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Introduction

L’ellipsométrie est une technique optique de caractérisation des matériaux. Elle est ba-
sée sur la mesure de la variation de 1’état de polarisation de la lumiere apres réflexion, en
incidence oblique sur la surface d'un échantillon. Bien que son principe soit connu depuis
plus de cent ans [1], c’est surtout ces vingt derniéres années, avec 'apparition d’ellipsométres
spectroscopiques automatiques de grande précision [2], que son utilisation s’est généralisée,

en particulier dans le monde de la micro-électronique.

L’ellipsométrie est largement mise en oeuvre pour la caractérisation des milieux iso-

tropes. On peut citer :
e les mesures des constantes optiques des matériaux;

e les mesures d’épaisseur de couches ultra minces (inférieure a 10 nm) et de couches plus
épaisses (plusieurs micrométres) telles que les couches antireflets, couches d’or, de silice

ou de silicium dans les circuits intégrés;
e le suivi in situ et en temps réel de 'évolution de 1’épaisseur d’une couche.
e la caractérisation des interfaces liquide-solide ou liquide-liquide;

e l'analyse des couches de protection (électro-déposition, dépét plasma, polymeres), trai-

tement de surface par recuit (application dans la métallurgie).

Cependant cette technique est comparativement trés peu utilisée pour la caractérisa-
tion des milieux anisotropes, malgré leur intérét accru dans plusieurs domaines. De plus,
I'apparition de certaines nouvelles technologies [3, 4, 5] a renforcé la nécessité de comprendre
les phénomenes optiques aux interfaces des milieux anisotropes. Les travaux réalisés dans

ce domaine sont limités a la collection et ’analyse qualitative des données. Les difficultés



principales, sont dues & la non diagonalité de la matrice de Jones de 1'échantillon, la com-
plexité des formules associées aux systémes anisotropes et le nombre élevé des paramétres
inconnus. Parmi ces parametres, les orientations des axes optiques et les indices de réfraction
complexes (trois pour un milieu biaxe et deux pour un milieu uniaxe). La mise au point de
procédures permettant la mesure des paramétres ellipsométriques des milieux anisotropes et

I'inversion des équations ellipsomeétriques sont des problémes encore plus délicats.

Récemment, I'analyse des substrats et des structures multicouches anisotropes par ré-
flexion et transmission a connu un véritable essor avec le développement de certaines tech-
niques basées sur le formalisme des matrices 4 x4 proposé en deux versions différentes respec-
tivement par Berreman [6] et Yeh [7]. Ces méthodes s’appliquent dans le cas le plus général,
mais des que la configuration de mesure se retrouve dans une situation particuliere (par
exemple le plan d'incidence contenant l'axe optique), ces formalismes divergent et devien-
nent invalides. En 1996, Schubert [8] a donné un excellent exposé de la technique des matrices
4x4 ainsi qu'un algorithme non linéaire permettant 1'analyse des milieux anisotropes arbi-
traires y compris les configurations particulieres et les systémes multicouches homogénes.
L’inconvénient de ces formalismes est qu’ils sont difficiles a programmer et peuvent conduire

a des temps de calcul importants dans le cas de structures complexes.

Dans notre laboratoire (LPLI), un ellipsométre spectroscopique & polariseur tournant,
comportant un polariseur fixe devant la source, a été développé par le professeur R. Kleim
et son équipe a partir d’éléments fournis par la société SOPRA. Cet ellipsometre 4 angle
d’incidence variable a été baptisé PRPSE (Polarizer, Rotating-Polarizer Spectroscopic El-
lipsometer). Ce dispositif a permis de réaliser plusieurs travaux, en particulier, 'étude des
propriétés optiques des métaux liquides, notamment ’étain, le plomb et 1’alliage étain-plomb
[9] et la mesure de la réactivité de métaux, par exemple la croissance de films de sulfate de
plomb et d’heptanoate de cuivre [10, 11, 12].

Le but de cette these consiste a adapter 'ellipsométre PRPSE & la mesure des milieux
anisotropes et d’appliquer cette technique a ’étude des propriétés optiques d’un substrat

anisotrope uniaxe Hgls.



Le premier chapitre de ce mémoire est consacré a la propagation des ondes dans les mi-
lieux anisotropes. On montre comment la théorie électromagnétique des milieux anisotropes

permet d’interpréter la biréfringence observée dans ces milieux.

Les coefficients de réflexion de Fresnel d’un matériau anisotrope dépendent de I'angle
d’incidence et aussi de ’orientation de I’échantillon. Dans le second chapitre nous présentons
d’abord la méthode de calcul des coefficients de réflexion dans un milieu anisotrope uni-
axe arbitraire, puis nous nous intéressons aux orientations particulieres de I’axe optique par
rapport a la surface du matériau et au plan d’incidence. Pour le cas ol I'axe optique est
parallele a la surface, le travail de Yeh [13] sur le calcul des coefficients de réflexion a été

repris et généralisé a l'incidence oblique.

Le principe de l'ellipsométrie est décrit au chapitre 3, ainsi que la description des
principaux dispositifs existants avec leurs limitations. Dans ce chapitre, une étude originale
a été menée sur les relations entre les parameétres mesurés (les angles ellipsométriques) et
les indices optiques d’un matériau anisotrope uniaxe. A partir de cette étude, un algorithme
permettant d’extraire les indices de réfraction complexes ordinaire et extraordinaire a été
réalisé.

Le dernier paragraphe de ce chapitre est consacré a une description complete de l'el-

lipsometre spectroscopique a polariseur tournant a trois éléments (PRPSE).

Deux études consacrées aux mesures d’indices de réfraction complexes de 'iodure mer-
curique Hgls font I'objet des deux derniers chapitres. La premiere étude a été réalisée par
ellipsométrie conventionnelle sur des échantillons de Hgl, dont 1'axe optique est perpendicu-
laire & la surface et d’autres avec l’axe optique parallele a cette surface. La deuxieme étude
porte sur des mesures d'indices par ellipsomérie généralisée. Dans ce cas, nous complétons le
travail mené au chapitre trois, en donnant les bases théoriques et expérimentales de la confi-
guration généralisée du PRPSE. Nous présentons 1’expression du flux lumineux en fonction
des coefficients de Fourier dans le cas ou ’échantillon est anisotrope possédant la matrice
de réflexion non diagonale. Nous montrons ensuite l'efficacité de I'ellipsométrie pour repérer

I’axe optique d’un substrat anisotrope uniaxe.



Nous notons que l'analyse de Hgl, par ellispométrie s’inscrit dans le cadre d’une col-
laboration avec Monsieur M. Sieskind, Professeur du laboratoire de Physique et Application
des Semi-conducteurs au Centre de Recherches Nucléaires de Strasbourg, UPR du CNRS n°
292.

L’iodure mercurique est un matériau anisotrope combinant & la fois un Z élevé (80
pour Hg et 53 pour I) et une large bande interdite (2,13 eV). En raison d’une section de
capture photoélectrique élevée (Z=80), la probabilité d’interaction des rayons gamma de
faible énergie est plus élevée, d’un facteur 100, que dans le germanuim. La large bande
interdite permet des opérations a température ambiante sans générer des bruits thermiques

excessifs.

A température ambiante la variété a-Hgls est utilisée dans la fabrication de détecteurs
de rayonnements nucléaires. Les premiers compteurs de rayons vy, préparés & base de cette
variété, ont été réalisés par Chepur et Petrusevich en 1955 [14]. En 1971, des travaux de Willig
[15] ont été entrepris en vue de la fabrication de spectromeétre v & partir de ce matériau.
Depuis, de nombreux travaux ont été effectués pour la fabrication de monocristaux de Hgl,
et la réalisation de spectrometres des rayons X et . Les émulsions photographiques, photo-
thermographiques et les photoconducteurs électrographiques contiennent souvent du Hgls
[16].

L’emploi & la température ambiante rend les détecteurs fabriqués & partir de Hgls in-
téressants dans de nombreux domaines : réacteurs nucléaires, controle de 239Pu dans les
combustibles nucléaires, instrumentation spatiale, médecine (diagnostic ou radiothérapie)

[17]. De plus ils posseédent une bonne résolution en énergie.

Les indices de ce matériau ont été treés peu étudiés jusqu’a présent. En 1930, Merwin
[18] donne les indices de réfraction ordinaire et extraordinaire de Hgl, & la température
20°C dans un domaine de longueurs d’onde trop restreint (entre 0,58 et 0,65 pym). En 1960,
des recherches quantitatives sur les spectres cannelés observés par réflexion, ont permis 3
Sieskind [19] de mesurer les indices de réfraction des variétés rouge et orangée de Hgl, aux
temératures 20°C et 77°K. En utilisant la méthode d’ellipsométrie, Anedda et coll. en 1977

sont les premiers & tenter la mesure de la partie imaginaire de la constante diélectrique de



Hgl, [20]. Malheuresement, leurs résultats ne tiennent pas compte de I’anisotropie de Hgls.
Récemment, Yao et coll. ont utilisé un ellipsometre spectroscopique 3 angle variable VASE
pour mesurer les propriétés optiques anisotropes de Hgls [21]. Leurs mesures ont été réalisées
sur des échantillons traités avec une solution de l'iodure de potassium KI. Or cette attaque

chimique a une forte influence sur les propriétés optiques de Hgls.

Il convient donc d’approfondir le sujet et de réaliser de nouvelles mesures. Nous donnnons
la procédure permettant d’obtenir les indices (de réfraction et d’absorption) ordinaire et ex-
traordinaire de Hgly et les résultats obtenus sur des échantillons massifs de Hgls n’ayant
jamais été traités ni découpés par 'iodure de potassium KI, et d’autres sur des échantillons
traités avec une solution diluée de KI. Nous montrons en particulier 'importance que revét
la. préparation des substrats, le choix de 'angle d’incidence et ’angle azimutal entre I’axe

optique et le plan d’incidence.
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Chapitre 1

Propagation de la lumiere dans un
milieu diélectrique anisotrope

1.1 Introduction

Dans un milieu anisotrope les propriétés optiques, et en particulier 'indice de réfraction,
different suivant la direction de propagation [22]. En fait, pour une direction de propagation
fixée, on montre qu’il existe deux indices de réfraction possibles et a chacun d’eux correspond
une direction parfaitement déterminée de la vibration transportée. Ces indices sont associés
a des ondes électromagnétiques ayant des états de polarisation qui peuvent se propager sans
altération.

Dans un milieu diélectrique anisotrope, le vecteur induction électrique (B) et le vec-
teur champ électrique ( E)) ne sont pas colinéaires. La relation entre B et E est donnée par
—

— —
D = = F, mais la permittivité £ est un tenseur. Chaque composante de D est une fonction

_
linéaire des trois composantes de E [23] :

D, Exx Exy Exz E,
Dyl =]ty €y Epe Ey
D, Ezx E2y €2z Ez

Soit D; = ¥ ;645 avec (4,j = z,v, 2).

Le tenseur £ est symétrique :

€xy = Eyx Ezy = Eyz Exz = Ezz-

Les neuf composantes indépendantes se réduisent ainsi a six. Au moyen d’un changement

d’axes il est possible de transformer un tenseur symétrique en un tenseur diagonal [22]. Le
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systeme de coordonnées correspondant est appelé le repere propre du matériau, les axes de
ce repére sont dits les axes principaux du milieu ou axes de symétrie électriques du milieu.

. —_ = = N o . .
Soit (O ,€’¢, €y, €,) le repere propre du milieu, on a les relations suivantes:
Dy =€y B, =e,E, Dy=¢,E, = eyby D,=¢,E, =¢,E,.

Les constantes £, £y et £, s’appellent les constantes diélectriques principales. Lorsque
E est dirigé suivant I'un des axes principaux, l'induction électrique lui est parallele, mais
dans tous les autres cas, les deux vecteurs champ et induction ont des directions différentes.

Sous forme matricielle, on peut écrire :

D, ez 0 0 E,
Dyl=10 ¢ 0 E,
D, 0 0 ¢ E,

Classiquement, on distingue deux types de milieux optiques anisotropes classés suivant

la forme du tenseur permittivité e [24] :

e milieu biaxe: z,, £ Egy F €z

Ce milieu est caractérisé par deux axes optiques.

e milieu uniaxe: £,, = £, # £,

Ce milieu a un seul axe optique, d’olt son nom.

Dans notre cas, nous désignons brievement par 'milieu anisotrope’ un milieu non con-
ducteur (la conductivité g — 0), magnétiquement isotrope (la perméabilité p est une gran-
deur scalaire) et électriquement anisotrope (la permittivité & est tensorielle).

1.2 Théorie électromagnétique des milieux anisotropes

1.2.1 Les équations de Maxwell

Les équations de Maxwell sont I’expression des lois générales de I'électromagnétisme([24]:

e J— 8?
ANE = —— 1.1
v = (L)
VD = P, (1.2)
V.B = o, (1.3)
VAH = j+— (1.4)
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—_ = —
Les vecteurs j ,B et H représentent respectivement la densité de courant, le vecteur

induction magnétique et le vecteur champ magnétique. Ces équations sont indépendantes
- —

— —3
de la nature du milieu [25]. Les vecteurs E, D, B , H et 7 sont reliés par les relations

sulvantes

— — — — —
=0k D =¢F B =uH,

ou : g, i représentent respectivement la conductivité (en(Qm)~1)), la permittivité (ou
constante diélectrique, en farads par métre) et la pérméabilité (en henrys par metre). Ces
relations dites ” constitutives” dépendent des propriétés du milieu. Les quantités o, €, 4 sont
des scalaires dans le cas d’un milieu isotrope, et lorsque 'une de ces quantités est tensorielle,
le matériau est anisotrope. Nous considérons que les milieux sont non chargés (p = 0), non
conducteurs (la conductivité o = 0) et magnétiquement isotropes. Les équations de Maxwell

a appliquer sont donc :

N oH

ANE = —,22% 1.5
v et (1.5)
VD =0 (1.6)
V.H = o (1.7)
- oD

ANH = 22 1.8
VAH P (1.8)

Ces équations sont la base de I'étude de la propagation des ondes électromagnétiques
dans un milieu diélectrique. La différence fondamentale avec les équations utilisées dans le

cas des milieux isotropes est :

— — — —
V.D =0 mais V.E #0,

c'est-a-dire :

. 8 10D, 18D, 18D
oD, oD, oD, . . 10D, 19D, 14D,

0
Ox 0y 0z Ex O g, Oy &, Oz 7
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1.2.2 Propagation d’une onde monochromatique dans un milieu
anisotrope.

Soit une onde plane monochromatique se propageant dans une direction quelconque,

o N — — — -
de vecteur unitaire s. Les vecteurs £, D, B et H s’écrivent sous la forme :

E = Eoexpi(wt— K.7), (1.9)
D = Doexpi(wt— K.7), (1.10)
— — ] — _,

B = B,expi(wt— K.7), (1.11)
H = ﬁoexpi(wt—— ??), (1.12)

—
—_— s 7 . . .
K = s, w étant la fréquence angulaire et V la vitesse de phase ou la vitesse normale.

Les quatre équations de Maxwell deviennent alors :

_)
S — —
—ANE = uwH, (1.13)
|4
-

5D = o (1.14)
S H = 0 (1.15)
S = —
7/\H = —wbD. (].].6)

— —

Les équations (1.14) et (1.15) établissent la transversalité des vecteurs D et H. Ces
deux vecteurs sont perpendiculaires a la direction de propagation et sont donc dans le plan
d’onde.

, . - — s
Les équations (1.13) et (1.16) montrent que les vecteurs D, H et s forment un triedre
direct (figurel.1).
—

La direction de propagation de 1’énergie est donnée par le vecteur de Poynting: P =

— —
E N H [22].
, . - =7 - - e 5
Le plan défini par D et H , perpendiculaire a s', est le plan d’onde.
H

Le plan (D, 5) normal au plan d’onde et contenant la vibration s’appelle le plan de
vibration. Il contient le vecteur de Poynting et le champ électrique, et est normal au champ
magnétique.

—
L’angle n entre ce plan et le rayon lumineux P est égal a 'angle entre le champ

électrique et le plan d’onde.
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<« Pland'onde

Plan de
vibration

Figure 1.1: Définition des plans d’onde et de vibration. Disposition relative des vecteurs
(E, H, D, B, P, s) dans un milieu anisotrope.

. - . - . . ’ _> g -_-) =g
La figure(1.1) indique les positions relatives des différents vecteurs E, D, H, P et

—
S .

Remarquons que le vecteur de Poynting qui traduit la direction du flux d’énergie (donc du
rayon lumineux), n’est pas paralléle au vecteur de la direction de propa,gation(?)de'l’onde.
On trouve ainsi une différence fondamentale avec la propagation de la lumitre dans les
milieux isotropes, milieux dans lesquels la direction de propagation de l'onde et de I’énergie
sont confondues.

Afin de conserver la transversalité des vibrations dans un milieu anisotrope, on préfere
identifier la vibration lumineuse au vecteur B plutét qu’au vecteur —5 [24].
On rappelle qu'une onde est transversale lorsque le vecteur qui représente cette onde est

situé dans le plan d’onde.

1.3 Equation de Fresnel.

—
Quelle que soit la fonction vectorielle £, on a I'identité suivant [25] :

v A (—€ A E) = grad(divE) - AE.
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—_
En éliminant le champ magnétique H entre les deux équations du paragraphe précédent :

_
— OH
VAE =-pZ2 VAH = oD ,
ot ot
on obtient :
- = - 82D
VA(VAE)=—-
( )= —n—>s
On a donc :
— — — 82—5
—AE 4+ grad(divE) = —p v
Projetons cette relation sur les axes principaux (O, €, € v ?Z
0°E, O°E, 0°E, & (OE, azp
< =+ - = By 0B\ : (1.17)
Ox? oy? 022 9z \ Oz t2
&°E, O0°E, O%E, O [OE, 8EZ
. L4 —2 = , (1.18)
ox? Ay? 9z2 oy \ Oz 8t2
O’E, 0°E, O°E, 0 (OE, 8Ez
+ - — (1.19)
Ox? oy? 822 oz \ Oz

— —
Les vecteurs E et D de l'onde se propageant suivant la direction 5 sont donnés par :

— —
s. T

)} (1.20)

— —

E = E,exp{iw(t —
' — —
5.T

— —
D D ,exp{iw(t —

d

)} (1.21)
Soit «, § et 7 les cosinus directeurs de 5, le produit scalaire de 5 et 7 s’écrit :
— —
s.r

=az+ fy+ vz

En effectuant les dérivations par rapport & x, y et z, les expressions (1.17), (1.18) et (1.19)

deviennent :
uD, = U—i(Ez_a(?.E’)), (1.22)
uD, = U—i(&,—ﬁ(?.f)), (1.23)
wb. = = (B.-+(3.5)). (1.24)

Ces équations sont équivalentes 4 :

WD - 1712 (E’ _ ?.(?.E’)) | O .25)
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—_
Exprimons les composantes du vecteur champ électrique E en fonction de celles du vecteur

. . 4 . - N _— s —
induction électrique D dans le repere propre (O , ¢ ,, €, € )

Dy = £.E, D, =¢,E, D, =¢,E,.

Si on introduit les carrés des vitesses :

1 1 2
oL el el po_ @
) Eylt E b K?

Ve, Vi et V, sont les vitesses principales de propagation des ondes suivant les trois axes
—
principaux, V étant la vitesse de propagation dans la direction du vecteur d’onde K .

Les équations (1.22), (1.23) et (1.24) deviennent ainsi :

5B
o s .
D, = : .26
© T WEV (126
5 . E
D, = , 1.27
Yy (Vy2 _ Vz) r ( )
5B
v 5.
D, = . 1.28
(Vz2 - V2) 1 ( )
(1.29)
La transversalité des ondes dans un milieu anisotrope se traduit par :
- =
s D =aDz+pDy+vD, =0,
en substituant les expressions de D, D, et D, dans cette équation, on trouve :
2 2 2
LR - S (1.30)

VI-VE VIV VI 2

C’est 'équation de Fresnel. Cette équation permet de calculer la vitesse de propagation
dans la direction 5" en fonction des vitesses principales.

L’équation de Fresnel est du deuxiéme degré en V?; elle a quatre racines réelles, mais
seules les deux racines positives nous intéressent, les racines négatives correspondant & ’onde
qui se propage en sens inverse [22]. Donc pour une direction donnée 5, il existe deux ondes
électromagnétiques qui se propagent avec des vitesses différentes V' et V” ou de maniére
équivalente avec des indices différents n’ et n”. Les deux ondes sont caractérisées par des

vecteurs induction électrique D’ et D” orthogonaux au vecteur s~ et orthogonaux entre eux.
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1.4 Equation aux indices

La vitesse est reliée a I'indice par : V = £ et de méme pour les vitesses principales :

c Cc c
Vx = — Vy = — VZ = -
Ng Ty N,

L’équation de Fresnel (1.30) devient ainsi :

2.2 212 2,2
n:va nyﬁ nz'y
2

=0 (1.31)

—n2 2 _p2 2 __ 2
n‘—ng nc—ny; n°-—ng

Cette équation est dite équation aux indices. Elle permet de calculer I'indice n en fonction
des cosinus directeurs de la normale au plan d'onde. C’est une équation bicarrée en n, elle
a toujours deux racines positives réelles; elles sont en général distinctes, par exemple si
ng > My > N, l'un de ces indices (n’) étant compris entre n, et n,, l'autre (n”) étant
compris entre n, et n,.

A un plan d’onde donné correspondent deux indices n’ et n” différents, donc deux orientations

__)/

—
D et D”. On montre que ces deux directions sont rectangulaires. En effet, calculons le

.——)l

_
produit scalaire de D et D7 :

/

—' — p
D.D”=D.D",+ D'yD”y +D,D”,

d’ou
- =
B/B”:(S'E)Z[ o2 s 52 . 2 |
| e M Ve | e v M U A U )
(1.32)
En utilisant un développement en fractions élémentaires, 'équation (1.32) devient :
—
B, b—)n — (? E)Q [( 062 + /62 _|_ ,YQ ) _
uQ(V'Q _ VﬂQ) V/Q _ sz V/2 _ Vy2 V/2 _ Vz2
o2 2 2
( PR R (1.33)

V772 _ VEQ V772 _ Vy2 VHQ _ VZQ

Les deux termes entre parenthése qui apparaissent dans cette expression, sont nuls puisqu’ils

représentent les éléments composant une équation de Fresnel.

ﬁl

_}/ g . . g - .
On a donc D .D” = 0, et les deux orientations D et D” sont perpendiculaires. Il en

résulte que pour une orientation donnée du plan d’onde, il existe dans ce plan deux vibrations
/ /

XE =g é - . - . ’ ., - -
rectilignes D et D’ orthogonales. Les directions privilégiées D et D” conservent donc des
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vibrations se propageant sans altération, c’est-a-dire, sans déformation. A ces deux vibrations
correspondent deux indices n’ et n” différents, et par conséquent deux vitesses de propagation
Vi= S et V7 = — différentes. On montre qu’ & ’exception de ces deux vibrations dont
nous venons d’établir 'existence, tout autre vibration rectiligne se déforme au cours de sa

propagation [25].

1.5 Surface des indices

Soit x, y et z les coordonnées d’un point N dans le repere (O, €, ?y, ¢ ), tel que le

——
vecteur ON ait pour longueur 'indice n et pour cosinus directeurs «, 3 et .
T =an y = pn =N,

avec :
a2+ P2 +42 =1 et w2 +y? + 22 =n2

En développant 1'équation aux indices (1.31) et y remplacant n?, an, n et yn par

leurs valeurs, on obtient :

(ngz® +nyy” +n2z?) (27 +y° +27) = nga®(ng +n2) — nyy™(ng +ny) —
naz(ni +nl) +ninin2 =0 (1.34)

C’est I'équation de la surface des indices.

La surface des indices est le lieu géométrique des points construit a partir des variations
de l'indice en fonction de l'orientation du plan d’onde [25].

L’étude analytique montre que la surface des indices est une surface 4 deux nappes,
symétrique par rapport aux trois plans de coordonnées. En effet, cherchons les points de
cette surface situés sur les axes de coordonnées. Les points sur I'axe (O ;) correspondent
a =0,y =0 et les solutions de 1’équation aux indices sont alors n, et n,. Les points sur
l'axe (O7¢ ) correspondent & o = 0, v = 0 et les solutions de I’équation aux indices sont n,
et n,. Pour les points sur I'axe (O € ,), les solutions de cette équation sont n, et ny. Chaque
direction de 'axe de coordonnées perce ainsi la surface des indices en deux points dont les

distances a 'origine sont des indices principaux correspondant aux deux autres axes.
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optique

Figure 1.2: Représentation de la surfaces des indices.

Cherchons maintenant l'intersection de la surface des indices avec les plans de coordon-

nées (€ 5,0,7€,), (€40, €,) et ("¢’y, 0, € ,), pour une direction quelconque de ces plans,
on a respectivement v = 0, § = 0 et « = 0. L'équation aux indices (1.31) se décompose ainsi

en deux équations : une équation d’un cercle et une équation d’une ellipse .

e Pour le plan (€', 0, ¢,)
2 2
T
2* +y* =nl Sty =l
n2 = n2
e Pour le plan (¢, 0, ¢ ,)
2 2
T 2
z? 4+ 2% =n2 —+—==1
nZ  n2
e Pour le plan (¢,,0, € ,)
2 2
2z
o+ =g poie il
nZ = n2

L’intersection de la surface des indices avec un des plans de symétrie optique se compose
d'un cercle, dont le rayon est égal & l'indice principal correspondant & I’axe normal au plan
considéré et d’une ellipse, dont chacun des demi-axes est égal & l'indice principal correspen-

dant a 'autre.



1.6. FEllipsoide des indices 21

1.5.1 Axes optiques d’un milieu anisotrope biaxe

Les axes optiques sont déterminés on tracant les intersections de la surface des indices
avec les plans de coordonnées. Les intersections des deux nappes définissent avec P'origine
deux directions particuliéres appelées axes optiques. Lorsque la propagation a lieu suivant
la direction des axes optiques, 'indice n’a qu’une seule valeur.

Sur la figure (1.3), on a tracé la surface des indices & deux dimensions, les deux direc-
tions OA et OA’ sont les axes optiques. Lorsque la propagation a lieu suivant la direction
d’un axe optique, l'indice n’a qu’'une seule valeur : les deux directions privilégiées D' et D’
se propagent avec des vitesses égales et puisque la vibration n’introduit aucune différence de
phase entre D' et D, une vibration quelconque D se propage sans altération. Il en résulte que
I’état de polarisation initial d’une onde lumineuse dont la normale au plan d’onde coincide
avec un axe optique, est conservé au cours de sa propagation.

ez
y

N
nx
n

ny

Figure 1.3: Surface des indices & deux dimensions.

1.6 Ellipsoide des indices

Evaluons la contribution des composantes aD,, 8D, et vD,.

D’apres (1.26), (1.27) et (1.28) :

aD, = (V2 - vp2-L 8D, = (V2 - V)D? yD, = (V2 - viDi—t_

—>

) S .E
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—
— ’ -
donc 5. D = ( s’écrit :

(VZ=VHDZ+ (V2 - VHD2+ (V2 - v3D2 =0 (1.35)

Y

apres simplification, on obtient:
D? D? D2 p2
S+ 24+ =Z = (1.36)
n: n
L’équation (1.36) s’écrit encore:

(2 (B (2

D? D2 D2
== 1, 37
nZ + w2 + 2 (1.37)
ol 2 2 2 2 2 2 2
D?* D:+D:+D? Dp2 D2 p
= oz ¥z (1.38)

TLQ 1.2 + y2 + 22 :152 y2 22

Ainsi I'équation (2.20) conduit & la relation suivante:

2 2 2
nx 'n/y nz

Cest I'équation d’une surface ellipsoidale, dite ellipsoide des indices.

Figure 1.4: Ellipsoide des indices.

L’ellipsoide des indices et les différents vecteurs électromagnétiques apparaissent sur la

figure(1.4).
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L’ellipsoide des indices permet de déterminer les orientations des vecteurs D’ et D”,
liés aux deux ondes qui se propagent dans le milieu [25]. Ces états propres sont rectilignes et
orthogonaux. Les indices correspondants sont égaux aux demi-longueurs des axes de Pellipse
(e) d’intersection du plan d’onde (P) et de 'ellipsoide des indices (E).

Lorsque la direction de la vibration d’une onde plane est I'un des deux axes de Dellipse
(e) d’intersection du plan d’onde et de Pellipsoide des indices, I’onde se propage sans déformer
la vibration.

Il est plus simple, pour représenter les propriétés d’un milieu anisotropes, d’utiliser
ellipsoide des indices plutét que la surface des indices.

Dans le cas ot deux indices sont égaux, par exemple n, = n,, l'ellipsoide est de révo-

lution. C’est le cas particulier d’'un milieu uniaxe.

1.7 Propagation d’une onde dans un milieu aniso-
trope uniaxe

Le milieu uniaxe est un milieu anisotrope dont deux des trois indices principaux sont
égaux [26].

Supposons les axes choisis de facon que ce soient les deux indices correspondant aux
axes (Oe',) et (07€,) 1 £, = £y # £,. On montre dans la suite, que P'ellipsoide des indices
est de révolution autour de I'axe (O¢’,). La direction (O ,) s’appelle la direction de 'axe
optique.

ey . . . . —_
Souvent, on pose pour un milieu uniaxe, dont I’'axe optique a pour direction ’axe ¢, :

Ve=V, =V, Vo=V, et n,= Ne =

[ C
Vo Ve'

donc :

Ng =Ny =Ng et N, =n,

les indices principaux n, et n, sont respectivement appelés indice ordinaire et indice
extraordinaire.

Suivant que l'indice ordinaire n, est plus petit ou plus grand que 'indice extraordinaire
ne on dira que le milieu est positif ou négatif. Les biréfringences des matériaux sont en général

faibles et les plus fortes atteignent quelques dixiemes.
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Exemples de milieux uniaxes

e Milieux négatifs:

Ce sont des milieux tels que n. — n, < 0. L’exemple typique est la calcite (CaCOs3). Pour la

longueur d’onde A = 632, 8nm, les indices de la calcite valent [27]:
n, = 1,656 ne = 1,485
e Milieux positifs:

Ce sont des milieux tels que n, — n, > 0. L’exemple typique est le quartz (Si0,). Pour la

longueur d’onde A = 632, 8nm, les indices du quartz valent [27]:
ne, = 1, 542 ne = 1, 551,

1.7.1 Ellipsoide des indices d’un milieu uniaxe

L’équation (1.39) devient dans ce cas:

224y 22
ng o ng

C’est I'ellipsoide des indices pour un milieu anisotrope uniaxe.

Dans la figure(1.5), on a représenté Uellipsoide des indices dans un milien uniaxe. Les deux

vibrations rectangulaires qui se propagent sans déformation dans le milieu uniaxe sont :

e la vibration ordinaire perpendiculaire & 1'axe optique caractérisée par 'état de polari-
—
satlon D ,, elle se propage suivant les méme lois que dans un milieu 1sotrope d’indice

égal a l'indice ordinaire n,.

—

e la vibration extraordinaire caractérisée par 1'état de polarisation D ., l'indice qui lui
correspond est l'indice extraordinaire n.(4) . La valeur de cet indice dépend de la
direction du plan d’onde, elle varie entre les valeurs des indices principaux ordinaire n,

et extraordinaire n,.(voir équation 1.44).
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Figure 1.5: Ellipsoide des indices dans un milieu uniaxe anisotrope.

1.7.2 Equation de Fresnel

L’équation de Fresnel (1.30) s’écrit dans ce cas:
V2=V {(s2+sH(V2 - V2 +s2(V2 - v} =o. (1.40)

—
Si 0 est 'angle que fait le vecteur de propagation S (sz, 8y, 52) avec 'axe € ,, on aura :

24 o2 - 02
52+ s; =sind
{ 2 :ycos 62 (1.41)
donc I'équation (1.40) s’écrit:
(V2= VA {(V? = V) sing? + (V2 - V) cos 0%} = 0. (1.42)
Deux solutions en V? sont possibles pour cette équation :
V2 — VOQ
{ V2= V02 cos 6% + Ve2 sin 62 (1.43)
On détermine ainsi V'indice de réfraction du milieu :
pour l'onde ordinaire : n = n,
pour l'onde extraordinaire :
1 cos#?  sin§?
= (1.44)

ng0)  n ng
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l'indice ordinaire n, est constant (indépendant de 6). Par contre I'indice extraordinaire varie

en fonction de I’angle 6, c’est pour cette raison qu’il est noté ne(8).

En posant :

K, K, K,
Sp = — Sy = — Sy = —,

K K K

et: ) 0

2

w c c
V2= V2= — V2= —.

K? °  n? ¢ n2

L’équation (1.40) peut s’écrire:

(___.

2 2
K ng

w? 02){(K92;+K5 w? c? K2 w? 62)}:0

Apres simple calcul, on obtient:

2 2 2 2 2 2
w v K;+K, K w
K2_n?,)( w2 n2 02):0 | (1.45)
La relation (1.45) a une importance majeure dans le calcul des coefficients de réflexion (de

Fresnel) dans un milieu uniaxe.

1.8 Conclusion du premier chapitre

Pouf une direction de propagation donnée dans un milieu diélectrique anisotrope, il
existe deux ondes orthogonales qui se propagent avec des vitesses différentes, c’est-a-dire
avec des indices de réfraction différents.

Les vitesses de propagation des ondes et les indices correspondant sont donnés, soit par
la résolution de I’équation de Fresnel, soit en utilisant I’ellipsoide des indices.

C’est 'existence des deux valeurs pour l'indice de réfraction qui est a lorigine du
concept de biréfringen.ce . Ce phénomene optique peut &tre obtenu dans des milieux natu-
rellement isotropes, lorsqu’on y crée une dissymétrie par ’action de forces extérieures.

La polarisation de ces deux ondes dépend du type d’anisotropie optique. Par exemple,
pour les milieux anisdtropes linéaires, elles sont polarisées rectilignement. Dans un milieu
anisotrope circulaire, les états de polarisation sont elliptiques.

Dans le cas particulier des milieux uniaxes, il existe un indice ordinaire indépendant

de la direction de propagation et un indice extraordinaire dépendant de cette direction.
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Chapitre 2

Réflexion et réfraction dans un
milieu anisotrope uniaxe

2.1 Axe optique orienté arbitrairemenet par rapport
a la surface du cristal et au plan d’incidence

2.1.1 Représentation

Soit un cristal anisotrope uniaxe dont (7, ?, 7) sont les axes principaux propres
a Déchantillon et (z', ', Z') sont les axes du systéme laboratoire. Les vecteurs = ,7 et
7 sont choisis de telle sorte que le plan d’incidence coincide avec le plan (7', 7). L'axe
optique est confondu avec 'axe ¢ . Une onde plane incidente se réfléchit sur la surface
(7, Y). En général, deux ondes planes sont transmises ; I'onde ordinaire caractérisée par
le vecteur d’onde I_()O et 'onde extraordinaire caractérisée par ?e. (Voir figure 2.1). L’axe
2 est perpendiculaire 3 cette surface. On suppose que les composantes du vecteur champ
électrique E) et celles du vecteur induction magnétique §> sont proportionnelles au terme

— —
exp{i(wt — K.7)}, avec w est la fréquence angulaire et K est le vecteur d’onde incident.

—>
Le vecteur K, peut s’écrire :

or
— — — —
r=xz +yy +zz
d’ou

K est la composante du vecteur d’onde tangentielle a la surface et K, est la composante du

vecteur d’onde normal a la surface.
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")X

substrat
uniaxe (o)

Ko

zl <.
Figure 2.1: Réflexion et réfraction sur la surface du cristal.

K; = nK sin(#), our 0 est 'angle d’incidence, n est I'indice du milieu ambiant et K = £ (c
est la vitesse de la lumiére).
2.1.2 Propagation de la lumiére dans un milieu anisotrope

Le milieu anisotrope considéré, est non magnétique et électriquement anisotrope.

) ) S S — — T —
D’apres les équations de Maxwell (V A E = —iK B) et (V A B =iK D), on peut écrire:

OF &B
-——Y - —iKB, ~— =KD, (2.1)
0z 0z
OE, _ OB, | . :
5, TiKE: = —iKB, 5, + KB =iKDy (2.2)
—iKE, = —iKB, - iK,B, =iKD, (2.3)

Lorsqu’on élimine les composantes By, B, et B, les six équations se réduisent a trois :

o°E, . OE, 0
%) +iK, o +K*“D,=0 (2.4)
O%E
8z;’ —K?E,+K*D, =0 (2.5)
OE,
iKy——= - K2E,+ K*D,=0 (2.6)

—
Dans un milieu anisotrope, chaque composante du vecteur induction électrique (D )

—
est une fonction linéaire des trois composantes du vecteur champ électrique ( E ) :
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D:z: Ezx Exy Egzz E:l:
Dy | =1ty eyy €y E,
D, €z €2y €2z E,

Les éléments £;;(4, j = x,y, 2), sont les composantes du tenseur de permittivité dans le

systeme d’axes laboratoire.

Les équations (2.4), (2.5) et (2.6) deviennent :

(—K2+ K%,2)Ep + K%y By + (KK, + K%,,)E, = 0, (2.7)
K% B+ (—K2 = KZ + K%,,)E, + K% ,E, = 0, (2.8)
(K.Ki+ K*¢,0)Ep + KBy + (—K? + K%e,,)E, = 0. (2.9)
Une solution en E est possible, si le déterminant suivant est nul :
K., — K2 K2, K.K:+ K%,,
K%z, K%, — K2 —K? K%, = 0. (2.10)
K.Ki+ K%, KZ,, K?%,, — K?

Le calcul de ce déterminant donne une équation quadratique en K,, dont les solutions

(les modes normaux) dépendent des éléments du tenseur e (i, = x, v, z).

2.1.3 Tenseur de permittivité dans un milieu anisotrope

Probléme du changement de base

Daus le repéere propre du matériau, le tenseur de permittivité ¢;; est diagonal. Notons
Za, £b €t £, les éléments diagonaux du tenseur £;; dans le systéme d’axes principaux.

La position d'un systéme de coordonnées par rapport 4 un autre, peut étre entierement
caractérisée par les trois angles d’Euler [28].

Dans notre cas, pour trouver une relation entre les axes du laboratoire et les axes
principaux, on utilise la transformation des coordonnées exprimée en fonction des cosinus

directeurs. On pose :

—

? ] O Q3 a

— —

y |=|06 B2 B b

— -

z Y1 Y2 3 c

avec

: — —
o) = T .7@, a; est le cosinus de I’angle entre les deux vecteurs 7 et a .
: —
B1 =Ty .a, O est le cosinus de l'angle entre les deux vecteurs 7y et a’.
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Y1 = 7.4,y est le cosinus de I'angle entre les deux vecteurs Zz et a .
La méme définition est valable pour asg, Pz, 2, as, O3 et 3.

La transformation inverse s’écrit :

z a1 i m T
b | =| o2 B2 7 v
< az B3 s Z

Les neuf cosinus directeurs a;...73 ne sont pas indépendants ; les conditions d’orthonor-

malité permettent d’écrire :

T. 7z 1—>af+ag—l—a§:1
VY = 1+ =1
E l— i 72 +q2=1
Ty 0—a101 + asfly + asfls = 0
7.7 O— a1y +agzyz +asys =0
vz 0—>B171 + Bava + Bays = 0.

D’autres conditions d’orthonormalité peuvent étre écrites 3 partir des vecteurs @, ?
et ¢, par exemple @. @ = 1, 7.? = 0, ect. -

Par ailleurs, il a été démontré [29] que si X est la matrice d'une forme M dans une
base e;, Y est la matrice de cette forme dans une base fi et P est la matrice de passage de

la premiere base a la seconde, on a alors la relation suivante :
Y ='PXP

Appliquons ce théoréme au tenseur de permitivité £, on en déduit :

Exx Eay Ezz G Gy o3 Ea 0 0 Qy ﬂl 4!
Eyx  Eyy  Eyz = ﬁl B ﬁB 0 ey 0 o2 ﬁ? Y2
L2z Ezy Ezz Y1 Y2 Y3 0 0 Ec (22} ﬁB Y3

€a0171 T EpQaY2 + £.037Y3
EaP171 + Ebfoy2 + 60373
€077 + €072 + €073

2407 + 2503 + £.0} £q40101 + €paofo + .03

- gaal/jl + €ba2ﬁ2 + €Ca3/63 €aﬁ% + Ebﬁ% + 5c:332
£a171 T Ep02Y2 + £cQ3Ys  €.0171 + €pPoy2 + £c0373
(2.11)

Remarquons que le tenseur de permittivité est symétrique £;; = £;.
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2.2 Les modes normaux dans un cristal uniaxe

Les modes normaux dans un cristal uniaxe sont les ondes ordinaire et extraordinaire
caractérisées par les composantes du vecteur d’onde normal 2 la surface, respectivement K,,

, . — —
et K., et par les vecteurs champ électrique E , et E ..

Vecteurs d’onde

Dans un milieu uniaxe deux des trois constantes diélectriques principales sont égales.
Soitaazebzeo:NfeteC:EE:Nf.
N, et N, sont respectivement les indices complexes principaux ordinaire et extraordinaire.
En général on pose b ==, — g, = N2 — NOQ, pour définir I’anisotropie d’un milieu.
En tenant compte de cette définition et les conditions d’orthonormalité, le tenseur diélec-

trique dans le systeme laboratoire devient :

Eex Ezy Ezz Nf + a%&e asfs6e ayysbe
fve Eyy  Eyz = | azfBsée NZ+ B28e  Byysbe ) (2.12)
Eze Ezy Ezz a37355 /637365 No2 + 73?66

Dans la suite on substitue a3, 83 et v3 par o, 8 et v. Ce sont les cosinus directeurs de

I'axe optique (I'axe ). Dot :
T T =1+ 82442 =1 (-1<a,0,7y<1). (2.13)

Les modes normaux recherchés sont les valeurs propres déduites a partir de I’équation
(2.10). Dans ce déterminant on remplace les éléments du tenseur £;; par les expressions

données par (2.12). On aura donc :

KQNE—K22+K20¢265 K206z Kgafy&:—l—Kth
K2af36z K°N?— K2 — K? + K*6%¢  K2By6c = 0.
K2av6z + K. K, K2yf6e K*NZ2 — K? 4+ K%y%8¢

(2.14)

Apres simplification, 'équation (2.14) peut s’écrire sous la forme

(K2 = NZK? 4+ K7) (N2 +9°82) K2 + (207K 5e) K, — {N2N2K? — KX(N? + a’8z)}) =0
(2.15)
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Le terme & gauche de ce produit donne la solution :
KL = NI K
= K*NZ—-n%sin®0). (2.16)

K,, est la composante normale du vecteur d’onde de I'onde ordinaire.

Le deuxieme terme est une équation de second degré, dont les racines sont :

K. — VA — av6K.e (2.17)
“ T N2 42%e '
avec
A" = N2NZ(N2 4 y282)K? — N2(N2 — %) K 2. (2.18)

K., est la composante normale du vecteur d’onde de ’onde extraordinaire.
Il existe une relation entre K2, et K% . En effet, effectuons la soustraction entre ces deux

équations :
(N7 +7°82)K2, + (207K 8e) Ko = NIN2K? — KX(N? + 026¢)
et
(NG +7%8)KZ, + (207K 82) Ko, = (NJ +7°82) (K2N2 — K7) + (207K 16¢) Ko,
on obtient :

K2 — K2 =

- 21,2772 _ 2 _
oz (NOQJ”Q&E){ﬁ K°Nj + (0K oy — vK)* + 207K (K oy — Koz)} (2.19)

L’équation (2.19) permet de calculer K., en fonction de K,,, par exemple, si @ = v =0 et

p = 1, c’est-a-dire, si ’axe optique est perpendiculaire au plan d’incidence, on a :

K2 =K2 +N2K? - N?’K%= N2K*- K2

Vecteurs champ électrique

.

Pour déterminer le vecteur champ électrique E , du mode ordinaire, on substitue K,
a K,, dans les équations (2.7), (2.8) et (2.9), on obtient un systéme de trois équations sous
la forme }°;b;;FE; = 0. Les by; sont les éléments de matrice correspondant au déterminant

sulvant :
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K%+ K2a%6e K?%afbe KZ2avybe + KK,
K2%0p36e K?B8%e K?Bv6e = 0. (2.20)
K aybe + KooKy K*yB6e K2 + K?y%6¢

Les composantes E,;, E,, et E,, sont respectivement proportionnelles 3 (bygbz3 — b%:,,),

(biabos — biobas) et (biobos — biabog), avec :

by = K2 + K?%a%6e bo = K2af6e b3 = K2av6e + KK,
bo, = K2af6e boo = K23%6¢ boy = K%0v6e
bay = K2av6e + K, K bao = K 2yf36e b3y = K2 + K%y%6e
On trouve :
Eow = AofKo (2.21)
o = Xo(VKi— aK,;) (2.22)
Eor = —MPK, (2.23)

A, est un facteur de normalisation.

Remarquons que fo.? =0,avec ¢ =az +87Y +77, il en résulte que le vecteur
champ électrique du mode ordinaire, est toujours perpendiculaire & axe optique.

De la méme facon, pour déterminer le champ électrique du mode extraordinaire, on

substitue K, par K., dans les équations (2.7), (2.8) et (2.9). On trouve :

Er = de(yKexKi — aK2) (2.24)
Eoy = —X(BNZK?) (2.25)
Ber = X (aKo K, —y(NZK® - K2)), (2.26)

Ae est un facteur de normalisation.
. . — —_—
Le produit scalaire des deux vecteurs F , et E . est :

— -
Eo Ee=XAe(Kopy — Kez) (@K + vKe, ) 3K (2.27)

Les vecteurs champ électrique des modes ordinaire et extraordinaire sont orthogonaux

si 'une au moins de ces conditions suivantes est satisfaite :
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e 0 = 0:I'axe optique est dans le plan d’incidence.

K = nK sin(d) = 0 : 'incidence est normale.

K. = K., : milieu isotrope.

aKi+vKe, = 0.

2.3 Coeflicients de réflexion

Pour la réflexion sur une surface plane, on décompose le vecteur champ électrique
) . — — —
mcident E en deux vecteurs F s et E P

—
o [, : la composante du vecteur perpendiculaire au plan d’incidence : onde type S.

@ ®]

—
e [, la composante du vecteur contenu dans le plan d’incidence : onde type P.

2.3.1 Onde type S

i
—
La seule composante non nulle du vecteur champ électrique incident E | est selon l’axe
T -t

Oy . L'onde réfléchie est caractérisée par le vecteur E s et celle transmise par F ..

: . —_— — —
Les expressions de ces vecteurs dans le repére (z, vy, = ) sont :

FS _ [e——iK;:(:i(wz‘—K,x)]V _ [e‘iK:zeiA]U
Fi = [Ry,cos(B)ef 2T 4 [RsseiK::em]7 [Rsp sin(ﬁ)e“"”emj?
Ei = [Ty Eppr o 4 TseEeze—iK”Z)eM]_f + [(TsoBpyeHe0" 4 TseEeye_iK”:)eiA}ﬂ"
(T E e =0 4 TyoEgee o) i) 27 (2.28)
ou :
A=uwt— K,z

R, est le coeflicient de réflexion de I'onde "type S”, dont la composante du vecteur champ

e
électrique réfléchi L est perpendiculaire au plan d’incidernce.
T
R, est celui dont la composante de E est parallele au plan d'incidence.
Ty, et Ty sont des coefficients de transmission.
Pour calculer ces coefficients, on utilise les conditions aux limites & la surface de sépa-

ration.
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Les équations (2.4), (2.5) et (2.6) se déduisent des équations de Maxwell, et montrent la
continuité des composantes E,, E,, % + 1K F, et ‘%Iil.

Ecrivons la continuité de ces éléments en z = 0 -

0+ Rypcos(0) = TywEop + TeoFEoy
1+ Res = TeoBoy + TeoEey
BBy cos(9) + il Ry sin(0) = ~iK,.ToEop — iKeTyEop +iK (TyyE oy + TyE)
TR iRy = =Ko ToEoy ~ iK e T, (2.29)

On a un systéme a quatre inconnues Ry, Ry, Ty et Tye, quon peut résoudre on utilisant

les données suivantes :

K, = nK cos(f) (2.30)

K, = nK sin(f) (2.31)

nkK = K;cos(f) + K,sin(d), (2.32)

et, 51 on pose :

K

Ay = (K-oz + - >Eoz - [(tEoz (233)
cos
nk

By = (Ke;+ —)E. — K,E,, (2.34)
cos §

Cy = (nKsind 4 K.,)AsE., — (nK sinf + Ko:)BaE,,, (2.35)

on trouve :

R. - (nKsinf — K.,)AyEey — (nK sinf — Koz)BgEoy) (2.36)

Co
K (AyEey — ByE,,
R, = = (4 = 2Boz). (2.37)

2.3.2 Onde type P

Dans ce cas la composante du vecteur champ électrique incident E;, selon 'axe O

est nulle. Les expressions des vecteurs incident E,, réflechi E7 et transmi E; sont :

i

» = [cosOe HE M T 4 L sin e~ Hszeih| 7
P

= =

p = [Bopcos(0)e™*e T + [R,ee?:%e™| 7 + Ry, sin(9)eK+2eih] 7
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Ep = [(TpoEo:z:e—iKozz + TpeEeze_iKuz)eiA]? + [(TpoEoye_iKazz + TpeEeye_iK”z)eiA]7

H(TpoEoze ™ + TpoEppe™Kez?)eih| 7 (2.38)

ou : Ry est le coefficient de réflexion de I'onde "type p”, dont la composante du vecteur

champ électrique réfléchi est perpendiculaire au plan d’incidence.
T

——
Ry, est celui dont la composante de E  est paralléle au plan d’incidence.
T, et Ty sont des coefficients de transmission.

Pour déterminer R, et Rp,, écrivons la continuité des composantes E., E,, %Ezﬂ +iKFE, et

IE,
<z enz=0:

costl +cosbR,, = TpoEor + TpeLes
0+ Rps = TpoFoy + TpeEey
—inK +inK Ry, = —iKpThEor — iKe;TpeFep + 1K (TpoEoy + TpeEes)
04+ iK.Rps = —iKo,TpoEoy — iKe:TpeFex. (2.39)

En utilisant (2.32) et (2.35), la résolution du systéme (2.39) aboutit & :

2nK{(nK cosd + Ke;)EozEey — (nK c080 + Koy )Eer Eoy } — Co cos 8

R,, = 2.40
e Cs cos ( )
2nK(nK 0 — K, )E,E.
R, = = (. COSCQ BBy, (2.41)
Résumé

Dans le cas général ot I’axe optique est orienté arbitrairemenet par rapport 4 la surface
du cristal et au plan d'incidence, un milieu uniaxe est caractérisé par les coeficients de

réflexion suivants :

(nK cost) — Ke.)AgEey — (nK cosd — K, )BoE,,

R, = 2.42
. = (2.42)
K (AoEey — BoEog
R, = AU 2E0c) (2.43)
Cy
2 [’ I(ez - Koz E Ee
R, - AL — JBoEey (2.44)
2

2nK{(nK cosf + Ke,)EozEey — (K c0s 8 + Koy ) EerEoy} — Cgcosf
Rpp = Cocos0 , (2.45)
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avec !

nkK
Ay = (Ko +—
cos 6

nK
B2 - (Kez+_)Eez_KtEez
cos

Co = (nKcosO+ Ke,)AoE, — (nK cosf + Koz)BoE oy

)Eo:z - KtEoz

2.4 Etude des cas particuliers

2.4.1 Limite isotrope

Lorsque le milieu anisotrope & une tendance vers un milieu isotrope, les indices ordinaire

et extraordinaire sont égaux. On aura donc :
2 2
be =g, —e, =N, —-N;=0.

D’apres I'équation (2.19), on déduit que K,, = K.,.

Les composantes du vecteur champ électrique extraordinaire deviennent :
Eex = )‘eKoz('th - aKoz)
Eey = _Ae(ﬁNogKg)
Eez = )‘eKt(aKoz - fYKt)

(2.49)
(2.50)
(2.51)

— — - i . — ,
On remarque que E,. E . = 0, le vecteur E . est perpendiculaire au vecteur E ,. Ce résultat

est en accord avec 'équation (2.27).

Les équations (2.43), (2.44), (2.46) et (2.47) montrent que :

AoEer — BoEyy =0 — Ry, =0

K, = Ke, —)Rps =0
nK cosf — K,
nK cosb + K,

Co = (nK cos8 + Ko.)(AsEe, — BoEyy) — Ry =

Si 0, est 'angle de transmission, la loi de Descartes dans un milieu isotrope s’écrit :

N,sinf, = nsinf, et puisque K2, = K2(N2 — n?sin®9), 'équation (2.54) devient :

ncos — N,cosl,
ncosf + N,cos 8,

Dans la limite isotrope 1’équation (2.45) s’écrit :

K (EggEey — BeyEoy)

= -1
w cosf (AzEey - BQEOy)

(2.52)
(2.53)
(2.54)

(2.55)
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NiK? nK
Ko, cos 6

AgEey - BQEOy - ( )(EozEey - Ee:ony)>

d’on
nKo, — N2K cosf
R,, = 2 . 2.56
PP nKoz—i—Nchosﬁ ( )

En utilisant K,, = K N, cosf,, I'équation (2.56) devient. :

R, - ncosf, - N, cos&l (2.57)
ncosf,+ N,cos 0

Les équations (2.55) et (2.57) montrent qu’on retrouve les coefficients de réflexion habituels &
l'interface de deux milieux isotropes : le milieu ambiant caractérisé par 'indice de réfraction

n et le substrat caractérisé par 'indice N, (voir par exemple [31]).

A l'angle de Brewster 6, la lumiere réfléchie est totalement polarisée perpendiculaire-

ment au plan d’incidence : le coefficient R,, est nul.

2

n* :
R,, = 0—n?*(1 — e sin®§) = N2(1 — sin’#),
d'ou
N
tanfg = =2
n

2.4.2 Axe optique perpendiculaire a ’interface

Lorsque la normale a la surface de réflexion coincide avec 'axe optique, les cosinus
directeurs a et J sont nuls et v = +1.

Le vecteur d’onde K. est obtenu & partir de la relation (2.19) :

) 2} N2 o}
K2 = N2K* - —24°

Dans ces conditions (a = § = 0,7 = 1) les vecteurs champs électriques ordinaire et

extraordinaire s'écrivent :

E)o = Ao?a
— Ng
E. = Ae(Kez?—NQKtz’). (2.58)
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— —
E, E. = 0: le vecteur champ électrique extraordinaire est perpendiculaire au vecteur

champ électrique ordinaire.

Les équations (2.42) & (2.48) montrent que :

Ao =0¢et E,\, =0 — Ry, =0 (2.59)
Ee, =0 — R, =0 (2.60)
nk cosf — K
Ay =0 et Bey=0 —R,, = 2z .
2 © v " nKcosl+ K,, (2.61)
2ZnKK,,

Ay=0cet Cy = —(nK cosf + Ko2)BsE,,  —R

PP nKKe, + N2K2cos 12.62)

Les relations (2.61) et (2.62) peuvent encore s’écrire -

ncosf — /N2 —nsin’4

Ry = _ (2.63)
ncosf + /N2 — n2sin’g
ny/ N2 —n2sin® g — NyN, cos

Ry = (2.64)

n\/Ne2 ~n2sin?d + N,N, cosf

Ces coeflicients sont comparables & ceux donnés par Winterbottom [32].

A Pangle de Brewster 6p, le coefficient de réflexion R,, est nul.

Rpp = 0—n*(N2 - n®sin?§) = N2N2 cos? 9,
d’ou
NZ(NF ~n?)
n2(N2 = n?)

Si N, = N,, on retrouve I'angle de Brewster du substrat isotrope.

tan® g =

2.4.3 Axe optique paralléle A l’interface

L’axe optique est maintenant dans le plan de la surface de séparation entre le milieu
isotrope et le milieu uniaxe. On pose ¢ l'angle entre I'axe 7 et 'axe optique ¢ . En général ©
est appellé I’azimut. L’axe optique ¢ est supposé placé dans le plan (7, '), et ces cosinus

directeurs sont donnés en fonction de I’azimut par :

0 = COs B =singp v = 0.
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Le vecteur d’onde ordinaire est donné par :
Ko, = NoK* = K,
le vecteur d’onde extraordinaire est défini a partir de la relation (2.19) :

N2
K2 = K? + (N—; — 1)(K2NZ2sin® ¢ + K2 cos® ). (2.65)
o

Dans ce cas les composantes du vecteur champ électrique ordinaire et extraordinaire sont :

Eore = XosinpK,, (2.66)
Eowy = =MXocospK,, (2.67)
E,, = —lsinpK; (2.68)
Eex = —XecospKZ (2.69)
Eey = —XesinpNZK? (2.70)
E.. = AccospK. K, (2.71)

Le produit scalaire de E’e et —50 est:
EeEo=-Iorecososing(Ke — Ko). (2.72)

Pour déterminer les coeflicients de réflexion, on calcule tout d’abord les parameétres suivants

9 oo cos? ¢
Co = Ko(NKK., + Ke:N;K*cos8)(K,, +nK cos8) T

- cos

22 2 2 sin® ¢
N K*(nKKy, + N;K*cos0)(Ke, + nK cosf) ; (2.73)

cos
AsBey — BoEoy = NJK?Kop(Keo — Kop)singp cos ¢ (2.74)
(Kex = Koz2)EoyBey = —N2K?Kyo(Kez — Koz ) sin ¢ cos . (2.75)
D’apres les équations (2.43) et (2.44), on déduit :
KN2K?K o2 (Ke: — Koz) sin 2

Rsp = _Rps = z 2 OZ( = OZ) = (p' (276>

Co
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En suite, on pose égal 4 NR,, et N Rpp les numérateurs respectifs de R,, et Ry, :

NRs;s = (nK cosl — Ke,)AgE,, — (nK cos0 — Ko,)BoE,, (2.77)
NERpy = 2nK{(nK cos + Ke¢;)EppEey — (nK cosf + Koz)EeeEoy} — Cocos 0 (2.78)

Dans les conditions de départ (o = sing, B = sinp et v = 0), ces numérateurs s’écrivent :

2

NRy = Kou(nKK2 + Ko;N2K?cos0)(— K, + nK cos§) g’
cos
2 -2 2 -2 sin®
+N K (nK Ko, + NyK? cos0)(Ke, — nK cos6) 5 (2.79)
cos
NRy, = Kop(nKKZ, — K..N2K?cos8)(K,, + nK cos 8) cos? ¢
FNGK*(—nK Koy + N2K? cos0) (Kex + nK cos0) sin? . (2.80)
Il est intéressant de noter la remarque suivante :
les deux coefficients R, et Rys sont égaux, si axe optique ¢ est dans le plan (7, -7,
c'est-a-dire, & = siny, § = —siny et v =0.
KNZK?K 0 (Koz — Kop)sin2
Ry, = Rys = . > Z( )Sln SO- (2'81)

Co
Résumé

e Dans le cas ol ’axe optique est dans le plan de la surface de réflexion

(Z', %), les coefficients de Fresnel sont :

nKN2K?K ,.(K., — K,,) sin 2y

Rsp:_Rps = Cg (282)
N R

Re = — (2.83)
2
NR

Ry = CQPP, (2.84)

avec C'z, N Rys et N Rpp sont donnés par les équations (2.73), (2.83) et (2.84).

Dans la pratique, les équations (2.82)-(2.84) sont les plus utilisées pour étudier les
milieux anisotropes uniaxes, c’est pourquoi nous avons développé ces équations sous formes
stimplifiées suivantes : |

(AD - B,C)

* = (AD-BC)’ (28)
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(AB; — A1B)
Ryy = ————mF+«-—, 2.86
P (AD — BC) (286)
(C:D - D,C)
R —_——, .
i (AD - BC) (287)
(AD; - CB)
Ry = iz 1n) .
Pp (AD—BC) ) (288)
ou :
w2
A = (X%cosp +nX cos® cos ?) Yo7 (2.89)
c
w2
Ay = (—=X%cosp +nX cos & cos ¢)vo—, (2.90)
c
o
B = (nNZ2cos®sing + N,Y sin ¢)Ye—, (2.91)
c
o
B) = (nN?cos ®sinp — N,Y sin ®)Ve—s (2.92)
c
w2
C = —(nX sinp + NZsin ¢ cos ®)vo~, (2.93)
c
w2
Cp = —(nX sing — N%sin ¢ cos )Yo—3, (2.94)
c
o
D = (nX?cosp + Y N,cos ¢ cos ®)Ye—, (2.95)
c
w3
D; = (nX?cosp — Y N, cos ¢ cos ®)ve—, (2.96)
' c
et
X? = NZ-n’sin®®, (2.97)
Y? = NANZ?—n?sin? ®(N2sin? o + N2 cos® ). (2.98)
Remarques :

e Les constantes v,, Ve, w et la vitesse de la lumiére ¢ n’apparaissent pas dans les ex-

pressions des coefficients de Fresnel, puisqu’elles se simplifient.
e Pour un substrat absorbant, N, et N, sont complexes:
No=n,—1ks, et Ne=n,—1ke

ou n, et n, sont des réels, qui représentent respectivement les indices de réfraction

ordinaire et extraordinaire. k, et k. sont les indices d’absorption.
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» Nous avons obtenus les expressions des coefficients de Fresnel & l’incidence oblique
(équations 2.85-2.98) en adoptant la méthode de P. Yeh [13]. Yeh a donné ces coeffi-

cients & 'incidence normale.

* Dans le cas particulier ol1 ¢ = 0 (L’axe optique est dans le plan de la surface

et parallele au plan d’incidence), les coefficients de Fresnel sont -

ncosf — /N2 — n2sin®4
Ry = (2.99)
ncos + /N2 — n2sin%4g
Rps = 0 (2.100)
Ry = 0 (2.101)

Rpp

ny/N2 —n2sin?0 — N,N, cos 0

(2.102)

ny/NZ —n2sin®0 + N,N, cos 0

Lorsque le coefficient R,y est nul, angle de Brewster est

N, /N2 —n?
tan@B = __\/_2*_2 (2103)
n\NZ2—-n

A N, = N,, on retrouve I'angle de Brewster ot le substrat est isotrope.

® Dans le cas ou ¢ = [1/2 (L’axe optique est dans le plan de la surface et

perpendiculaire au plan d’incidence), ces coefficients sont :

ncosf — /N2 — n2sin%9

Ry, (2.104)
ncosf + /N2 — n2sin0
Rps 0 (2.105)
R, 0 (2.106)
R ny/N2 —n?sin*9 — N2 cos (2.107)
” n\/NOQ—nQSinzenLNfcos@. .
L’angle de Brewster est :
No
tanfp = 22 (2.108)
n

Les coefficients calculés dans les deux cas p=0et =

donnés par Sosnowski [33] et utilisés par Azzam [31].

11/2 sont les mémes que ceux
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Dans les cas particuliers que nous avons étudiés (limite isotropique, axe optique per-
pendiculaire & la surface de réflexion et axe optique paralléle & cette surface), on constate que
lorsque les vecteurs E}o et E)e sont orthogonaux, les deux coeflicients Ry, et Rys s’annulent.
Ce résultat n’est pas toujours vrai. On peut vérifier par exemple qu’a 'incidence normale

— —

(6 =0), Rsp et Rps sont différents de zéro mais E,. E . = 0.

2.5 Conclusion du second chapitre

Nous avons présenté les coefficients de réflexion de Fresnel, pour une onde électroma-
gnétique incidente sur un milieu uniaxe. L’axe optique est orienté arbitrairement par rapport
au plan d’incidence et la surface de réflexion. Les résultats sont exprimés en fonction des
cosinus directeurs de 'axe optique relativement aux axes laboratoire (?, Y et 7) Les
vecteurs champ électrique ordinaire et extraordinaire sont aussi déterminés, ainsi que les
composantes normales (& la surface) du vecteur d’onde ordinaire et extraordinaire.

Vu que les cosinus directeurs sont aussi des inconnus, ’exploitation pratique des coef-
ficients de Fresnel dans ce cas général se révéle étre un travail trés délicat. Par conséquent,
il est intéressant d’envisager I’étude des cas particuliers, par exemple, axe optique parallele

a la surface de réflexion ou perpendiculaire a cette surface.



45

Chapitre 3

Ellipsométrie

3.1 Polarisation de la lumieére

L’étude de la polarisation de la lumiére impose la prise en compte du caractére natu-
rellement vectoriel du champ electromagnétique qui se propage dans un milieu sous forme
d’onde. Par contre la théorie géométrique de la propagation de la lumiere ignore cette nature
vectorielle. Une approche uniquement scalaire convient parfaitement par exemple a ’étude
des interférences ou de la diffraction[22]. Cette représentation scalaire est suffisante tant
que l'interaction lumiére-matiére se traduit par une polarisation induite parallele au champ
électrique E. Néanmoins, elle devient insuffisante pour d’autres phénomenes tels que les
propriétés optiques des cristaux anisotropes. Les différentes raisons qui imposent d’utiliser la
nature vectorielle de la lumiere sont essentiellement dues & la présence de discontinuité des
propriétes optiques des milieux, a la nature biréfringente des matériaux cristallins et méme
a la nature des sources optiques [22].

I faut considérer alors la nature vectorielle de la lumiére. La question qui se pose est,
de choisir le vecteur qui représentera le champ électromagnétique. 11 est d’usage d’utiliser le
vecteur champ électrique E. Dans les milieux anisotropes, le vecteur induction électrique
5 est mieux adapté. Dans ce chapitre, nous étudions ’état de polarisation d’une onde plane
se propageant dans un milieu isotrope, I'état de polarisation des ondes lumineuses est donc
défini par le vecteur champ électrique E

Selon la théorie électromagnétique de Maxwell [27], la lumiére peut étre représentée
en fait comme une onde composée d’un vecteur champ électriqﬁe E(x,y,z,t) et d’un vecteur
champ magnétique ﬁ(x,y,z,t). Ces deux vecteurs, perpendiculaires entre eux, vibrent 3 la

méme fréquence et perpendiculairement a la direction de propagation.
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Il faut noter que l'interaction de la lumiére avec la matiere résulte essentiellement de
la force exercée par E sur les électrons [31]. En effet cette force est beaucoup plus intense
que celle due a 'action du champ magnétique H sur ces électrons. L’étude de la polarisation
d’une onde optique consiste a déterminer 1’évolution temporelle du vecteur E en un point

donné de 'espace.

3.2 Etat de polarisation d’une onde plane

Pour une onde plane monochromatique de pulsation w se propageant dans un milieu

. — 3 - 7 - \
isotrope selon l'axe o 2", le vecteur champ électrique peut s’écrire dans un systeme d’axes

orthogonaux :
E)(z,y,z,t) =E, 7 + E, v
ou :
E, = A, cos(wt—kz+6;) (3.1)
v = Ay cos(wt—kz+6,) (3.2)
E, = 0, (3.3)
et

A, et A, sont les amplitudes des vibrations ;
o w = 27y est la fréquence angulaire ;

2
o k= —)\i est le module du vecteur d’onde ;

b, et 8, sont les phases des vibrations.

L’état de polarisation étant attaché par définition, a ’évolution temporelle du vecteur
champ électrique, on peut dire que I'état de polarisation le plus général d’une onde plane
monochromatique dans un milieu homogene est un état de polarisation elliptique. Il y a donc
a distinguer entre une polarisation elliptique droite ou gauche suivant le sens de parcours de

cette ellipse.
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L’état de polarisation elliptique est défini par une série de parameétres. Il est possible
de déterminer ces parametres en effectuant un changement de repere Ozy — Oz'y' par
rotation d’angle ©. La figure (3.1) fait apparaitre les différents parametres qui permettent

de caractériser I'état de polarisation. Les angles € et © caractérisent son orientation et son

A4

ellipticité.

o L\

Figure 3.1: Parametres de 'état de polarisation elliptique.

Les deux angles ¢ et © ne dépendent que du rapport tan® = ‘—31 et de la différence 4
N 4

des phases 6, et 6, selon les équations :

tan20 = —tan2® cosd,

sin2¢ = —sin2®sind.

Sur la figure (3.2) nous avons représenté pour diverses valeurs du déphasage §, la forme
exacte de la polarisation elliptique de la lumiere.

La convention de sens utilisée généralement par les opticiens est celle de la direction
d’observation. Le sens de rotation sur l’ellipse dépend naturellement du signe de la différence
de phase 0.

Par convention, quand la différence de phase § = 6§, — 6, est comprise entre 7 et 2m,
Pellipse est dite droite et elle est parcourue dans le sens horaire en regardant dans le faisceau,
[34]. L’ellipse est dite gauche si elle est parcourue dans le sens trigonométrique en regardant

dans le faisceau (0 < § < 7).
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y y y y

L TR
IS EAINNPIRN

o= 0<8<90° 6=90° 90°<5<180°
Ellipses gauches
y y y y

| . AN
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YNNI AL

0=180° 180°<é< 270° 8=270° 270°<d< 360°
Ellipses droites

Figure 3.2: Différentes formes de I'ellipse en fonction du déphasage.

L’ellipse peut apparaitre sous la forme d’un cercle ou d’un segment de droite conduisant
a des états de polarisation particuliers.
3.2.1 Polarisation circulaire

C’est un cas particulier de la polarisation elliptique pour lequel les amplitudes A, et
Ay sont égales et la différence de phase § est égale & +m/2.

La polarisation circulaire peut également étre droite ou gauche.

3.2.2 Polarisation rectiligne

La lumiére est polarisée linéairement si les phases des deux composantes sont égales ou
déphasées d’une valeur 7. Le rapport des amplitudes A, et A, détermine l'orientation de la

polarisation, figure (3.3).

L’état de polarisation rectiligne est représenté par le vecteur :
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- — —
E = A(cos®7Z +sin07y), (3.4)
avec : A = A+ A,

Figure 3.3: Représentation d’une lumiere polarisée rectilignement. a) le long de I'axe Ox;
b) le long de I’axe Oy; c)avec une orientation de 45° par rapport & 1’axe Ox.

3.3 Représentation matricielle de 1’état de polarisa-
tion

3.3.1 Vecteurs de Jones d’une lumiére elliptique

[’état de polarisation d'une lumiére est entierement déterminé par les amplitudes et les
—
phases relatives des composantes de E, on peut donc le représenter par une matrice colonne

appelée vecteur de Jones :
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B [ |Ee® ] | (35)

lEy|ei5y
Le flux de I'onde peut s’obtenir en additionnant les carrés des amplitudes le long des
deux directions orthogonales :
[ = B, +|E,[? (3.6)
ou encore | = ETE

ou E7T est la matrice adjointe de E (complexe conjuguée puis transposée). L’onde est dite

normée si le flux est égale a l'unité : ETE = 1.

3.3.2 Matrice de transfert d’un systéme optique

— —
Soit un systeme optique, E, le vecteur de Jones de la lumiére incidente et E, celui de

la lumiére émergente.

Vv N

Ee Es

Il est possible d’écrire :
— —
e

E,=T. (3.7)

ou T représente la matrice de Jones du systéme ou matrice de transfert.
Si le systeme optique est composé de N éléments caractérisés chacun par une matrice

de transfert, alors la formule (3.7) reste toujours valable de proche en proche, et on aura :
— —
Es=TnTn_1 ....... To.1y.E, (3.8)

On remarque que la premiére matrice du produit Ty est la matrice de transfert du

dernier élément traversé.
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3.3.3 Vecteur de Stokes

Un autre mode de représentation est celui proposé par Stokes. Dans ce cas, 1'état de
polarisation d’une onde quasi-monochromatique peut étre décrit par quatre parametres dits
”parametres de Stokes” qui ont les dimensions d’une puissance lumineuse : Sy, S;, Ss, Ss.

Par définition, le vecteur de Stokes s’écrit :

So

— S
§=|s (3.9)

S3
So = <EZ(t)>+<ENt)> (3.10)
S;1 = <EL(t)>- <EXt) > (3.11)
Sy = 2 < Eu(t)Ey(t)cos (6,(t) — 6.(¢)) > (3.12)
S3 = 2<E,(t)E,(t)sin(6,(t) — 6,(t)) > (3.13)

avec < ... > moyenne temporelle.

So représente la puissance totale, toujours positive, qui est mesurée expérimentalement.

Dans le cas d'une onde non polarisée, seul Sg est différent de 0 et on a, par conséquent :

(3.14)

3.3.4 Matrice de Mueller d’un systéme optique

Nous avons vu qu'une lumiére partiellement polarisée peut-étre représentée par un
vecteur de Stokes. Or les vecteurs et matrices de Jones ne conviennent pas pour représenter
la propagation d'une lumiere incompletement polarisée a travers un systéme optique. De
plus, elle ne conviennent pas non plus pour tenir compte d’une éventuelle dépolarisation
introduite par le systéeme lui-méme.

Pour remédier a tous ces problémes, il convient d’utiliser un autre type de matrice

—_—
qui relie le vecteur de Stokes de la lumiere incidente S, au vecteur de Stokes de la lumiere
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N
émergente S,. Il s’agit de la matrice de Mueller.

On a donc :

—

S.=M.5S, (3.15)

Pour un systeme optique parfaitement polarisant (et seulement dans ce cas), il est

possible de déduire la matrice de Mueller de celle de Jones.

On a :
M=A(T*®@T)A™! (3.16)
ol :
10 0 1
A fat gy
0 i -1 0

T : matrice de Jones du systéme.
On peut citer comme exemple les matrices de Mueller d’éléments optiques parfaits,
utilisées dans le montage qui va nous intéresser.

Pour un polariseur ou un analyseur on a:

M, =1/2 (3.18)

oo OO
OO OO

1
1
0
0

OO =

Pour un échantillon isotrope ou anisotrope ayant la matrice de réflexion de Jones diago-

nale :

1 — cos 2¥ 0 0
— cos2W¥ 1 0 0
Mg =« 0 0 sin2® cos A  sin 2% sin A (3.19)
0 0 —sin2¥sin A sin2W%cos A
avec
k= (R,> +Rs)/2,
et % = tan ¥ e'2 (voir paragraphe 3.4).
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La constante x n’apparaitra pas dans les calculs ultérieurs et sera implicitement com-

prise dans Ig.

Pour un échantillon quelconque ayant sa matrice de Jones non diagonale :

Ry R
R = ppCPS 3.20
[ Ry, R ] (3:20)

la matrice de Mueller correspondante s’écrit [35] :

My Mo Mz Mg
Mo1 Moo Moy Moy

Ms = May Msy Msy Mag |’ (3:21)
My My Myg Mag
ou les éléments M,; sont donnés par
My = (Lpppp + lpsps + Lspsp + lssss) /2 Mi2 = (lpppp — lpsps + Lspsp — lssss) /2
My = (lpppp + lpsz)s - lSPSP - lssss)/2 Moo = (lpppp - lpszfs - lSPSP + lssss)/Q
Mis = Re(lppps + lopss) Mg = Im(Lypps + lspss)
Moy = Re(lppps - ZSP55> Moy = Im(lppps - lSp85>
Mz = Re(lppsp + lpsss) Msg = Re(lpmp - ZPSSS)
Mg = Im(—lppsp — lpsss) Myz = Im(~lppsp + lpsss)
Mss = Re(lpssrf + ZPPSS> Msy = Re(_lp%p - ZPPSS)
My = Im(—lpssp - lppSS) My = Re(_lpssp + lPPSS)
avec

labed = RapRoy et a,b,e,d =mp,s.

Le symbole * représente le complexe conjugué.

3.4 Principes de ’ellipsométrie conventionnelle

Lorsqu’un faisceau lumineux se réfléchit sur une surface plane, son état de polarisation

—
est modifié. Les deux composantes orthogonales du vecteur champ électrique E caractérisant
l'onde incidente sont notées E;; et E; Elles sont respectivement les composantes paralleles et

perpendiculaires au plan d’incidence défini par le rayon incident et la normale a la surface.
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Il en va de méme pour les composantes du vecteur champ électrique de la lumiére réfléchie

notées £ et E7

Normale
a la surface Onde
Onde
incidente

|
I
l
I
| 0

Onde
réfractée

Figure 3.4: Réflexion et transmission d’une onde plane monochromatique sur une surface
plane séparant les deux milieux 0 et 1. 8 et 6, sont, respectivement, les angles d’incidence et,
de réfraction.

La matrice de Jones relie ces composantes du vecteur champ électrique avant et apres
ER E! R, 0 E:
2 = P | — P D

[Ef} RS[ESI] [ 0 R, B | (3.22)

La matrice de Jones R est diagonale si le milieu est isotrope ou lorsque l’orientation de I'axe

réflexion

optique d'un cristal anisotrope se retrouve dans une situation particuliére (par exemple l'axe
optique normal a la surface).
Les coefficients de réflexion complexes R, et Ry caractérisant la réflexion sont défini

par les deux quantités suivantes

ET ET (8T — K1 i
Rp = £ _ I_p e’(‘sp‘sp) = |7'p|el6p) (323)
By |E
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r

R — % _ :_g_: T8 |y it (3.24)

leur module [R,| et |R,| représentent la modification de Pamplitude et leurs arguments, 6,
et 05, le changement de phase dd a la réflexion. Le changement de 1'état de polarisation, qui
résulte de la différence de comportement en amplitude et en phase des ondes p et s, peut

alors étre caractérisé par le rapport

R

p=-L=tan V¥ (3.25)
R
avec
tan ¥ = Fp (est le rapport des modules)

A = 6, — 8, (est la différence de phase).

Les angles U et A caractéristiques de la surface étudiée, sont appelés "angles ou pa-
rametres ellipsométriques”. Dans un milieu isotrope, ils ne dépendent que de la longueur
d’onde A et de I'angle d’incidence 6,

0< ¥ < et 0<A<2r.

s
2

Le rapport p, en général complexe et de module différent de I'unité, c’est-a-dire que
les deux composantes de la vibration rectiligne incidente sont différemment atténuées et
différemment retardées par la réflexion.

La connaissance des phases et des amplitudes absolues n’est pas nécessaire, ce qui rend
la mesure indépendante des fluctuations éventuelles de la source.

Cependant, la modélisation de 1’échantillon est absolument nécessaire pour remonter
aux constantes optiques a partir des mesures des angles ellipsométriques ¥ et A. Les différents

modeles généralement utilisés sont le substrat nu, une couche sur substrat et le cas d’un

systeme multicouches sur substrat.

3.5 L’ellipsométrie généralisée

L’ellipsométrie est une technique optique indirecte. L’analyse des grandeurs mesurées

en terme de constantes optiques des différentes strates composant U'interface étudiée est basée
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sur une procédure mathématique appelée inversion des équations ellipsométriques. L'inver-
sion des données expérimentales & partir d'un modele optique de ’échantillon est un probléme
délicat. Il peut méme étre difficile & mettre en ceuvre lorsque le systéme est anisotrope. En
conséquence, beaucoup d’études ellipsométriques ont été restreintes aux systémes ayant une
matrice de Jones de réflexion diagonale tels que les systémes isotropes ou lorsque l'orien-
tation de l’axe optique d’un systéme anisotrope se retrouve dans une situation particuliére
(par exemple 'axe optique normal 4 la surface).

La technique utilisée pour surmonter ces limitations est 1'ellipsométrie généralisée. Le

33

terme ” ellipsométrie généralisée” a été adopté par Azzam et Bashara [36] pour définir une
application originale de l'ellipsométrie & la mesure de tous les éléments de la matrice de
Jones normalisée comportant des éléments non diagonaux pour une structure anisotrope.
Aujourd’hui, l'ellipsométrie généralisée se développe rapidement. Différents travaux ont été
réalisés dans le domaine de la modélisation de la réponse ellipsométrique des systémes com-
plexes anisotropes [28, 37, 38| et dans le domaine instrumental [39, 40, 41].

Avec un échantillon anisotrope, la matrice de Jones reliant les composantes des vec-

teurs champ électrique a pour expression
EE E! "Ry R E! }
| —R P = 2 N 4 3.26)
{ER] lEll [Rsp RssHE§~ (

Contrairement a l'ellipsométrie classique ou seules les ceefficients Ry, et R sont a
counsidérer, l'ellipsométrie généralisée tient compte des quatre éléments de la matrice R,.
L’équation (3.26) est considerée comme une transformation bilinéare entre les rapports des
amplitudes complexes de I'onde incidente et de 'onde réfléchie. La matrice de Jones dépen-
dant de la structure du systeme optique et des orientations des axes optiques par rapport
aux coordonnées du repere laboratoire, elle peut étre symétrique ou antisymétrique, hermi-
tienne ou antihermitienne. Ces éléments antidiagonaux peuvent étre complétement différents
ou simplement égaux a zéro (voir référence [42] et les référence inclues). Physiquement, les

éléments R, et Ry, correspondent au couplage entre les états p et s.

Dans ce mémoire nous nous intéressons a la réflexion de la lumiére. Notons que les
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considérations prisent pour la réflexion sont aussi valables pour la transmission. Il suffit seu-
lement dans le cas de la transmission de remplacer les éléments de la matrice de réflexion de

Jones par leur équivalent & la transmission.

L’ellipsométrie généralisée consiste & définir et & déterminer trois coefficients de la
matrice de Jones normalisée ppp, pps et psp- En fonction des angles ellipsométriques, ces

rapports s'écrivent

o)
3

Po = L= tan U ,e'ter (3.27)
R, :

Pps = Rp = tan U,.e'lrs (3.28)
R .

psp = RSP = tan \I!spems”. (3.29)

Les éléments de la matrice de Jones normalisées dépendent de la longueur d’onde A, de
Vangle d’'incidence 6 et de l'orientation de I'échantillon. En effet, dans le cas des matériaux
anisotropes, l'orientation de I’échantillon est critique pour déterminer les coefficients de la
matrice de Jones normalisée pyp, pps €t psp.

Dans certaines positions particulieres de I'axe optique de 1’échantillon anisotrope (par
exemple axe optique parallele & la surface et au plan d’incidence), les éléments antidiagonaux

sont égaux a zéro et le rapport pp, donne les angles ellipsométriques classiques ¥ et A.

Pour caractériser totalement la matrice de Jones comportant des éléments non diago-
naux différents de zéro, la plupart des travaux effectués dans ce domaine utilisent le for-
malisme des matrices 4x4 développé par Berreman [6] et Yeh [13]. Ce formalisme est basée
sur des produits matriciels qui permettent de relier les ondes électromagnétiques de part et
d’autre d'une interface et qui décrivent la propagation dans une couche. Cette méthode est
surtout indispensable pour les structures multicouches anisotropes. Cependant, nous allons
voir dans les chapitres 4 et 5, que pour caractériser un substrat anisotrope ou un systeme

monocouche anistrope, il n’est pas nécessaire d’avoir recours au formalisme matriciel 4 x4.
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3.6 Les différentes techniques de mesure

Il existe une multitude de montages pour mesurer la polarisation par réflexion. Ils
comportent toujours une source lumineuse, un générateur d’état de polarisation, un sys-
teme étudié, un analyseur d'état de polarisation et un détecteur d’intensité. On distingue
principalement trois types d’ellipsomeétres : l'ellipsometre & annulation, ’ellipsometre a mo-
dulation de phase et l'ellipsometre & élément tournant. Ces techniques sont toutes décrites

dans Pouvrage de référence sur l'ellipsométrie édité par Azzam et Bashara [31].

3.6.1 L’ellipsométrie a annulation

Cette technique est basées sur la caractérisation de la lumiere réfléchie par la recherche
d’un minimum du flux réfléchi. Ce montage, proposé par Drude [1], est encore largement
utilisé du fait de sa simplicité. Il comprend : une source monochromatique, un polariseur, un

compensateur (généralement une lame quart d’onde) et un analyseur. Le flux est nul lorsque

Source

Détecteur

Echantillon

Figure 3.5: Schéma d’'un ellipsometre a extinction

la lame quart d’onde est orientée de maniére a transformer la vibration elliptique réfléchie
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par l'échantillon, en une vibration rectiligne, qui peut ensuite étre éteinte par l'analyseur.
Cette méthode simple et précise permet le calcul direct des angles ¥ et A, cependant, elle
est relativement lente, méme si elle est automatisée (la recherche du minimum d’intensité
limite la rapidité des mesures). De plus, I'emploi d’une lame quart d’onde ne permet pas au
montage d’effectuer des mesures & plusieurs longueurs d’onde.

A la fin des années 60, grace aux progrés réalisés en électronique et informatique, les
ellipsometres manuels & extinction ont été progressivement remplacés par des ellipsomeétres

automatiques a modulateur de phase ou & élément tournant.

3.6.2 L’ellipsomeétre & modulateur de phase

Son principe est dii a Jasperson et Schnatterly [44]. Par rapport au montage d'un
ellipsometre classique (source, polariseur, compensateur, analyseur, détecteur), le compen-
sateur est remplacé ici par modulateur photoélastique. Ce dernier consiste en un barreau
de silice collé & un cristal de quartz piézoélectrique. L’excitation du cristal induit une onde
stationnaire de contrainte uniaxiale dans le barreau de silice qui crée une biréfringence mo-
dulée § = A sin(§) t). L’amplitude A est proportionnelle & la tension d’excitation du cristal
et inversement proportionnelle a la longueur d’onde.

Aucune caractéristique particuliere n’est requise au niveau de la polarisation pour la
source et le détecteur. De plus la fréquence de modulation élevée autorise une grande vitesse
d’acquisition [45].

Cependant son utilisation requiert une électronique performante, capable d’assurer la,
saisie du signal et son traitement & une fréquence compatible avec la fréquence de modulation
élevée (environ 50kHz). Le modulateur devra étre calibré en fonction de la longueur d’onde,

et la tension d’excitation asservie a celle-ci.

3.6.3 Les ellipsometres photométriques a élément tournant

Dans un ellipsometre, on appelle élément tournant un élément agissant sur la polarisa-
tlon et tournant avec une vitesse de rotation uniforme autour de I’axe optique du systéme.
Le polariseur, I'analyseur ou le compensateur peuvent jouer ce réle, ce qui conduit & trois
types d’ellipsometre a élément tournant :

1) compensateur tournant (E.C.T) [46, 47, 48, 49,
2) analyseur tournant (E.A.T) (50, 51, 52, 53],
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3) polariseur tournant (E.P.T) [54, 55, 56, 57, 58].

L’ellipsométre & analyseur ou a polariseur tournant

Le montage & élément tournant est décrit sur la figure (3.6). Le signal est d’abord

Source

Détecteur

Polarisation
rectiligne elliptique

!

Echantillon

Figure 3.6: Schéma d’un ellipsométre photométrique a élément tournant

échantillonné puis quantifié avant d’étre analysé par la méthode de la transformée de Fourier
discrete. Le flux recueilli par le détecteur est une fonction des azimuts du polariseur et de
I'analyseur, des angles ellipsométriques et des caractéristiques de la source.

La suppression de la lame quart d’onde rend ces appareils achromatiques dans une
large bande spectrale et une source de lumiére blanche permet de réaliser des mesures spec-
troscopiques.

Ils présentent néanmoins des inconvénients, surtout 'indétermination sur le signe de
A. Le montage 3 polariseur tournant est sensible a la polarisation résiduelle de la source,
tandis que pour le montage & analyseur tournant, il faut utiliser un détecteur insensible &
I’état de polarisation.

Le temps d’acquisition d’une mesure ellipsométrique sur tout un domaine spectral

dépend principalement du type de détecteur utilisé. En employant des monochromateurs
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disposant d'un prisme et d'un réseau, il faut plusieurs minutes pour établir des spectres de ¥
et A dans le domaine du visible par exemple. Par contre la nouvelle génération d’ellipsometres
spectroscopiques utilisant des détecteurs multiples ou des détecteurs a barettes 4 photodiodes
associés a un élément disperseur peuvent étre utilisés pour des suivis en temps réel avec des

temps d’acquisition de 'ordre de 20 millisecondes [59, 60].

L’ellipsomeétre & compensateur tournant

L’ellipsometre a compensateur tournant permet de s’affranchir de toutes ces con-
traintes. Il permet de calculer les angles ellipsométriques sans indétermination sur le signe de
A. De plus il permet d’effectuer des mesures avec des temps d’acquisition trés faibles (infé-

rieurs a la seconde). Cependant, il ne peut étre utilisé qu’a une longueur d’onde déterminée.

Résumé

Il n’existe pas un ellipsometre idéal. Chacun d’entre eux présente des avantages et des
inconvénients. Le choix des montages possibles se restreint si ’on désire un ellipsometre
rapide, précis et spectroscopique.

Actuellement, d’autres aspects de l'ellipsométrie tels que l'ellipsométrie infrarouge,
I'imagerie ellipsométrique et 'ellipsométrie résolue dans le temps (par exemple ellipsomeétre
de Mueller achromatique fonctionnant en temps réel [61]) font I'objet de développements
importants et constitueront dans le futur de précieux outils pour la caractérisation de surfaces
et de matériaux volumiques.

Notre laboratoire est équipé de trois ellipsomeétres : un ellipsomeétre & moduleur de
phase, un ellipsometre a compensateur tournant et un ellipsometre spectroscopique a pola-
riseur tournant a trois éléments (PRPSE). Dans le montage PRPSE, nous avons placé un
polariseur avant la polariseur tournant pour éviter la contrainte de la polarisation résiduelle
de la source.

Le montage PRPSE que nous avons choisi pour nos mesures spectroscopiques est dé-

taillé dans le paragraphe (3.10).
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3.7 Exploitation des angles ellipsométriques

3.7.1 Introduction

Pour un substrat isotrope, l'indice de réfraction n et 'indice d’absorption k sont reliés

aux angles ellipsométriques par les deux relations suivantes :

cos? 20U — sin® 20 sin® A
(1 + sin2W cos A)?2
sin4W sin A

(1 +sin 2V cos A)?

n®—k* = sin®0(1 4 tan®0

), (3.30)

Ink = sin?@tan®0 (3.31)

La mesure des angles ellipsométriques ¥ et A, a une longueur d’onde et & un angle
d’incidence 6, est suffisante pour déterminer deux grandeurs optiques inconnues (indice de
réfraction, absorption par exemple). Pour un systéme monocouche isotrope, le calcul des
inconnues, en particulier I’épaisseur, peut méme étre effectué dans certains cas d’une maniere
analytique.

Par contre pour un milieu anisotrope uniaxe, une seule mesure est insuffisante pour
déterminer deux indices de réfraction complexes N, et N, c’est-a-dire quatre parametres
optiques réels (n,, ne, k, et k.). Méme pour un substrat uniaxe transparent, une seule mesure
de ¥ et A ne permet pas d’obtenir les valeurs de n, et n. [62].

La détermination, par le calcul, d’'une ou deux grandeurs physiques caractéristiques de
la surface étudiée & partir des mesures des angles ellipsométriques A et ¥ est un probléme
difficile, appelé quelquefois probléme de l'inversion des équations ellipsométriques. Sa réso-
lution nécessite 1’élaboration pour chaque situation particuliere, d’un modele qui relie les

angles ellipsométriques aux grandeurs physiques concernées.

3.7.2 Relations entre les angles ellipsométriques et les constantes
optiques dans un milieu anisotrope uniaxe

Les relations entre les angles ellipsométriques et les constantes optiques sont détermi-
nées a partir des ccefficients de Fresnel. Dans ’annexe B, nous nous sommes intéressés a
la détermination des angles ellipsométriques selon 'orientation de 1’axe optique; nous avons

calculé tan ¥ et cos A pour les cas suivants :
e axe optique perpendiculaire a 'interface air-substrat uniaxe,

e axe optique parallele a l'interface air-substrat uniaxe,
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| e axe optique paralléle & l'interface et au plan d’incidence (¢ = 0),
| e axe optique paralléle & P'interface et perpendiculaire au plan d’incidence (¢ = I1/2).

Le détail de ces calculs est regroupé dans I’annexe B. L’examen des formules reliant
les parameétres ellipsométriques aux constantes optiques, montre que les équations ellipso-
‘ métriques reliant les mesures aux parametres inconnus du cristal uniaxe sont compliquées. 11
‘ est alors impossible de les résoudre de maniére analytique et il faut utiliser une méthode nu-
mérique pour déterminer la solution. D'autre part une seule mesure ne permet pas d’accéder
aux grandeurs physiques caractéristiques d'un substrat anisotrope.

D’une maniére générale, pour résoudre ce type de probléme numériquement, il faut que
le nombre de parametres & déterminer & chaque longueur d’onde soit inférieur au nombre de
points saisis & chaque longueur d’onde. Ceci est accessible par la multiplicité des conditions
expérimentales de mesures. C’est-a dire, en effectuant des mesures par variation des para-
metres (longueur d’onde, angle d’incidence, 'orientation de I’échantillon) intervenant dans
les expressions des coefficients de Fourier ou les angles ellipsométriques .

(est pourquoi nous avons réalisé un programme de simulation permettant de prévoir
le comportement des parametres ellipsométriques en fonction de I'angle d’incidence ou d’une

autre variable.

3.8 Exemples de simulation des angles ellipsométriques

3.8.1 Variation de ’angle d’incidence

On considére un substrat anisotrope uniaxe avec I'axe optique paralléle & la surface.
Dans le but de calculer numériquement les variations des angles ellipsométriques en fonction
de 'angle d’incidence, nous avons choisi quatre orientations différentes de 'axe optique par

rapport au plan d’incidence :
e » = 0° : axe optique parallele au plan d’incidence,
e © = 90° : axe optique perpendiculaire au plan d’incidence,

e axe optique incliné d’'un angle azimutal de 30° puis de 50° par rapport au plan d’inci-

dence.
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Sur la figure (3.7) sont présentées les variations de tan ¥ et cos A en fonction de I’angle
d’incidence #. Pour ce calcul, nous avons utilisé les valeurs des indices complexes obtenues
pour Hgls & la longueur d’onde A = 0,49 pm, N, = 2,724 — 40,454 et N, = 2,523 — 10, 375.
On dispose d’une bonne sensibilité et des variations importantes des valeurs de cos A dans
la plage angulaire autour de 6 = 70°. Cet angle correspond approximativement I'angle de
Brewster g dans un substrat isotrope transparent (par exemple si l'indice de réfraction du
milieu est N, = 2, 6, 'angle 05 égale & 68,96). Cependant, pour les autres angles d’incidences,
les valeurs de cos A sont voisines de 1. Ceci rend les spectres ellipsométriques mesurés par
un ellipsomeétre a polariseur tournant ou & analyseur tournant difficiles & exploiter. Les erreurs
sur les mesures sont importantes lorsque le changement de phase dii & la réflexion est proche

de 0 ou 180°.

3.8.2 Variation de ’angle azimutal

Sur la figure (3.8) sont représentées les angles ellipsométriques généralisés en fonction
de l'azimut ¢ & l'angle d’incidence 8 = 70° et & la longueur d’onde A = 0,49um. Nous avons
remarqué que ces parametres généralisés varient périodiquement avec 1'azimut . En effet,
tan W, est périodique de période 90° et tan Wpp, cos Ay, et cos A,y ont une périodicité de

180°. Ceci peut étre un moyen pratique pour détecter I’axe optique avec précision.

Apres avoir simulé des spectres ellipsométriques pour différents angles d’incidence 8 et
azimuts ¢, nous avons testé plusieurs procédures pour extraire les indices complexes d’un
substrat anisotrope. La conclusion de ces tests d’inversion numérique se résume en deux

points :

e si l'angle azimutal ¢ est différent de 0° et de 90°, alors nous pouvons déterminer les
indices de réfraction complexes d’un substrat uniaxe en effectuant les mesures unique-
ment & un seul angle d’'incidence et en tournant I’échantillon autour de la normale a

sa surface,

e si Pazimut ¢ est égale & 0° ou 90°, les mesures doivent étre effectudes au moins & deux

angles d’'incidence.

Le détail de ces méthodes est expliqué dans la partie d’exploitation des mesures (cha-

pitres 4 et 5).
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Figure 3.7: Parametres ellipsométriques calculés pour un cristal uniaxe pour les azimuts
(¢ = 0,30° 50° et 90°) en fonction de I'angle d’incidence 3 A — 0,49pm avec N, = 2,724 —

10,454 et N, = 2,523 — 10, 375. L’indice du milieu ambiant est n=1.
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Figure 3.8: Parameétres ellipsométriques généralisés calculés pour un cristal uniaxe en fonc-
tion de 'azimut ¢ a A = 0,49um
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3.9 Meéthodes de calcul numérique

L’exploitation des mesures ellipsométriques consiste & remonter aux caractéristiques
d’un échantillon en ajustant les parametres d'un modéle théorique jusqu’a minimiser, voir
annuler Iécart entre les points de mesure et les points simulés.

Généralement deux algorithmes de minimalisation sont utilisés, soit l'algorithme de
régression non linéaire, soit I’algorithme d’inversion point par point. Le premier permet
d’exploiter les mesures ellipsométriques dans leur ensemble. Lorsque les quantités mesurées
sont les grandeurs tan ¥ et cos A, la fonction préconisée pour ce type de probléeme est 2

(appelée parfois critére de qualité) définie par :

1 &
= — > ([tan ¥§ — tan WE]? + [cos AY — cos ASP), (3.32)

2n—m—15

ou n est le nombre de mesures et m le nombre de paramétres. Les indices e et ¢ indiquent

respectivement les valeurs expérimentales et théoriques de la i™ mesure.

Le second algorithme permet I'exploitation des spectres ellipsométriques en chaque point de

mesure. [l consiste & rechercher pour chaque longueur d’onde de mesure A;, les inconnus an-

nulant P'écart entre les valeurs théoriques et expérimentales des parametres ellipsométriques.
Généralement les algorithmes de régression et d’inversion point par point sont réalisés

par deux techniques de minimalisation :

e la méthode Simplex [63], qui présente 1'avantage d’avoir la possibilité de paramétrer
I'algorithme (bornes minimum ou maximum des inconnus) et en plus il ne nécessite

pas le calcul des dérivées partielles des paramétres de la fonction & minimiser;

e la méthode de Levenberg-Marquardt [64], converge plus rapidement vers la solution

avec un nombre plus faible d'itérations et elle fournit les ceefficients de corrélation.

Pour ces deux méthodes, il faut imposer des valeurs initiales aux grandeurs inconnues.
Le choix des valeurs initiales est primordial puisque le programme pourra converger ou
non vers les solutions suivant les valeurs initiales proposées. En particulier, l'algorithme
Levenberg-Marquardt peut facilement converger vers un minimum local lorsque le point
de départ est trop éloigné du minimum recherché. Pour montrer I'importance du choix des
valeurs initiales nécessaires pour le démarrage du calcul, nous donnons deux exemples simulés

de calcul du y2.
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Sur la figure (3.9), la somme x? est calculée 3 partir de la différence des spectres
théoriques des parametres ellipsométriques tan ¥ et cos A d’une couche de silice sur du
silicium par rapport & celui d’une couche de 0,5 pm de silice prise comme référence. La,
courbe montre qu'une valeur initiale comprise entre 0,4 et 0,6 um aboutit & la bonne solution;
dans les autres cas, le calcul s’arréte dans un minimum local et donne une solution erronée.
Dans ce type de configuration, il est nécessaire d’avoir de bonnes estimations des quantités

caractéristiques de 1’échantillon étudié.
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Epaisseur du fimde sfice ()

Figure 3.9: Variation de x? en fonction de I’épaisseur de silice.
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Sur la figure (3.10), une seule position du minimum a été trouvée et donne les valeurs
recherchées. La somme x? de cette figure est calculée & partir de la différence des spectres
théoriques des coefficients de Fourier d’un substrat uniaxe transparent en faisant varier les
indices ordinaire n, et extraordinaire n, par rapport & celui dont les indices n, = 2,73 et
ne = 2,53 sont pris comme référence. Dans ce cas, les algorithmes d’inversion sont peu
sensibles aux valeurs initiales, il suffit de fixer les limites des valeurs indices entre 1 et 5. Il se
peut qu’il existe un minimum local au dela de la valeur maximale 5 fixée pour n, et Ie, Mais
l'algorithme converge vers le vrai minimum recherché si les bornes minimums des inconnus

n, et n, sont fixés & 1.

Figure 3.10: Variation de x? en fonction des indices ordinaire et extraordinaire d’'un substrat
anisotrope.

En résumé, les valeurs de départ nécessaires pour initialiser les parameétres recherchés
sont critiques pour assurer une bonne convergence de ’algorithme itératif de minimisation.
I1 est donc utile d’avoir une connaissance qualitative des caractéristiques de ’échantillon.

D’une maniere générale, plus I'information expérimentale est riche plus le risque de

converger vers un minimum local est réduit.
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3.10 Présentation de I’ellipsomeétre a polariseur tour-
nant a trois éléments

3.10.1 Introduction

L’ellipsometre spectroscopique & polariseur tournant a trois éléments [65, 66] a été
réalisé a partir d’éléments fournis par la société SOPRA (deux moteurs pas & pas, le mono-
chromateur, I’électronique de commande des moteurs et de comptage ainsi que le programme
de gestion de ces éléments, écrit en Visual Basic).

L’ellipsometre (PRPSE) permet de réaliser des spectres ellipsométriques en éliminant
les perturbations des mesures diies a la polarisation résiduelle de la source.

Cependant, le temps d’acquisition d'un spectre (généralement quelques minutes) ne

permet pas des suivis de phénomenes surfaciques & évolution rapide.

3.10.2 Description du montage PRPSE

Le schéma de principe de PRPSE est indiqué sur la figure (3.11). La source lumineuse
est une lampe & arc Xénon haute pression de 75 W (de faible puissance mais de tres forte
luminance), & polarisation résiduelle trés faible. Elle émet dans tout le spectre visible, du
proche ultraviolet au proche infrarouge (de 0,3pm & 1pm) [67]. Pour aligner parfaitement
les différents éléments optiques du montage, on substitue au laser He-Ne la lampe Xénon &
l'aide d’un jeu de miroirs.

Un faisceau parallele est créé a l'aide d’un achromat en silice et de diaphragmes. Leur
diametre et leur espacement conditionnent la divergence du faisceau. Nous utilisons des
diaphragmes de 1,5 mm de diameétre, la divergence du faisceau est réduit a 0,028 degré. Le

rayon traverse un premier polariseur fixe. La précision de positionnement du polariseur est

de 0,01 degré. Le but de ce polariseur est d’imposer une polarisation linéaire au faisceau
incident et ainsi d’éliminer 'influence de toute polarisation résiduelle de la source.

Le faisceau est ensuite modulé par un polariseur tournant monté sur une platine dotée

d’un moteur pas a pas tournant avec une vitesse de rotation de 10 tours/seconde.

Le rayon se réfléchit ensuite sur _’échantillon placé verticalement sur un goniomeétre.
Puis il traverse un analyseur monté sur une platine munie d’'un moteur pas & pas. Les deux
polariseurs et 'analyseur sont de types ” Glazebrook”. Le positionnement et le contréle du

polariseur tournant et de I’analyseur sont commandés par ordinateur.
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Figure 3.11: Schéma du montage de l'ellipsometre spectroscopique (PRPSE)

A la sortie de Vanalyseur, le faisceau est réfléchi et focalisé sur une fibre optique. Elle

amene le faisceau jusqu’au systéme de détection. Afin de centrer le rayon sur 'entrée de la
fibre optique, deux systémes sont possibles : utiliser soit un achromat de courte focale soit un
miroir concave. Nous avons utilisé ce dernier pour pouvoir effectuer des mesures au dessous

de la longueur d’onde 400 nm.

Le systeme de détection comprend un double monochromateur [67], composé d'un ré-
sean et d'un prisme, couplé & un photomultiplicateur [68] et d’une baie contenant I’électro-
nique de comptage et de commande des différents moteurs. Le principe du monochromateur

est indiqué sur la figure (3.12). Le photomultiplicateur, utilisé comme compteur de photons,

fonctionne de l'ultraviolet jusqu’au proche infrarouge (0,250pm & 0,900xm). Ces photons
sont sources d'impulsions électriques qui sont comptabilisées dans huit compteurs et cela par

demi-tour. Chaque compteur est donc incrémenté pendant un seizieme de tour du polariseur
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Figure 3.12: Principe d’'un double monochromateur réseau prisme.

tournant. Les sommes recueillies dans chaque compteur permettent d’aboutir aux coefficients
de Fourier grace & une transformation de Hadamard (voir annexe A).

Nous disposons également d'un détecteur infrarouge (photodiode InGaAs; 0,8 & 1,7
pm) monté & la sortie du monochromateur. Il est possible de sélectionner I'un ou l'autre des
détecteurs afin d’étendre la plage de travail. Dans cet ob jectif, les polariseurs utilisés sont de
type Glazbrook [27] en calcite , possédant Iavantage d’absorber peu de lumiére et de polariser
parfaitement dans un domaine spectral étendu (0,22pm & 1,5pm). Le monochromateur et

I'électronique de mesure et de commande sont pilotés par l'ordinateur.

3.11 Expression du flux lumineux
3.11.1 Introduction

L’ellipsométrie photométrique & élément tournant détermine les angles ellipsométriques
a partir du flux lumineux détecté. Il existe deux formalismes mathématiques pour calculer
les intensités lumineuses : celui de Jones et celui de Stokes-Mueller.

Le calcul a partir des matrices de Jones donne I'amplitude du champ et il faut multiplier
par le complexe conjugué pour obtenir le flux. Si le calcul & partir des matrices de Jones
permet de connaitre la phase absolue du vecteur champ électrique, il n’est par contre plus

possible de traiter la lumiére partiellement polarisée ou de tenir compte dans les calculs d’une



|

3.11. Expression du flux lumineux

73

éventuelle dépolarisation introduite par le systéeme lui-méme.

Les matrices de Mueller permettent de réaliser directement le calcul des flux d’une
lumiere totalement ou partiellement polarisée.

Dans le cas d’un milieu isotrope ou anisotrope possédant une matrice de réflexion
diagonale, nous avons calculé le flux lumineux regu par le détecteur par la méthode de
Stokes-Mueller. Pour un milieu anisotrope avec la matrice de réflexion non diagonale, le

calcul du flux lumineux a été développé par le formalisme de Jones (voir chapitre )

3.11.2 Echantillon isotrope ou anisotrope avec la matrice de ré-
flexion diagonale

—
Le vecteur de Stokes S s de la lumiére recue par le détecteur s’obtient en multipliant

—
le vecteur de Stokes incident S ; par Pensemble des matrices de Mueller des éléments cons-

tituants Pellipsomeétre (les éléments optiques sont supposés parfaits) :
Sy = {R“I(A)MAR(A)} M, {R‘I(Pt)MptR(Pt)} {R7'(P)MpR(P } S (3.33)

R(8) est la matrice de rotation d’angle 3. Ma, M, Mp, et Mp sont respectivement les
matrices de Mueller de I'analyseur, de 1’échantillon, du polariseur tournant et du polariseur
fixe. A, P, et P sont les angles que font les axes de transmission respectifs avec ’axe Oz du
repere de référence, et sont comptés positivement dans le sens trigonométrique par rapport
au plan d’incidence en regardant dans le faisceau (les conventions utilisées dans I’ensemble
de ce mémoire sont celles proposées par Mueller, au congres de NEBRASKA, complétées par

celles de Hauge, Mueller, et Smith [69, 70].

— —
Le flux est égal & la composante S du vecteur de Stokes S 7. 1l est obtenu en mul-
tipliant S¢, a gauche, par le vecteur ligne (1,0,0,0). Lorsque la lumiére incidente n’est pas

polarisée S; est de la forme (1,0,0,0). A la sortie de Ianalyseur ,?f s’écrira donc :

S; = {MAR(A)}Mg{ R (Pt)Mp,R(Pt)}{R"(P)Mp} 5., (3.34)

avec

i = {1o,0,0,0} , (3.35)

représente le vecteur de Stockes de la lumiere incidente.
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Le deuxieme polariseur, tourne & la vitesse angulaire Q = 2r f, et le flux transmis

: : Ao B L 21 p - i
devient une fonction périodique de période O On peut le décomposer en série de Fourier

I(t) = Iy {ag + Z(am cos nfdt + anssinnQt |, (3.36)

n=1
dans notre cas, n = 2,4 (harmonique 2 et harmonique 4) si aucune non-linéarité est intro-

duite par le détecteur (voir par exemple [71]).

Le flux arrivant sur le détecteur est le premier élément du vecteur de Stockes donné

par l'expression (3.34) :

I = Io(ao + agccos 2Py + agssin 2Py + as4e cos4P; + agssindPy), (3.37)

ou Ipag est le flux moyen de la lumiére incidente et P, = Qt est 'azimut de I'axe de trans-
mission du polariseur tournant au temps t par rapport au plan d’incidence. Les coefficients

- ~ 12+ 4 ,1 2 —_—
de Fourier ag, ag., ass, ase et ass peuvent étre considérés comme les éléments d’un vecteur @

donné par :

@ = | ag (3.38)

E—
Par identification avec I'expression (3.34) du vecteur de Stokes Sy on obtient les coef-

ficients de Fourier suivant :

1
ay = 5(2 +cos2P cos2 A —cos2P cos2V¥

~2cos2A cos2W 4 cosA sin2 P sin2 A sin2 V) (3.39)
age = c0s2P +cos2A—cos2W¥ —cos2P cos2 A cos2¥ (3.40)
ags = sSin2P —cos2 A cos2V sin2P +cosA sin2 A sin2 ¥ (3.41)

1
Q4 = E(COSZP cos2A —cos2P cos2 W
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—cosA sin2 P sin2 A sin2 V) (3.42)
1

sy = §(COS2A sin2P — cos2V¥ sin2 P
+cos2P cosA sin2 A sin2 ) . (3.43)

Les coefficients de la série de Fourier tiennent compte du gain total G de la chaine de
mesure, comprenant non seulement la source (par le terme Iy) mais aussi le détecteur et les
circuits électroniques associés. La quantité réellement mesurée a la sortie du détecteur suivi

de son électronique de comptage est de la forme :

Imes = g + 0o 08 2Py + o5 SIn 2Py + e cOS 4P, + g sin 2P, (3.44)

avec ay =G.ay et k=0,2¢,2s,4c,4s.

Dans la formule 3.44, on considere implicitement que l'origine des temps (t=0) est
I'instant ou 'axe de transmission du polariseur tournant passe par le plan d’incidence. Pra-
tiquement on mesure les composantes h; par rapport & un instant origine différent (t’=0),
imposé par le montage mécanique de 1’élément tournant, et qui correspond au début de
l'opération de comptage. Le début du cycle de comptage est effectivement synchrone avec le

"top zéro” du codeur angulaire du polariseur tournant. On aura ainsi :

I(t) = ho 4 hoccos 20" + hog sin 20t + hy, cos 4’ + hy, sin 4Ot/ (3.45)

A l'instant t'=0, I'axe de transmission occupe une position caractérisée par 'angle Py
de cet axe par rapport au plan d’incidence, déterminé lors du calibrage de 1'appareillage. Si

on pose

P = Qi (3.46)
P = o (3.47)
Py = Ot (3.48)

alors P! = P — Py en grandeur et en signe et 'expression (3.45) devient

[(t) = ho-l— h,Qc Ccos 2(P — Po) +h25 sin 2(P - Po) +h4c Ccos 4(P - Po) +h4s SII14(P —Po) (349)
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En développant cette expression et en identifiant avec I'expression (5.11), on obtient

Qg
G2
Qog
Qgc

Q45

et en résolvant le systeme

ho

hoecos 2Py — hogsin2 P
hoesin 2Py + hos cos 2P,
h4ccos4 Py — hy,sin4 Py
haesin 4Py + hgs cos4 Py

Qo

Q. c08 2Py + aogsin 2P,
—ag. sin 2Py + ags cos 2P
0ye oS 4Py 4 oy 5in 4 Py

—@qesind Py + ays cos 4Py

(3.50
(3.51
(3.52

(3.53
(3.54)

(3.55)
(3.56)
(3.57
(3.58

(3.59

Les coefficients h; sont calculés par la méthode de Hadamard (voir annexe A).

Le calcul du flux dans le cas général avec la matrice de Jones de réflexion R non diago-

nale est développé dans le chapitre 5 ou nous traitons l'extension de PRPSE a l'ellipsométrie

généralisée

3.11.3 Calcul des angles ellipsométriques

La mesure des parametres oo, «a,, 4. €t ayg permet donc de remonter a cosA et

tan ¥ sans connaitre la valeur absolue du flux, c’est 14 un avantage certain de 'ellipsométrie
) P

par rapport a d’autres techniques comme la réflectivité.

L’inversion analytique des équations (3.39) & (3.43) conduit aux grandeurs cos A et

tan W.

Ona:

sgn(A)tan A[B1 + 2(1 — 2 cos 2P)B,)"/?

tan¥ =

[By — 2(1 + 2 cos 2P) By)'/?
Q45 C0S2P — oy sin 2P

cos A

[B? — 4(1 — 2 cos 2P)2B3|1/2’

(3.60)

(3.61)
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avec
B, = 204+ ao.c082P + cggsin 2P,
By = 0y4,c082P + ayssin2P.
Le fait de mesurer cos A et non A présente deux inconvénients :
e A n'est connu qu’a 7w pres

e la mesure précise de A pour certains échantillons pour lesquels cos A est trés proche
de *1 est délicate puisque ’expression de la différentielle

_ —d(cosA)
~ sinA

dA (3.62)

prédit une erreur importante.

3.12 Calibrage de I’ellipsometre

La procédure du calibrage permet de positionner trés précisément 1’ensemble des élé-
ments optiques par rapport a un plan de référence. Lorsque le montage inclut un échantillon
c’est le plan d’incidence qui est choisi comme référence.

En fin de calibrage, les axes de transmission de ’analyseur, du polariseur tournant
et, du polariseur fixe doivent étre dans le plan d’incidence, et 'angle Py qui caractérise la
position de I'axe privilégié du polariseur tournant en début de comptage (c’est le ”top zéro”),
par rapport au plan d’incidence doit étre déterminé.

Cette opération est a effectuer avant toute mesure ou série de mesures. Elle est primor-
diale car elle influe directement sur la précision d’une mesure. Effectivement les erreurs d’azi-
mut se répercutent sur les coefficients de Fourier ainsi que sur les angles ellipsométriques ¥

et A sous forme d’erreurs systématiques.

Une procédure spécifique a l'ellipsometre a polariseur tournant a trois éléments a été
mise au point au laboratoire, plus complexe que celle utilisée dans le cas du montage a
polariseur tournant & deux éléments [68].

Nous utilisons la méthode de calibrage par le module, qui consiste a définir une fonction
(en utilisant les modules des harmoniques deux et quatre), appelée "résiduelle”, qui présente
un extremum lorsque 'azimut de ’élément optique étudié, se trouve exactement dans le plan

d’incidence.
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3.13 Erreurs systématiques

On distinque deux types d’erreurs systématiques : les erreurs d’ellipticité y et les erreurs
d’azimut.

Les erreurs d’ellipticité proviennent des imperfections des éléments optiques. En effet,
le faisceau lumineux est faiblement polarisé elliptiquement en traversant un élément opti-

quement actif. De ce fait, il faut tenir compte dans la matrice perturbation.

Les erreurs d’azimut sont essentiellement provoquées par un mauvais étalonnage. Les
éléments optiques imparfaits perturbent la localisation du plan d’incidence. Pour une locali-
sation incorrecte de ce plan, on aura une détermination incorrecte de azimut des éléments
optiques.

L’effet de chacune des causes d’erreur est étudié individuellement. I’erreur globale
commise sur les angles ellipsométriques est obtenue en additionnant algébriquement les effets
des différentes causes d’erreur.

Les différentes erreurs systématiques peuvent étre explicitées analytiquement en calcu-
lant pour chacune des causes d’erreur considérée les matrices perturbation de chaque élément
optique. Les expressions analytiques des erreurs systématiques sont détaillés dans les réfé-
rences ({68, 72]). Dans le tableau 3.1, nous donnons les erreurs systématiques sur tan ¥ et

cos A dans le cas particulier : A=+45° et P=0°.

3.13.1 La mesure double-zone

Une mesure double-zone est un moyen de corriger au premier ordre les erreurs systéma-
tiques. Elle consiste a déterminer la grandeur recherchée en prenant la moyenne arithmétique
de deux mesures effectuées dans des conditions particulieres. Elle sera utilisée systématique-
ment lors de l'acquisition de spectres ellipsométriques pour des échantillons isotropes et
anisotropes avec la matrice de Jones diagonale. Dans ces cas, les mesures sont effectuées a
deux positions symétriques de l’analyseur, par rapport au plan d’incidence : A = £45°, avec
le polariseur positionné a P = 0°.

D’apres le tableau 3.1, les moyennes s’annulent puisque les erreurs systématiques liées
aux imperfections des polariseurs et aux erreurs de positionnement des polariseurs sont anti-

symétriques par rapport a 'angle A de 'analyseur.
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5tan\Il_ § cos A

§A —2sgn A tan ¥ 0

0P | 2sgn A cos A(cos2¥ ~ 1)/(1 + cos2¥) || 2sgn A csc2¥(— cos® A — cos 20 sin® A)

6Py | 2sgn A cos A(2 — cos2W) /(1 4 cos2¥) || 2sgn A csc2¥(cos? A + 2 cos 2¥ sin? A)

YA 0 —2sgn Asin A
P 0 0
vp, 2sgn A sin A cos 2¥ /(1 + cos 2W) —sgn A sin 2A csc 2¥

Tableau 3.1: Erreurs systématiques sur tan ¥ et cos A dans le cas d'un ellipsometre &
polariseur tournant & trois éléments. Cas particulier : A= +45° et P = (°

3.14 Conclusion du troisiéme chapitre

Apres avoir rappelé quelques notions sur la polarisation de la lumiere et les représenta-
tions matricielles de 1’état de polarisation, nous avons présenté les différents types d’ellipso-

metres, les avantages et les inconvénients de chaque montage.

Nous avons ensuite donné le principe de ’ellipsométrie conventionnelle et la définition
de l'ellipsométrie généralisée. Quelques exemples de calcul des angles ellipsométriques pour
un substrat anisotrope uniaxe ont été présentés et montrent l'importance du choix de langle
d’incidence et l'angle azimutal permettant d’obtenir des spectres ellipsométriques avec le

maximum de sensibilité.

Nous avons aussi décrit les différentes méthodes d’exploitation des spectres ellipsomsé-
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triques (inversion point par point, régression) permettant de remonter aux caractéristiques
du systeme étudié. Ces algorithmes nécessitent des valeurs initiales pour le démarrage du
calcul et pour initialiser les parametres variables. La bonne convergence des algorithmes de

minimisation dépendent des valeurs initiales.

Enfin, nous avons présenté en détail le principe de fonctionnement de I'ellipsomeétre
a polariseur tournant & trois élements, PRPSE. La méthode de mesure conventionnelle des
angles ellipsométriques a été décrite. Nous avons également mentionné I’intérét de la mesure
double-zone. cette méthode permet d’annuler au premier ordre les erreurs systématiques

pour la configuration standard du PRPSE (matrice de de réflexion de Jones diagonale).
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Chapitre 4

Etude des propriétés optiques de la
variété rouge de Hgl,

4.1 Introduction

Au cours des derniéres années, la détection des rayonnements nucléaires par des dispo-

sitifs semi-conducteurs a connu un essor considérable.

De nombreux travaux ont été entrepris pour mettre au point des compteurs de grande
efficacité et de bonne résolution en énergie & température ambiante. Parmi les matériaux
utilisables, I'iodure mercurique posséde une efficacité de détection par effet photoélectrique

importante [73].

L’iodure mercurique est un matériau anisotrope connu surtout dans l'industrie. En
raison d’un grand numéro atomique de ces atomes constitutifs (Z=80 pour Hg et Z=53 pour
I), Hgls a une puissance d’arrét élevée pour les photons. Sa large bande interdite permet des

opérations a température ambiante sans générer de bruits thermiques excessifs.

Ceci fait de Hgly un excellent détecteur des rayons X et v [74]. L’emploi & température
ambiante rend les détecteurs fabriqués & partir de Hgls, intéressants dans de nombreuses
applications (réacteurs nucléaires, chimie analytique, la médecine, instrumentation spatiale
..) [75, 74].

Il existe trois variétés cristallographiques de Hgl, : o rouge, g jaune et v orange. Nous
n’examinerons que la variété a rouge. Notons enfin que la variété o est stable en dessous

de 127°C, température de transition vers la variété jaune g orthorhombique de Hgl,. Cette
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variété o présente également 1'avantage de donner des cristaux dichroiques faciles & orienter
[19].

Tous les échantillons que nous avons utilisé ont été préparés au laboratoire PHASE
(Laboratoire de Physique et Applications des Semi-conducteurs), au centre de recherches

nucléaires de Strasbourg.

4.2 Préparation des monocristaux

Dans ce paragraphe, nous donnons un apercu sur la méthode de préparation des mono-
cristaux a-Hgls.

En général trois étapes sont nécessaires : synthése du matériau, purification et crois-
sarice.

Quoique le mercure et 'iode se combinent facilement par simple mélange, on prépare
habituellement I'iodure mercurique par double décomposition entre des solutions de chlorure
mercurique (HgCly) et d’iodure de potassium (KI). A Iissue de cette premiére étape, une
poudre de Hglo est obtenue. Elle est ensuite purifiée. La méthode de purification la plus
courante est la sublimation répétée (au minimum trois fois) [78].

Pour la troisieme étape, trois méthodes sont envisageables : la croissance en solution
[79, 19], sur un gel [80] ou en phase vapeur [81].

Parmi les méthodes de croissance en phase vapeur, celle de Poscillation de la tempé-
rature {82] permet la croissance couche par couche de gros monocristaux (20 cm?®) de 100 &

500 grammes en quelques mois.

4.3 Structure cristalline de la variété o-Hgl,

L’iodure mercurique rouge Hgls est un semi-conducteur de structure lamellaire, son
groupe spacial est D}j [77]. La variété a-Hglo, cristallise dans la structure tétragonale. La
maille est constituée & partir de deux atomes de Hg et de quatre atomes de I (voir figure
4.1). Elle est caractérisée par les paramétres a = 4,361 A et ¢ = 12,450 A [83].

Le cristal est formé de couches paralléles et alternées d’atomes de mercure et d’atomes
d’iode. Pour les liaisons, deux types au moins sont possibles : les liaisons fortes & caractere
covalent entre les atomes de mercure et de d’iode et les liaisons de Van der Waals entre les

atomes d’iode des différentes couches [84]. Ces liaisons sont faibles expliquant ainsi la facilité
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du clivage suivant les plans (001). La distance Hg-Hg entre les plans est 6,95 A, la

Figure 4.1: La maille primitive de Hgl, [88].

distance interatomique est de I'ordre de 2,78 A et la distance minimale entre deux iodes
est de 4,14 A [86]. Une telle distance intercouche facilite la pollution du matériau par les

impuretés qui diminuent 'aptitude au clivage et provoquent des dislocations dans la structure

tétragonale [85].

4.4 Structure de bande de Hgl,

La connaissance imparfaite de la structure de bande de Hgls, a rendu les mesures
expérimentales des propriétés optiques de Hgl, difficiles & interpréter.

La premiere structure de bande de Hgly a été donnée par Yee et coll {87]. Malheureu-
sement, la structure du cristal utilisée dans leur calcul est incorrecte. De plus ce calcul ne
tient pas compte de I'interaction spin orbite (calcul non relativiste).

Récemment, les propriétés électriques et optiques de Hgl, ont fait 1'objet de plusieurs

études théoriques [88, 89, 90, 91}. En utilisant ’approximation de la densité locale, Turner et
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Harmon [88], présentent le résultat d’un calcul relativiste. La strucure de bande obtenue est
correcte, cependant, le gap optique est fajble (0,52 eV), cela est die & cette approximation.

En 1992, Chang et coll [89] ont donné la structure de bande de Hgly, en utilisant le
modele du pseudopotentiel empirique non local et en tenant compte de 'interaction spin
orbite (voir figure 4.2). Nous présentons dans ce paragraphe le détail de la structure de
bande de Hgly calculée & partir du modale de Chang et James.

La structure de bande de Hgly, est composée de niveaux d’énergies doublement dégénérés
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Figure 4.2: La structure de bande de Hglo avec interaction spin orbite.

et non dégénérés. Sur la figure (4.2), on distingue quatre niveaux doublement dégénérés avec
‘des énergies comprises entre -2 et 0 eV correspondant aux états non liés de Iiode I 5p; et |
5Py.

Les deux niveaux non dégénérés proches de -1,5 et -2,5 eV correspondent aux états non
liés I 5p,.

Les deux orbites restantes, [ 9P, réagissent avec les deux orbites Hg 6s pour former
deux états liés aux énergies comprises entre -4,5 et -3 eV et deux états anti-liés aux énergies

comprises entre 2,3 et 3,5 eV. Les niveaux I 5s sont proches de -11 eV (non illustrés sur la
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figure). Les niveaux Hg 6p et I 5d se répartissent de 3,5 & 10 eV, parmi lesquels les niveaux
doublement dégénérés peuvent étre identifiés comme les états Hg p, et Hg py.

Les niveaux Hg 5d qui se trouvent entre les états liés I 5s et Hg 6s-I Sp. sont considérés
comme des niveaux essentiels dans le modéle de Chang et James. Dans ce modéle le gap
optique est égal a 2,37 eV.

Les figures (4.3) et (4.4) représentent respectivement la zone de Brillouin de Hgl; et sa
structure de bande au voisinage du centre de la zone.

A gauche, le vecteur d’onde —I? est parallele a la direction [110] et a droite, il est
parallele & la direction [001].

On trouve que la bande de conduction possédant des énergies positives est presque

isotrope tandis que la bande de valence possédant des énergies négatives est plutét anisotrope

(89].

£ *Ig

Figure 4.3: La zone de Brillouin de Hgl,.
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Figure 4.4: La structure de bande de Hgl, prés du centre de la zone [89].

4.5 Propriétés semiconductrices de o-Hgl,

Les performances des détecteurs fabriqués 4 base de 'iodure mercurique sont lies &
ses propriétés semiconductrices.

En géneral, les dispositifs de détection dépendent d’un certain nombre de parametres
tels que : le numéro atomique, la densité du matériau, la largeur de la bande interdite, la
mobilité et de la durée de vie des porteurs. Ces paramétres sont essentiels pour comprendre
le temps de réponse et la qualité d’un détecteur.

Un matériau est d’autant plus performant en tant que détecteur que la largeur de la
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bande interdite (Ey), la mobilité (1) et de la durée de vie des porteurs (1) sont élevées.

Mobilité

La mobilité des électrons et des trous décroit lorsque la température augmente.
La mobilité dépend aussi de 'orientation cristallographique. La mobilité des électrons dans la
direction parallele a I’axe optique est toujours supérieure & celle des électrons dans la direction
perpendiculaire. A température ambiante, la mobilité des électrons dans la direction parallele
a l'axe optique est égale & : 100 cm®V tsec™! [92, 93|, et dans la direction perpendiculaire

elle est égale & : 65 cm?V~lsec™! [94].

Largeur de la bande interdite

Plusieurs méthodes, sous différentes conditions, ont été utilisées pour mesurer la largeur
de la bande interdite.

Sur le tableau 4.1, nous avons présenté les valeurs de E; figurant dans la littérature.

Référence || [95] | [96] | [97] | [20]

Er(eV) | 21112372369 | 2397

Tableau 4.1: Largeur de la bande interdite de Hgl,

La différence existant entre les différentes valeurs de E; peut étre attribuée en partie
aux différentes techniques de mesure utilisées et également & la variation de la pureté et de

la qualité des cristaux.

4.6 Propriétés physico-chimiques de Hgl,

La plupart des propriétés chimiques de Hgly sont comparables & celles du chlorure
mercurique HgCly et du bromure mercurique HgBry [86].

L’iodure mercurique est trés peu soluble dans 'eau. Sa solubilité est inférieure & 0,01
g/100ml. Le cristal Hgly est beaucoup plus soluble dans de nombreux solvants organiques,

tels que : méthanol (2,5 g/100g de CH3OH), éthanol (1,754 g/100g de CoH;OH), ete. La
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solubilité reste, assez faible dans ’ensemble [86]. Cependant, il se dissout facilement dans
des solutions aqueuses d’acide iodhydrique ou d’iodures métalliques telles que l'iodure de
potassium (KI) utilisé pour le traitement de surface de Hgly (voir paragraphe 4.8).

La faible solubilité dans les corps gras d’origine animale ou végétale permet son emploi

dans certaines pommades vétérinaires [86].

L’iodure mercurique est un composé relativement peu stable a l'air, méme & tempéra-
ture ambiante. La surface des cristaux de Hgls subit des altérations chimiques de la part des
composés soufrés [86].

Au cours du temps, il peut en résulter des modifications des propriétés physiques telles
que les propriétés optiques, électriques, photoélectriques, etc.

I1 faut noter que les surfaces des cristaux obtenues par sciage ne sont ni parfaitement
planes ni chimiquement parfaites d’oti la nécessité de les améliorer en procédant a des polis-
sages chimiques ou (et) mécaniques (voir les paragraphe suivantes).

L'un des procédés utilisé & cet effet, consiste & traiter la surface avec une solution
diluée d’iodure de potassiom (KI). La plupart des travaux ont été effectués sur des solutions
contenant Hgly et KI, mais il n'y a pas de doute que les phénoménes sont comparables dans
les solutions d’autres iodures métalliques.

Il a été reconnu que le traitement de la surface de Hgl, par le KI, a pour conséquence, la
formation d’anions iodomercurates [Hglotr)™ (n < 2) par fixation d’ions I~ sur la molécule
Hgls. 11 en résulte que les seuls complexes possibles sont [Hgls,3Ho0]*~ et [Hgls,H,0]~ [86].

La nature du complexe dépend du rapport R de la concentration moléculaire & celle de

I'iodure de potassium [98].

Si R < % l'ion [Hgly]?~ prédomine.
Si R > 1 l'ion [Hgls]™ prédomine.

Si % < R < 1 on obtient un mélange de ces deux ions.

A Détat cristallisé, 1'étude faite par Pernot [99) montre que dans I'intervalle de tempé-
rature 0 a 80° une seule combinaison cristallise, & savoir ’aquotriiodomercurate de potassium

KHgls.H,O.
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4.7 Caractérisation de Hgl, par ellipsométrie spec-
troscopique conventionnelle

4.7.1 Introduction

Pour analyser la surface d’'un milieu anisotrope uniaxe, il faut d’abord localiser ’axe
optique par rapport a la surface du cristal. En général, I'orientation d’un matériau anisotrope
est primordiale pour les mesures ellipsométriques. La détermination de I’axe optique se réalise
par plusieurs méthodes telles que la technique de diffraction des rayons X ou au microscope
polarisant.

Les mesures ellipsométriques sur des matériaux anisotropes nécessitent des réglages
fins de maniere a éviter des erreurs de mise au point. De ce fait, notre travail a nécessité des

tests concernant la fiabilité et la reproductibilité des mesures.

Au préalable, nous avons essayé d’apporter des éléments de réponse aux questions

suivantes :

e est-il possible de déterminer les deux indices de réfraction complexes ordinaire et ex-

traordinaire d’un substrat uniaxe par ellipsométrie conventionnelle?

e quelles sont les orientations de 1’axe optique souhaitables pour extraire les valeurs

correctes des constantes optiques?

Selon la nature diagonale ou non diagonale de la matrice de Jones de I’échantillon,
il v a lieu de distinguer l'ellipsométrie conventionnelle avec laquelle nous allons étudier les
caractéristiques optiques de Hgl, dans la suite de ce chapitre, de l'ellipsométrie généralisée
qui fera ’objet du dernier chapitre. Nous avons étudié les caractéristiques optiques de Hgls
par les deux techniques.

D’un point de vue pratique, le substrat Hgly (dans le cas ol I’'axe optique est parallele
a la surface) nous a posé de gros problémes de positionnement sur le ”porte-échantillon”.
L’adaptation au montage optique du porte-échantillon a été réalisée de maniere a définir la
position de 1’axe optique par rapport au plan d’incidence.

Du fait de la faible réflexion de la lumiére sur la surface de ce cristal (Hgls), le calibrage

de l'ellipsometre a polariseur tournant est tres délicat.
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g

Dans cette étude, nous montrons qu’il est possible de mesurer par ellipsométrie con-
ventionnelle les indices complexes ordinaire et extraordinaire d’un milieu anisotrope uniaxe.
Cependant, comme nous allons le voir, les mesures effectuées par variation de 'angle d’in-
cidence sur des cristaux dont I’axe optique est perpendiculaire & la surface ne permettent
pas de résoudre le probléme de P’anisotropie dans ces milieux. Dans ce cas, l'inversion des

équations ellipsométriques conduit & un systéme mal conditionné (4l conditioned).

4.7.2 Axe optique de Hgl, perpendiculaire & la surface

Nous avons vu que la matrice de réflexion de Jones est diagonale pour un substrat
uniaxe avec 'axe optique normal  la surface. Nous pouvons alors appliquer 1’ellipsométrie
conventionnelle et ainsi mesurer les parameétres ellipsométriques tan ¥ et cos A. Ici, les coef-
ficients de réflexion ne dépendent que de 'angle d’incidence (voir équations 2.63 and 2.64).
Nous avons essayé d’inverser les équations ellipsométriques en réalisant des mesures spectro-

scopiques & plusieurs angles d’incidence.

Les surfaces perpendiculaires 4 1'axe optique sont faciles polir, la solution envisa-
gée pour limiter les effets de la formation d’une couche consiste & cliver les échantillons
juste avant de les placer sur le porte-échantillon de l'ellipsométre. Par contre, Les surfaces
contenant l'axe optique nécessitent d’élaborer une procédure de polissage adéquate (voir pa-

ragraphe 4.7.3).

Sur la figure 4.5 sont présentés les réponses ellipsométriques de Hgl, en fonction de la
longueur d’onde et de 'angle d’incidence. Ces courbes mettent bien en évidence Pexistence
d'un bord d’absorption au voisinage de 0,56 pm.

Malheureusement, ’exploitation numérique de ces spectres ne permet pas de déterminer
les constantes optiques de Hgly. Nous ne pouvons pas distinguer les indices ordinaire et
extraordinaire en utilisant les données mesurées pour des échantillons uniaxes avec 1’axe

optique perpendiculaire & la surface.
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Figure 4.5: Spectres expérimentaux de I'échantillon Hgly avec I'axe optique perpendiculaire
a la surface en fonction de la longueur d’onde et de ’angle d’incidence
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Sur la figure (4.6), nous présentons les indices de réfraction et d’absorption obtenus par
une procédure d’inversion point par point (longueur d’onde par longueur d’onde) & partir des
grandeurs tan W et cos A mesurées en double-zone. Un milieu uniaxe absorbant est caractérisé
par quatre indices n,, n., k, et k.. Or la figure (4.6) ne présente que deux courbes. Ces
résultats ne sont pas appropriés a Hgls. Pour certaines longueurs d’ondes, 1'algorithme de
régression a méme convergé vers des valeurs tout a fait erronées (des indices d’absorption
ayant des valeurs négatives). En plus l'indice K est supérieur & 0 dans le domaine spectral

ou Hgl, est transparent.
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Figure 4.6: Indices obtenus pour Hgls avec I’axe optique perpendiculaire a la surface. Les
courbes en traits pleins sont le résultat de la procédure d’ajustement. Ces indices ne repré-
sentent pas ’anisotropie optique de Hglo. A noter qu’il ne s’agit pas non plus de la moyenne
entre les indices ordinaire et extraordinaire.

La solution approximative & ce probleme a été étudié par Aspnes [104] et confirmé par
De Smet [62], montre qu’au premier ordre, I'indice de réfraction apparent d’un cristal uniaxe
avec son axe optique perpendiculaire & la surface ne dépend pas de l'angle d’incidence 6.
L’acquisition des parameétres ellipsométriques en fonction de 8, ne permet pas de remonter

aux propriétés optiques d’un tel matériau.



4.7. Caractérisation de Hgly par ellipsométrie spectroscopique conventionnelle

La méme difficulté a été rencontré par Schubert [40] pour le substrat uniaxe [001] TiOq

(axe optique perpendiculaire a la surface) malgré 1'utilisation de I’ellipsométrie généralisée.

Pour conclure, il est indispensable de disposer d’échantillons dont 1'axe optique n’est
pas normal a la surface pour déterminer les indices complexes ordinaire et extraordinaire

d’'un milieu anisotrope uniaxe par ellipsométrie.

4.7.3 Axe optique de Hgl, parallele a la surface

Préparation des échantillons

L’une des principales difficultés expérimentales, lors de la mesure par ellipsométrie des
indices de Hgl, parallele a I’axe, provient de la préparation des surfaces des échantillons. En
effet, I'ellipsométrie est une technique tres sensible a la présence d’une couche de transition
(oxyde, rugosité, pollution) & la surface d’un échantillon. Une surface non plane peut per-
turber considérablement les mesures d’indices effectuées sur un substrat. Il faut donc s’en
affranchir au maximum.

Chaque échantillon de Hgl, subit un prépolissage mécanique avec le papier Mecaprex
de granulométrie P4000 destiné a aplanir la surface. La finition du polissage est réalisée sur
un tissu de type Lam Plan Cameo Blanc (tissu "satin 1/4” fibre d’acétate). Nous avons
remarqué que cette procédure donne de bons résultats; des surfaces lisses et planes ont été
obtenues. La reproductibilité du procédé de préparation a été testée en répétant plusieurs
fois les mesures. Aucune variation n’a été observée sur les parametres ellipsométriques.

Auparavant, d’autres traitements de surface avaient été testés. Par exemple, nous avions
fait subir & chaque échantillon un prépolissage mécanique avec du papier Mecaprex P2400,
suivi d'un polissage complémentaire sur un tissu avec du méthanol. Des essais ont été ef-
fectués en rincant les échantillons avec HyO et d’autres sans ringage. Mais cette procédure
endommage la surface et les mesures des parametres tan ¥ et cos A ne sont plus représenta-
tives de Hgls.

Généralement, 'un des procédés les plus utilisés pour polir ou nettoyer les échantillons
Hgl, est d’employer une solution diluée d’iodure de potassium (KI). Sieskind et col. [17]
ont prouvé que, le traitement au KI laisse une surface couverte d’une couche contenant de

grandes quantités d’eau; le composé identifié correspond au complexe [KHgls, HoO] [100].
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Pour étudier les proprietés optiques du substrat Hgls, nous avons réalisé des mesures
ellipsométriques pour la premiére fois sans aucun traitement chimique avec le KI. Aupara-

vant, les échantillons subissent la procédure de polissage décrite au début de ce paragraphe.

Conditions expérimentales

Ces premiéres mesures ont été réalisées apres linstallation sur l'ellipsometre PRPSE
d’un porte échantillon rotatif. En fait, la solution que nous avons adoptée pour déterminer
les constantes optiques dans un substrat anisotrope est de faire tourner le cristal autour de
I'axe perpendiculaire & la surface. Cette méthode permet d’effectuer plusieurs mesures pour
différentes positions de I’échantillon. Cependant, la rotation du cristal induit une variation
non négligeable des éléments non diagonaux Ry and R, de la matrice de Jones de réflexion.
Rappelons que l'utilisation de Dellipsométrie conventionnelle nécessite des éléments non
diagonaux nuls.

Néanmoins, nous pouvons toujours travailler dans les conditions de Pellipsométrie con-
ventionnelle si le cristal est orienté parallelement au plan d’incidence ¢ = 0° ou perpendicu-
lairement & ce plan ¢ = 90°. Dans ces deux cas, les coefficients Ry, et Ry, s’annulent (voir
équations 2.100-2.101 et 2.105-2.106). 11 suffit alors de repérer expérimentalement ces deux

configurations.

Alignement de 1’échantillon

A présent, nous allons montrer I'importance de 'alignement de 1’échantillon.

L’axe optique est normal & la surface de clivage de Hgl,. Les cristaux ont été coupés perpen-
diculairement a cette surface (cela permet d’obtenir des surfaces paralleles & P'axe optique).
Ensuite, 'échantillon a étudier est monté sur le porte échantillon de 'ellipsometre. Nous
avons équipé l'ellipsometre d’un porte échantillon rotatif doté de deux vis de réglage fin per-
mettant de positionner soigneusement 1’échantillon afin que sa normale coincide avec Iaxe
de rotation. Le cas ideal & réaliser durant les mesures est representé sur la figure (4.7).

Un mauvais positionnement du cristal peut impliquer une précession de la normale &
I’échantillon autour I'axe de rotation et avec elle une oscillation du plan d'incidence (35, 105].
Cette oscillation induit des erreurs systématiques sur les mesures des coefficients de Fourier
et par conséquent sur les angles ellipsométriques.

Pour éviter cette oscillation du plan d’incidence, nous ajustons I’échantillon en rotation
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Figure 4.7: Normale a I’échantillon confondue avec ’axe de rotation.

continue de maniere & immobiliser 'image du faisceau réfléchi par ’échantillon. La méthode
consiste a régler la position de I’échantillon afin que le faisceau réflechi se confonde avec I'axe
de la lunette autocollimatrice. Ensuite nous déclenchons la rotation du matériau et observons
4 travers l'oculaire de la lunette, 'évolution du spot réflechi au cours de la rotation. Si le
réglage était parfait, la position du spot resterait fixe dans la lunette autocollimatrice. En
pratique on remarque une déviation de la normale & ’échantillon autour de I’axe de rotation,
c’est-a-dire, formation d’une image source tournant autour de ’axe de rotation. Mais, pour
s’en affranchir, il suffit de jouer sur linclinaison de ’échantillon et d’affiner le réglage en

jouant sur les vis de réglage fin.

Pour mettre en évidence la précision de ce réglage et tester la méthode, nous avons
mesuré les coefficients de Fourier pour un substrat de silicium. La mesure s’est effectuée a
I'angle d’incidence 70° pour une longueur d’onde de 632,8 nm. Le silicium étant isotrope,
on ne devrait noter aucune variation au cours de la mesure. Sur la figure 4.8, nous avons
représenté les coefficients de Fourier aq., ags, 04, €t 45 mesurés en fonction de Pangle de

rotation de I’échantillon ¢.
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La sensibilité a la mesure en fonction de I'azimut est de I'ordre de 10~2. Pour se
prononcer sur cette sensibilité, nous la comparons avec la précision que peut atteindre notre
ellipsometre en ligne. Dans le montage en ligne, les éléments de l'ellipsométre sont alignés et
I'échantillon n’est autre que l'air. Le plan d’incidence et la réflexion n’existent plus. Dans ces
conditions, tan ¥ et cos A doivent étre égaux & 1. Ce test constitue un excellent moyen pour
qualifier notre ellipsometre aux mesures de matériaux nécessitant des réglages de précision

comme certains substrats.
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Figure 4.9: Mesure de tan ¥ et cos A-Montage en ligne.
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Nous avons présenté sur la figure 4.9, le spectre en ligne. Les parameétres tan ¥ et cos A
sont bien centrés autour de 1 avec une erreur de 'ordre 1072, Il en resulte que Verreur de
sensibilité a la mesure en fonction de I'azimut est tout a fait acceptable en comparaison avec

la précision que peut atteindre l’ellipsometre en ligne.

Procédures expérimentales et numériques

La réflexion de la lumiere blanche sur Hgly est tres faible, et c¢’est pour cette raison
que nous utilisons tout d’abord un laser vert. Des lors, le faisceau réfléchi est plus intense
et donc il est possible de le repérer convenablement. Ensuite nous substituons au laser la
lampe Xénon a l'aide d’'un jeu de miroirs sans perturber ’angle d’incidence. La procédure
permettant de remonter aux indices complexes ordinaire et extraordinaire n,—ik, et n.—ik.

pour un substrat uniaxe avec ’axe optique parallele & la surface est la suivante [106].

Nous mesurons d’abord les angles ellipsométriques & un certain angle d’incidence (par
exemple ; = 70°) pour la position oli ’axe optique est paralléle au plan d’incidence (¢; = 0).
Une deuxieme mesure est effectuée avec le méme angle d’incidence mais pour une orientation
de I'axe optique a 90° de la position précédente (po = I1/2): Paxe optique est alors perpen-
diculaire au plan d’'incidence. Nous obtenons deux valeurs de tan ¥ : tan U (8; = 70°, ¢; = 0)
et tanW(f; = 70%ps = 90°) et deux valeurs de cos A : cosA(f; = 70%¢p; = 0°) et
cos A(f; = 70°,ps = 90°). Ces mesures sont insuffisantes pour déterminer les quatre in-
dices de réfraction principaux. C’est pourquoi, nous effectuons une mesure a un autre angle
d’incidence (par exemple 0 = 60°) avec les mémes orientations de 1’axe optique du cristal
qu’auparavant. Au total, nous obtenons respectivement quatre valeurs mesurées de tan ¥ et
quatre valeurs de cos A.

Apres quoi les indices optiques s’obtiennent par un calcul numérique. Dans ce but, nous
avons utilisé un algorithme non linéaire basé sur la méthode du Simplex [63], les mesures
ellipsométriques étant exploitées longueur d’onde par longueur d’onde. La fonction définie
pour notre probleme puis minimisée est,

22:22: . [cosAe(d)i,cpj) — cos A%(D;, ¢4)

tan\If 1>§0j) — tan \ch(@i, 90_7)]2
S Ttan ¥ Tcos A

%), (4.1

ou (tan ¢, cos A®) sont les angles ellipsométriques mesurés par PRPSE et (tan U¢, cos A°)

sont les valeurs de ces angles calculées & partir de 'équation (B.2.1) pour ¢, = 0° et (B.2.2)
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pour po = 90°. Enfin, oan ¢ et 0e5a représentent respectivement les écarts quadratiques
moyens de tan W® et cos A®. La détermination expérimentale en chaque point de mesure de
Otan¥ €t Ocosa est difficile. De plus, les incertitudes ne sont pas identiques pour toutes les
mesures. Lorsque cos A s’approche de 1, gyany et 0oosa varient fortement. Clest pourquoi,
avec un ellipsometre a polariseur tournant, il est préférable dans certaines zones spectrales
d’utiliser directement les coeflicients de Fourier ag., ags, cuae €t 45 du signal plutét que tan ¥

et cos A.

Résultats

Le cristal Hglo est transparent dans la moitié du domaine spectral visible, et les va-
leurs de cos A s’approchent de +1. Pour caractériser ce type de matériau, il est impératif
de disposer de mesures de qualité et de choisir avec soin les angles d’incidence. En outre,
pour éviter les réflexions parasites de la face arriére, nous avons été contraint de déposer une

couche de carbone colloidal sur la face arriere du cristal.

Cing spectres ont été mesurés pour cing angles d’incidence compris entre 50° et 70°
avec un pas de 5°. Chacun d’eux comporte 51 points répartis entre 0,3 et 0,8 um. Sur les
figures (4.10-4.11) sont représentés les spectres obtenus pour deux orientations particulieres
de Péchantillon par rapport au plan d’incidence (¢ = 0° : axe optique paralléle au p}an

d’incidence et ¢ = 90° : axe optique normal a ce plan).

Nous constatons d’une part que les angles d’incidence 60°, 65° et 70° donnent la meil-
leure sensibilité pour les parametres mesurés, et d’autre part, un changement important de
cos A & l'angle d'incidence 70°. Les mesures des données dans une plage angulaire proche
70° sont favorables pour étudier la surface de Hgly, ceci est due au changement rapide des
valeurs de A [107].

Nous attribuons la faible sensibilité a4 50° et 55° aux valeurs de cos A trop proches de

—1 dans '’ensemble du domaine spectral.

Nous avons poursuivi I’étude par 1'exploitation numérique des spectres expérimentaux
obtenus pour les angles d’incidence (60°,65°,70°). Méme les spectres de faibles sensibilité

(50°,55°) ont été exploités, permettant ainsi de comparer les résultats.
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Figure 4.10: Spectres expérimentaux de Hgls a plusieurs angles d'incidence : 50°, 55°, 60°
et 65°. L'axe optique du cristal est paralléle au plan d’incidence (¢ = 0°).
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Figure 4.11: (a)Spectres expérimentaux de Hgly avec axe optique normal au plan d’inci-
dence a plusieurs angles d’incidence : 50°, 55°, 60°. et 65°. (b)Spectres expérimentaux de
Hgly a Pangle d’incidence de 70° pour deux orientations du cristal ¢ = 0° et ¢ = 90°.
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La difficulté majeure de notre méthode numérique fut le choix des valeurs initiales. Les

valeurs de la littérature pour n, et n. ont été utilisées au départ du calcul numérique.

Les constantes optiques ordinaire et extraordinaire de Hgl, que nous avons déterminé
sont présentées sur la figure (4.12). Nous avons évalué 'erreur sur n; & & 0,020 et celle sur
k; & &= 0,026 avec i=o,e. Par contre l'erreur atteint 0,09 dans I'intervalle de longueur d’onde
0,30 — 0, 34pm. Nous procédons systématiquement & des tests concernant la fiabilité et la
reproductibilité des résultats. Ce faisant, nous avons constaté un excellent accord entre les

valeurs des indices n,, n., k, et k. trouvés par combinaisons des angles d’incidences (70°,

60°), (70°, 65°) et (65°, 60°).

Cependant, I'exploitation des spectres (50°, 55°) diverge vers des valeurs aberrantes
avec une forte incertitude. Dans cette configuration, les valeurs de k, et k. & priori voisines de
zéro pour les longueurs d’ondes comprises entre 0,6 et 0,8 um, sont de 'ordre 0,2. Les erreurs
expérimentales dans la mesure de A par PRPSE sont proportionnelles & (sin A) ™. Les erreurs
expérimentales sur les spectres (50°,55°) sont excessivement importantes en raison des valeurs
de A atteignant 180° dans tout le domaine spectral étudié. C’est 'inconvénient principal d’un
ellipsometre a polariseur tournant. En effet, pour un substrat peu absorbant ou pour un film
transparent déposé sur un substrat également transparent, le déphasage A est généralement
soit petit (quelques degrés), soit grand (proche de 180°) et par conséquent, cos A = +1, ce qui
entraine une forte incertitude sur A. Récemment, les chercheurs ont réussi a réaliser ce type
de mesures dans des conditions meilleures en incorporant un compensateur achromatique tel
que le compensateur Babinet-Soleil [108] ou en interposant une lame retardatrice entre le
polariseur et ’analyseur sur le trajet du faisceau [35]. Un rthomboédre de Fresnel peut étre

également utilisé & la place d’une lame retardatrice [22].

Il faut noter que dans les conditions expérimentales (une surface de Hgly plane et
sans contamination) olt nous avons mesuré les indices de réfraction complexes, il n’est pas
nécessaire d’utiliser des modeles de films rugueux ou de milieux hétérogenes. Nos courbes
d’indices ont été comparées a celles déja publiées dans la littérature. Les valeurs de n, et n.
sont tres proches de celles trouvées par Sieskind et col. {19, 103] et Merwin [18]. Néanmoins,
les résultats rapportés dans la référence [21] sont considérablement différents dans I’ensemble
du domaine spectral utilisé dans notre travail. Leurs données ont été obtenues sur un échan-

tillon de Hgls chimiquement traité avec KI et rincé durant 2-3mn a I'eau déionisée. Avec
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Figure 4.12: Constantes optiques ordinaire et extraordinaire de Hgly en comparant avec les
résultats de la littérature. L’erreur relative est de ’ordre de 0,02.
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un tel traitement, il est difficile d’affirmer que les réponses ellipsométriques sont celles du

| substrat Hgl; uniquement. En effet, attaque chimique conduit & la formation du complexe

[KHgl3,H20). Pour tenir compte de I'effet du KI, Yao et col. [21], ont utilisé un modele de

surface basé sur 'approximation du milieu effectif proposée par Bruggeman [109] (effective-
medium approximation : EMA).

Une étude concernant la caractérisation de Hgls traité au KI est décrite dans le para-

graphe 4.8,

4.7.4 Mise en évidence de la pollution progressive de la surface

Le probleme expérimental rencontré lors des mesures ellipsométriques de Hgl, est que
ce matériau réagit avec l’air méme & température ambiante. Il a donc fallu prendre beaucoup
| de précautions pour limiter la formation d’une couche sur le substrat Hgls. C’est pourquoi
les mesures doivent étre effectuées immédiatement apres le polissage. Nous avons observé
| cette influence par ellipsométrie.

Dans le but d’étudier 1'évolution de la surface des échantillons en fonction du temps,
nous avons relevé tan ¥ et cos A immédiatement apres le polissage mécanique, apres 8, 10,
23 et 30 heures d’exposition & l'air. A noter, que les conditions expérimentales étaient les
| meéme pour les cing spectres. L’échantillon étant resté sur le porte échantillon du goniometre
| de Vellipsometre jusqu’a la fin de l'opération. Les cing spectres ont été mesurés sur le méme
impact. Les mesures illustrées sur la figure (4.13) ont été réalisées & un angle d’incidence de
70° et a l'azimut ¢ = 0°.

Nous n’avons observé aucun changement pour les mesures effectuées sur le substrat
pendant 6 heures apres le polissage. Cependant les variations deviennent de plus en plus
importantes pour les spectres enregistrés apres 6 heures. Un écart important est constaté
entre les spectres mesurés directement apres le polissage et les spectres obtenus 30 heures
apres le polissage. L'évolution des mesures de paramétres ellipsométriques en fonction du
temps est bien visible dans I’ensemble du domaine spectral. Le décalage observé entre ces
cing spectres a pour origine la formation d’une couche en surface constituée d’un mélange

de Hgly et d’air. Malheureusement, nous ne connaissons pas la nature chimique de ce film.

Nous pensons néanmoins que I’épaisseur augmente avec le temps d’exposition a air, ce qui
p ;

pourrait expliquer les variations représentées sur la figure (4.13).
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Le modele que nous proposons pour interpréter les spectres obtenus sur un échantillon

de Hgly 30h apres le polissage est le suivant :

milieu ambiant (n=1)

T I A,

Substrat uniaxe
(no,ne,ko,ke)

La couche est supposée transparente au-dela de 0,56 pm, l'indice de réfraction dé-
croit régulierement avec la longueur d’onde. Ce comportement peut étre décrit par la loi de

dispersion simplifiée de Cauchy :

bo
Nof = ao"f‘ﬁa
be
Nef = ae—l—ﬁ.

Les axes optiques du film et du substrat sont supposés paralleles 4 la surface et paralléles
entre eux. Les parametres expérimentaux sont ’angle d’incidence 6 et la longueur d’onde ).
Les indices complexes n, — ik, et n, — ik. du substrat sont connus, 'épaisseur ds et les
parametres a,, a, b, et b, de la loi de Cauchy pour les indices de réfraction ordinaire Nys et
extraordinaire nes du film sont recherchés par inversion du modele de ’échantillon.

Connaissant les indices du substrat, nous pouvons effectuer une régression sur les pa-
rametres de la loi et sur 'épaisseur du film, de facon & minimiser 1’écart entre les spectres
expérimentaux et simulés. A noter que la régression est effectuée sur I’ensemble des données
mesurées tan ¥ et cos A. L'ajustement de ce modeéle aux données expérimentales meéne aux
parametres recapitulés dans le tableau (4.2).

L’inversion du modele de I’échantillon s’effectue en deux étapes. Au départ nous lancons
une recherche sur les cing inconnus a,, ae, b,, b, et I’épaisseur d 7. Le résultat de cette premiere
étape permet d’avoir une estimation sur ’épaisseur. Ensuite nous fixons I’épaisseur et nous
recherchons les quatre inconnus. Le processus numérique est répété en changeant 3 chaque
fois la valeur de I'épaisseur jusqu’a ce que la valeur de x? ait atteint la valeur minimale. Dans

le tableau (4.2) figurent les résultats de la procédure d’ajustement par la loi de Cauchy du
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premier ordre ainsi que la valeur de 2.

Epaisseur Parametres de
du film(dy) la loi de Cauchy x>

3 = 1,401, a, = 1, 575
0,0094 pm be=0,052 pn?
be=0,043 pm? 104

4 = 1,404; 3, = 1,573
0,0090 g2m by=0,049 pm?
b.=0,043 pm? 1,34 1073

a, = 1,407; 8. = 1, 565
0,0084 pm b,=0,051 pm?
be=0,041 pm? 7,8 1073

4o = 1,405, a, = 1,572
0,0080 gem bo=0,053 pm?
be=0,042 pm? 9,64 1073

4 = 1,404, 2, = 1,571
0,0076 pm b,=0,052 pm?
be=0,042 pmn? 2,22 1072

Tableau 4.2: Résultats de la procédure d’ajustement par la loi de Cauchy du modele & une
seule couche de la surface de Hgl, 30h apres le polissage.

Il est intéressant de noter qu’un modele film isotrope/substrat Hgl, a été examiné au
début de cette étude. Les résultats d’ajustement montrent que cette hypothése ne peut pas
expliquer correctement les données expérimentales au vu de la valeur relativement élevée du

x%. En effet, les meilleurs résultats d’ajustement de ce modele ont été trouvés pour un film
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Isotrope transparent dont les parametres de la loi de Cauchy et I'épaisseur d du film sont :

a = 2,401

b = 0,082um?

d = 0,0121pm
x? = 1,13x 107!

Les résultats montrent (voir tableau 4.2) sans ambiguité que les meilleurs ajustements
entre les valeurs expérimentales et simulées sont obtenus pour un film uniaxe transparent
d’une épaisseur de 9,4 nm trouvée avec une valeur de x? = 107%. Le film uniaxe possede des
constantes optiques n,s et nes dont les lois de dispersion ainsi déterminées sont représentées

sur la figure 4.14.

Indice de réfraction

“ N 1 ) 1 A )
03 04 05 08 Q7 08

Mum)

Figure 4.14: Indices ordinaire n,s et extraordinaire nes du film mesurés en fonction de A
sur les échantillons de Hgl,.

Remarquons que ce film est un milieu positif (nys < nes), tandis que le substrat Hgl,

est un milieu négatif dans le visible (n. < n,), ceci peut se justifier par un changement de



4.7. Caractérisation de Hgly par ellipsométrie spectroscopique conventionnelle

109

'orientation de l'axe optique du film et contredit alors ’hypothése du départ que les axes

optiques du substrat et du film sont paralléles entre eux.

Nous allons vérifier que les valeurs associées au modele monocouche précédent per-

mettent de reproduire de maniere satisfaisante les angles ellipsométriques mesurés sur les

échantillons de Hgly. Sur la figure (4.15), les spectres expérimentaux de tan U et cos A réa-

lisés sur Hgly 30 h apres polissage sont comparés aux spectres théoriques calculés & partir

d’un modele de surface avec un film uniaxe transparent de 9,4 nm sur un substrat uniaxe
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Figure 4.15: Comparaison entre les spectres expérimentaux de tan U et cos A réalisés sur
Hgls apres polissage et des spectres calculés & partir d’un modéle de surface avec un film
uniaxe transparent de 9,4 nm sur un substrat uniaxe Hgl,.

Hglg.



4. Etude des propriétés optiques de la variété rouge de Hgly

Nous constatons qu’une meilleure corrélation est obtenue pour les spectres expérimen-
ltux et simulés du c6té des grandes longueurs d’onde. La différence observée entre les valeurs
kpérimentales et simulées pour les longueurs d’ondes A < 0,55um est probablement due &

| formation d’un film uniaxe pas totalement transparent mais légérement absorbant.
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4.8 Caractérisation de surfaces de Hgl, traitées avec
une solution d’iodure de potassium

4.8.1 Confirmation de la présence du complexe KHgl; dans la
littérature

Résumons d’abord quelques résultats d’études réalisées dans la littérature. Comme nous
I’avons déja mentionné au début de ce chapitre, I'iodure mercurique est un composé instable.
La surface du cristal n’est ni parfaitement plane ni chimiquement parfaite. Le traitement de
la surface des cristaux Hgls avec des solutions aqueuses diluées d’iodure de potassium (KI)
est 'un des procédés utilisés pour polir le composé Hgly et pour protéger sa surface contre

les détériorations chimiques.

Il a été reconnu depuis longtemps que les surfaces traitées sont généralement beaucoup
moins endommagées que les surfaces clivées [110]. Récemment [111], des observations au
microscope & force atomique (AFM) ont confirmé le role de lattaque chimique au KI. La
figure (4.16) regroupe trois images obtenues par cette technique et montre les états de surface
de Hgly avant le traitement, puis 12 minutes et 3 semaines apres le traitement. Ces images
ont été prises pour un cristal dont Paxe optique est normal & la surface, traité avec une

solution de KI de 10%.

Il est clair que le traitement au KI laisse une surface propre et uniforme malgré la
persistance de certains défauts locaux. Apres un tel traitement, la dégradation de la surface

n’est pas immédiate, mais la surface s’altére chimiquement au cours du temps (voir figure

4.16(c)).

La conséquence de ce traitement, est la formation du complexe [KHgls,H,O]. La pré-
sence du complexe KHglj a été confirmé par Ponpon et Sieskind [112, 100]. Dans leur travaux,
un examen par spectroscopie infrarouge (I.R.) a identifié ce complexe. Ensuite, des échan-
tillons traités pendant 2 minutes dans une solution de 20% KI (sans rincage avec H-0), ont
fait I'objet d’analyses par le diffractomeétre Siemens D500 & la longueur d’'onde A = 0, 1789

nm et a I'angle d’incidence 0,4°. Le résultat de ces études a clairement confirmé la présence

du complexe KHgl3.HoO. D’autres expériences de diffraction électronique de haute énergie

(3 MeV) ont confirmé la présence de ce complexe [100].
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jun

Figure 4.16: Images AFM obtenues sur la surface de Hgls : (a) avant le traitement; (b) 12
minutes apres le traitement; (c) 545 heures aprés le traitement avec 10% de KI [111].
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|
[ L’attaque chimique au KI de la surface de Hgly conduit & une diminution de son coeffi-
i cient d’absorption. En effet, si Hgls est absorbant dans la zone spectrale de courtes longueurs
d’onde (au-dessous du gap ~ 0,55 um), le complexe [KHgls,H20] est quant & lui transparent.
Une diminution de l'indice de réfraction est aussi fort probable. L’épaisseur du complexe dé-
pend de la concentration en KI, de la durée de traitement et du temps de ringage & l'eau
déionisée. Dans I'hypothese ol il serait répondu de fagon uniforme sur la surface, Ponpon
et Sieskind [100] estiment son épaisseur & 20-25 nm pour un traitement de 20% avec une

solution de KI. La nature chimique des liens entre ce complexe et Hgl, n’étant pas connue, on

peut supposer que ces liens sont assez forts pour empécher le détachement facile du complexe.

Afin de vérifier ces données par notre technique (PRPSE), de nouvelles mesures ellipso-
| métriques ont été réalisées sur des échantillons (dont 'axe optique est paralléle  la surface)

traités avec une solution de KI.

4.8.2 Caractérisation du complexe KHgl; formé sur la surface

Préparation des échantillons

Les échantillons sont immergés dans des solutions d’iodure de potassium (KI) & con-
centrations de 20%, pendant des intervalles de temps variant entre 60 et 180 secondes, puis
rincés a I'eau déionisée durant 20 secondes environ et séchés. Les mesures ellipsométriques
sur des échantillons traités avec une solution de KI mais sans ringage avec HyO n’ont pu
étre exploités en raison de la faible réflexion de la lumiere sur la surface. C’est pourquoi
il est recommandé de ringer avec H,O et sécher les échantillons traités surtout si on désir
effectuer des mesures spectroscopiques. En effet, le probléme posé par la faible réflexion peut
se résoudre en utilisant un laser (HeNe 632,8 nm par exemple), le faisceau réfléchi devient
alors beaucoup plus intense. Cependant, pour des raisons de modélisation, il est préférable

de réaliser des mesures spectroscopiques.

Mesures ellipsométriques spectroscopiques

L’intérét de cette étude est de pouvoir accéder aux constantes optiques du complexe
formé ainsi qu'a son épaisseur.
Les mesures spectroscopiques ont été réalisées par ellipsométrie conventionnelle. En

effet, le cristal est orienté de maniere a ce que son axe optique soit perpendiculaire au plan
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d’'incidence. Dans ce cas, la matrice de Jones de réflexion est diagonale. Les spectres de tan 1
et cos A ont été établis directement apres le traitement chimique avec une solution de 20%

de KI et le ringage avec de ’eau déionisée pendant 20 secondes.

Sur la figure 4.17 sont représentées les valeurs expérimentales des parametres ellipso-
métriques a l'angle d’incidence § = 70° et & 'azimut ¢ = 90°, aprés traitement par KI de
60, 120, 150 et 180 secondes. Les résultats présentés sur la figure 4.17 ont été obtenus en
effectuant la moyenne des mesures de tan et cos A pour les deux positions de l'analyseur
A=45° et—45° (méthode de mesure double-zone).

Notons les grandes variations des spectres ellipsométriques en fonction du temps de
traitement. Les parametres ellipsométriques dépendent de la qualité et la planéité de la sur-
face. C’est pourquoi les cristaux de Hgl, ont subi tout d’abord un polissage mécanique avant
le traitement au KI. Les quatre spectres sont obtenus pour le méme échantillon en mainte-

nant le méme impact du faisceau incident sur la surface.

Le modele utilisé pour exploiter ces spectres et caractériser le film formé a la surface

est le suivant :

milieu ambiant (n=1)

Substrat uniaxe
(no,ne,ko,ke)

L’indice de réfraction n; est réel dans le domaine spectral (0,4 — 0,8um) et suit la loi
de Cauchy simplifiée de la forme :

b
ni = a+ﬁ. (4.2)

Il faut noter qu’'une loi de Cauchy plus complexe n’améliore pas I'ajustement de facon
significative compte tenu du nombre élevé de parametres a déterminer.
Les parametres d’ajustement aux données expérimentales sont indiquées dans le tableau

4.3.
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Figure 4.17: Comparaison entre les spectres expérimentaux de tanvy et cos A mesurés et
modélisés pour I'échantillon Hgl, traité avec une solution de KI puis rincé a 1'’eau déionisée
pendant 20 s. Une bonne corrélation est obtenue entre les spectres expérimentaux et simulés.
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temps complexe x2 x 1074
de traitement KHgls, H,O

a=1,048
1 min. b=0,073 pm? 84,99
d=19,2 £ 0,87 nm
a=1,049
2 min. b=0,079 pm? 31,31

d=27,7 + 1,13 nm

a=1,057
2 min. 30s b=0,070 pm? 69,12
d=38,2 + 1,44 nm

a=1,042
3 min. b=0,072 pm? 46,41
d=40,1 4+ 1,50 nm

Tableau 4.3: Parametres ajustés de modeles de surface appliqués au cristal Hglsy aprés le
traitement chimique et valeurs de la fonction écart x? associées au modele.

Nous analysons les données du tableau 4.3 en deux parties.

Indice de réfraction du complexe

Les variations de I'indice de réfraction de la couche surfacique transparente évaluées
eutre 0,4 et 0,8 pum sont présentées sur la figure 4.18 et comparées avec les valeurs obtenues
a l'aide d’un spectrophotometre Beckman & double faisceau couvrant le domaine spectral de
0,25 & 3 pm [76]. Cet appareil est, équipé d’une sphére intégrante permettant les mesures du
facteur de réflexion (pouvoir réflecteur) et d’en déduire ’indice de réfraction dans une zone
transparente. Les indices obtenus par ces deux méthodes sont comparables. Nous notons ici

trois points essentiels a savoir :

e les mesures effectuées avec le dispositif Beckman ont été réalisées sur des cristaux
orientés perpendiculairement & I’axe optique, tandis que les mesures ellipsométriques

ont été achevées sur des cristaux taillés parallelement 3 I'axe.



4.8. Caractérisation de surfaces de Hgly traitées avec une solution d’iodure de potassium 117

=—apres 1min. de traitement
1.6 T T T -== aprés 2min.de traitement
==== aprés 2min.30s de traitement
N e aprés 3min.de traitement ]
s Y a9 référence[76]

1.4 -

1.3 -

1.2 -

Indice de réfraction du complexe

1.1 L " i A 1 X L i 1 . 1 A 1 N 1 L 1
0.40 045 0.50 0.55 0.60 0.65 0.70 075 0.80

A(um)

Figure 4.18: Indice de réfraction du complexe formé sur la surface de Hglo.

e l'indice du complexe déterminé par les deux techniques est un indice apparent, puisque

I'habillement en surface peut fortement conduire & une structure biaxe.

e La formation du complexe provoqué par lattaque chimique au KI, peut étre obser-
vée directement par la modification du pouvoir réflecteur. En effet, ce film complexe

diminue le pouvoir réflecteur de 10% [76].

Les valeurs des indices de réfraction du complexe trouvées sont proches de celles de
I'eau & 20° [113] comme le montre le tableau 4.4. Cela prouve que le complexe retient une
grande quantité d’eau. En effet, le complexe est, hygroscopique, il peut maintenir une grande
quantité d’eau et méme en adsorber de ’atmosphere.

Par chauffage a 100-105° ou méme par abandon sous vide dans un dessiccateur &
température ordinaire, ce complexe perd lentement la molécule d’eau qu’il contient et se
décompose en Hgl, et KI, ce qui montre bien que la molécule d’eau fait partie intégrante
d’anion complexe [115]. La mise d’un échantillon Hgls sous vide en contact avec le palladium
(Pd) fournit une opportunité d’enlever efficacement l'excés d’eau du complexe. Cependant,

apres un certain temps, le complexe restant peut se dissocier, donnant KI, Hgl, et HoO [114].
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A(pm) (| n(H20) [ n;(KHgl3.HoO) | n —ny
0,434 || 1,3403 1,435 -0,094
0,441 || 1,3308 1,423 20,083
0,468 1,3381 1,381 -0,042
0,48 1,3375 1,364 -0,026
0,486 || 1.3370 1357 20,019
0,533 1,3349 1,304 0,030
0,535 || 1,3348 1,303 0,031
0,589 || 1.333 1,258 0,075

Tableau 4.4: Comparaison entre les valeurs des indices de réfraction de I'eau & 20° et du
complexe formé sur la surface.

Epaisseur du complexe

Nous allons comparer les valeurs de I’épaisseur de la couche formée sur la surface ob-
tenues par ellipsométrie et celles provenant de mesures de la masse résiduelle du complexe.
Les travaux de Ponpon et col. [100] montrent que les valeurs de la masse résiduelle du com-
plexe KHgly . HoO sont trés fortement dépendantes de la concentration en KI, de la durée
de traitement et du temps de ringage. Sur la figure 4.19(a), est représenté I’évolution de la
masse résiduelle du complex en fonction du temps de traitement pour une concentration de
KI de 20%, pour un temps de traitement de rincage de 20 secondes. La masse résiduelle varie

linéairement avec le temps de traitement t conformément & la loi m, = 7t [100].

La figure 4.19(b) donne I’évolution de I'épaisseur du complexe en fonction de la durée
de traitement comparée avec les valeurs obtenues & partir de la masse résiduelle. Ces points

expérimentaux montrent bien que 'épaisseur croit linéairement en fonction du temps de
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Figure 4.19: (a)Evolution de la masse résiduelle de KHgl3 en fonction du temps de traite-
ment au KI [100]. (b)Evolution de I'épaisseur de KHgls en fonction du temps de traitement
au KI.
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traitement. Par conséquent, on peut estimer la masse relative d’une couche déposée, & partir
de la durée du traitement.

En résumé, nous avons montré que I'attaque chimique par le KI provoque la formation
d’une couche superficielle sur la surface de Hgly. Les techniques utilisées dans la litérature
telles que la spectroscopie d’absorption infrarouge, la diffraction aux R.X. sous incidente
rasante et la diffraction électronique montrent la formation du complexe KHgl3.H,O. Nous
avons montré par ellipsométrie que ce complexe est transparent dans le domaine spectrale

0,40 — 0,80um et évalué son indice de réfraction et son épaisseur.

4.9 Conclusion du quatrieme chapitre

Nous avons montré qu’il est possible de mesurer les indices complexes ordinaire et
extraordinaire d'un milieu anisotrope uniaxe par ellispométrie conventionnelle.

Cependant, il est indispensable de disposer d’échantillons dont 1’axe optique est paral-
lele & la surface. I1 faut également choisir avec soin les angles d’incidence. Dans le cas ou 'axe
optique est perpendiculaire & la surface, l'inversion des équations ellipsométriques conduit 3
un systeme mal conditionné. La méthode a été appliquée a la détermination des constantes
optiques de Hglo.

L’étude de 'evolution de la surface en fonection du temps a mis en evidence la formation
d'un film uniaxe sur la surface de Hgl, apres polissage mecanique, d'une épaisseur de l’ordre
de 9 nm aprés 30 heures d’exposition & I’air. Cependant, il reste 4 déterminer la nature
chimique de ce film.

Les mesures ellipsométriques réalisées sur des cristaux de Hgls traités avec une solu-
tion diluée d’iodure de potassium (KI) confirme la formation d’un film transparent identifié
dans la littérature comme étant le complexe [KHgl3.HoO}. Nous avons évalué son indice de
réfraction apparent entre 0,40 et 0,80 pm, les valeurs trouvées sont trés proche de celles de
I'eau. Son épaisseur varie linéairement avec le temps de traitement, il peut atteindre environ

20 nm pour un traitement de 1 min dans une solution de 20% de KI.
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Chapitre 5

Caractérisation de Hgl, par
ellipsométrie généralisée

5.1 Extension de PRPSE a l’ellipsométrie généralisée

Dans ce qui suit, nous allons décrire une nouvelle méthode permettant & I'ellipsometre
' a polariseur tournant a trois éléments (PRPSE) de mesurer les élements de la matrice de
réflexion de Jones comportant des éléments non diagonaux différents de zéro.
Dans un premier temps nous présentons le calcul détaillé de I'expression du flux lu-
} mineux a travers l'ellipsometre, dans le cas de la réflexion sur un échantillon anisotrope
. possédant la matrice de Jones de réflexion non diagonale. En suite, nous décrivons les ré-
’ sultats expérimentaux et nous donnons les différentes possibilités numériques pour inverser
les équations non linéaires des coefficients de Fourier. Nous pouvons alors déterminer les
constantes optiques de Hgly, l'orientation de l'axe optique et les angles ellipsométriques
généralisés.
Dans ce chapitre, nous nous sommes attachés & décrire les avantages de I'ellipsométrie
généralisée comparée a l'ellipsométrie conventionnelle, dans la caractérisation des milieux

anisotropes.

5.1.1 Expression du flux : échantillon anisotrope avec la matrice
de Jones de réflexion non diagonale

Pour le montage PRPSE et dans le cas d’un échantillon anisotrope avec la matrice de

réflexion de Jones non diagonale, I’expression du vecteur de Jones 4 la sortie de I’analyseur
— —
| E ,, s’écrit en fonction du vecteur de Jones incident F ; et des matrices de Jones des élements
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optiques du montage :

E s = {M{R(A)} Ra {R(~P)M;R(P)} {R(~P)M;} B, (5.1)
avec
(1 0 [ cos® sin© _ [Rpp Rps
M= [0 0}’ R(©) = —sin© cos@]’ Rs = [Rsp Rss]'

R(©), R(-©) et My, sont respectivement la matrice de rotation d’angle ©, la matrice
de rotation inverse et la matrice idéale du polariseur. A, P et P; sont les azimuts des axes
de transmission de l'analyseur, du polariseur et du polariseur tournant. La matrice R, est
la matrice de réflexion caractérisant les propriétés optiques de I’échantillon. Le polariseur
tourne avec une fréquence angulaire ) constante telle que P, = Qt.

En développant 'expression (5.1), on obtient :

ﬁso = COS(P — Qt) Rl €08 Qt —(,)— R2 - Qt ﬁ’i) (52)

avec
Ry = Rppcos A+ Ry,sin A, (5.3)
Ry = Rpscos A+ Rgssin A. (5.4)

En multipliant 'expression (5.2) par son complexe conjugué, V'intensité correspondante
s’écrit :
[ = Iplag + ag. cos 202t + ags sin 2Qt + ag. cos 40t + a4 sin 4Q4], (5.5)
avec :

2|R1|* + 2|Ro|?® + (|R1|® — |R2|?) cos 2P + (R1 Ry + R Rs)sin 2P

2 _ 2 2 2

o — |R1|* — |Re|* + (|}311| + |Ro] )cos2P’ (5.7)
RiRs + RiRy + (|R1]* + |R2|?) sin 2P

aogs — 4 N (58)
(|R;|> = |R2|?) cos 2P — (Ri Ry + Ry Ry) sin 2P

A4e = ) y (59)
(RiRy + R1Ry) cos 2P + (|Ry1|? — |Ro|?) sin 2P

Qgs = 3 : (510)

Ipag est I'intensité moyenne de la lumieére incidente et Qt est I’azimut du polariseur tournant

a l'instant t.
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La quantité réellement mesurée est de la forme :

Q Cl4s

Lines = o[l + 2 cos 2P; + 225 Gin 2P, + 2 cos 4P, + sin 2 P;) (5.11)
(o7} [874) &0 (67))]
avec o =G.a, et k=0,2¢,2s,4c,4s
G représentant le gain de la chaine de mesure.
On définit les rapports suivants :
: Qe Ao 2(a + cos2P
W ( ) (5.12)
@ ay (24 acos2P + Bsin2P)
/ Qg Qo 2(6 + sin2P
Gy, = — == (o ) (5.13)

o a0 (24 acos2P + Bsin2P)’

, Q4e  Gge (acos2P — (sin2P) (5.14)
(873 = _ — = .
de Qg ay (24 acos2P + Bsin2P)’

o s 0 (6 cos2P + asin2P) (5.15)
¥ ey ap (24 acos2P + fsin2P)’ '

avec .
|R1|* — |Ro[?

o - _ RiRy + RiRy
|R1f* + | Rof?

= — 5.16
P = TR FIRp (5.16)

. . . . . ' '
L’analyse de Fourier du flux lumineux permet la mesure des coefficients de Fourier as,, as,,
! !
Oy, € g, - 7
En ellipsométrie généralisée, la matrice de Jones n’est pas diagonale, les rapports com-

plexes généralisés sont alors choisis pour la mesure [118]

R 3

Ppp = Rpp = tan Wppe™trr, (5.17)
R,s ;

Pps = Rp = tan Upee’?, (5.18)
R, .

psp = R” — tan ¥ et (5.19)

S8

Les parametres a et 3 s’expriment sous la forme

_ |pP17 + Psp ta'nAI2 — |pps + tan A|2 (5 20)
lppp + psp tan A2 + |pps + tan A?’ '
[(ppp + pop tan A)(pps + tan A)]

lopp + psptan Af? + |pps + tan A

8 = 2Re (5.21)

Ces parametres « et § sont les coefficients de Fourier d’un montage & polariseur tour-

nant a deux éléments, ou la matrice de réflexion de I’échantillon est non diagonale.



5. Caractérisation de Hgl, par ellipsométrie généralisée

Les coefficients de Fourier mesurés au,, ao,, 0y, et ay, dépendent de la position de
I'analyseur A, du polariseur P et des rapports complexes pp,, pps €t psp (c’est-a-dire de
langle d’incidence @, de l'orientation de I’échantillon).

Ces coeflicients peuvent étre développés en fonction des angles ellipsométriques géné-

ralisés. En effet, le calcul des parameétres o et § donne :

o — g p1 — P
o= ———= et - —"
a1 + ag a1+ ay
avec

a1 = tan® 9, + tan® P, tan® A 4+ 2 tan ¢, tan g, tan A cos(App — Ag),  (5.22)
oy = tan®4,s + tan® A + 2tan Pps COS Aps tan A, (5.23)
1 = (tany,,cos Ap, + tan P, cos Ay, tan A)(tan 1ps cos Apys + tan A), (5.24)
fo = (tant,,sin Ay, + tan g, sin Ay, tan A) tan ¢, sin Ay, (5.25)

. . . .. , 1 i i ’ N
Ainsi, dans cette configuration, les quantités mesurées a,,, a,,, ¢y, et a,, sont tres sen-
sibles aux éléments non diagonaux normalisés de la matrice de réflexion. Cette configuration

de mesure est a la base de I'ellipsométrie généralisée.

5.1.2 Présentation du probleme

Pour Dellipsométrie conventionnelle, nous avons montré que les parametres ellipso-
métriques ¥ et A sont donnés analytiquement directement en fonction des coefficients de
Fourier. Cependant, dans lellipsométrie généralisée, les équations (5.12-5.15) ne permettent
pas de trouver de relations explicites entre les angles ellipsométriques généralisés et les coef-
ficients de Fourier. Par conséquent, une approche numérique est nécessaire pour inverser ces
équations et extraire les angles ellipsométrique généralisés tan 1, tan ¢ ,,, tan ¢ ,, cos Apy,

cos Aps et cos Ay,

Le nombre de parametres intervenant sur les mesures des coefficients de Fourier, nous
procure plusieurs possibilités d’inversion numérique. Ces parametres sont A, P, 0 ainsi que
lorientation de 1’échantillon. L’orientation de I’échantillon dans le cas d’'un matériau aniso-
trope est primordiale. Généralement, I’orientation est donnée par deux angles d’Euler : I’angle
entre l'axe optique et la normale a la surface de I’échantillon, et ’angle entre la projection

de 'axe optique sur la surface de I’échantillon et la normale au plan d’incidence. Dans notre
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cas expérimental, 'axe optique étant parallele a la surface, ’orientation est déterminée uni-
quement par l'angle azimutal ¢. Cet angle ¢ est défini comme étant l'inclinaison de 1’axe
optique par rapport au plan d’incidence.

Les angles ellipsométriques généralisés peuvent étre déterminés par :

e Variation de 'azimut de I’analyseur (ou du polariseur)

D’apres les expressions (5.12-5.21), pour mesurer p,y, pps €t psp, il suffit de réaliser au
. . 1 ! 1] ! .

moins trois mesures de ay,, @y, 04, €t a4, en fonction de I'angle de 'analyseur A (ou

du polariseur P), et d’effectuer une régression non linéaire pour retrouver la matrice

de Jones normalisée.

e Variation de ’angle d’incidence 6

En faisant l'acquisition des coefficients de Fourier en fonction de 6, il est possible
théoriquement de remonter aux propriétés optiques du matériau. Cependant Aspnes
[104] et De Smet [62] ont montré que cette étude ne permettait pas d’accéder aux
constantes optiques d’'un matériau uniaxe avec son axe optique perpendiculaire a la

surface de I’échantillon.

e Variation de l'angle azimutal ¢

Cette méthode permet de remonter aux propriétés optiques du matériau par 'analyse
! ! ! ! . 7
des courbes g, Qay, 0y, et a4, en fonction de ¢. Pour cela, on compare les résultats

expérimentaux aux résultats calculés.

Parmi ces possibilités, nous avons choisi l’azimut ¢ et les positions de I'analyseur et
du polariseur A et P comme variables d’acquisition. Dans ce qui suit, nous détaillerons la
méthode permettant de déterminer a la fois les constantes optiques du substrat anisotrope, et
l’orientation de I’échantillon. Les résultats sont obtenus directement par l’analyse de Fourier,
sans l'intermédiaire des angles ellipsométriques.

Les parametres ellipsométriques généraliséé sont aussi obtenus a partir de l'inversion
des équations non linéaires des coeflicients de Fourier.

Nous allons voir qu’avec cette nouvelle configuration généralisée de PRPSE, il est pos-
sible de mesurer les constantes optiques d'un substrat uniaxe en utilisant uniquement un
angle d’incidence (70° pour Hgly). Il est cependant nécessaire de faire varier l'orientation du

polariseur et de l'analyseur.
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Nous appliquons la technique & la détermination des constantes optiques de Hgls. Ainsi

nous pouvons comparer avec les résultats obtenus par ellipsométrie conventionnelle.

5.1.3 Développement expérimental

Expérimentalement, pour caractériser complétement la matrice de Jones d’un échan-
tillon comportant des éléments non diagonaux non nuls, nous effectuons les mesures 4 'angle
d’incidence (§ = 70°) pour chaque longueur d’onde et chaque angle azimutal ¢ (¢ # 0 ou
90°) et pour au moins deux orientations du polariseur et de 1’analyseur (Py, Pg) et (Ay, Ao).
Ici, les quantités mesurées sont les coefficients de Fourier.

Les meilleurs réponses optiques ont été trouvées pour les orientations du polariseur fixe

P=0° et 90°.

Explication

Dans un milieu isotrope, le rapport complexe de la réflectance s’écrit
P = Xi/Xr = tan Ped avec Xi = E‘;/E]’7 et Xr = E{/E,.

Comme nous ’avons vu, la relation générale entre les vecteurs de Jones de la lumiére incidente

et réfléchie dans un milieu anisotrope est donnée par

By | Foo Fpu ) 1 By (5.26)
ET Ry Re || BY,
ou le mélange des polarisations s et p est représenté par les éléments non diagonaux de la
matrice de réflexion de Jones. En utilisant ’équation (5.26), la relation entre les états de
polarisation réfléchi y, et incident y; s'écrit

- (Rsp/Rss) + Xi
" (Rpp/Rss) + (Rps/Rss)Xi.

(5.27)

Par analogie avec un milieu isotrope, on peut définir un rapport complexe p = x;/x»
appelé "pseudoréflectance”. Avec cette définition 1’équation 5.27 devient

_ (Rpp/Rss) + (Rps/Rss) tanP
1+ (Rs/Rss)(tan P)-1

(5.28)

ou tan P = x; étant I’état de polarisation incidente. D’apres cette équation, il est évident que

le mélange entre les états de polarisation p et s devient plus important pour des positions
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du polariseur proches de P = 0° ou 90°. En particulier, pour Hgls une forte intensité de
la lumiere réfléchie a été obtenue en orientant le polariseur & P = 90° par rapport au plan
d’incidence.

Selon 1’équation 5.28, la pseudoréflectance est indépendante de 1'azimut du polariseur
fixe P lorsqu’aucun mélange entre les états de polarisation p et s n’a lieu (Rgp,=Rps=0 et
© = Rpp/Rss). Cest le cas d’un cristal uniaxe dont 1'axe optique est dans le plan d’incidence

ou perpendiculaire a ce plan.

5.2 Détermination des constantes optiques de Hgl,
par la méthode PRPSE généralisée

La particularité de la configuration généralisée de PRPSE, est que cette technique per-
met d’extraire les constantes optiques d’un milieu anisotrope directement par I’exploitation
des coefficients de Fourier sans la connaissance des angles ellipsométriques généralisés. Les
mesures ont été effectuées en variant trois parametres : 'azimut de ’échantillon ¢, ’azimut
du polariseur P et 'azimut de 'analyseur A. L’angle d’incidence est fixée a 70°.

Lorigine des azimuts ¢ = 0° étant connu (position de l'axe optique connue), nous
effectuons les mesures jusqu’a ¢ = 360° avec un pas 10°. Dans le paragraphe (5.2.3), nous
verrons que lellipsométrie généralisée peut évaluer une position arbitraire de 'axe optique
par rapport au plan d’incidence [116].

Sur la figure 5.1 sont représentés les spectres des coefficients de Fourier en fonction
de T'angle azimutal ¢ a 'énergie E=1,67 eV. Les variations des coefficients de Fourier en
fonction de I’angle azimutal sont périodiques. Si la normale & la surface et 'axe de rotation
ne sont pas confondus, la périodicité de 180° n’est plus reproductible pour Olog, Clog, Cly, €1 Oy
Ceci constitue un autre moyen de vérification de ’absence d’une précession de la normale a
I"échantillon.

Nous avons représenté sur les figures (5.2) et (5.3) les spectres des coefficients de Fourier
mesurés & 1'angle d’incidence § = 70° en fonction de I'énergie, pour les valeurs de 'angle azi-
mutal ¢ = 30°,39°,60°, 72° et 120°. Ces spectres montrent que les réponses ellipsométriques
du substrat Hgls sont tres sensibles & l’orientation de I’échantillon. L’anisotropie optique de
Hgls induit une forte variation des coefficients de Fourier.

Apres la détermination des coefficients de Fourier expérimentaux, les indices de réfrac-

tion complexes ordinaire et extraordinaire de Hgls & la température ambiante sont directe-
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Figure 5.1: Coefficients sy, 0o, Oty €6 oy, mesurés sur la surface de Hgly en fonction de
I'azimut ¢ a 1'énergie E=1,97 eV.
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Figure 5.2: Coefficients de Fourier a’QC et a:ic mesurés sur Hgls dont 'axe optique est parallele
a la surface et incliné par rapport au plan d’incidence d'un angle azimutal .
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Figure 5.3: Coefficients de Fourier a;s et 04:13 mesurés sur Hgl, dont 'axe optique est
parallele 3 la surface et incliné par rapport au plan d’incidence d’un angle azimutal .
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ment obtenus par inversion point par point en minimisant la quantité y2

iii( Oél2c an Pi, PJ; Al)] + [aIZi' - aIQCS(QOrL, Pj’ Al)]2

7.=]. 1i=1 6& 6a’2?9

af — af (s, P, A af — at(p:, P;, A

R e R L) (5.29
C S

ol (alg‘f:,...aig) sont les coefficients de Fourier mesurés, (algcc,...a:{;) sont les coefficients calculés
a partir des équations (5.12-5.15), et (Sas,...5cf) sont les incertitudes expérimentales sur
les coeflicients de Fourier. L'origine principale de ces incertitudes peut provenir d’un mau-
vals ajustement de I’échantillon. La figure (5.4) montre les indices complexes de Hgl, 4 la

température ambiante obtenus par la méthode PRPSE généralisée.

&
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Figure 5.4: Constantes optiques de Hgls & la température ambiante.
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5.2.1 Vérification de la reproductibilité des résultats

L’adéquation d’une méthode ou la validité d’un modele ne pourront étre vérifiées qu’en
multipliant les mesures (), 8 et ¢). Dans notre cas, nous testons systématiquement la repro-
ductibilité des résultats en exploitant les spectres des coeflicients de Fourier obtenus pour
divers angles azimutaux ¢. Le processus numérique est répété pour plusieurs couples d’angles
azimutaux (¢1, o) incorporés dans la fonction écart (équation 5.29). Les indices doivent étre
indépendants de l'orientation de 1’échantillon.

Nous avons donc réalisé les inversions des coefficients de Fourier pour différents couples
de valeurs d’angles azimutaux (¢1, ¢2).

Il faut noter que l'inversion des données expérimentales en PRPSE généralisée est peu
sensible aux valeurs initiales, contrairement & la méthode d’inversion en PRPSE convention-
nelle.

Les valeurs des indices obtenues a l'énergie E=2,95 eV sont présentées dans

le tableau (5.1) ci-dessous.

(01, 02) 1, I, ko ke
(39°,72°) 1 2.721 + 0.03 | 2.527 £+ 0.04 | 0.687 &+ 0.02 | 0.678 + 0.03
(39°,120°) | 2.726 £+ 0.02 | 2.539 £ 0.02 [ 0.775 £ 0.01 | 0.619 £ 0.02
(60°,72°) | 2.726 £ 0.02 | 2.512 & 0.03 [ 0.774 £ 0.01 | 0.651 + 0.02
(120°,72°) | 2.742 + 0.02 | 2.504 £ 0.05 | 0.735 £+ 0.01 | 0.654 + 0.03
(39°,60°) | 2.726 £ 0.03 | 2.539 &+ 0.02 | 0.775 + 0.01 | 0.619 + 0.03
(0°,90°) |2.382 + 0.29 | 2.056 £ 0.11 [ 0.218 + 0.04 | 0.398 + 0.04

Tableau 5.1: Comparaison entre les valeurs des indices obtenus pour quelques couples
d’angles azimutaux (p1, @o) & 'énergie E=2,95 eV.

La comparaison peut étre présentée & chaque longueur d’onde. C’est un moyen efficace
pour vérifier I'exactitude des résultats numériques. Nous avons constaté un trés bon accord
entre les valeurs et une bonne reproductibilité des résultats obtenus en combinant les spectres
de p1 = 39°,60° et g = 72° 120°. Ceci confirme la validité de notre méthode d’acquisition
qui consiste a faire tourner ’échantillon pour un seul angle d’incidence. Cependant, les
indices obtenus a ¢; = 0° et w2 = 90° sont différents des autres résultats. La technique
PRPSE généralisée n’est plus valable pour les orientations particulieres de I’axe optique par
rapport au plan d’incidence (¢ = 0° ou 90°).

La méme difficulté a déja été notée par Hauge [117], pour des mesures avec un compensateur
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tournant généralisé. »
Pour obtenir des résultats corrects dans ces deux cas avec ’ellipsometre PRPSE, il est

indispensable de faire varier ’angle d’incidence comme nous I’avons expliqué dans le chapitre
4.

5.2.2 Comparaison avec les indices obtenus par l’ellipsométrie
conventionnelle

Les indices présentés sur la figure 5.4 sont sensiblement identiques avec ceux obtenus
par la méthode conventionnelle. Dans le tableau 5.2 sont résumés quelques valeurs des indices
de réfraction dans le domaine transparent de Hgls (au dessous de 2,2 eV) obtenus par les

deux méthodes.

E(ev) | n,(PRPSE géné.) | n,(PRPSE conv.) | n.(PRPSE géné.) | n.(PRPSE conv.)
2.1 2.658 2.655 2.466 2.465
2.0 2.566 2.568 2.401 2.389
1.9 2.520 2.519 2.363 2.361
1.8 2.490 2.479 2.343 2.328
1.6 2.427 2.426 2.292 2.291

Tableau 5.2: Comparaison entre les valeurs des indices de réfraction de Hgls obtenues par
la technique PRPSE généralisée et celles déterminées par PRPSE conventionnelle.

Il est a noter que le méme échantillon a été utilisé pour les mesures ellipsométriques

conventionnelle et généralisée.

5.2.3 Détermination de l’orientation de 1’échantillon

Supposons a présent que 'orientation de 1’axe optique par rapport au plan d’incidence
est inconnue.

La détermination de la premiere position azimutal g de ’axe optique par rapport au
plan d’incidence est suffisante pour déduire les autres angles azimutaux grace a la relation
¢ = @0+ Ap (ol Agp est le pas de l'angle de rotation).

La premiere valeur ¢ de I'angle azimutal est déterminée par acquisition des coefficients
de Fourier pour au moins deux azimuts du polariseur et de I'analyseur.

A partir d’une série de mesures aux différentes azimuts du polariseur et de ’analyseur,

nous avons déterminé les valeurs de ¢y pour de multiples orientations supposées inconnues
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de 1’axe optique par rapport au plan d’incidence. Les résultats sont représentés sur la figure
(5.5) pour 51 longueurs d’onde comprises entre 0,3 et 0,8 pm.

Les spectres ellipsométriques utilisés durant le calcul numérique sont obtenus pour les
azimuts du polariseur (P; = 0°; P2 = 90°) et de l'analyseur (A; = 45°; Ap = 30°). D’apres
la figure (5.5), il est clair que l'orientation de I’échantillon est indépendante de la longueur
d’onde. Les angles azimutaux sont obtenus avec une précision de 'ordre de 0,6°.

Il en résulte que lellipsométrie peut déterminer l’orientation d’un cristal en combinant

les données acquises par rotation de I’échantillon autour de sa normale.

A ce stade de 1’étude, nous pouvons conclure que 'ellipsométrie généralisée est une
technique qui permet de déterminer I’anisotropie optique d’'un échantillon et son orientation.
Par contre, l’ellipsométrie conventionnelle trouve son utilité lorsque on peut orienter le ma-
tériau dans une configuation particuliére ot les éléments non diagonaux sont nuls ou petits

devant les éléments diagonaux de la matrice de réflexion de Jones.

La méthode PRPSE généralisée meéne plus directement et donc plus rapidement aux
parametres de I'anisotropie de I’échantillon par des mesures des coefficients de Fourier a un
seul angle d’incidence. L’ellipsométrie conventionnelle est plus précise (validité de la tech-
nique double-zone), cependant son utilisation pour la caractérisation des milieux anisotropes
exigent la connaissance précise de la position de l’axe optique et le choix des angles d’inci-

dence optimums.

Sur la figure (5.6) est représentée l'organigramme décrivant les différents procédures
pour étudier un échantillon par ellipsométrie conventionnelle ou généralisée selon la nature

diagonale ou non diagonale de la matrice de réflexion de Jones R.



'5.9. Détermination des constantes optiques de Hgly par la méthode PRPSE généralisée

135

T Tanygieazniiuiar

120-8 E L) v L ] L ] l v v L v l L) L v L ' L) L] v ' L] L L] '
120.4 F o0 0,=120° + 0.6° 3
120.0 E <
E o 2
119.6 52 L1 . | | L I
72.0
71.2
70.4 0 +0.4° 00000000000000000
69.6 * feleleelel=le i TP N S —
60.4 L) v ) v ' L) L]
oo o
60.0 QO oooUVU °
o o
59‘6 l [ Il Il l Il ']
40-0 : L L ] L) ' | L) L L J l v } | L J v ' v L v ' L) v | v '
39.5 FPoogno, o =5
39.0 E 2000 Q000000 OUCW
E =39° + 0.6° 3
38.5 E Il ' Il '] l [l Il '] 2 l I3 ?ol Il l 2 (P +l Iﬂ

30.4 o® oo
~00 . ,00000000° " o

nnnnnnnooooooooooo

30.0
29.6

\J
oooC” ©
o0°

no w
© o
N foe]

;)

¢,=30° £

+ 0.6°

0.3 0.4 0.5 0.6

A(pm)

Figure 5.5: Exemples de la détermintation de I’angle azimutal : orientation de I’axe optique

par rapport au plan d’incidence.
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Figure 5.6: Organigramme des possibilités d’études d’un échantillon par ellipsométrie con-
vetionnelle ou par ellipsométrie généralisée. A. O., P. 1., ¢ et 0 représentent respectivement
I’axe optique, le plan d’incidence, I'angle azimutal et ’angle d’incidence.
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5.3 Détermination des angles ellipsométriques géné-
| ralisés

Nous avons démontré que les constantes optiques sont obtenues directement par Pana-
lyse de Fourier sans qu’il soit nécessaire de mesurer les angles ellipsométriques généralisés.
Cependant, ces parameétres généralisés ont un intérét particulier parce qu’ils sont associés
uniquement a 1’échantillon. Ils peuvent étre utilisés pour modéliser la surface d’un échantillon
indépendament du systéme ellipsométrique.

Théoriquement, pour un substrat uniaxe avec 'axe optique paralléle 3 sa surface, les

éléments non diagonaux de la matrice de réflexion et les rapports ellipsométriques généralisés

| satisfont aux relations suivantes
| Rps = —Ry, et Pps = —Psp. (5.30)

On peut donc déterminer uniquement quatre angles ellipsométriques généralisés tan Vo,
tan W, cos Ay, et cos Ay, au lieu de six parametres. Néanmoins, la relation (5.30) est va-
lable uniquement pour une surface idéale sans contamination. Dans le but de déterminer
simultanément tous les parametres ellipsométriques, la relation (5.30) n’a pas été prise en
compte dans notre modele théorique.

Nous avons donc déterminé les six angles ellipsométriques. Pour obtenir ces paramétres,
nous avons changé a la fois I'azimut de I'analyseur et celui du polariseur. En principe seule-

ment trois azimuts de I’analyseur A et deux du polariseur P sont nécessaires pour déterminer

les angles ellipsométriques généralisés. Les solutions sont obtenues en minimisant la fonction

3 2 e ‘e ‘e e
2 ag, — ag (A, Pj) 2 g, — agy (A, Pj) 2
af — af(A;, Py af — al(A; Pj)
[ 4, 4c ¥ ]2+[ 4 4 7 ]2)) (5'31)

e e
das, dogs

Pour ce calcul numérique, nous avons utilisé les coefficients de Fourier mesurés et
calculés pour (A; = 45% A, = —45° A3 = 30°) et (P, = 0°; P, = 90°). Sur les figures
(5.7) et (5.8) sont représentées les spectres ellipsométriques généralisés obtenus par inversion

point par point. Ces valeurs peuvent étre comparées avec les spectres calculés en utilisant les
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Figure 5.7: Données expérimentales et calculées pour tan ¥,,, tan ¥, et tan ¥, en fonction
de I'énergie pour les azimuts ¢ = 39° et 120°. 'angle d’incidence est 70°. Un excellent accord
| entre les données théoriques et expérimentales est obtenu pour tan ¥p,.
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valeurs des constantes optiques déja obtenues. Les courbes en traits pleins et en pointillés
indiquent ces valeurs théoriques respectivement pour ¢; = 39° et ¢y = 120°. Les angles
ellipsométriques théoriques sont calculés a partir des équations (B. 29), (B. 33) et (B. 37).

Les données expérimentales tan W, et cos A,y sont en bon accord avec les valeurs théo-
riques dans tout le domaine spectral. Pour les paramétres non diagonaux, ’accord est réalisé
surtout en dessous de 3,5 eV. Les parametres cos Ay, et cos Ay, sont voisines de 1 pour
¢ = 39% et -1 pour ¢ = 120°, et les phases correspandantes A,; et Ay, sont indéterminer par
I'ellipsometre PRPSE. La déviation des points expérimentaux au dessus de 3,5 eV est siire-
ment due a un flux trop faible. Dans ce domaine spectral, les incertitudes sur les paramertres
ellipsométriques sont élevées.

En général, les angles ellipsométriques généralisés ne sont pas déterminés avec une pré-
cision identique pour tous les angles azimutaux. Les incertitudes sur ces paramétres provien-
nent des erreurs systématiques et aléatoires commises sur les coeflicients de Fourier mesurés
en fonction de 'angle azimutal de I'échantillon. En raison du polariseur supplémentaire intro-
duit dans le montage, 'ellipsometre PRPSE n’est pas trés affecté par les erreurs provennant
des sources de bruit de lellipsometre (électronique, source de lumiére, détecteur...), mais les
incertitudes augmentent pour les mesures sur des substrats moins réfléchissants.

Elles peuvent étre réduites en essayant d’intensifier l'intensité du faisceau réfléchi par
I'échantillon (par 'utilisation d’une source plus lumineuse, angle d’incidence plus élevé...) ou
en augmentant le temps d’intégration.

[1 faut préciser que la procédure double-zone qui permet de compenser au premier
ordre les erreurs systématiques n’est plus efficace lorsque les éléments non diagonaux de la
matrice de ’échantillon sont différents de zéro en particulier pour la configuration PRPSE
généralisée.

Il conviendra alors de chercher une autre technique pour réduire ces erreurs.
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5.4 Conclusion du cinquieme chapitre

La méthode généralisée du montage PRPSE permet de déterminer les constantes op-
tiques, l'orientation de ’échantillon et les angles ellipsométriques généralisés par ’exploita-
tion directe des mesures des coefficients de Fourier.

Nous avons démontré que PRPSE permet de caractériser les échantillons anisotropes
possédant une matrice de réflexion de Jones non diagonale. Nous avons exploiter les spectres

des coefficients Fourier obtenus par rotation de ’échantillon autour de sa normal. Les me-

' sures ont été effectuées a un seul angle d’incidence, 70°. Cette procédure fournit suffisamment

d’information pour déterminer les valeurs des angles ellipsométriques généralisés et les cons-
tantes optiques ordinaire et extraordinaire d'un substrat uniaxe.

La méthode a été appliqué & 'étude des propriétés optiques de Hgls. Dans le tableau
au dessous, sont résumés les constantes optiques de Hgly et les coefficients d’absorption

ordinaire ¢, et extraordinaire a,

ol 0o = 4Tky/ A et e = 4mke/ .

Mpm) | E(eV) | n, n. k, ke | 00(10®)em™ | 0 (10%)em ™!
0.30 4.13 1.954 | 2.055 | 1.207 | 0.964 505.58 403.88
0.31 4 1.858 [ 2.039 | 1.213 | 1.139 491.83 461.91
0.32 3.87 1.964 | 2.091 | 1.299 } 1.096 510.23 430.63
0.33 3.76 2.15 [ 2.258 | 1.217 | 1.029 463.5 391.84
0.34 3.65 2.329 | 2.267 1 1.215 | 1.008 449.24 372.88
0.35 3.54 2.395 1 2.331 | 1.187 1 0.925 426.32 332.28
0.36 3.44 24761 2.3 1.092 | 0.894 381.24 312.2
0.37 3.35 2.502 1 2.327 | 1.051 | 0.866 357.18 294.35
0.38 3.26 2.5b04  2.377 1 0.814 332.37 269.21
0.39 3.18 2.595 | 2.401 | 0.989 | 0.787 318.67 253.58
0.40 3.1 2.65 124311 0.935 | 0.762 293.8 239.45
0.41 3.02 2.695 | 2.471 1 0.879 | 0.708 269.59 217.15
0.42 2.95 2,74 12512} 0.811 | 0.656 242.82 196.3
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Mupm) | E(eV) | n, ne k, ke | @o(10®)em™ | ae(10%)em ™!

0.43 2.88 277 125391 0.729 | 0.58 213.19 169.73 -
0.44 2.82 | 2.777 [ 2.554 | 0.66 | 0.51 188.72 145.79
0.45 2.75 | 2.769 | 2.552 { 0.616 | 0.461 172.21 128.98
0.46 2.69 |2.754|2.538 [ 0.551 | 0.414 150.74 113.31
0.47 2.64 |2.746 1 2.522 1 0.505 | 0.423 135.05 113.17
0.48 2.58 12,738 | 2.524 | 0.481 | 0.385 126.16 100.79
0.49 2.53 | 2.724 | 2,523 | 0.464 | 0.349 119.2 89.6
0.50 248 | 2.731|2.531|0.446 | 0.35 112.16 88.19
0.51 243 |1 2.7727 | 2.542 | 0.461 | 0.353 113.64 87.2
0.52 238 [2.747(2.549 | 0.418 | 0.314 101.01 75.88
0.53 2.34 | 2.758 [ 2.563 | 0.398 | 0.266 94.43 63.23
0.54 2.3 2.764 | 2.58 | 0.359 ] 0.246 83.75 57.29
0.55 2.25 |[2.8122.606 | 0.327 | 0.203 74.73 46.38
0.56 221 |2.835(2.603]0.227 | 0.088 51.11 19.83
0.57 217 | 2.743 | 2.543 | 0.133 | 0.014 29.36 3.19
0.58 2.14 | 2.678|2.476 | 0.055 12.04

0.59 2.1 2.658 | 2.466 | 0.044 9.39

0.60 2.07 | 2594 | 2.421
0.61 2.03 | 25742402
0.62 2 2.566 | 2.389
0.63 1.97 | 2.542 | 2.379
0.64 1.94 12518 | 2.363
0.65 1.91 |2.519]2.362
0.66 1.88 | 2.505 | 2.348
0.67 1.85 | 2498 {2.334
0.68 1.82 2.49 | 2.343
0.69 1.79 | 2.479 | 2.328
0.70 1.77 12469 ] 2.33
0.71 1.75 | 2.464 | 2.318
0.72 1.72 | 2.465 | 2.305
0.73 1.7 2443 | 2.29
0.74 1.67 | 2439 2.29
0.75 1.65 | 2.442 | 2.287
0.76 1.63 | 2421 | 2.299
0.77 1.61 | 2427 ) 2.291
0.78 1.59 | 2.426 | 2.284
0.79 1.54 12416 | 2.289
0.80 1.53 | 2.413 | 2.285
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Conclusion générale

Le travail présenté dans ce mémoire a porté principalement sur deux points :

e l'adaptation de Dellipsometre a polariseur tournant & trois éléments (PRPSE) a la

mesure d’échantillons anisotropes,

o l'étude des propriétés optiques anisotropes de I'iodure mercurique (Hgls).

Le premier point a consisté a élaborer les logiciels et les procédures expérimentales per-
mettant de remonter aux caractéristiques optiques de la surface d’un échantillon anisotrope.
Les mesures ellipsométriques ont été effectuées par deux techniques.

L’ellipsométrie conventionnelle qui se réfere a I'étude d’échantillons isotropes ou aniso-
tropes possédant une matrice de Jones de réflexion diagonale. Dans ce cas, nous avons montré
qu’il était possible de déterminer les indices complexes ordinaire et extraordinaire d’un sub-
strat anisotrope uniaxe par ’acquisition des spectres ellipsométriques en fonction de 'angle
d’'incidence. En général, deux angles d’incidence et de deux orientations particuliéres de 1’axe
optique par rapport au plan d’incidence (axe optique orienté parallélement ou perpendicu-
lairement au plan d’incidence) suffisent pour extraire les quatre indices réels (n,, ne, k, et
k.) caractérisant un substrat absorbant uniaxe. Cependant, il est indispensable de disposer
d’échantillons dont 1'axe optique est paralléle & la surface. Il faut également choisir avec soin
les angles d’incidence, sinon l'inversion des équations ellipsométriques peut conduire & un

systéeme mal conditionné.

La deuxieme technique concerne 'ellipsométrie généralisée. Elle permet de caractériser

totalement la matrice de Jones comportant des éléments non diagonaux différents de zéro.
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| Un développement théorique a été présenté permettant a la technique PRPSE de me-
surer les éléments non diagonaux normalisés de la matrice de Jones de réflexion. Ceci nous

permet d’étre les premiers & étendre I'appareil PRPSE a Dellipsométrie généralisée.

Avec la méthode PRPSE généralisée, les constantes optiques d’un systéme (milieu
ambiant/substrat uniaxe) sont obtenues directement par I'analyse de Fourier sans I'intermé-
diaire des angles ellipsométriques. Cependant, il faut préciser que I’acquisition des coefficients
de Fourier s’effectue pour plusieurs positions du polariseur fixe P et de ’analyseur A, et pour
différentes valeurs d’angle azimutal ¢ de l'orientation de I’échantillon par rapport au plan
d’incidence (¢ # 0° et 90°). L’avantage de cette méthode c’est qu’elle permet de déterminer
les constantes optiques et les angles ellipsométriques généralisés en utilisant uniquement un
seul angle d’incidence. En plus, elle fournit la premiére position arbitraire de l'axe optique

par rapport au plan d’incidence.

La solution générale permettant de remonter aux propriétés optiques des corps aniso-
tropes est de le faire tourner autour de la normal & la surface. C’est pourquoi un porte-
échantillon rotatif a été mis en place. Les outils logiciels nécessaires pour tester les diffé-
rentes procédures de calcul des paramétres ellipsométriques (les coefficients de Fourier et les
"angles ellipsométriques conventionnels et généralisés) ont été réalisés, ainsi des programmes
de simulation numérique et de minimisation ont été écrits pour interpréter et exploiter quan-

titativement les spectres ellipsométriques obtenus sur des échantillons anisotropes.

Le deuxiéme point a été consacré a 'application de l'ellipsométrie conventionnelle et
généralisée développée dans ce mémoire aux mesures d'indices de réfraction complexes ordi-
naire (n, — ik,) et extraordinaire (n. — ike) de I"iodure mercurique Hgly. Les cristaux Hglp
doivent étre orientés parallelement & 1'axe optique. En effet, I’exploitation des spectres ob-
tenus sur des cristaux normaux & l'axe optique a conduit & des solutions erronées. Dans un
premier temps nous avons étudié des cristaux de Hglp n’ayant jamais été traités avec une
solution d'iodure de potassium (KI), les indices de réfraction et d’absorption ont été obtenus

pour 51 longueurs d’onde dans le domaine spectral 0,3 — 0, 8um.

Le probléme expérimental rencontré lors des mesures ellipsométriques de Hgls est que
ce matériau réagit avec l'air méme A la température ambiante. Un modele physique a été

développé pour étudier I'evolution de l'état de la surface des échantillons en fonction du
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emps. Cette étude a permis de repérer une couche d’une épaisseur de l'ordre de 9 nm
rmée aprés 30 heures d’exposition a l'air et constituée d'un mélange de Hgls et d’air.
D’autres mesures ellipsométriques ont été réalisées sur des cristaux de Hgls traités
vec une solution diluée d’iodure de potassium (KI). Les résultats obtenus confirment la
rmation d’une couche transparente dont 1'épaisseur dépend de la concentration du KI et
u temps de traitement. Ce film a été identifié dans la littérature comme étant le complexe
KHgls.H;0], son indice de réfraction déterminé par ellipsométrie est trés proche de celui de
eau. Ce résultat n’est pas étrange puisque le complexe est hygroscopique et peut retenir
ne grande quantité d’eau. Le recours & ce traitement chimique ne permet pas 'acces direct
ux constantes optiques du substrat Hgls.
Les performances actuelles de notre montage et les procédures numériques et expé-
imentales mises en place permettent de caractériser totalement ’anisotropie optique des

tructures suivantes :

e substrat uniaxe,

e systéme monocouche ambient/film isotrope/substrat uniaxe,

e systéme monocouche ambient/film uniaxe/substrat isotrope,

e systeme monocouche ambient/film uniaxe/substrat uniaxe.

] serait intéressant d'étendre I'appareil PRPSE & la caractérisation des systémes mul-

icouches anisotropes.

L’inconvénient d’un ellipsometre & polariseur tournant est qu’il fournit seulement une
mesure de cos A qui ne permet pas de remonter au signe de déphasage ni a 'information sur
‘échantillon lorsque A est faible. Il est alors d’un trés grand interét d’implanter une lame

‘etardatrice dans le montage (PRPSE).

Dans I'immédiat, nous envisageons de poursuivre nos études par la mise au point d’un
blgorithme de calcul des indices complexes des milieux biaxes et d’examiner la possibilité de

la technique PRPSE dans la caractérisation de ’anisotropie optique de ces milieux.




6. Conclusion générale
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Annexe A

Mesure des coefficients », : méthode
de Hadamard

Cette méthode permet de déterminer les coefficients de la série de Fourier & 1’aide des con-

tenus des huit compteurs (S1 & S8). Le signal étant intégré par seiziéme de période, chacune

des sommes peut étre calculée & partir de 'expression du signal :

S1

S2

S3

S4

Apres calcul, on obtient :

S1

S2

53

S4

S5

S6

/8 57 /8
/ﬂ [(P,)dP, S5 = / [(P)dP,
0 w/2

/4 3m/4
f I1(P,)dP, 56 = 1(P)dP,
/8 5w /8

37 /8 /8

/ I(P)dP; §7 = 1(P,)dP,
/4 3n/4

/2
f I(P,)dP; s8= [ I(P)iP,
3 /8 /8
T V2 2 -2 1 1
'—h h C h/ S _h C —h' 5
g0 +— L + 1 2s T 7 + 1
™ 2 -2 V2 1 1
—h —h —hos — =h c -h s
3 o+ — 1 2 + — 4 e T gl +4 4
s V2 -2 V2 1 1
~h Roe + ~—hgg — —hg, — —h
3o + 1 % + —— PR 7ve T s
™ V2 22 1 1
—ho — ~—hoq hos + —hae — =h
g 0 4 2¢ + 4 2s + - 4 4c 4 4s
w V2 \/—— 2 1 i
—ho— ~—=hog + ——hoy + —ha, + —h
g/ i 1 2s + — 1 + 7s
T V2 -2 V2 1 1
—h hoe — ~=hgs — —hac + —hys
g0t Ty e s et pha

(A1)
(A.2)

(A.3)
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ST

S8

T 2 -2 V2 1
Zh Fog — ~=h
ghot — e~ 4

1
4
T V2 V2 -2 1 1
—ho + —hoc hos + —hac — —=h
ot et s ¥ e —

4s

2s — _h'4c - —h,43

(A7)

(A.8)
(A.9)

Par combinaison des différents S;, on détermine les coefficients hq, hac, has, hye et hys.

On a donc :

h4s

S1+8524+834+54+55+S56+57+ 58

™
S1+852-853-54—-S55—-564+S574 58

2
S1+852+53+54-55-56—-S57—-S58
2
S1—-82—-53+84455-56—-S5S7+ 58
2

S1+4+82—-83—-854485+56—-S57—S8

2

(A.10)
(A.11)
(A.12)
(A.13)

(A.14)
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Annexe B

Relations entre les angles
ellipsométriques et les constantes
optiques

B.1 Axe optique perpendiculaire & ’interface

Si le milieu ambiant est 'air, son indice de réfraction n égal & 1. D’apres les équations (2.63)

et (2.64), on obtient :

l[):

, R NoNecosf —ny/N2 — n?sin§?)(ncos + /N2 — n?sin 92
tan We'® = pp:( = ) ) (B.1)

Rss (N,N.cosf + n\/Ng —n?sin6?)(n cosd — \/Ng ~ n?sin 62)

Sachant que N, = n, — ik, et N, = n, — ik., on peut écrire :

Posons

as

2nlkl
= B.2
nf—k%—sin@z)’( %¢) (B2)

aj = (n} -k} —sind?)? +4n2k?, (1= o,e) (B.3)

i = arctan(

{(none — koke) cos — ny/a, cos %}(n cosf + /a, cos %)

—{(neko + noke) cos @ — ny/a, sin %} 0, sin Po

2

{(none — koke) cos® — n/a cos %} 0, SiN %

+{(neko + noke) cos  — ny/aesin %}(n cos 0 4 /o, cos %)

{{(none — koke) cos@ + n+/ae cos %}(n cosf — v/a, cos %3)

Bo

+{(neko + noke) cos 8 + n+/ae sin %} a, sin 5
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Bo

2
—{(neko + noke) cos @ + n4/ae sin %}(n cos 6 — y/a, cos %)

as = {(none— kok)cosd + n+/ag cos %} Qo sin

Le rapport %ﬁ se sépare en un terme réel et un autre complexe:
88

ia Ry  @ra3 —agay  aca3z +ajay
p = tan ¥e'~ = = —1
R 2 2 2 2
ss aj + ag az + ag

On déduit donc:

2 2
tany = /-3

az+ay
(B.4)
— a1a3—asa4
0S8 = ot
L’angle A est défini a II pres.
B.2 Axe optique parallele a la surface
Dans ce cas, nous avons trois coefficients a4 développer :
R )
Pop = Rpp = tan \Ilppem”’ (B.5)
S8
Rys -
Pps = Rp = tan U .27 (B.6)
R; ,
P = T L = tan Ugetter, (B.7)

88

Les équations (2.85)-(2.88) nous permet d’écrire ces coefficients comme suit :

 AD, = 4B _ CyD - D,C  AB,— A\B
Per = 4D _B,C Poe = 4D = B,C Prs = 4D - B,C

Dans le but de calculer les différents angles ellipsométriques tan ¥ et cos A, nous
décomposons chacun de ces rapports complexes ppp, pps €t pgp en une partie réelle et une
partie imaginaire. Pour cela, nous commencgons a écrire les parametres A, A;....D; sous des
formes simplifiées.

Pour résoudre ce probléme nous définissons les parameétres oy, i (1=o0, e) et J; (i=1-4)

tels que :

NE —n?sinf® = agexp(—ify), (I = o,e)

Y2=(J1—J3)—i(Jo—Ja) = ojexp(—if),

_~
= B
No TG0 o]
~—
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ou
B = wetan( g ). (1= 0,0) (8.10)
af = (nf—/cf—sm@Q) +4nfki, (1= o,e) (B.11)
Jio = (n) = k) (n2 — k) — Angnekoke, (B.12)
Jo = 2noko(n; — k2) + neke(n? — k2)), (B.13)
Jy = n”sin®0{sin® ¢(n2 — k2) + cos® ¢(n? — k2)}, (B.14)
Jo = n”sin®0(2nok,sin® ¢ + 2neke cos” ¢). (B.15)
En tenant compte de ces données, nous obtenons :
A = [cos¢(n, -k, —n’sin® ) + n cosf cos ¢\/a, sin 3,2
—i(2n,k, cos ¢ + n cos b cos ¢/, cos 50/2)]70%2
= q; — ia» (B.16)
A = [~cos¢(n — k; — n?sin?8) + n cos b cos d\/a, sin B, /2
—i(—2n,k, cos ¢ + n cos b cos ¢/a, cos ﬂo/2)]%ucj—22
=aj — ia; (B.17)
B = [ncosfsind(n, — k2) + /& sin ¢(n, cos f1/2 ~ k, sin §;/2)
—i(2n,kon cos 8 sin ¢ + /o sin ¢{k, cos 81 /2 + n,sin 61/2})]%0:—22
= by — ibg (B.18)
B, = [ncosfsing(n} - k2) — /oy sin ¢(n, cos §1/2 — k,sin §,/2)
—i(2nokon cos @ sin ¢ — v/ay sin ¢{k, cos 31 /2 + n,sin 51/2})]%%22
= b — b} (B.19)
C = —[nsing¢y/a,cosfo/2 + sin ¢ cosf(n2 — k2)
—i(2nok, cos  sin ¢ + n sin ¢+/a, sin ﬁo/Q)]’Youc)—;
—(cy — ico) (B.20)
C1 = —[nsingv/a,cosf,/2 — sin ¢ cos§(n2 - k2)
—i(—2n,k, cos 6 sin ¢ + n sin ¢+/a, sin ,60/2)]706;)—22
— (e} —ic}) (B.21)
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On déduit donc :

tan ¥, =

e2+e?
S

ea+e4

+ege.
cos A\, = f-é—éé-—“ 2
pp (e%-i—e%)(e%-}-ei)

e Calcul de tan ¥, et cos Ay, :

Ry

Psp = = tan Wgpe

83

fres + foeq Z.(f283 — fieq)

ilsp

_ (c1 — ico)(d} — id}) — (¢} —ic)(dy — ido)

(a} — iad)(dy — id2) + (c1 — ico) (b3 — ib3)

e3 + e3

avec |

fr =

’
e3 + €2

Cld* — ng* - C*dl + C*dg
1 2 1 2

cod] + c1d} — cjde — chd.

D = [ncosé(nZ— k2 —n?sin?6) + cosé cos 0(no/aq cos f1/2 — kov/ay sin 1 /2)
2
~i(2n,kon cos ¢ + cos ¢ cos 8 k,\/a; cos f1/2 + ny\/ay sin [31/2})]%&)—2
c
= dy — idy (B.22)
Dy = [ncos¢(nZ— k% —n2sin?6) — cos ¢ cos 0(nov/a1 cos B1/2 — koy/ar; sin 81 /2)
2
—i(2nokon cos ¢ — cos ¢ cos 0{ k,+/ar; cos B1/2 + no/aq sin ﬁl/Z})]fyew—2
c
= dt — id},. (B.23)
e Calcul de tan ¥, et cos A, :
P = Ry — tan \I,ppempp — (ai — ?af)(di - Zd;) + (cf — ZC;)(bi — be)
R, (af — ia3)(dy — ido) + (c1 — icy)(b? — ib3)
e1es +eges  (ege3 — erey)
= g an) (B.24)
3teg 3te;
avec :
€ = aldI - a2d§ + chl - C;bg (B25)
€y . = ang + ald; + CIbQ + CEbl (B26)
€y = a;dl — a§d2 + ClbI - Cgbz (B27)
eq = agdy + ajds + c1b3 + cobj. (B.28)

(B.29)

(B.30)

(B.31)
(B.32)
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tan wsp - M

eztey
(B.33)
A.. = 1e3tfoe.
008 D = G eD)
e Calcul de tan V), et cos Ay, :
Pps = Rps — tan ‘I/psem”s _ (ai - Z:af)(bf - Zb;) — (o] - i'GE)(bi — be)
Rs (e —4a3)(dy — id2) + (c1 — dco) (b} — ib3)
gies + goes  (g2e3 — g1e4)
= T — I, (B.34)
e3 + eg €3 + e
vec :
g1 = a1b] —aghl — alb; +albsy (B.35)
ge = ajbs + agh] — ajbs — ajby. (B.36)
Dn en déduit :
2 2
tan¥ps = %3%2-
(B.37)

— +g2¢e4
cos A\, = %%
P (g7 +95)(e5+e})

B.2.1 Axe optique parallele a ’interface et au plan d’incidence
(¢ =0°)
Dans ce cas la matrice de réflexion de Jones est diagonale, nous pouvons utilisé les

otations de 1'ellipsométrie conventionnelle.

D’apreés les équation(2.99) et (2.102) on a :

. ny/N? —n?sin82 — N,Necos 0)(,/N2 — n?sin 62 + n cosd
tan We'? = L2 — ( i ), (B.38)

R
Rss (n\/No2 — n?sin 62 4+ N,N, cos 0)(—\/N3 —n?sin6? + n cosf)

Si on pose :

by = <—-n\/a_ocos% + (none — koke) cos 0) (ncos 8 + /o, cos %3)
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— <(n0ke + neko) cos§ — ny/ay, sin %3) ., Sin % (B.39)

by = ((noke + nek,) cos§ — ny/ay, sin %) (n cos® + \/a, cos %)

+ (—n ., COS % + (none — koke) cos 0) O sin% (B.40)

by = (n o, cos% + (none — koke) cos 6) (n cos — \/ay, cos %3)

+ <(n0ke + nek,) cos 8 + na/ag sin %) ., sin % (B.41)
_ . o Bo
bs = [(noke + neko) cos@ + ny/a, sin 5 (ncosf — \/a, cos ?)
Bo . Po
— | nv/a, cos 5 + (none — koke) cos 8 | \/a, sin ) (B.42)

on obtient les relations suivantes:

Bpp _ bib3 +boby  bibg — boby

tan We'd = = B.43
B A (B.43)
tany = |/
3 4
(B.44)

. b1 b3 +bob.
cos A =
VB 82) (62-+2)

B.2.2 Axe optique paralléle a I’interface et perpendiculaire au
plan d’incidence (¢ = 90°)

De méme, la matrice de réflexion de Jones est diagonale.

Les équations (2.104) et (2.107) donnent

. ny/N2 —n?sin 82 — N2cosf)(y/N2 — n2?sin 2 + n cos g
tan\Pe’A:Rpp*( Sy ). (B.45)

R (n\/Nf —n?sinf?+ N2 cosH)(—\/Ne2 — n?sin 62 + n cos @)
Si on pose :
Bo 9 .2 Be
¢; = | —n/a,cos 5 + (n; — k) cos 6 } (ncosd + /o cos ?)

— <2noko cos — n+/a, sin %) Qe Sin % (B.46)
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cy = <2n0k0 cos — n+/a, sin %) (n cos 0 + \/a, cos %)

- <n @, COS % — (n% — k2) cos 9) Q sin ?25 (B.4T)
o Bo D) 2 Pe
3 = |nvaocos T+ (ns — k%) cosd | (ncosf — \/ag cos ?)
. /Bo . /66
+ | 2n,k, cos 8 + ny/or, sin 5 | Veaesin r3 (B.48)
_ - Do Be
ca = |2nok,cosf 4+ ny/a,sin 5 (ncos — \/ag cos ?)
Bo 2 2 . Pe
— | Vo cos T + (ns — k5) cos@ | v/agsin 5 (B.49)

on obtient les relations suivantes:

Ry, ci1c3 + cocqy  C1Cq — CoCa

tan We'd = = - B.50
an e R, cg + cg ' c% 4 c?l ( )
c2+c2
tany = /353
3 4
(B.51)

cos A = 7%-&-‘1-=C S
(+ed)(ci+c)
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