui entrainent des écarts dans les indices de
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réfraction.
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Annexe D

Fonction dyadique de Green dans un

milieu homogene

Au cours du Chapitre 3, nous avons utilisé la fonction dyadique de Green pour décrire
les champs électriques et magnétiques rayonnés par des dipdles. Nous regardons dans cette
Annexe l'origine de cette fonction dyadique de Green.

D.1 Champs rayonnés par un dipole électrique

Pour calculer le champ électrique en un point r généré par un dipdle situé en r’, nous intro-
duisons la fonction de Green dyadique qui relie le champ électrique en r au moment dipolaire
électrique p (1) du dipdle. D’apres les équations de Maxwell, les champs électrique E et ma-

gnétique H sont reliés par les équations

VE() = 0, (D.1)
VH(r) = 0 (D.2)
VXE(r) = iwpopmH (1), (D.3)
VxH(r) = —iweenE (r)+je (), (D4)

ou w désigne la fréquence, o la perméabilité magnétique du vide, &g la permittivité diélec-
trique du vide et j£ la densité de courant électrique. En appliquant le rotationnel sur I'équation
de Maxwell-Faraday (D.3), en couplant le résultat avec 1’expression (D.4) et en utilisant la rela-
tion V x V = —VV. + A, nous obtenons alors

[A—K*] E (r) = iwpopmije (r), (D.5)

aveck = % ot ¢ est la vitesse de la lumieére dans le vide et n,,, I'indice de réfraction du milieu.

Cette équation correspond a une équation de Helmholtz inhomogene. Nous pouvons alors

définir la fonction de Green G (r,1’) qui est solution de I'équation de Helmholtz inhomogene
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142 Annexe D. Fonction dyadique de Green dans un milieu homogéne

dans laquelle le terme source iwpopmjE (r) est remplacé par une source ponctuelle J (r — ')

(A-K]G (X)) =b(r—7). (D.6)

—EE
Cette fonction de Green G (aussi appelée tenseur de Green) correspond a la réponse élec-
trique au point r & une source ponctuelle électrique située en r’ [Yurkin et Hoekstra, 2007]. La
solution de 1’équation de Helmholtz inhomogene avec un delta de Dirac en second membre est
connue analytiquement. Elle est de la forme

—EE , = 1 ,

G (rr)= I+EVV. Go (r,¥'), (D.7)
ot I est le tenseur unitaire dyadique et Gy (r,r’) la fonction de Green scalaire de 1’espace libre,

définie comme

. eik|r—r’\
GO (r,r ) = m. (DS)
De cette expression, il vient
—EE , ekld| i 1 = 3i 3 A
= 14+ — — I-(1+— — D.
G ) =g |\M wa e tra " eap) 4®d. @9

oitd=r—retd =4

[ En considérant la densité de courant jg dans I’équation (D.5) comme

—EE
étant une superposition de source ponctuelle, cette fonction G est alors une solution particu-

liere de I’'Eq (D.5). D’apres cette équation, le champ électrique en un point r s’écrit

E (r) = iwpomm G (r,x')je (r')dr'. (D.10)

La densité de courant d'un dipdle électrique est relié au moment dipolaire électrique p (r') par

la relation
je (r) = —iwp (') 6 (r—1'). (D.11)

De cette expression il vient

E(r) = @puounG  (r,v')p (v). (D.12)

De maniere analogue, le champ magnétique est relié au courant électrique par la relation
linéaire
—HE N N
H(r)= [ G (r,¢)je(v)dr, (D.13)

p— E
ou G  désigne le tenseur dyadique de Green correspondant a la réponse magnétique a un
courant électrique. Ce tenseur est lié au tenseur électrique par la relation

EHE (r,f') =V x EEE (r,r'). (D.14)
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D.2. Champs rayonnés par un dipdle magnétique 143

Il prend alors la forme

—HE , eklal 1 1
= = L D.1
G (rr) 1] i kay | (D.15)
0 —d. d,
oull = | d, 0 —d,|.Ils’en suit que le champ magnétique rayonné par le dipole élec-
~d, de 0
trique s’écrit
—HE
H (r’) = —iwG (r, r’) P (r/) . (D.16)

D.2 Champs rayonnés par un dipdle magnétique

De maniere analogue au cas du dipdle électrique, nous exprimons les champs électrique
et magnétique rayonnés par un dipdle magnétique en fonction de la fonction dyadique de
Green. D’apres les équations de Maxwell, en présence d'un courant magnétique, les champs

électriques et magnétiques sont liés par les relations

VE() = 0, (D.17)
VH(r) = 0 (D.18)
VXE(r) = iwpopmH (r) +ju(r), (D.19)
VxH(r) = —iwepenE (1), (D.20)

ou jy est la densité de courant magnétique. En appliquant le rotationnel sur 1’équation de

Maxwell-Ampere (D.20), nous obtenons I'équation de Helmholtz inhomogene
[A— K] H (r) = —iwepgjpr. (D.21)

—HH
Nous définissons le tenseur de Green G =~ comme une solution de 1’équation de Helmholtz

inhomogene dans laquelle le terme source est remplacé par une source ponctuelle 6 (r — ).

[A — kz] G " (r, r’) =9 (r — r') . (D.22)

—HH
Ce tenseur de Green G correspond a la réponse magnétique en un point r a une source

ponctuelle magnétique située en r’ et s’écrit

—HH

G (rr)= [I+1

2 VV.] Go (r,1'), (D.23)

o1 I est le tenseur unitaire dyadique et Gy (r, 1) la fonction de Green scalaire de 1’espace libre.
—EE
Nous remarquons donc que la fonction de Green électrique G définie dans I'Eq. (D.9) est

—HH
similaire a la fonction de Green magnétique G qui lie le dipole magnétique au champ ma-
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144 Annexe D. Fonction dyadique de Green dans un milieu homogéne

gnétique. Ce tenseur de Green magnétique s’écrit alors

—HH N eikld| L_ 1 = ii_ 3 A A
G (r,r)—47n|d| 1+k| T e I 1+k|d| RIFIE dod|, (D.24)

oud =r—retd = ﬁ—'. En considérant la densité de courant magnétique jy comme une

superposition de source ponctuelle, le champ magnétique s’écrit

H (r) = —iwepen G (r,x')ju (') dr’. (D.25)

La densité de courant jp (r) est reliée au moment dipolaire magnétique m (r') par la relation

ju (r) = iwm (r')d (r — '), d’ott 'expression du champ magnétique rayonné par un dipole

magnétique
—HH
H (r) = w’eenG (1, ¥)m (¢). (D.26)
De facon similaire, le champ électrique est relié au courant magnétique par la relation li-
néaire
—EH
E(r)=— [ G (r,¢)ju(r)dr, (D.27)

—EH
ou G désigne le tenseur dyadique de Green correspondant a la réponse électrique a un cou-
rant magnétique. Ce tenseur est lié au tenseur magnétique par la relation

p— p— H
G (rf)=VxG (r7). (D.28)
Il prend alors la forme
—LH N eikld| - 1
G (r,r)—4n‘d’ i Kd| L, (D.29)
0 —d. d,
oull = | d, 0 —d,|.Ils’en suit que le champ électrique rayonné par le dipdle magné-
~d, dy 0
tique s’écrit
—HE
E(r) =iwG (r,f)m (¥). (D.30)
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Annexe E

Tenseur de Green d’un milieu stratifié

Au cours du chapitre 3, nous avons défini le champ électrique en r généré par un dipole
électrique située en r'. Si le dipdle est immergé dans un milieu transparent, infini, homogene
et isotrope, 1’'expression du tenseur de Green de 1'espace libre est bien connue (cf. Annexe D).
Cependant, dans le cas d'un milieu stratifié, ce tenseur de Green de 'espace libre doit étre
complété par une composante provenant des effets de l'interface. Dans cette Annexe, nous
détaillons le calcul du tenseur de Green dans un systéeme stratifié a une dimension.

E.1 Champ électrique dans un milieu stratifié

Considérons un dipole électrique de moment dipolaire p localisé en r;. D’apres 1’expression

v
-

¢
kH

FIGURE E.1 - Schéma du référentiel utilisé. L'angle ¢ correspond a I’angle entre k| et (R — R;).
Dans la suite, nous alignerons (R — R;) avec I'axe ey.

du courant électrique en un point r

je (r) = —iwp (1;) 6 (r — 15), (E.1)
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146 Annexe E. Tenseur de Green d’un milieu stratifié

le champ électrique généré en r par le dipodle en r, s’écrit
E (r) = @piopinG (1,1:) p (x,), (E2)

ot G (r,1’) estle tenseur de Green entre les points r et rs. La symétrie du probléeme nous permet
d’utiliser le développement de Weyl pour décomposer le tenseur de Green en composantes de

Fourier dans le plan parallele a l'interface
G(rr) = (217r)2 [ ki@ (), z,z) e, (E3)

oug (kH,z, zs) sont les composantes de Weyl du tenseur de Green. Ici, on a posé r = (R, z),
t; = (Rs, z5) etk = (k| k), k| étant la composante parallele du vecteur d’onde (Fig. E.1). Il en

vient 'expression du champ électrique en un point r généré par une source localisée en r;
1 .
Err) = —— [ diE (Ig,2,) M0 (E.4)
(27)

En insérant (E.3) dans I'expression du champ électrique (E.2), il vient

E (k|,z,25) = @’ popmg (K|, 2, 2s) ps- (E.5)

E.2 Composantes de Weyl du tenseur de Green

Plagons nous dans le cas d"une structure multicouche infinie en x et en y, entourée de deux
milieux semi-infini, le milieu extérieur, que 1’'on appelle milieu (0) et le substrat, que 1’on ap-
pelle milieu (N). La structure est composée de N — 1 couches (Fig. E.2) Calculons alors les

Milieu extérieur (0)

Couche (1)

Couche (j) S & dj

Couche (N-1)

zV Substrat (N)

FIGURE E.2 — Structure multicouche composée de N-1 couches et entourée par un milieu exté-
rieur (0) et un substrat (N). Le dip6le source S est situé dans la couche (j), d’épaisseur d ;).

composantes de Weyl du tenseur de Green entre un point r situé dans la couche (1), défini

comme la position de I'observateur, et une source placée en r; située dans la couche (j) [Tomas,
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1995]. Le champ électrique incident dans la couche (/) provenant du milieu extérieur (0) (vers

les z croissants) s’écrit ‘
(0) e 0’ L
— q,
eql (k”,Z) = TE(Z) (k”,Z) , (E6)
)
ot ¢ = {s,p} désigne I'état de polarisation, tg ;1 le coefficient de transmission entre le milieu
extérieur (0) et la couche (I), k;, la composante orthogonal du vecteur d’onde dans la couche

(1) et D?l) un coefficient provenant des réflexions des ondes incidentes
9 _ q a0 ke da)
D(l) =1—=ry,rine O, (E.7)
oll r?/ ; représente le coefficient de réflexion entre le milieu (i) et le milieu (j). Le vecteur

E?l)+ (kH,z) présent dans 1'Eq. (E.6) décrit I’'onde incidente dans la couche (I) se propageant

dans le sens des z croissants

A, iz, (z—d A0, —ikz ) (z—d
EY (ko 2) = 1) (k) @0 C70) 0 81 (1) ¢ o0 (0, (E8)

( D )
Ici, les vecteurs é‘g;?E sont les vecteurs de Sipe [Sipe, 1987] respectivement dans le plan de pola-

risation des ondes s et p

A sin @

é?ﬁ[ = kyxe;= |—cosg|, (E.9)

0

, :sz(l) cos ¢

PN 2= ~ o .

= (kyez ¥ ke Ky ) = Fr | P sine | (E.10)

K|
ou ¢ désigne I'angle entre k| et (R — R;) et 1€|| = i—lh Pour raison de symétrie, dans la suite,

nous alignons (R — R;) et 'axe e,.

De maniere analogue, nous écrivons le champ incident dans la couche (/) provenant du

substrat (N)
ikz(l)d(l)

t1, e
(N) _ 'N/I —
qu (k”,Z) = D?l) EIZZ) (kH’Z) , (Ell)
ou le vecteur EZ; (kH, z) décrit I’onde incidente dans la couche (1) se propageant dans le sens
des z décroissants

Bl (l),2) = &) (i) e 0o gl (i) 0 (E.12)

)

Dans la suite, on choisit de traiter séparément le cas ot1 la source est située apres I'observa-

teur (z < z;) et le cas ot1 la source est située avant ’'observateur (z > z;).
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148 Annexe E. Tenseur de Green d’un milieu stratifié

E.2.1 Cas (z < zg) : I'observateur est situé avant la source

En utilisant les relations trouvées section E.1 et par analogie avec les expressions présentes
dans l'article de Tomas [Tomas, 1995], les composantes de Weyl du tenseur de Green entre un
observateur situé en un point r dans la couche (I) et une source située en r; dans la couche (j)

sont définies par la relation

— 2711 ¢l (N 0
g (kH/Z/Zs) = ki Z TE;] ) (kH’Z) E;l) (—k”,ZS.) (E13)
Z(N) g=s,p *0/N
. )1, pourq=s . .
ou ¢l = . D’apres les Egs. (E.6) et (E.11), cette expression devient
1 pour q=p
ke oy e 4
_ T CHL IR
8 (kj,z,2) =— oy
kaw oSsp tosn D}y Dy
A, — i —kz, . z+k zs—diy) ) Ag,+
el (k) (e e <z>))e‘(fj) (—k))
Al “i(ks, 2tk din)) g — (E.14)
+ &) (ky) rjne () “))e?j) (X))
A0+ k. z+kz,. d A0+
+e?z> (k\l)rl/oe( 0+ ('))>e?j) (—kp)
A+ ilky z—k; . (zs—d N
+ &l (ky) rly0r])y (-t “)))e?j> (—kp)

Nous calculons ces tenseurs dans les deux états de polarisation

a. Polarisation s
D’apres les expressions (E.9) et (E.10) des vecteurs de Sipe, nous écrivons la composante de

Weyl (E.14) du tenseur de Green en polarisation s

. ; kz d kz , d )
s 4, 4Ls ) —
ko to/n D?I)ij)

ei(*kz<l>z+kz<j> C) +71j Nefi(kz<l>z+kz<f> (i)

(k()z ke (2 ~d)) (E.15)

+rls/oei(kz(l)z+k2(j) (Zs dg )) + rl/or]/Ne

sin? @ —singcosg 0
— COos @ sin ¢ cos? ¢ 0
0 0 0

b. Polarisation p
A nouveau, d’apres les expressions (E.9) et (E.10) des vecteurs de Sipe, nous écrivons la
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composante de Weyl (E.14) du tenseur de Green en polarisation p

=p 27Ti i]/ltg/j ei (kz(l)d(1)+kz(j)d(/))
& (kH,Z,Zs) - k tp DF DP
“Co/N =)

Kz ke cos ¢ ko ks
e (2=dg) ke, k

(N)

. _ )sm(pcosq) k, k) cos ¢
el(_kZ smqocosq) kg ke sm ) k( kjsing

Kk

k . kH cos @ k 4 kH sin @ kﬁ

—kz ke cos ) —kz k2 singcos @k k| cos qo
=i (ke 24z ) (25=d ) ) |
+r];.7/Ne TSI~k k , sin ¢ cos ¢ k k /sin” @ k 20 kH sin ¢

—k .kH cos ¢ —k 'kH sin ¢ ki
‘ —kz kz; cos ¢~k ke smqocosqo —kz k) cosq)
i (k= (4)) —ks, k smq)cos @ k k jsin®@  —kg, ksing
k (j)kH Cos ¢ k (j)kH smqo kﬁ |
‘ kg ke COS ¢ ke ks smq)COS(p —kz k) cos ¢
—i—rf/orf/Nel(kZ(’)Z_kZU) (=) kz k sm(pcosgo k k sm ¢~k kysing
—k <],)k” cos @ —k <],>k|| sin @ kﬁ
(E.16)

E.2.2 Cas (z > z,) : 'observateur est situé apres la source

D’apres les relations présentes dans le paragraphe E.1, les composantes de Weyl du tenseur
de Green entre un observateur situé en un point r dans la couche (I) et une source située en r,
dans la couche (j) sont définies par la relation

= 271 &l
Bllzz) = — B ey (kp2)e)’ (K z) (£.17)
Z(N) q=s,p *0/N

D’apres les Egs. (E.6) et (E.11), cette expression devient

271 . tg/lt?\]/]- e <kz(1)d(1)+kz(j)d(j))

E(kH,Z,Zs) = Z (f
kz( N) 4=s,p tg/N DZI)DIZ]‘)

(E.18)

Nous calculons ces tenseurs dans les deux états de polarisation
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150 Annexe E. Tenseur de Green d’un milieu stratifié

a. Polarisation s

D’apres les expressions (E.9) et (E.10) des vecteurs de Sipe, nous écrivons la composante de
Weyl du tenseur de Green en polarisation s
A i(kz d<1)+kz , d('))
2mi Yositnyje N0 (MU

8 (koz2) = v PPy

[l Gdi) k=) rlP/Ne’i<kz<z> (zdiy) gy )

(N)

j —d)— E.19

o e i(kegy (=) +he ) e /Orl/Ne —i (I (2= Ay ) ke 2 ) (E.19)
sin? @ —singcosg 0
— cos @sin ¢ cos® ¢ 0
0 0 0

b. Polarisation p
En polarisation p, la composante de Weyl du tenseur de Green s’écrit
27 Yositnyje VO Y

ke foy DD

kz g ke cos ¢ ke ks smgocoscp —kz, k) cos ¢

g (kj,zz) =

1

Kk

¢ ke (=) —kegy ) kz k smq)COS(p k k sm ¢ —ky, kysing

—k 2 k| cos @ —k , kH sin ¢ ki

—kz k= cos ¢ —ky ks, singcos  kz, k) cos (p
p ik (2=day) e 2 )
+rp e V0 ) —kz, k , sin ¢ cos @ k k sm @ kz( kjsing

—k , kH Cos @ —k . kH sin @ kﬁ

—kz k= cos ¢ —kz ks, sin gocos ¢ —kz k) cos (p

+rf/0el (ke (2= 2, —ks, k ,sin ¢ cos ¢ k k ysin®@  —kg, Ky sing
k (j)kH cos ¢ k (j)kH sin ¢ kﬁ

Kz kz cos ¢ kg ks >smq0cosgo k, kHcoscp
pop ik (i) ey =)
70 yne N0 @ kz, k sngCOS(p Kz ke sm [ k( k| sin ¢

k (].)kH cos @ k (].)kH sin @ kﬁ

(E.20)

E.3 Tenseur de Green dans un milieu stratifié

D’aprés la symétrie azimutale du probleme, il est possible d’effectuer la transformation
suivante sur I'intégrale du membre de droite de I'Eq. E.3

o 27
[ = [ [ ki, = [ [ ki dg. (E21)
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Il s’en suit que I'expression du tenseur de Green devient
E(r ) = o /k dk /zndgog (ky,z,z )eikH|x—xs|C°S‘P, (E.22)
1S (2n)? ([N || <7 %

Séparons a nouveau l'analyse en deux cas distincts. Dans un premier temps, on cherche 1'ex-
pression du tenseur de Green pour le cas ou I'observateur, situé dans la couche (1), est placé
avant la source, située dans la couche () (z < z,), pour les deux états de polarisation.

E.3.1 Cas (z < zg) : I'observateur est situé avant la source

a. Polarisation s
D’apres 1'expression (E.15) de la composante de Weyl en polarisation s, le tenseur de Green

s’écrit
—s,< 1

G (r51)= 2n)?

0 27 .
/ k”dkHMs,< / dqusezkH |x—x5| cos 9, (E.23)
0 0

ot les coefficients M*< et N'* proviennent de I'expression (E.15)

i i(kz,dytkz, . d
MS< = 27Ti ti\f/lt(s)/j el< GRORRET (/))
k, s DS, Ds.
(N) 0/N (l) (])
Ei(_kz(l)z-i-kz(j) (zs—d(D)) + r]s/Ne—i(kz(l>z+kZ(j) (Zs_d(j))) (E.24)

4

+TIS/Oei (kZ(I)ZJFkZ(]') (Zs*dm)) + r?/or;/Nei(kz(l)kaz(j) (zsfdm))

et
sin? @ —singcosg 0
N® = | —cosgsing cos? ¢ 0f. (E.25)
0 0 0

Intéressons nous a la composante (xx) du tenseur de Green. En utilisant le développement en

exponentielles des fonctions trigonométriques, cette composante s’écrit
1 ) 21 . —1 . .
Gasc/x< (1‘, rs) =— / kHdkH / d(PMs,<elkH|x—xs|coqu7 [812(/) + eﬂZ(p _ 2] (E.26)
(27r)° Jo 0 4

Introduisons les fonctions de Bessel ], (x) définies telles que

_ 1 /271 ei(xcos (p+n(p)dq0 (E.27)
2" Jo ) )

Jn (x)
En insérant ces fonctions dans 'expression (E.26), il vient
1 (o]
Gie (r15) = E/o kydky M= [Jo (ky [x = xs|) + J2 (ky |x — xs]) ] - (E.28)
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Le méme raisonnement nous permet de calculer les autres composantes du tenseur de Green

1 [ele}
G = = | Rk M o (ke = ) = 2 (K fx = x])] (E.29)
ch,y< — ch'z< — G;’x< — G;'z< — G;,x< _ sz _ G;,Z< —0 (E.30)

b. Polarisation p
Nous utilisons la méme méthode que dans le paragraphe précédent pour calculer les diffé-

rents composantes du tenseur de Green en polarisation p. Ces composantes s’écrivent

Gh = % /dkasz(l)kz(j)M,’?;f [Jo (kylx = xs]) = J2 (kylx — x4]) ], (E.31)
G~ = é / dk Kikz MES Ty (K lx = xs]) (E.32)
Gl = gm [ Ao, MET o (Rylx—xl) + B (= xD)], ©39)
Gl™ = é / dky kikz , MES Ty (K lx = xs]) (E.34)
GT = o [k ME (- i), (E.35)
Gl = Gy =Gl =Gl . (E.36)

Ici, le coefficient MP < est une matrice qui se présente sous la forme suivante

21i tﬁ]/ltg/]' ¢ (kZ(Z)d(l)Jrkz(j)d(j))

MP=

k) toyn DDy
. (a—b—c+d) (a—b—c+d) (a+b—c—d) (E-37)
— (a—b—c+d) (a—b—c+d) (a+b—c—4d)|,
D" \(a=b+c—d) (a—b+c—d) (a+b+c+d)
ou
A ei(sz(l)erkz(j) (Zs*dg))), (E.38)
b rf/Ne_i(kZ“)ZJrkZ(” (Zs_d(j))), (E.39)
c = rlP/Oei(kz(z)ZJrkZ(j) (Zsfd(j))), (E.40)
i = rf/orf/ Nei (ka2 (ZS*%’))). (E.41)

E.3.2 Cas (z > z;) : 'observateur est situé apres la source

Intéressons nous maintenant au cas ot 1’observateur, placé en r dans la couche (1) est situé
apres la source placée au point r; dans la couche (), dans les deux états de polarisation. Nous
utilisons la méme méthode que dans le paragraphe précédent pour calculer chaque compo-

sante du tenseur de Green.
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a. Polarisation s
Les différentes composantes du tenseur de Green en polarisation s dans le cas ou l’observa-

teur est situé apres la source s’écrivent

1 00
Gy = E/o kydkey M= [Jo (kylx — xs]) + J2 (kylx = xs]) ], (E.42)

1 [}
G;’; = E/() kHdkH./\/ls’> Uo (kH‘X — XSD — Iz (k”]x — xs\)] , (E43)
ch’f = Gy = G;’x> = G;’z> =G = G;’f =G =0, (E.44)

avec
M 271 t%/lti]/]‘ ei(kz<’>d“>+kz(f>d<f>)
kz(N) t/N D?Z)D?j)

o (ke (=) ke ) o rf/Ne—i(% (z=dp)+ks ) 2) (E.45)

(k%‘) (z‘d<l>>‘kz<t>25>

p (ke (=) +ee
‘Hj/oe< o=o) )+r]/071/N‘3

b. Polarisation p
Enfin, les composantes du tenseur de Green en polarisation p dans le cas o1 I'observateur est

situé apres la source s’écrivent

Gl = ﬁ /dkaszmksz,’?f [Jo (kylx = xs]) = J2 (kylx = x5])] (E.46)
Gl = i / dke Kbz MEE Ty (Kl — x]), (E47)
Gﬁy - i /dk\lk\\kz<r>kzmM§'y> [Jo (kH‘x —x]) + 2 (k\||x —xs))] (E.48)
Gl = /dka ke MEC T (Kylx = x41) (E.49)
Gl = /dka ME Jo (k= x4]), (E.50)
Gk, = G;’x =G, =Gl =0. (E.51)

A nouveau, le coefficient MP~ est une matrice qui présente la forme suivante
21i O/ZtN/ e("()dU k<;>d</‘>)
P
ke ton DYDY
, (a—b—c+d) (a—b—c+d) (—a+b—c+d)
T (a—b—c+d) (a—b—c+d) (—a+b—-c+4d)|,
WMD) (Ca—bretd) (—a—btctd) (atbtctd)

MP> =

(E.52)
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154 Annexe E. Tenseur de Green d’un milieu stratifié

ou
a = ei(kzm(Z*d<’>)’kz<j>25), (E.53)
b o= rlp/Ne*i(kZm(Z’d<’>)+k2<f>25>, (E.54)
¢ = ohgel (o () P ), (E.55)
d = ”f/oT’f/Nefi(kZU) (Zfd“))ka(ﬁZS). (E.56)
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