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Introduction

Ce travail a été effectué dans le Laboratoire de Physique des Liquides et des Interfaces

(L.P.L.I), au sein du groupe d’optique.

Le L.P.L.I s’intéresse depuis plusieurs années aux propriétés structurales et de trans-
port électronique des métaux et alliages liquides. La mise en commun des compétences dans
le domaine des métaux liquides et de I'optique conduit tout naturellement 3 élargir les études

du laboratoire au domaine pratiquement vierge de ’optique des métaux liquides.

Le choix de la technique de mesure, doit satisfaire aux critéres suivants :
e pouvoir é&tre utilisée sur des échantillons se trouvant dans des atmospheres trés variées,
e étre non destructrive,
e &tre trés sensible,
e se préter 4 des mesures in-situ pour des interfaces solide-gaz ou solide-liquide,
e fonctionner & des longueurs d’onde fixes ou en mode spectroscopique.

L’ellipsométrie est une technique optique d’analyse de surface basée sur la mesure de
changement d’état de polarisation de la lumiere aprés réflexion sur la surface étudiée. D’apres
ces mesures on peut calculer, si on dispose d'un modele approprié, I'indice de réfraction, le
coefficient, d’absorption, et I'épaisseur d’une couche. C’est une technique qui satisfait & tous

les critéres énumérés ci-dessus.

Apres avoir poursuivi des expériences avec lellipsométre & modulation de phase, nous

avons abondonné cette technique, car la détection synchrone utilisée ne permet pas une
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acquisition rapide. Par contre l'utilisation de technique d’échantillonnage en fait un des
ellipsometres les plus rapides. Nous n’avons pas jugé utile de poursuivre dans cette voie par
absence d’infrastructure suffisante dans le domaine de I’électronique numérique.

Nous avons poursuivi par ellipsométrie & élément tournant (Analyseur, Polariseur,
Compensateur) et notre choix s’est porté sur l'ellipsometre & polariseur tournant 3 trois élé-

ments.
Les mesures des propriétés optiques des métaux et alliages liquides sont liées a la
résolution d’un certain nombre de problémes expérimentaux :
e la protection contre 1'oxydation des métaux liquides,
o la réactivité entre les métaux et les creusets,
e la pression de vapeur.
L’objectif de ce travail est donc :
e de réaliser une cellule de mesure qui tienne compte des impératifs précédents,
o d’adapter l'ellipsométre spectroscopique 3 la mesure avec cette cellule,

o d’appliquer le dispositif a la mesure de D'alliage Sn-Pb, qui s’inscrit dans les préoccu-

pations du laboratoire (métaux polyvalents) et présente un intérét industriel évident.
Ce mémoire comporte trois parties :

e dans le premier chapitre, nous rappelons la théorie macroscopique et quantique des
métaux, ainsi que la justification du modele théorique employé pour 'interprétation

de nos résultats expérimentaux.

e dans le chapitre deux, aprés avoir rappelé le principe de I'ellipsométrie, nous décrivons

notre ellipsometre.

e enfin, dans le troisieme chapitre, nous appliquons l'ellipsométrie a 1'étude des propriétés

optiques des métaux liquides, notamment & I’étain, au plomb et & l’alliage étain-plomb.



Chapitre 1

PROPRIETES OPTIQUES DES
METAUX LIQUIDES

Nous traitons dans ce chapitre les propriétés optiques dans un métal d’abord dans le

cadre de la théorie macroscopique, puis d'un point de vue microscopique.
Tout au long de ce travail, nous utiliserons le systeme MKSA.

1.1 Eléments de la théorie électromagnétique
1.1.1 Equations de Maxwell

Un champ électromagnétique dans le vide est caractérisé par deux vecteurs : le vecteur
— —
champ électrique E et le vecteur champ magnétique H . L’interaction d’un tel champ avec

un milieu matériel est décrite par les équations de Maxwell :

8D
—_ = —
VAH = —+J (1.1)
Bt
T — a_B_)
ANE = —— 1.
\Y p (1.2)
VD = p (1.3)
——
VB = 0 (1.4)

et par les relations constitutives du milieu qui décrivent le comportement de la matiere sous

I'effet du champ :

T =0E (1.5)
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(1.6)
(1.7)

— —
ol D et B sont respectivement les vecteurs induction électrique et induction magnétique.

=&

Wl o|
o] =)

= p

p est la densité de charge électrique.

—

J est le veeteur densité locale du courant électrique.

g, i, 0 caractérisent la réponse du milieu au champ électromagnétique et sont respective-

ment, la permittivité, la perméabilité et la conductivité électrique du milieu.

Dans le vide la permittivité ¢ et la perméabilité po sont reliées par :

¢ = /g0 ko

oil ¢ est la vitesse de la lumiere dans le vide. On peut mettre en évidence I'effet de la matiere

sur ’'onde électromagnétique en écrivant :

—_  —

E+P=£06,,E)
—~ B
M

€0
—
B —

lI'O KHo Ky

= |w] @

U :

Q

—
P est la polarisation (le moment dipolaire électrique par unité de volume),
—_
M est 'aimantation (le moment magnétique par unité de volume),

&

& = o (¢, est la constante diélectrique relative, sans dimension),

Yy = -:—0 (u est la perméabilité relative, sans dimension).

Dans le domaine des fréquences optiques, les fréquences du champ sont de I'ordre de
grandeur des fréquences propres des vibrations électroniques conduisant & la polarisation
électrique. La constante diélectrique ne sera pas seulement une fonction des propriétés du

milieu mais aussi de la fréquence.

Les fréquences propres de 'aimantation sont généralement trés différentes de celles qui

induisent la polarisation. En effet, aux fréquences optiques le processus d’aimantation ne
P

pourra pas ”suivre” la variation du champ. Par conséquent, la dispersion sera telle que I'on

puisse admettre p, = 1.
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D’autre part, si les milieux étudiés sont conducteurs, la densité de charge p est nég-

ligeable, c’est-a-dire que le milieu n’a pas le temps de se polariser.

Pour les milieux isotropes €, pu et o sont des scalaires, par contre pour les milieux

— —
anisotropes, E et D n’ont pas en géneral, la méme direction, mais leurs projections sont
liées par des relations linéaires, les relations de dispersion deviennent plus compliquées en

particulier la constante diélectrique est un tenseur.

Pour un milieu isotrope, les équations de Maxwell deviennent :

oF —
VAH = e—+0E (1.8)
ot
10H
— -
VAE = ——— 1.9
L ot (1.9)
VE =0 (1.10)
——
VH = 0. (1.11)

1.1.2 Constante diélectrique et conductivité optique

Les propriétés optiques d'une substance sont déterminées par la réponse du milieu a
un champ électromagnétique oscillatoire. Dans le domaine des fréquences du spectre visible
(w > 10%“H z), les forces magnétiques et la polarisation engendrée par le champ magnétique
sont tres faibles. La réponse est due essentiellement au champ électrique.

Une telle réponse est décrite par la conductivité optique complexe &(?, w) oll & est
Je vecteur d’onde associé A 1'électron et w est la pulsation du champ électrique qui est de la
forme : .

F = Hoeler kT (1.12)
L’application de ce champ fait apparaitre une densité de courant 7 qui lui est propor-

tionnelle
— S — —
J =6(k,w)E. (1.13)

— —
Dans le cas d’un milieu isotrope comme c’est le cas d'un métal liquide, J et E sont paralléles

- ‘.
et 6( k ,w) est un scalaire [1].
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. , . . w s - N
Dans le domaine des fréquences optiques la vitesse de phase —— est tres superieure a la

| & |
vitesse des électrons au niveau de Fermi, et 'on montre que & est pratiquement indépendant
—
de k,

—

6(k,w)=06(0,w)=70(w).

On appelle conductivité optique la partie réelle 01(w) de la conductivité complexe G (w).

A partir de (1.8) et (1.10) on obtient 1'équation d’onde :

2F 6E . —
£ 512 +U-E'=AE, (1.14)

oF
le terme v traduit ’atténuation de I'onde.
Pour une onde monochromatique de fréquence angulaire w, I'équation d’onde peut étre

écrite sous la forme :

— BQE
AE =& )55
ot é,(w) représente la constante diélectrique complexe en fonction de la fréquence du milieu
conducteur :
(W) = er — z(;()w(j (1.15)

les propriétés optiques deviennent identiques 3 celles du milieu transparent si la quantité
e, = n? est remplacée par :

Er(w) = A%(w) = (n — k)%, (1.16)

oi1 n est l'indice de réfraction et k est l'indice d’extinction. Si on remplace dans I’équation
(1.8), &, par £,(w), elle devient :
R
O R OF ST — —
VAH =€0€T(w)—at—+ J=Jp+ Jc,
Ay e 4 q 1
ott J p est le vecteur courant de déplacement et J ¢ est le vecteur courant de conduction.
Or, le courant de déplacement dans un milieu conducteur est la somme du courant de

déplacement qui existe dans tous les milieux (méme dans le vide), et du courant di a la

polarisation induite dans le milieu :

i) = S + T =eg - + (W) E, (1.17)
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—

oF = , . R
en posant o — W E dans I’équation (1.17), il vient :
iw g9 r(w) = igg w + 6 (w), (1.18)

on obtient la relation entre la conductivité optique complexe et la constante diélectrique
complexe :

§(w) = ieo w(Er(w) — 1). (1.19)

Pour des raisons d'écriture on supprimera dorénavant l'indice relarif 7 pour € en se
rappelant qu’il s'agit toujours de &,.

Pour faire apparaitre les grandeurs réelles et imaginaires, posons :
6 (w) = o1(w) — ioa(w)

et

par identification avec (1.19) on détermine :

o1(w) = eowea(w) (1.20)

oo(w) = e w(l—e1(w)). (1.21)

La partie réelle Re §(w) = 01(w) représente le courant en phase avec le champ élec-
trique, c’est la conductivité optique. La partie imaginaire I'm é(w) = eo(w) caractérise

I’absorption de l'onde.

1.1.3 Détermination directe des indices optiques

Si 'on considere une onde plane qui se propage dans la direction 2z, I’équation d’onde

dans un métal liquide qui est donnée par 'équation (1.14), devient :

82E, 8E, O%E,
— 1.22
oz "ot 62 (1.22)

—_—
o1 E, et la composante du vecteur champ électrique £, dont 'expression dans le vide est

donnée par I'équation (1.12).
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Et d’apres les équations (1.8) et (1.9) on trouve :

OFE, 0H,
@ == - . 3
S +o(w)E e (1.23)
0H, OFE,
— = 1.24
ot 0z’ (1:24)
ol les composantes E, et H, ont pour expressions :
E, = BEgef@ ) (1.25)
H, = HoeW %%, (1.26)

en substituant (1.25) et (1.26) dans les équations (1.23) et (1.24) on trouve les relations [6, 2]

(iwep € + 0(w))Eo = iw g0 A(w)Ho (1.27)
Ho = Ai(w)Eo, (1.28)
d’ou :
A2(w) =€ — ia(w). (1.29)
Eo W

En séparant les parties réelle et imaginaire dans les équations (1.28) et (1.29), on trouve

e1(w) = n®—k? (1.30)
eo(w) = 2nk. (1.31)

ou n est l'indice de réfraction et k est I'indice d’extinction.

A partir des équations (1.30) et (1.31) on peut exprimer n et k en fonction de &; et £2

n = {%(61 +4/e? + 6%)}1/2, (1.32)
k = {%(—61 + \/M)}l/2~ (1.33)

Si 7 est écrit sous la forme :

fi=vVnZ+k2e™, (1.34)
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—_
ol la différence de phase v entre E et H est donnée par :
k
tany = —, (1.35)
n

et compte tenu de (1.16), (1.34) et (1.35) les équations (1.25) et (1.26) peuvent s’écrire sous

la forme :

wkz wnz)

E. = Ey glwt—$m=tk)2) _ g o= pilwt—4

Hy = A E ei(wt—ﬁc’-(n—ik)z) — /77,2 + szo e—i'y ei(wt—“’zz)’
et les parties réelles sont données par :

_ wkz wnz _2nk , wnz
E,=Ege "¢ cos(wt— ——)=FEpe " x * cos(wt — —)
c ¢

H,=+vn?+k? Eg et cos(wt — wnz _ %),

c

d’aprés ces équations, l'indice d’absorption k, décrit I'amortissement de 'onde, puisque
A

I’amplitude décroit d’un facteur e sur une longueur égale a P Cette distance permet
7r

de mesurer la profondeur de pénétration dans le métal.

1.1.4 Coefficient de réflexion et d’absorption

Compte tenu de (1.16) on peut écrire 'équation du champ électrique dans le milieu

conducteur (3, 4] :
— —

E = Bt — o (“82) gil-22), (1.36)

c
J’expression (1.36) décrit 'onde de pulsation w se propageant a la vitesse — et s’amortissant
n

suivant la loi e (<%2),

Dans la pratique on mesure le flux de la lumiére, qui est proportionnel au carré de
I'amplitude du champ électrique ( ou magnétique ) de 'onde électromagnétique. L’expression
(1.36) montre que la puissance de I'onde lumineuse se propageant dans un métal décroit avec

la profondeur d’apres la loi :
—2wk

I{(z) ~e"c *=e (1.37)

ol a= Zwki = 47r£€-,
c A

et ) est la longueur d’onde dans le vide. La grandeur a s’appelle coefficient d’absorption et
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Figure 1.1: Réflexion normale : interface vide-métal

s’exprime en m™1.

Le coeflicient de réflexion R qui décrit la partie de la lumiére réfléchie par le métal est

déterminé par la relation :

(1.38)

&
I
=]

Considérons le cas de la réflexion normale, & 'interface de deux milieux, il y a super-
position des ondes incidente, refléchie et refractée.

Le champ électrique dans le milieu (z > 0 ) est donné par :

E .= E et (1.39)

pour ( = < 0) le champ électrique est une superposition de ’onde incidente et de I'onde
réfractée :

EI = Ele_i“’(t_?z?) + Egei“’(t_i). (1.40)
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En appliquant les conditions aux limites 4 z = 0, il y a continuité des composantes

. — —
tangentielles de £ et H,
_)
E
—_
H

Cette derniére relation donne, par l'intermédiaire de ’équation (1.10) :
—hEq = Eq — E;

le coefficient de réflexion est donné par le rapport des flux incident et réfléchi :
(n—1)2+ k2

T (n+1)2 k2 (141)

R_|E2|2_‘1—ﬁ

B2 (144

La dépendance des indices optiques avec la fréquence, montre qu’elle joue un role
important dans le comportement du milieu, et selon la fréquence du champ, le milieu peut
étre absorbant ou transparent.

Si la fréquence est trés basse, la valeur approchée de I'indice de réiraction complexe est

12(w) = zilo(g) (1.42)
d’on
A(w) = ;165)02) (1+44), (1.43)

les parties réelle et imaginaire de 7 sont du méme ordre de grandeur, et avec une partie
imaginaire aussi grande, l’onde s’amortit rapidement dans le métal. Le milieu est absorbant.

D’apres (1.32) et (1.33) on trouve :

01(0)
280 w’

(1.44)

n==rko~

et par conséquent la valeur approchée du coefficient de réflexion peut se mettre sous la forme
2 1

R~l——4+—+... (1.45)
n o n

Et d’apres la loi de conservation d’énergie, on a :

R+A+T=1
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’énergie de I'onde incidente est égale & la somme de I'énergie réfléchie, transmise, et absorbée.
Pour les métaux, la réflexion est le régime dominant pour les fréquences du visible, et le terme

T est négligeable, on a donc :

R~1-A4
avec
260&)
R ~ 1-2 1.46
4~ 92500 (1.47)
- 01(0)’ )

I’équation (1.46) est connue sous le nom de relation de Hagen-Rubens.
On a A € R, ce qui explique les propriétés réfléchissantes du métal. D’apres ’équation
(1.46), on note que 1'énergie absorbée est inversement proportionnelle & la racine carrée de

la, conductivité, A diminue quand la conductivité augmente.

La relation de Hagen-Rubens n’est pas vérifiée expérimentalement dans le visible, mais
est bien vérifiée dans la région des microondes et I'infra rouge lointain comme le montrent les

résultats obtenus par Hagen-Rubens en 1903 pour des longueurs d’onde supérieures a 8um

[9] :

Métal Ag | Cu | Ni | Hg

Rx1072 calculé | 1,15 ] 1,27 | 3,16 | 7,55

Rx10"2mesuré | 1,13 | 1,17 | 3,2 | 7,66

Tableau 1.1: Valeurs de R
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1.1.5 Profondeur de pénétration. Effet de peau

On a vu que les propriétés d’un métal liquide changent avec la fréquence. D’apres
I'équation (1.36) on remarque que 'amplitude du champ électrique est atténuée exponen-
tiellement au fur et & mesure de la propagation de 'onde dans le milieu. Cette atténuation
est caractérisée par la distance § correspondant & un rapport de flux égal a 1 Cest le
phénomene de l'effet de peau, et § est appelé la profondeur de pénétration (ou éePa,isseur de

peau).

L’amplitude, équation (1.36), est de la forme :

- wk

—_—
Ege c?=FEges.

>N

. Aux basses fréquences

La profondeur de pénétration est donnée par :

c 2 gp c?
§=—= 0 (1.48)
kw w 01(0)
Eo W
cette relation n’est valable que dans le cas ot w7 est trés inférieur & un et si 0 ) est aussi
01
trés inférieur & un, ce qui correspond & :
wL -
.
et
ay(0
L 2i00)
€0

ol T est le temps de relaxation.

Pour avoir un ordre de grandeur des basses fréquences, nous considérons le cas du
cuivre :

A température ordinaire, la conductivité mesurée est o = 5,76 x 107 (Q@m) ™!, et le

nombre d’électrons par unité de volume N = 8,5 X 10%%m 3.

7(0)
€0

Nous obtenons le temps de relaxation 7 = 2,4 x 10~ s, et = 6,5 x 10%¥s7%,
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Donc pour des fréquences inférieures a 1012571, le cuivre aura le comportement basse
fréquence.
. Aux hautes fréquences

la conductivité dépend de la fréquence et la relation (1.48), prend la forme :

c 2 g9 c2
§= — = | ——" 1.49
kw w oy (w)’ (1.49)

La relation locale (1.16) et l'effet de peau normal sont de bonnes approximations, si :

e le libre parcours moyen L, est trés inférieur a la profondeur de pénétration : L, < 6,
ce qui est le cas des métaux liquides, sauf les monovalents, ou dans le domaine du

spectre optique, Ly, est de I'ordre de 10A
ou si:

° %{- & 6 oll, vy est la vitesse de Fermi. Clest le cas des métaux liquides monovalents.

)
Pour des longueurs d’onde inférieures & 2, 5um, = wexcede pas 10A.
w

Quand la fréquence augmente, la conductivité optique diminue et la profondeur de
pénétration devient inférieure au libre parcours moyen des électrons, on a alors l'effet de peau
anormal, qui fut suggéré pour la premiere fois par Pippare [12], et étudié théoriquement par
Reuter et Sondheimer [22]. 11 se produit quand § devient inférieur au libre parcours moyen
des électrons. Dans ce cas , I'approximation dans la relation (1.48) n’est plus valable.

Cependant, pour les métaux liquides, dans le visible et le proche infrarouge, on a

toujours l’effet peau normal.

Conclusion

La théorie électromagnétique nous permet de déterminer, pour chaque longueur d’onde,
les deux constantes optiques n et k. Cette théorie est insuffisante quand on tient compte du

phénomeéne de dispersion.

En résumé pour que la théorie électromagnétique soit complete il faudrait :

e faire une étude plus détaillée du mécanisme de la conduction des électrons libres sous

I'influence d’un champ électrique oscillant de pulsation w,
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e prendre en considération les électrons liés (électrons du coeur).

Malgré tout cela, la théorie électromagnétique ne peut pas étre compléetement satis-
faisante et il faut faire intervenir la mécanique quantique pour pouvoir établir un lien entre

les propriétés atomiques des métaux et leurs constantes optiques.

1.2 Théorie électronique classique

La théorie classique de la conduction dans les métaux est basée sur les approximations

suivantes :

e Les électrons constituent un gaz électronique parfait soumis & 'agitation thermique

caractérisée par le libre parcours moyen L, et par le temps de relaxation 7.

e Les électrons échangent continuellement de 1'énergie et de I'impulsion avec les jons du

réseau, ce qui se traduit par un équilibre thermodynamique avec celui-ci.

e I’application d’un champ électrique superpose un mouvement ordonné des électrons

et fait apparaitre un courant électrique.

En I'absence d’'un champ électrique E et d'un gradient de température —VTCZ)‘, les élec-

trons d’un métal possédent une vitesse de nature thermique et de moyenne vectorielle nulle.

Entre deux chocs successifs, dans les conditions citées ci-dessus, les électrons ont une

vitesse thermique V; non nulle donnée par la distribution de M azwell. L’établissement d’un
—

—_
champ électrique E s’accompagne d’un courant électrique de vecteur densité J tel que:

— N e?r—
J="°2"F, (1.50)

m
On retrouve la loi d’0Ohm qui donne le courant comme proportionnel au champ élec-

trique. La constante de proportionnalité est la conductivité électrique o (0) :

o (0) = N;Z T (1.51)

ot N est le nombre d’électrons par unité de volume.

Cette expression fut établie par Drude dans le cadre de la théorie classique ou I’électron

ne suit pas le principe de Pauli.
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Il en résulte que la dépendance en température de la résistivité établie sur cette base
est erronée.

En outre, 'estimation de la chaleur spécifique n’est pas correcte. Les processus d’ émission
thermoélectrigue et photoélectrique, ne peuvent étre expliqués dans le cadre de la théorie clas-

sique.

1.2.1 Absorption et dispersion dans les diélectriques

Dans la théorie de dispersion, le milieu peut étre considéré comme s’il était constitué
d’un grand nombre d’électrons mobiles dans un champ extérieur périodique [2, 8].

Selon la théorie de Lorentz les milieux diélectriques contiennent des électrons liés par
des forces quasi-élastiques, et ont donc une fréquence propre d’oscillation.

L’équation de mouvement d’un électron de masse m placé dans un champ électromag-
nétique sinusoidal d’une onde polarisée linéairement (—5 ne change pas de direction) est du
type :

m# + myi + mwiz = eEo €, (1.52)
—_—
oil 7 est le déplacement de 1'électron paralléle & la direction de E . & represente I’accélération.

e Le deuxiéme terme du premier membre de I’équation (1.52) décrit le frottement dd a

la relaxation (la force proportionnelle a la vitesse de 1’électron),

e le troisiecme membre représente la force de rappel supposée la méme dans toutes les
directions (proportionnelle au déplacement de I’électron), cas de l'oscillateur isotrope

(la force de rappel est la méme dans toutes les directions),

e le membre de droite représente la force due au champ électrique extérieur (le champ

local est négligé),
1 . , . :
e y = — représente la constante d’amortissement et 7 est le temps de relaxation.
T

Le déplacement oscille avec la fréquence du champ et nous pouvons poser,

T = zoe™". (1.53)
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En substituant ¢ = iwz et # = —w?z, dans 1’équation (1.52), nous pouvons calculer z

en fonction de E, on trouve :

e
-2

) 1.54
wi — w? + iwy (1:54)
Par définition la densité de courant J est liée & la vitesse de translation des électrons

par la relation :

J =N eg, (1.55)
A partir des équations (1.53), (1.54) et (1.55) on détermine I'expression de J :

N e? wy 4+ iw(w? — w? _
g NE oty —w) oo (1.56)
m \ﬁwg — w?)2 4 w2y?

La conductivité complexe (milieu absorbant) est exprimé par :

N e? w?y +iw(wé — w?)

m . f(wg — w?)? + w2

6 (w) = o1(w) — io2(w) = (1.57)

Les parties réelle et imaginaire de la conductivité complexe, ont pour expression :

N e? w2y

0’1((4_}) = - (wg—w2)2+w272 (158)
Ne?  w(w?—w?

oo(w) = B L (1.59)

I.’application d’un champ électrique polarise les atomes et crée un moment dipolaire,

proportionnel au champ électrique. La polarisation P est donnée par :
P=Np=NuaE,
la constante o est appelée la polarisabilité atomique et p est le moment dipolaire induit.

N é? 1
P=Nez= 5 OO
m wf§ — w*+wy

EOwewt- (160)

On en déduit la polarisabilité atomique et I'indice de réfraction complexe :

62
6(w) = £0(6(w) — 1) = Nm = wi rarpes (1.61)
A2(w) = é(w) = 1+ 2 e ! (1.62)

gg mwg — w? +iwy
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1.2.2 Dispersion et indice de réfraction

Les parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique déduite & partir de I’équation

(1.62) sont :
er(w) = n?—k*P=1+ i\;i e _wf)%;i el (1.63)
eo(w) = 2nk = i\gi wi= w;})z T (1.64)
Si on considére un milieu transparent, ce qui correspond a :
wy? < (wh — w?),
alors €1 (w) est positif et k ~ 0, et la relation de dispersion devient :
n?(w) =1+ i:iagi_ﬁ — 1+ ;g“f?—uﬁ (1.65)

l’indice de réfraction est réel.
2 ’
wp = ,/ﬂ—e— est la fréquence de plasma.
eEpm

Ainsi, pour un systéme transparent, l'indice de réfraction est supérieur a I'unité, ce qui

caractérise la majorité des cristaux ioniques et moléculaires dans le visible.

Les atomes ont plusieurs fréquences naturelles, chaque fréquence a sa propre constante
de dissipation 7. En outre, "I'intensité” effective des modes est différente, ce dont il faut
rendre compte en multipliant la polarisabilité pour chaque fréquence par la force d’oscillateur
f. Dans ce cas la relation de dispersion est donnée par :

2 )
) =14l i

gom & w; — w? +iwy;

(1.66)

En plus,sin — 1 <« 1, alors :
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nf—1=m-1n+1)=2(n-1), (1.67)

et Péquation (1.66) est de la forme :
Né? i
Alw) =1+ © Z 5 f

. )
29 m 5 wh; — w? +iwy;

(1.68)

Si la fréquence est suffisament éloignée de toute fréquence propre wg; du milieu, on
peut alors négliger w7y par rapport a wi;, — w? dans 'équation (1.66), I'indice devient réel et
on est dans une région de transparence avec une dispersion donnée par [4]:

N ée? i

eom 5 (wh; — w?)’

(1.69)

Considérons la forme générale de la courbe de dispersion (1.2) :

e Dans la région de transparence n va toujours en augmentant lorsque la fréquence

augmente (dispersion normale).

e A tres basse fréquence (w < wq;) I'indice de réfraction est presque constant (constante

diélectrique statique),

. wp
”W)=1+Zﬂtg’ (1.70)

i
e Au voisinage de la premiere bande d’absorption, I'indice de réfraction croit rapidement

et chute aprés jusqu’a une valeur minimale & partir de laquelle il croit de nouveau.

e Dans la région d’absorption o;(w) est non nul et o a une valeur maximale pour :
w = wy— /2. (1.71)
En substituant (1.71) dans les équations (1.58) et (1.61) on trouve:

N e? Ne?l
a(w) = —

71(w) 2myw’

" omy’
qui correspond a la région d’absorption 0,(w) = wa, et les équations (1.63) et (1.64)

prennent la forme :

o
£1=n2—k2=1+— €9 = 2nk = —.
€0 €0
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€

Figure 1.2: Variation de la conductivité optique et de la polarisabilité en fonction de la

fréquence

® Siw = wq, alorsa = 0 et &1 = 1 et la conductivité o, est maximale :

Ne?
my

01 maz =

et :

a

n = 1/2\1+ 1+ (

g2
ko= 1/24 =1+ /1 (e,
\ o W

(1.72)

(1.73)
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Figure 1.3: relation de dispersion

e Quand on approche de la deuxiéme zone d’absorption o décroit jusqu’s sa valeur
P Jusq

minimale w = wg 4+ 7/2 et en méme temps n et k décroissent.
e Quand oo = —gg on a £; = 0 et vu les équations(1.72) et (1.73),onan =k = \/gg,‘/‘;‘.

La conductivité o;(w) est de nouveau nulle quand w — wg > 7 et le milieu est trans-

parent.

Le signe de =; détermine si le milieu est transparent ou réfléchissant.

o tend vers zéro comme ﬁ;, €1 est donc nécessairement positif & des fréquences assez
0

élevées. et le milieu est transparent dans cette région.

1.2.3 Modele de ’électron libre

La théorie classique des propriétés optiques des métaux, basée sur le modele de 1'électron

libre, a été développée par Drude [11], Zener [23] et Kronig [25].
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Dans le paragraphe précédent, nous avons discuté de la théorie de dispersion et de
'absorption des électrons liés par des forces quasi-élastiques. Dans le cadre de la théorie
de T'électron libre, le systéme se comporte comme un ensemble d’oscillateurs de fréquences

propres égales & zéro. L’équation (1.52) devient alors :
mi + myi = eBoze™". (1.74)

Drude suppose que le métal est constitué d'un gaz d’électrons libres mobiles entre les ions
qui forment le réseau. Ces électrons sont en équilibre thermique avec les ions. Lorsqu’on
applique un champ électrique constant, les électrons sont accélérés dans la direction du
champ et créent un courant électrique.

En posant wo = 0 dans les équations (1.58) et (1.63) on en déduit les expressions de :

Ne2 v 'y2
J]_((.U) = - w2+72 = w2+720—(0), (175)
Ne2 1
gw) = n*—k*=1- A (1.76)

gomw? + 2
si w = 0 on retrouve l'expression de Drude :

Né?
=g(0) = —. 1.77
71(w) = 0(0) = == (.7
Si on compare les équations (1.75) et (1.76) aux équations (1.58) et (1.63), on remarque
qu’elles sont identiques pour wp = 0, ce qui signifie que les électrons libres ont les mémes

propriétés optiques que les diélectriques pour les hautes fréquences.

Si £, est négatif, se qui correspond &n =0 et k = \/|€1] la réflexion est métallique.

Si I'on considére un métal parfait dans lequel le libre parcours moyen Ly, et le temps
de relaxation T sont infinis, le réseau n’échange pas d’énergie avec les électrons et n’absorbe
pas d’énergie associée au champ électromagnétique. L’expression de l'indice de réfraction
pour un tel métal est obtenue & partir de I’équation (1.65) en posant v = 0 on obtient :

N e? Wp

1—(-2)? (1.78)

A2
n(w)=1—€0mw2= w

La dépendance des indices optiques avec la fréquence, montre que la fréquence joue un

réle important dans le comportement du milieu :
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- pour w < wp l'indice du métal a une partie imaginaire et les ondes sont amorties, le métal
est absorbant,
- pour w > wp l'indice de réfraction est réel et le métal devient transparent.

Le modele de Drude-Zener sert de base pour expliquer les propriétés physiques des
métaux alcalins mesurées par Wood [10].

Zener a montré que le modéle du métal parfait pouvait étre utilisé pour déterminer
approximativement la fréquence pour laquelle le métal devient transparent, et en accord avec
(1.78), la fréquence correspondante est donnée par :

, N e?

gom

(1.79)

On consideére trois régions du spectre optique :

1) ¥ > w: c'est la région d’absorption, on obtient facilement & partir des équations

(1.75) et (1.76) les résultats suivants :

N e? v N e?

2 / 2

~——13—1 14+ (=) —mm 1.80

n 60m72{ + +(w)} 2eomyw ( )
Ne? ¥ N ée?

k% ~ {1 \/1 - 2} ~—_— 1.81
g0 m,y? + +(w) 2eom Y w (1.81)

Ces expressions peuvent é&tre simplifiées & 1'aide des équations (1.77), et on trouve

o(0)

: 1.82
20w ( )

n:k:

si on substitue (1.82) dans (1.41), on obtient les expressions de R et de A données par

(1.46) et (1.47).

2) w~ w' > v : dans ce cas g = 0, w est supérieur & vy d'un facteur 100 donc, on peut

négliger v devant w et ’équation (1.76) devient :

N2
n—kiP=1- 62

Eg M W

3) w' 3> w > 7 : Les valeurs de 01(w) et £1(w) données par (1.75) et (1.76) dans cette

région sont :
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N2y Ne?, 1

nw) = mw? mw) o (0)
N é?
el(w)zl_eomwg

1.3 Transitions interbandes. Transitions intrabandes

Dans le paragraphe précédent, on a calculé la conductivité complexe en fonction de
la fréquence. En générale la conductivité se compose de deux parties indépendantes qui
sont dues & I’absorption par les électrons " quasi libres” de conduction & I'intérieur d'une
bande, d’une part (absorption intrabande) et par des électrons liés passant d’une bande &
une autre (absorption interbande) d’autre part. La conductivité totale est la somme des
deux contributions [26] :

o(w) = op(w) + orr(w)-
ol op est la conductivité déterminée par le modeéle de Drude et représentant I’absorption
intrabande, et orp représente 1’absorption interbande.

Pour déterminer la structure interbande, on soustrait la contribution intrabande de
la conductivité expérimentale totale. Il est donc important d’utiliser un modele acceptable

pour cette contribution intrabande.

1.4 Théorie électronique quantique

1.4.1 Modele de Sommerfeld

)~ Pour tenter de remédier aux insuffisances de la théorie classique, Sommerfeld a introduit

/les hypothéses suivantes :

+ e les électrons sont dans un puits de potentiel limité par des barrieres verticales (surface

de I’échantillon).

e La profondeur du puits est caractérisée par I'énergie d’un électron au repos Eo. Selon

les métaux Eq varie entre —5 et —10eV.
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e Ils sont libres & intérieur du métal et n’en sortent pas facilement. L’émission ther-
moélectrique ne devient importante qu'aux températures élevées. Quant a I’effet pho-

toélectrique, il présente un seuil, le plus souvent dans I'UV.

+ o La fonction d’onde associée & un électron est nulle & l'extérieur du métal et par conti-

nuité elle est nulle aussi & la surface du métal.

e Pour tenir compte du potentiel périodique du réseau (interaction électron-réseau), on

fait coincider le fond du puits de potentiel avec sa valeur moyenne.

e Les électrons ne sont soumis & aucune force, ils sont donc libres (potentiel constant).
) Avec cette hypothese, le réseau disparaitra et la seule grandeur caractérisant le métal
. sera la densité des électrons H‘ZV—Z (N, est le nombre d’atomes par unité de volume V;

7 est le nombre d’électrons par atome).

+ e Les électrons sont soumis au principe de Pauli, ils suivent la distribution de Fermi-

Dirac.

e Les chocs ont lieu sans échange d’énergie, ils sont élastiques. Les changements d’état

quantique ne concernent que la surface de Ferma.

e La neutralité électrique est satisfaite en introduisant la charge positive du réseau.
On devra tenir compte des interactions coulombiennes entre charges. Celles-ci sont
supposées distribuées uniformément dans le volume V' avec une densité égale a :

Z N,e
14

X La théorie quantique des électrons dans un métal, peut étre basée sur le formalisme des
pseudo-potentiels. Dans cette approche I'interaction électron-ion dans le métal est exprimée
en fonction d’un potentiel effectif appelé pseudo-potentiel. Si ce pseudo-potentiel est faible,

on peut utiliser la théorie des perturbations [14, 15].

« La distribution des électrons du cceur dans les métaux simples (alcalins) est la méme
que pour les atomes libres, et les électrons de conduction résultent des électrons de valence

des orbitales s et p7 Dans 1’étude des interactions électron-ion, ’énergie potentielle d’un



30

1. PROPRIETES OPTIQUES DES METAUX LIQUIDES

électron est exprimée en fonction des potentiels des ions w(T) & symétrie sphérique. Si les

N ions sont localisés aux points R;, Ka,..... Ry, le potentiel total W (7) est de la forme :

w(7) =S w(7 - &, (1.83)

M=

Y
oli R est la position du 7™ iom.

On suppose que les électrons sont confinés dans une boite cubique, et sont libres et
indépendants (sans interaction coulombienne entre eux mais régis par le principe de Pauli),

le potentiel des électrons de valence est constant & l'intérieur du métal.

La fonction d’onde ¥ d’un électron de position r satisfait I’équation de Schrodinger :
52
HY = [—%—W +W(7)]¥ = EY, (1.84)

ou ¢ est la fonction d’onde de 1’électron,
E est I’énergie de 1'électron, H est I’hamiltonien,
52
V2 est 'opérateur Laplacien , et —é—Vz est 1’énergie cinétique de 1’électron.

m
Dauns le cas des électrons libres, la fonction d’onde est décrite par une onde plane de

- o, . —_
vecteur d’'onde k et de position 7.

Cette approximation des électrons indépendants, rend I’équation de Schrodinger simple

3 résoudre, et en prenant une fonction d’onde plane on a :

K2 F2k?
— %VZ\IJO = %\p" = EJUS. (1.85)

Qi les électrons se trouvent dans une boite cubique de volume V, la fonction d’onde

normalisée est :

1 R
PO — ¢tk 1.86
vV

en utilisant les conditions aux limites périodiques (conditions de Born-Von-Karmun), on a :
W(z+L,y,2) = ¥z, y +L,2) = U(z,y, 2 + L) = Ui(z,y, 2), (1.87)

et par conséquent :
gikal — gikyl — okl _ 1
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les électrons sont dans des états caractérisés par trois nombres quantiques ng, ny, n. qui sont

des entiers positifs. L’énergie par rapport au fond de la bande (Ep) est donnée par :

R2r2
- 2mL

(n2 + ng +n?). (1.88)

Le vecteur d’onde ? a pour composantes kz, ky, k. tel que :

27 2@ 2
kry = —ng, ky = —Eny, k, = T

N,.

I1 vient de la relation (1.88) :
2

h
E = %(k£+k§+k§), (1.89)

— —
le nombre d'état dans 1'élément de volume d3 k autour du point k est alors (compte tenu

du spin)

— — 14 -—_
EVdd k = —d%k 1.90
n( k) e : (1.90)

. (;)AL

Figure 1.4: densité d’état en fonction de 'énergie

La densité des états exprimée en fonction de 1’énergie est

V 2m

_ 275(?)3/2,31/2, (1.91)
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1’état occupé de plus haute énergie correspond a une valeur :

h? 3m Z N,,)Q/3

Ep=-— 1.92
r=5-(— (1.92)
appelée énergie de Fermi. Elle est reliée au nombre d’onde de Fermi par la relation :
A2kZ
= ) 1.93
F 2m ( )
ol
3n2Z N
P - “)1/3, (1.94)

Si la température est différente de zéro, la probabilité d’occupation d’un niveau d’énergie

est déterminée par la fonction de distribution de Fermi-Dirac

1
frp(E) = 55— (1.95)
e 8T +1

otl kg est la constante de Boltzmann, T la température absolue et x le potentiel chimique,

qui dans notre cas, est peu différent de ’énergie Er du niveau de Fermi.
A 0K, frp(E) = 1 pour E < pr, et frp(E) = 0 pour E > pp.

Le potentiel chimique est égal & EF, et varie peu avec la température.

1.4.2 Equation de Boltzmann et théorie linéaire du transport
électronique

—
Le mouvement des électrons est décrit par la fonction de distribution f (7', k ,t), ol T

—
et A k sont respectivement, la position et la quantité de mouvement des électrons, considérés

comme des particules quasi classiques.

.q
Soit (7, k , t)d3rd®k le nombre d’électrons dans I'’élément de volume 4 six dimensions

de I'espace des phases a 'instant ¢ et soit 7 le vecteur accélération de 1'électron. A l'instant
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—

—_
¢ + dt, lélectron de vecteur d’onde k qui était au point 7 se trouve au point T+ —dt
m

p—
m
et de vecteur d’onde % + —ldt. On peut alors écrire:
m

—

o bk o m¥ - oW
f(r+—, k +——dt,t +dt) = f(r, k,t) + = ]ea - (1.96)
m h dt
En développant au premier ordre I'équation (1.96), on a:
8f —— - df
- v kV = — . 1.97
ot +r —T-_->f+ ?f dt ]coll ( )
ou :
—
— hk - my
P o= k =—1
m h

Le premier membre est simplement la dérivée totale de f (7, ?, t) et traduit la vari-
ation dans le temps (par le terme %E), sous l'effet d’un champ électrique ou d’'un gradient
thermique.

Le deuxieme membre de (1.97) traduit la variation de la fonction de distribution f,
due aux collisions. Lorsqu’on supprime les perturbations extérieures , ce sont ces collisions
qui ramenent le systéme 3 1’équilibre, et f devient simplement la fonction de distribution de
Fermi-Dirac.

L’équation (1.97) traduit la variation de la fonction de distribution dans le temps qui
est due & deux effets antagonistes :

D’une part celui dii & I'action du champ électrique qui tend & écarter le systeme de
’équilibre et d’autre part celui dii aux collisions qui agissent dans le sens de son rétablisse-
ment.

Le terme de collision peut étre exprimé & 1’aide de la probabilité de transition.

Soit P(?, ?) la probabilité de transition par unité de temps, pour qu'un électron
occupant 1'état & soit diffusé dans 1'état ?, initialement vide. Si on suppose que les

collisions sont parfaitement élastiques, on a :

- —
k

P(E,K)=P(K,F),

le terme de collision peut s’écrire :

% =~ [F (k)1 = F(E)) — F(R)A = F(R))] P

_
k

LK), (1.98)
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!
k ) désigne la diminution du nombre d’électrons dans
!
—_——
k, k ) désigne 'augmentation du nombre d’électrons

le terme f(k)(1 — f(k))P(%, &
Détat k , le terme F)YA = fE))P(
due aux transitions inverses.

Pour ne pas introduire de transitions interbandes, le champ électrique doit étre faible,

la fonction de distribution peut étre décrite a tout instant par une perturbation au premier

ordre Af; telle que:
fe = fot+ Afr, (1.99)

ot Af}, est 1’écart entre la fonction perturbée et la fonction non perturbée et f; est la fonction
de Fermi Dirac en I'absence d’un champ extérieur. Dans ces conditions le terme de collision
se réduit a :

Z—"’; coll = %:[ka, — VI P(E, ¥ )k (1.100)

c’est I’équation de Boltzmann pour les électrons.

11 est difficile de trouver une solution générale a I’équation de Boltzmann, car les col-
lisions sont de natures diverses : interactions électron-ion, électron-électron et électron-
impureté. Pour simplifier le calcul, on admet que le systéme répond exponentiellement & une

perturbation, avec un temps de relaxation 7,

i Y S (1.101)
dt T T

ou gr = fr — fo

Dans le cas d’une perturbation trés faible, on peut écrire explicitement les termes de

I’équation (1.97)

—_— - =
7 V?f= ViV 0k

- — = afo
k'V =kV _ LE—
et

__)

k
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on obtient :
- of0 —
k 6—fE——’U—>k6 E y

Of\_ %9 _ >
ot ot 9w

On obtient donc I’équation de Boltzmann linéarisée :

~
Il

—
vV,
k

et

o 0
—Efj—TkeE}—F??gk?k%—?k:—gf. (1.102)

Si on suppose que le champ électrique est de la forme :

E = Egeft=k.-7) (1.103)

of° Vi B o BT
0k = <_ 8];) ET Vg Lo ez(wt— kE.r ) (1104)
1—it(w— k Uk

Dans le volume élémentaire de 1’espace des phases a3k, lg nombre dN d’électrons par

unité de volume de ’échantillon, & 'instant ¢, est égal a fkg"g—- Ces électrons créent une
s
-
densité élémentaire de courant d J définie par :

3
dJ =evdN = evko.
4T

En intégrant v’y sur tout le volume de 'espace des phases puis en utilisant la relation

(1.99) on a:

T == [T+ = / ¥ kgid’k, (1.105)
k 473 Jk

la, premiére intégrale est nulle, car la distribution f° ne donne aucune contribution au

courant, d’ou :

— e N 3
= — da°k. 1.106
4y 3 A v kGk ( )
Remplagons g, par I'expression (1.104), on a alors :
- 2 0 — —
7 = 6_3/ (_f;f ) TV k(Y ’f) &3k, (1.107)
Ar= Je E 1—it(w— k Wg)



36

1. PROPRIETES OPTIQUES DES METAUX LIQUIDES

—
L’intégration sur I’espace des k peut s’effectuer en découpant 1’espace par des surfaces

d’énergie constante :

3 dSdE dSdE
dk = - = —
IVeE| PVl
o 0
ol (—8—E-) se comporte approximativement comme une distribution de Dirac :
afo
——— | ~6(F—-F
il vient :
—
=g 62 T?k(Tk E )

d*k, (1.108)

= A3
4r°h SDFl—iT(w—Z)?k)

I'intégrale étant calculée sur la sphere de Fermi.

1.4.3 Calcul de la conductivité optique

Dans le domaine optique, la vitesse de phase de l'onde électromagnétique est tres

supérieure 3 la vitesse des électrons au niveau de Fermi donc :
—
—
kv < w,

e . . —_ — .
et comme le milieu est un liquide le terme v';. v’ est un scalaire et on a :

dans ces conditions, la densité de courant s’écrit :

— e? T|vk|2—§

= 127%h JspF 1 — itw

dSF. (1.109)

D’apreés (1.13) : T = &(w)ﬁ, la conductivité complexe s’écrit;:

e? T|ul? e 1+irtw

2
B = dSp. 1.110
1273k Jspr 1 —itw 7 1203R 1 + i7%w? /gDFT|Uk| F ( )

& (w)

A fréquence nulle,

e

2
ds 1.111
1273h SDFTl,UkI ok ( )

6(0) = 01(0) =
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d’ol :
14+iTw
6 (w) = 01(0)————. 1.112
( ) 1( )1—l—z"r2w2 ( )
La conductivité électrique 01(w) s’explique simplement, compte tenu que :
—
— _ h' k Fl
|0 k| = ,
m
et qu’au niveau de Fermi :
2
/ dSF=47T|k‘FI y
SF
I’expression de o1(0) est donnée par :
2
e°r
01(0) = k3. 1.113
1(0) = 55k (1113)

Rappelons que, d’apres la théorie des électrons libres, la densité des porteurs de charge

N est égale a -3—% et par conséquent, la conductivité optique s’écrit en fonction du temps
s

de relaxation 7 au niveau de Fermi et de la densité des porteurs de charge N :
Né?r

01(0) = —— (1.114)

Les parties réelle et imaginaire oy (w) et oo(w) sont reliées entre elles par la relation de

Kramers-Kronig. D’aprés la relation (1.112) on peut écrire la conductivité complexe sous la

forme :
n (71(0) ,U]_(O)LUT
= — 1.115
6 (w) Tr w2z Tror? ( )
ou :
01(0)
Ul(u.)) = 60&)62(&}) = m, (1116)
a1(0)wT
ga(w) = —eow(e1(w)—1)= T+ ot (1.117)

En remplacant o;(0) par son expression (1.114), et en introduisant la fréquence de

coupure w, (ou fréquence de plasma) :

w27_2
61((.0) = 1—iﬁé;§ (1.118)
w7

go(w) = (1.119)
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1.4.4 Calcul du temps de relaxation

Pour calculer la conductivité électrique, il faut évaluer le temps de relaxation au niveau
de Fermi. L'introduction d'un temps de relaxation unique est justifiée lorsque les collisions

sont essentiellement élastiques.

Dans le cadre de la diffusion élastique qui repose sur les hypotheéses suivantes :

e les collisions des électrons avec le réseau sont élastiques, 1'énergie reste constante

E(k) = E(K'),

-—_ —
e seule la direction du vecteur d’onde est modifiée: | k | = | k' |; on définit le vecteur de

_
diffusion : k' — % = ¢ ; le terme (E) est exprimé en fonction de la probabilité de

!

— — —_
diffusion de 1'état k vers état k , P(k, k') par unité de temps. La variation de
—

8.f ’ 3 ’ crr - —7 !
(gt_) résulte de la différence entre toutes les transitions de k vers k' et de k' vers

—

k.

Ces transitions sont pondérées par la probabilité d’occupation de 1'état de départ et la

probabilité que 1’état d’arrivée soit vacant.

On obtient apres calcul :

N
P(_E), k') est donnée par la régle d’or de Fermi dans le cadre de la théorie des perturbations

dépendantes du temps :

— 2 —
P(K, ¥)ds' = S| < & +TIWIE > PNy(E)S' (1.120)
ou :
— — — —
1<% +TIW|% >|2=/\11_) _WU_dE, (1.121)
k+q k

représente 1'élément de matrice du potentiel diffusant.

Ny est la densité des états finaux.
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—_—
Si on désigne par 6 1'angle entre —I; et k', le temps de relaxation 7 s’écrit :
1 ,2 .
— =27 fP(H)(l — cos6)k™ sin 8d6
.

A Détat liquide, les surfaces d’énergie constante sont sphériques, on a finalement :

l kg mV
T 27k

2m — — — 9
A <& +TW[F > [2(1 — cosd) sin 66,

on peut également écrire :

kf7nl/
Tk

1 — —
A 1< F +TIWIE > [PA(=1)%d(-L). (1.122)

1
T 2kf kf

Dans cette relation W est le potentiel perturbateur responsable de la diffusion.

1.4.5 Elément de matrice du potentiel diffusant entre les états k
et k’

Dans Dexpression (1.122) la probabilité de transition par unité de temps pour qu'un

—_ ~—>
électron passe sous 'influence d’un potentiel perturbateur W(T), d'un état k alétat k' (
tous les deux sur la surface de Ferms) a été exprimée au premier ordre. L’élément de matrice

du potentiel responsable de la transition s’écrit alors :

)T w (T, (1.123)

on remplace W par son expression (1.83), ’élément de matrice devient :

—

< H|W|E >= lz SR [T T (737 124
=7 2. e w(7T)d* T, (1.124)
i

L’intégrale est prise sur tout le volume de I’échantillon V qui contient N ions. On

effectue le regroupement suivant :
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— N 1 — N D A — o -
<E+TIW[k >= (-ﬁze—zqﬁf) 7/6"(1‘: T y(F)e KT BT (1.125)
J

pour mettre 1'élément de matrice sous la forme d’un produit de deux termes :

<E+TIWE >=S(g)i(a), (1.126)
avec
1 — R
S(g) =~ e 9y, (1.127)
N 3j
et
. N [ g7, =3
OB /e w(7)d?r. (1.128)

ot w(q) est appelé facteur de forme qui est indépendant de la position individuelle des ions.

C’est la transformée de Fourier de potentiel di a un ion.

S(q) est le facteur de structure qui ne dépend que de la position des ions. Il peut étre

mesuré, par exemple, par diffraction de neutron, de rayons X ou d’électrons

1.5 Correction de la théorie de Ziman

Le formalisme de la théorie de la conductivité électrique dans les métaux liquides
développé par Ziman [15] ne rend pas toujours compte de la réalité expérimentale. Faber
[13, 14] d'une part et Helman et Baltensperger [17, 18] d’autre part ont apporté des modifi-

cations au formalisme de Ziman, que nous résumons dans ce paragraphe.

Ziman considére que les électrons de valence se comportent comme des électrons libres,

la. conductivité électrique est calculée & partir de I’équation de Boltzmann :

a(0) = NTenQT, (1.129)
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7 est le temps de relaxation, dont I’expression est donnée par :

1
- = 3dk|w )28 (k), (1.130)

127T3N
w(k) est le pseudopotentiel représentant I'interaction électron-ion, et S(k) est le facteur de

structure.

Dans son article Faber donne les raisons pour lesquelles la théorie de Ziman est incom-

plete :

e la conductivité optique dépend de la fréquence, la détermination de o par la théorie
de 1’électron libre est valable dans le cas des basses fréquences, par contre a haute

fréquence, il faut tenir compte des électrons du ceeur,

e La masse de I’électron libre utilisée dans la conductivité ne semble pas correcte. Effec-
tivement en considérant N comme la densité des électrons de conduction, les résultats
basés sur la théorie de I'électron libre s’écartent des résultats expérimentaux. Faber
suggére d’introduire la masse effective m*, qui correspond a la densité d’état des élec-

trons non libres, afin d’améliorer les résultats de la conductivité.

e Le modele de 1'électron presque libre (NFE) suppose que les électrons de conduction
puissent &tre traités comme des particules indépendantes, chacune d’elles est donc
décrite par une fonction d’état avec un seul nombre d’onde k. Ce modele est valable,
quand le libre parcours moyen Ly, est de l'ordre de la distance interatomique, ce qui

est le cas des métaux polyvalents.

Par contre quand le libre parcours moyen est supérieur & la distance interatomique, il
y a une incertitude sur la valeur de k, ce qui rend difficile la détermination de la limite
supérieure de l'intégrale dans I’équation (2.99), et par conséquence la surface de Fermi

n’est pas bien définie.

1.5.1 Niveaux d’énergie

Les niveaux d’énergie des électrons sont séparés en états de coeur et en états de la

bande de conduction. La régle des sommes pour les transitions des électrons est définie par
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ol f;; est l'intensité de l'oscillateur entre les états i et j. La somme tient compte des tran-

sitions E; > E;, pour lesquelles f;; > 0, et E; < E;, pour lesquelles f;; < 0.

On suppose qu'on a deux types d’électrons dans un métal liquide, les électrons de
valence qui se comportent comme des électrons libres, et les électrons du cceur liés au noyau.

Soit N, et N, le nombre de ces électrons par unité de volume.

SS fi+ DD fi =N, (1.132)
1 2 1 3
DS+ DD == 20 S 420 i =N (1.133)
2 1 2 3 1 2 2 3

VALENCE -

RN

fo

0

CORES
AV

Figure 1.5: Bandes d’énergie des métaux liquides

La conductivité optique o;(w) est associée a la transition réelle dans laquelle I'état
initial est rempli et 1'état final est vide. D’apres la définition de I'intensité de l'oscillateur

on a:

2
[: oS(w)dw = %le; fis (1.134)
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on a:

> figs (1.134)

3

./ N o
0‘ e —
wo 1 2m
T

Z

1
00 e2
fi ot ‘%?

> fi (1.135)
3
or la conductivité totale oy (w) est la somme de 0% (w) et o§(w)
tel que :
2m [
@ ) o(w)dw = Nt, (1136)
donc : )
o e
dw = —Ny, 1.137
[ oo = 5N, (1.187)

ol N; = N, + N, est le nombre total des électrons par unité de volume.

Pour w < wp, 0§(w)=0.

En comparant les équations (A.16), (1.133),(1.134) et (1.135) on a les inégalités :

2m c

N 1.138
7T82 w(0) Ul(w) < Ne, ( )
2m [
== of (w) > N,. (1.139)

Le nombre effectif des électrons de valence par atome pour une transition de fréquence
entre 0 et w est défini par :

« 2m @
n*(w) = N o of (w")dw' (1.140)

ol N, est le nombre d’atomes par unité de volume. A haute fréquence, n*(w) tend vers la

valeur limite de n* qui peut étre déterminée par la mesure de o1(w). En comparant (1.138),

(1.139) et (1.140) on montre que :

n* >

&=

(1.141)

Si la-conductivité o¥(w) vérifie la formule de Drude, alors il faut remplacer N, par

n*N,, ou n* satisfait 'équation (1.141).

L’inégalité (1.141) est valable pour un métal avec un gap entre la bande de valence
et les électrons de coeur. Par contre pour les métaux nobles et de transition dans lesquels
I'extension spatiale des orbitales d est trop grande, (ce qui provoque un recouvrement des

orbitales des ions voisins), elle n’est pas valable.
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1.5.2 Conductivité et temps de relaxation

Faber [14, 13] a utilisé la théorie des perturbations pour calculer la conductivité optique,

en se basant sur les travaux théoriques de Edwards [30].

La fonction propre de ’énergie est décrite par :

U(E)e %, (1.142)

sous l'influence du champ électrique, des transitions se produisent entre les états occupés et
les états vides. La conductivité optique associée & ces transitions peut étre calculée par la

théorie des perturbations, son expression est donnée par :

O e2h?

m2w

o(w) =

/Om dB[f(E) - 1 (B + hw)] x n(E)n(E + hw)|D (B, w), (1.143)

ou f(E) est la fonction de distribution de Fermi-Dirac.

L’élément de matrice D(F,w) est donné par :

D(E,w) = /\P*(E + hw)%ql(E)dmdydz, (1.144)

la formule (1.144) est donnée dans la direction de z du vecteur champ électrique, mais les
résultats sont indépendants de la direction. Pour le détail des calculs, il faut se référer a

Particle de Faber [13]. 1 expression finale de o1(w) est :

_meNae (4 N1 - 55 (B2 +

X .
myo 14+ (%) ()20 - (B2 + ]

o(w)

(1.145)
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oll n, est le nombre d’électrons de valence par atome et N, est le nombre d’atomes par unité

de volume.

En comparant les valeurs de hw avec ’énergie de Fermi Er, on trouve que les termes
(%"}%)2 et (—g“’—F)2 sont faibles dans le visible et l'infrarouge, on retrouve donc la formule de

Drude, avec :

*

Ny 0, M
o 02 @, 1.146
= = LA n (1.146)
et
m*
¥ =% <__) , (1.147)
m

le facteur (1 4+ X)? résulte de la normalisation de la fonction d’onde est supérieur & 1. Le

v » I d . 3 ’,
facteur de correction - résulte de la perturbation du premier ordre des électrons de valence.
m

Helmann et Baltensperger [17, 18] ont calculé la constante diélectrique d’un métal liq-
uide par la méthode des fonctions de Green thermiques, dans les domaines de fréquence
wp > w > €o.
wy, désigne la fréquence de plasma, et £ la fréquence de relaxation de la résistivité en régime
statique.

La diffusion des électrons est traitée dans 'approximation de Born, & l'aide du facteur de

structure dynamique de Van Hove, et d’un pseudopotentiel écranté pour les ions.

e(w)=1-

N2 - 2] e

Les fonctions & (w) et y(w) sont déterminées & partir du pseudopotentiel % (g) qui décrit

linteraction électron-ion, et par le facteur de structure S(q) :

t(0) — L2 = o [ 00 PdaS @I, 0) — e(a,0) (1.149)



46 1. PROPRIETES OPTIQUES DES METAUX LIQUIDES

ol, e(g,w) est la fonction diélectrique de Lindhards, krr = ,/% est le parametre de
2

Thomas-Fermi, et Ep = _2’27% est ’énergie de Fermi, avec h = 1.

Si w — 0, '"équation (1.149) se réduit a :

m? oo 0 1 g+ 2k qks
- 3(q)|2dqS 2 -~ 1.150
€0 = 3oy [ de@Pdes@ x | gnlT5 - Gt (1150
0 O [ agli(q)2S 1.151
0 = 10 = gy | ddal@)PS (), (1.151)
et si w € Ep I’équation (1.148), devient :
(W) = 1- (22 +60) -2y (1.152)
w w
comme £(0) < ﬂwgl on retrouve la formule de Drude :
w ~(0),_
=1— (-B)?[1 —i—=] 1.153
e(w) (=)L =i (1.153)

A haute fréquence : Iy € hw € Ep:
n* = ny(1 + &)

et

A basse fréquence : w K 7y

n* =ns(l— &)™
et

v ="71-¢&)"
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si la valeur de & < 1, la différence entre n* & haute et & basse fréquence est tres petite.

C’est par exemple le cas du sodium ot { = 0, 06.

1.6 Conclusion

Nous avons présenté des modeles théoriques, qui permettent de calculer les constantes
optiques. La théorie classique de Maxwell est incompléte quand on tient compte de la
dispersion. Le modele de Drude corrigé est une bonne approximation aux basses fréquences,
mais ne tient compte que des électrons libres.

Les corrections apportées par Ziman [15], Faber [13], Helman [17], ainsi que d’autres
auteurs [20, 19] montrent qu’a basse fréquence, on retrouve le modele de Drude.

Dans notre cas, on a fait des mesures & basse fréquence, et donc on utilisera le modele

de Drude pour exploiter nos résultats.
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Chapitre 2

ELLIPSOMETRIE
SPECTROSCOPIQUE

2.1 Introduction

L’ellipsométrie est une technique optique non destructive d’analyse des surfaces, basée
sur la mesure de la variation de I’état de polarisation de la lumiére apres réflexion sur une

surface [31, 32, 33].

Une des méthodes ellipsométriques les plus anciennes est celle de Drude [34], qui met en
ceuvre les éléments classiques : polariseur, compensateur, analyseur et fonctionne en mode
statique. Mais ce n’est qu’en 1946 que le terme ellipsométrie a été introduit par Rothen [35],

pour désigner le montage utilisé pour la mesure de I’épaisseur des couches minces.

Couramment utilisée dans le domaine du visible et du proche U.V depuis les années
1960 [36, 37, 38, 39], pour déterminer les constantes optiques des matériaux, I’ellipsométrie
& connu un intérét accru durant les deux dernieres décennies [40, 41, 42, 43, 44]. Cela est di
en particulier aux besoins de plus en plus grand de mesures et de contrdles dans le domaine
de la micro-électronique, de ’optique, des traitements de surface et aussi aux performances

des micro-ordinateurs et de 1’électronique.

Cette technique, grace au développement récent d’ellipsometres spectroscopiques au-

tomatiques de grande précision [43, 45, 46], est devenue un outil trés performant utilisé
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dansde nombreux domaines. On peut citer [47, 48, 49, 50, 51, 52] :
e les mesures des constantes optiques des matériaux;

o la mesure d’épaisseur de couches ultra minces (inférieure & 10 nm), de couches plus
épaisses (plusieurs micrométres) et de films transparents (couches antireflets, couches

d’or, de silice ou de silicium dans les circuits intégrés);

e le suivi in situ et en temps réel de I'évolution de I'épaisseur d’une couche grace a son

caractére non destructif.
e la caractérisation des interfaces liquide-solide ou liquide-liquide;

e I'analyse des couches de protection (électro-déposition, dépdt plasma, polymeéres),

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

2.2 Principes de base de 1’ellipsométrie

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 carac-
térisant l'onde incidente sont notées E,{ et B SI . Elles sont respectivement les composantes
paralleles et perpendiculaires au plan d’'incidence défini par le rayon incident et la normale a
la surface. Il en va de méme pour les composantes du vecteur champ électrique de la lumiere

réfléchie notées Ef et ER

Pour caractériser la réflexion, on définit les deux quantités suivantes :

ER |ER| . n ;
Foo= B __P_ ez(ﬁp —6p) — I'r leq’ap’ (21)
P EI = |E]| P
. EY |EX ssr—sy i
o= BT o (2.2

7p et 75 sont les coefficients de réflexion complexes de la surface analysée. Leur module |7
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Figure 2.1: Réflexion d’'une onde par une surface

et |r;| représentent la modification de I'amplitude et leurs arguments, &, et 45, le changement

de phase di & la réflexion.
Le changement de I'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 :

i (2.3)

qui est exprimé généralement sous la forme :
p =tan¥ e®, (2.4)
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avec
tan¥ = |2 (est le rapport des modules)
'rs
A = §,— 6, (est la différence de phase).

Les angles U et A caractéristiques de la surface étudiée, sont appelés ”angles ou
parameétres ellipsométriques”. Il ne dépendent que de la longueur d’onde A et de I'angle
d’incidence 9,

s
0<¥ < —,
- T2
et
0< A< 2.

Le rapport p, en géneral complexe est de module différent de 1’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.

Pour un materiau massif, la détermination des parametres ellipsométriques ¥ et A,

permet de remonter aux constantes optiques du milieu étudié.

2.3 Calcul des indices optiques en fonction des angles
ellipsométriques

Pour déterminer les constantes optiques d’un substrat, on considére que les milieux
étudiés sont optiquement isotropes.

Les coefficients de réflexion 7, et 7s sont donnés par les relations de Fresnel :

7 cos§ — ngcosf’

A cosd + ngcosf’’
ng cosd — fcosf’

ngcosd + 7 cos §'’
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i est I'indice complexe du milieu réfléchissant (milieu absorbant) et ng est 'indice réel du
milieu incident (air ng = 1), 0 et 6’ sont respectivement I’angle d’incidence et 1'angle de

réfraction reliés entre eux par la loi de Descartes :
npsind = A sin @',

si nous rapprochons les relations (2.1) et (2.2) de celles de Fresnel, nous avons :

, _ tan(6-0)

= tan(d + 6')’ (2.7)
sin(f — 8")

s o Smlo—0) 2.8

r sin(8 + 6) (2:8)

en faisant le rapport membre & membre des relations (2.7) et (2.8) on trouve :

fp  cos(0 +0')

tan ¥ ™ = £ = —— L 2.9
e Ts cos(fd — ¢’ (2:9)
pour la commodité de calcul on pose :
1—tan ¥ em_Zcosecosﬂ'_ A2 — sin“ § (2.10)
1+tanWei® 2sinfsing’  tanfsinf '’ '
en développant ’expression (2.10), et aprés simplification on trouve :
72 —sin?0  cos?20¥ — sin®2¥ sin® A — isin4¥sin A (2.11)

tan20sin®0 (1+sin2¥ cos A)?
Or, i = n — ik, ou n est 'indice réel de réfraction et k est 'indice d’extinction.

Par identification des parties réelle et imaginaire dans ’équation (2.11) on aboutit
finalement aux équations :
cos? 2¥ — sin? 2W sin% A
(1 + sin2W cos A)?
sin 4¥ sin A
(1 +sin2V cos A)?’

g1 = n®—k?=sin?6(1 + tan9 )s (2.12)

g9 = 2nk = sin’ftan®0 (2.13)

2.4 Différents types d’ellipsomeétres

11 existe différentes méthodes pour mesurer le couple (¥, A). Elles sont toutes décrites

dans 'ouvrage de référence sur D’ellipsométrie édité par Azzam et Bashara [31].
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2.4.1 L’ellipsométrie & annulation (ou zéro)

Dans cette technique, la caractérisation de la lumiére réfléchie se fait a partir de la

recherche du minimum du flux réfléchi.

Le montage le plus utilisé est celui proposé par Drude [34]. Il comprend : un polariseur,

une lame quart d’onde et un analyseur.

Le flux est nul lorsque la lame quart d’onde transforme la vibration elliptique réfléchie

par Péchantillon, en une vibration rectiligne, qui peut ensuite étre éteinte par 1’analyseur.

"
ol b)
P 5 E:::; g(;l
E
S S -
g
\\ Y
N\ (g
€ S
Y
A 7
3| =0
Al —Ee

Figure 2.2: Schéma d’un ellipsometre a extinction

Le flux s’annule pour :
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Zones Valeurs de ¥ et A
1L | C=-F| ¥=4 | A=2P+3
2 C=+%|| V=4 |A=-2P-F%
3 C=-71¥¢=-4 A=2P-7%5
4 C=4+3|¥=-A|A=-2P+F

Tableau 2.1: Valeurs de ¥ et A pour C' = £7%

tan C — itan(P — C)
1+ itan C tan(P — C)

p = —tan (2.14)

ol A, P et C sont respectivement les azimuts de ’analyseur, du polariseur et de la lame
quart d’onde.

En choisissant C' = +7, '’équation (2.14) devient particuli¢rement simple, car tan C' =
+1.

A Taide de I’expression :

1—itand _
1+itanf

—i20 (2.15)

On trouve quatre combinaisons possibles des azimuts A et P, appellées 'zones’. Les

résultats sont données dans le tableau 2.1.

L’inconvénient de cette technique est que les mesures sont relativement longues. Les

nombreuses manipulations excluent son utilisation pour le contréle ”in-situ” de processus
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dynamiques. De plus, 'emploi d’une lame quart d’onde, ne permet pas au montage d’étre

spectroscopique.

2.4.2 L’ellipsomeétre photométrique

On distingue deux types d’ellipsometres photométriques :

e l'cllipsometre & modulation de phase (E.M.P)[63, 66, 67, 68, 69, 70]

Son principe dont le schéma est présenté sur la figure 2.3, est di & Jasperson et Schnat-
terly [63]. Le faisceau lumineux incident provenant d’une lampe xénon est polarisé
linéairement. Son état de polarisation est ensuite modulé par un modulateur pho-
toélastique, consistant en un barreau de silice collé a un cristal de quartz piézoélec-
trique dont la fréquence propre est de 50 kHz. L’excitation du cristal induit une onde
stationnaire de contrainte uniaxiale dans le barreau de silice qui crée une biréfringence
modulée § = A sin(w t). L’amplitude A est proportionnelle a la tension d’excitation

du cristal et inversement proportionnelle a la longueur d’onde.

La lumiere réfléchie par I’échantillon est finalement analysée par un analyseur linéaire
puis focalisée sur la fente d’entrée d’un monochromateur avant d’étre détectée par un
photomultiplicateur. Le signal détecté, est composé d’un niveau continu et d’un signal

modulé & la fréquence simple et double de la fréquence de modulation de phase.

Le choix du systeme de détection a une grande importance dans les E.M.P. L’utilisation
de la détection synchrone ne permet pas une acquisition rapide, par contre l'utilisation
de technique d’ échantillonnage du signal, en fait un des ellipsometre le plus rapide. Cet

ellipsometre est d’'un grand intérét si la rapidité des mesures est prioritaire [68, 70, 74].

e l’ellipsometre a élément optique tournant

Lorsqu’un élément optique, compensateur, analyseur ou polariseur est animé d’'un mou-
vement de rotation uniforme, on parlera d’élément optique tournant. Il existe trois

types d’ellipsometre & élément tournant :

1) compensateur tournant (E.C.T)[45, 71, 79, 80|,
2) analyseur tournant (E.A.T); [43, 58, 59, 72, 73],
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Figure 2.3: Ellipsométrie & modulation de phase

3) polariseur tournant; (E.P.T) [44, 75, 76, 77, 78].

Pour illustrer le principe de fonctionnement d’un ellipsometre de ce type, considérons

le cas du polariseur tournant a deux éléments :

Le montage comprend : une source, un polariseur tournant & la vitesse angulaire
w = 27 f, un analyseur fixe et un détecteur. L’évolution de I'état de polarisation de
la lumiére depuis la source jusqu’au détecteur est décrite par le formalisme de Stokes-

Mueller (annexe A).

Le signal est d’abord échantillonné puis quantifié avant d’étre analysé par la méthode

de la transformée de Fourier discréte.

Le flux atteignant le détecteur s’écrit :

I(P) = Ip[ap + ag. cos 2P + ag, sin 2P] = Iy(1 + @ cos 2P + 3 sin 2P)
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ou « et [ sont les coefficients de Fourier de ’harmonique 2P et sont donnés par :

a9 cos 2A — cos 2¥
= — = . 6
“ ag 1 —cos 2A cos 2V¥ (2.16)

a2s _ sin 24 sin 2¥ cosA' (2.17)
ag 1 —cos 2A cos 2V

L’inversion des équations (2.16) et {2.17) conduit aux grandeurs ellipsométriques tan ¥

et cosA :

1
tan¥ = ro tan A (2.18)
l1-a

cosA = (2.19)

_s_
V1-—o?
La mesure des paramétres « et 3 permet donc de remonter a tan ¥ et cos A indépen-

damment de I’intensité absolue Iy. En revanche, on ne mesure pas directement A mais

cos A. Ceci est un inconvénient car le signe de A reste inconnu.

Le méme formalisme reste valable pour l'ellipsometre a analyseur tournant, a condition

d’intervertir P et A dans les formules.

Les ellipsometres & polariseur tournant (ou analyseur tournant) & deux éléments, per-

mettent les mesures spectroscopiques du proche ultraviolet au proche infrarouge.

Ils présentent néanmoins des inconvénients :

— pour le montage & polariseur tournant, I'instrument est sensible a la polarisation
résiduelle de la source, tandis que pour le montage a analyseur tournant, il est

nécessaire d’utiliser un détecteur insensible a I’état de polarisation.

L’ellipsomeétre & compensateur tournant permet de s’affranchir de toutes ces con-

traintes, mais il ne peut étre utilisé qu’a une seule longueur d’onde.

Dans notre laboratoire nous avons mis au point un troisieme type de montage rarement

utilisé : D'ellipsométre spectroscopique & polariseur tournant & trois éléments. Le but est de
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réaliser des spectres ellipsométriques en éliminant les inconvénients des ellipsomeétres a éle-

ment tournant a deux éléments. C’est cet ellipsomeétre que nous allons décrire.

La société SOPRA nous a fourni les deux moteurs pas a pas, le monochromateur,
I'électronique de commande des moteurs et de comptage ainsi que le programme de gestion

de ces éléments, écrit en Visual Basic.

Le logiciel de pilotage de I’ellipsomeétre et le calibrage ont été réalisés au laboratoire
par Bertucci et Pawlowski [81, 82], les essais qui ont permis de valider les solutions retenues,

constitue 'apport de ce travail.

2.5 Description de l’ellipsometre spectroscopique a
polariseur tournant

Le schéma de principe est indiqué dans la figure (2.4). Le faisceau traverse le polariseur
fixe placé entre les deux diaphragmes et le polariseur tournant avant de se réfléchir sur
I'échantillon qui est placé dans une enceinte munie de deux fenétres transparentes (voir
chapitre IIT), permettant le passage du faisceau.

Apres réflexion, il traverse un troisieme polariseur, celui-ci porte le nom d’analyseur
étant donnée sa place dans le montage, et il est focalisé par une lentille convergente de courte
focale sur 'entrée d’une fibre optique assurant la liaison optique jusqu’au monochromateur

et au détecteur qui convertit le flux lumineux en courant électrique.

e La source est une lampe & arc Xénon haute pression de 75 Watts (de faible puissance
mais de trés forte luminance), & polarisation résiduelle trés faible. Elle émet dans tout
le spectre visible, du proche ultraviolet au proche infrarouge. Elle est placée dans le
plan focal objet d'une lentille de courte focale pour obtenir un faisceau parallele avec

un fux intense.

e Nous utilisons deux diaphragmes D1 et D2, placés respectivement avant le polariseur

fixe et le polariseur tournant. Ils ont deux roles dans le montage :
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Figure 2.4: Schéma du montage de 'ellipsometre.

1) ils réduisent le diameétre du faisceau avant chaque traversée des éléments optiques

pour éviter toute réflexion parasite,

2) leur diamétre et leur espacement conditionnent la divergence du faisceau : une
faible divergence est en effet nécessaire pour obtenir une bonne définition de 1'angle
d’incidence. Il faut trouver un juste compromis entre divergence du faisceau et valeur
du flux. Nous utilisons des diaphragmes de 1,5 mm de diameétre espacés de 60 cm, la

divergence du faisceau est de I'ordre de 5 mrad.

e Un polariseur fixe qui est un prisme de Glazebrook en calcite, il absorbe peu de lumiére
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et polarise parfaitement dans un domaine spectral étendu (0,22pm & 1,5pm). II est
monté sur une platine réglable manuellement par un vernier gradué dont la précision
est la minute d’angle. De plus la platine est équipée d'un codeur optique affichant

'angle au centiéme de degré.

e Un polariseur tournant fourni par la société SOPRA initialement un polaroid : les
polaroids présentent une forte absorption et ne polarisent pas parfaitement. Nous
avons mis & leur place un polariseur type Glazebrook en calcite, il est monté sur une
platine dotée d’un moteur pas & pas, est entrainé par un moteur & courant continu

tournant & une vitesse de 10 tours/seconde, qui module 'intensité du flux lumineux.

e Un analyseur du méme type que le polariseur tournant (Glazebrook).

Le repérage de la position des éléments est fait par des codeurs optiques, la précision
de la position de I’analyseur est de ’ordre du centieme de degré. Le codeur optique
fixé sur l'axe du moteur relie la position angulaire du polariseur tournant au signal

modulé détecté par le détecteur.

e Un double monochromateur constitué de deux éléments dispersifs montés en configu-

ration de Czerny-Turner [65]. Il est composé :

— d’un réseau plan ”blazé” de 600 traits par mm et de dimension 58 x 58 (résolution

0,01 nm), dont 1’étendue spectrale s’étend de 0,23 pm a 2pm,;

— d’un prisme en silice de dimension 50 x 50, pour séparer les ordres superposés
apres diffraction par le réseau et rendre négligeable la quantité de lumiere diffusée
par les diverses surfaces optiques. Les fentes d’entrée et de sortie sont réglables
de 0 & 1,5 mm par l'intermédiaire de deux vis micromeétriques. Un tour de vis

correspond & une ouverture de fente de 100pm.

Le monochromateur est couplé a un photomultiplicateur, qui est monté en comp-

teur de photon. Il fonctionne de 'U.V jusqu’au tres proche L.R (0,25 pm & 0,9
pm).

e Un photomultiplicateur (PM), utilisé en détecteur de photons. Une carte électronique

permet, par multiplexage, de répartir les impulsions électriques générées par le PM sur
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huit compteurs cycliques et cela par demi-tour. Chaque compteur est donc incrémenté
pendant un seizieme de tour du polariseur tournant. Le début de cycle est synchrone
avec le "top zéro” du codeur angulaire du polariseur tournant. Les sommes recueillies
dans chaque compteur permettent d’effectuer une transformation de Hadamard, pour
aboutir aux paramétres ¥ et A. Le monochromateur et I’électronique de mesure et de

commande sont pilotés par un micro-ordinateur.

Il est trés important, pour toutes les mesures effectuées, de ne pas atteindre le seuil
de saturation du détecteur. Pour que la réponse du P.M. soit proportionnelle a I'intensité
du flux arrivant au détecteur il faut impérativement travailler dans la zone de linéarité du

systéme de détection (détecteur et électronique de comptage).

Le nombre de coups par seconde doit étre compris dans 'intervalle [160 000, 360 000]
pour une tension d’alimentation du P.M. de 840 volts [81].

2.6 Procédure d’alignement

Apres avoir ajusté la hauteur de tous les composants optiques, 4 ’aide d’un laser He-Ne
(A = 6328 A) On procéde & P'alignement de la lampe Xénon en centrant le faisceau sur les
orifices des diaphragmes. On place ensuite la lentille de courte focale (3.5 cm) devant la
lampe.

Les faces des polariseurs et de l'analyseur doivent étre rigouresement perpendiculaires
au faisceau.

Les deux diaphragmes servent d’éléments de référence pour le réglage, ce sont eux qui
déterminent la direction du faisceau incident.

L’angle d’incidence réglable d'une facon mécanique est déterminé avec précision en

mesurant les angles ellipsométriques d’un milieu d’indice optique parfaitement connu.,

] est déterminé & partir des mesures effectuées sur deux échantillons (Si02/Si) d’épaisseurs

égales & 106 nm et 130nm. Ces échantillons ont été choisis en raison de la stabilité de leurs

indices en fonction du temps, de plus leurs indices sont parfaitement connu.
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Les mesures effectuées sur ces deux échantillons sont données dans le tableau 2.2, pour

un angle d’incidence 8 = 70° :

On trouve un écart sur n de Pordre de 3 milliéme, ce qui correspond a une incertitude

sur 9 de l'ordre de centiéme de degré.

Echantillons || Angle A v A Indices et épaisseur
Si02/8Si + 45° 45,7468 || 80,7468
ép. 106nm - 45° 45,1356 79,059 n=1,4636
e=106,53
moyenne || 45,4412 || 79,6582
Si02/Si + 45° 71,9346 || 87,9742
ép. 130nm - 45° 71,175 88,5868 n=1,4662

e=130,20
moyenne || 71,5548 || 88,2805

Tableau 2.2: Résultats obtenus pour deux échantillons pour la longueur d’onde A=
0,6328m

2.7 Expression du flux lumineux regu par le détecteur

Le faisceau incident initialement polarisé linéairement passe & travers un polariseur
animé d’un mouvement circulaire uniforme qui module le flux lumineux, avant de subir une
réflexion sur I’échantillon. Le faisceau réfléchi passe emsuite a travers un analyseur avant
d’arriver sur le détecteur. Le flux détecté est modulé aux fréquences doubles et quadruples

de la fréquence de rotation du polariseur.

Pour le calcul du flux détecté on utilise les vecteurs de Stokes et le formalisme matriciel
—_
de Mueller (voir annexe A). Le vecteur de Stokes S ; de la lumiére recue par le détecteur

—_—
s'obtient en multipliant le vecteur de Stokes incident S; par I’ensemble des matrices de
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Mueller des éléments constituants 1'ellipsometre (les éléments optiques sont supposés par-
faits) :

S = (R AMARA)} M, (R POMRR(P)} (R (P)MPR(P)} S5 (220

M4, Mgy, Mp, et Mp sont respectivement les matrices de Mueller de 'analyseur, de

1’échantillon, du polariseur tournant et du polariseur fixe.

e La lumiére issue de la source est caractérisée par un vecteur de Stokes :

e Le polariseur fixe placé apreés la source lumineuse, intercepte le faisceau et le modifie

en lumiere rectiligne selon une direction faisant un angle P avec le plan d’incidence.

1100
111 1 0 0
Mp=510 0 0 0
0000

e Le polariseur tournant placé avant 1’échantillon, module le flux :

1 cos 200t sin 2t 0
M, () = cos 200t cos? 20t sin 20t cos 20t 0
P ~ | sin 20t  sin 20 cos 20 sin? 20t 0
0 0 0 0
o Q=27 f et f est la fréquence de rotation du polariseur.
e l’échantillon réfléchit la lumiére modulée incidente :

1 —cos 2V 0 0

M. = | s 29 1 0 0
s 0 0 sin2@cos A sin2¥sin A
0 0 —sin2¥sin A sin2¥ cos A

e l’analyseur fixe placé apreés I'échantillon, et dont la matrice de Mueller est la méme que

celle du polariseur fixe.
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A, P; et P sont les angles que font les axes rapides 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 mé-
moire sont celles proposées par Mueller, au congrés de NEBRASKA, complétées par celles

de Hauge, Mueller, et Smith [33, 83, 84]).

— —
Le flux est égal & la composante S, du vecteur de Stokes S f. Il est obtenu en
multipliant Sy, & gauche, par le vecteur ligne (1,0,0,0). Lorsque la lumiere incidente n’est

J—
pas polarisée S; est de la forme (1,0,0,0). A la sortie de I’analyseur Sy s’écrira donc :

57 = {MAR(A)}Ms{R™(Pt)MpcR(PO}H R (P)Mp} S, (2.21)

avec

S, = {Io,0,0,0} (2.22)

représente le vecteur de Stockes de la lumiere incidente.

Le deuxiéme polariseur, tourne & la vitesse angulaire Q = 2nf, et le flux transmis

2m
devient une fonction périodique de période o On peut le décomposer en série de Fourier

1(t) = Ip |ao + ) (anccos Nt + apnssinnfdt|, (2.23)

n=1

dans notre cas, n = 2,4 (harmonique 2 et harmonique 4).

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

par I'expression (2.21) :

I = Ip(ag + age cos 2Py + ags8in 2P, + agc €05 4P + ays sin 4 P;) (2.24)

ot Igag est le lux moyen de la lumiére incidente et P, = Ot est 'azimut de 1’axe de trans-
mission du polariseur tournant au temps t par rapport au plan d'incidence. Les coefficients

- ~ e 12 2 1 2 —_
de Fourier ag, aoc, @25, @4c €t a4 peuvent étre considérés comme les éléments d'un vecteur a

donné par :
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a0
G2
—
a = | a2
Q4c
Q4s i

(2.25)

Par identification avec I’expression (2.21) du vecteur de Stokes §f) on obtient les coef-

ficients de Fourier suivant :

ao

02c

aos

G4c

A4s

%(2+cos2P cos2 A —cos2 P cos2¥

—2c0s2A cos2¥ +cosA sin2 P sin2 A sin2 V)
cos2P 4 cos2A—cos2V¥ —cos2P cos2 A cos2 ¥
sin2P — cos2 A cos2¥ sin2 P +cos A sin2 A sin2 ¥
%(cos2P cos2 A —cos2 P cos2V¥

—cosA sin2 P sin2 A sin2 V)

%(cos2A sin2 P —cos2 V¥ sin2 P

+cos2 P cosA sin2 Asin2 ) .

(2.26)
(2.27)
(2.28)

(2.29)

(2.30)

Si le détecteur utilisé est linéaire et sans bruit, l'intensité électrique observée est pro-

—
portionnelle & S ;. Dans la pratique, l'intensité électrique détectée s'écrit Imes(t) = GI(t),

ol G représente le gain total du montage qui tient compte non seulement de la source (par

le terme Ip) mais aussi du détecteur et des circuits électroniques associés. C’est le signal

Imes(t) qu’il va faloir mesurer, traiter et analyser pour remonter aux caractéristiques ellip-

sométriques de 1’échantillon.

La quantité réellement mesurée & la sortie du détecteur suivi de son électronique de

traitement s’exprime par :

I(t)mes = Qo + agccos 2 + ag, sin 20 + 0y cos 400 + a4, 8in 40

(2.31)
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avec

o = Gag k=0,2c 2s,4c,4s . (2.32)

2.7.1 Détermination des angles ellipsométriques

I’inversion des équations (2.26) & (2.30) conduit aux grandeurs ellipsométriques cos A

et tan U,

2(ys cos 2P — s sin 2P)

V@

cos A =

(2.33)

ol ) est égal a:

(2040 + aoc cos 2P + apgsin 2P + 2(1 —2cos2P)(asc cos2 P + aus sin2 P)) x
(2040 + aoc cos2P + agssin2P — 2(1 + 2 cos2P)(asc cos2P + aygsin 2P)) .

et pour ¥

X
tan U = tan Aﬂ?. (2.34)

X = 2040+ agecos2P + azgsin2P +2(1 — 2 cos2P)(ayc cos 2P + ays sin 2P)

ol X et Y sont :

Y = 2a4c+ agc cos2P + apgsin2P — 2 (1 + 2 cos2P)(ayc cos 2P + asgsin2 P).

Il est & noter que pour la détermination de ¥ et A, nous n’utilisons pas, contrairement
3 beaucoup d’autres montages d’ellipsométrie photométrique, la composante continue du

signal.

La mesure des paramétres qae, Q2s, Ct4c €t gy permet donc de remonter & cos A et
tan U sans connaitre la valeur absolue du flux, c’est 14 un avantage certain de I'ellipsométrie
par rapport & d’autres techniques comme la réflectivité. En revanche, L'E.P.T ne mesure pas

directement A mais cos A. Ce qui pose un probléme pour les applications qui nécessitent
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la connaissance de A avec précision. C’est le cas par exemple pour les mesures d’indice des

matériaux massifs faiblement absorbants ot cos A ~ 1, (A proche de 0 ou 7).

En effet, la sensibilité de A aux erreurs de mesures augmente fortement comme le

montre ’expression :

d(cos A)

dA = sin A

Pour résoudre ce probléme on peut ajouter une lame quart d’onde apres le polariseur

tournant, mais on perd l’achromatisme du montage [77).

2.7.2 Traitement du signal

Dans l’expression du signal électrique (2.31) on considére implicitement que I'axe de
transmission du polariseur tournant se trouve dans le plan d’incidence au temps (t =0) de
début de ’échantillonnage. En pratique étant donné le positionnement du codeur optique,
il est difficile de faire coincider l'origine des temps avec le passage de cet axe dans le plan
d’incidence. C’est pourquoi, nous devons introduire un angle Py qui est langle que fait la
direction de polarisation du polariseur tournant avec le PI au début du premier échantillon

mesuré du signal (top zéro). On aura ainsi :

I(t) = ho + haccos 20" + ho, sin 20t + hag cos 40t + hys sin 408 (2.35)

out =t—t,

et si on pose P = Qt, P' =Q1t', et Py =1, il vient par identification
I(t) = hg+ ho. cos 2(P — Po) + hog sin 2(P - Po) + hy, cos 4(P — P()) + hyg sin 4(P — P()) (236)

La figure 2.5 représente une configuration possible. A linstant t’=0 l'axe de trans-

mission occupe une position caractérisée par l'angle Po de cet axe par rapport au plan
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Axe du polariseur tournant

P'"'=cot' Origine {Ti_%canique :

‘\ Po=(l)t
\\ P=at 0

-
-

Origine optique : t=0

Figure 2.5: Définition de I'angle P

d’incidence.

En développant les expressions trigonométriques et en identifiant les deux écritures

(2.35) et (2.36) du flux, il vient :

ho = agp
hoe = agccos2Py+ agssin2Py
hes = —oaig.sin2Pq+ ag,cos2Py
hae = 0a4eco84Py+ agssindPy
hss = —ausindPy+ ayscosdPy

On en déduit les coefficients a; (i = 0, 2¢, 25, 4c, 4s)

g = ho

o9, = hg.cos2Py— hegsin2Py

—~

2.37)

—~

2.38)
2.39)
2.40)

2.41)

(2.42)
(2.43)
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ags = hgcsin 2Py + hgscos 2P, (2.44)
Qge — h4c Ccos 4P0 - h4s sin 4P0 (245)
Qas = haesindPy+ hascosdPy (2.46)

Pour Py = 0, on trouve bien I'égalité a = hy.

2.7.3 Mesure des coefficients de Fourier du signal

L’électronique de comptage de l'instrument permet par multiplexage de répartir les
impulsions électriques issues du P.M. dans huit compteurs, en changeant de compteur tous
les 1/16° de tour du polariseur tournant. En fin de comptage, le contenu de ces huit comp-
teurs noté Sy, Sq, ...., Sg permet de calculer les coefficients ho, Ao, hog, hac €t hygs de la série

de Fourier.

La transformation de Hadamard est une méthode simple et efficace pour déterminer

les composantes d’un signal de la forme :

I(P)=ao+ Y agcosiP + Y augsiniP (2.47)

1<i<n 1<i<n

avec P I’azimut du signal du polariseur tournant & 'instant t.

L’intégration du signal peut étre réalisée par le comptage d’impulsions générées par
un photomultiplicateur utilisé en comptage de photons [85]. Pour extraire les harmoniques
deux et quatre du signal, il faut intégrer sur un demi-tour moteur, par huitiéme de période.

Chacune des sommes peut étre calculée & partir de I’expression du signal :

/8 5 /8

S1 = /" 1(P")dP’ g5 = / I(P')dP'
0 /2
/4 3 /4

s2 = /“ 1(P')dP’ s6= [ I1(P)aP’
/8 5m/8
3m/8 /8

§3 — / 1(P")dP' ST = / 1(P")dP'
wf4 3w /4

/2
s4 = /"' 1(P')dP’ S8 = /" 1(P')dP’
ar/8 /8
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Aprés calcul, on obtient :

S1

S2

S3

S4

S5

S6

ST

S8

%ho + ‘/Tihgc i 2 _4‘/§h2s + ih@ + ;:hlls
%ho 2 _4 2h2c + \/T_Q—hzs - i—htlc + ih“
%ho + ‘/54_ 2 e + gh% - ih% = %ms
%ho - \/Tih% + #h% + ihzxc - %l'hlls
%ho - \/T_ihzc + -\/%223 + ihzxc + ih4s
%ho + ﬁ4— 2h2c - '\i—ihzs — ih@ + ihz;s
Sho 2 '4‘/§h2c - ghgs ~ hic - %h‘“
%ho + -\ﬁzhzc + £24_—2h23 + i‘hzxc - ihzls

(2.48)
(2.49)
(2.50)
(2.51)
(2.52)
(2.53)
(2.54)

(2.55)

Par combinaison des différents S;, on détermine les coefficients ho, hac, has, hac €t has.

On a done :

h 4s

S1+ 52+ S53+54+85+ 86+ S7+ S8

T

S1+82—83—-54—-S5—-S56+ 57+ 58

2
S1+82+83+54—-S55—-56—57—58
2
81 —-82—-583+54+4+S5—56—S7+ 58
2
S1+ 52— 83 -S54+ 854865758
2

2.8 Calibrage de l’ellipsometre

(2.56)
(2.57)
(2.58)
(2.59)

(2.60)

Le calibrage de Iellipsométre est une phase importante, pour le positionnement avec

précision des éléments optiques par rapport au plan d’incidence, afin d’éliminer les erreurs
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systématiques d’azimut sur les angles ellipsométriques ¥ et A.

La détermination des azimuts (P, 4, Po) se fait par la mesure des coefficients de Fourier
dans des cas particuliers.

Le but du calibrage [85] est de positionner les axes de transmission de V'analyseur et
du polariseur fixes par rapport au plan d’incidence, ainsi que 'angle Py qui caractérise la

position de axe du polariseur tournant en début de comptage (c’'est le "top zéro”).

Le calibrage par le module [86, 87, 88], est une méthode qui consiste a définir une
fonction (en utilisant les modules des harmoniques deux et quatre), appelée "résiduelle”, qui
présente un extremum lorsque I'azimut de I’élément optique étudié, se trouve exactement
dans le plan d'incidence. Pour le détail de la procédure voir les mémoires C.N.A.M de

Bertucci [81] et de Pawlowski [82].

2.9 Erreurs systématiques

Dans la détermination du flux, nous avons supposé que les éléments optiques étaient
parfaits, or dans la pratique la détermination, lors du calibrage, des azimuts A, P, et Po,
n’est pas trés précise, c’est pour cela qu’il faut évaluer analytiquement les erreurs systéma-
tiques commises sur les angles ellipsométriques tan U et cosA. L’effet de chacune des causes
d’erreur est étudié individuellement. L’erreur globale commise sur les angles ellipsométriques

est obtenu en additionnant algébriquement les effets des différentes causes d’erreur.

Toutes les erreurs sont exprimées & travers les coefficients de Fourier ag, toc, @25, e,
a4e. Les erreurs systématiques 8oy, 8az,r ager 6oy, Proviennent d’éléments optiques impar-
faits, d’erreurs d’azimut, et peuvent étre explicitées analytiquement pour chacune des causes
d’erreur considérée en employant la formule générale du flux établie pour un systeme op-
tique parfait. Le flux réel, celui qui tient compte des imperfections du systeme, peut étre

développé en série de Taylor, par rapport a I’ensemble des variables étudiées.

—_
Si on appelle S? le vecteur de Stokes de Vellipsometre parfait, et z la variable de per-

turbation, on a, au premier ordre [89] :
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—_—
— oS —
Sf=—S_§--I—Z 8$f5wi=§?+2(55f)zi (2.61)

i i
En développant le second terme pour une perturbation x, on obtient les 8q,,, 8ases Oouses

8aa, correspondants. Le développement ne tient compte que des termes d’ordre 1. Les termes

d’ordre supérieur (multiples et croisés), sont négligés.

En pratique on étudie qu'une seule variable & la fois. Sa valeur est calculée directe-
ment en remplacant la matrice de I'élément optique étudié, dans l'expression du flux, par
la matrice "perturbation” qui lui est associée (différence entre la matrice réelle au premier

ordre et la matrice idéale d’origine).

—
Le flux est obtenu en multipliant S 7 & gauche par le vecteur ligne (1,0,0,0). Nous
adopterons la notation vectorielle pour représenter les écarts & ce flux pour chacune des

causes d’erreurs z; envisagées.

(2.62)

n
&l
Il
o
S
e
n
8

2.9.1 Matrices perturbation

Le flux perturbé est obtenu en remplagant les matrices idéales par les matrices per-
turbation des éléments optiques. Pour simplifier les calculs, on ne remplace qu'une seule

matrice idéale & la fois par sa matrice réelle.

Pour une perturbation unique z, la matrice réelle de Mueller d’un élément optique peut

[y
s’ecCrire :

M(z) = M%z) + §M (z) (2.63)
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ou :
MO est la matrice idéale de I’élément optique

6 M est la matrice perturbation.

On a donc :

§M(z) = M (z) — M%(z)

En développant M(x) en série de Taylor :

z 2 z
M(z) = M°(z) + 6"\;95 Loz + 2 gﬁi )

En remplagant M(x), on obtient pour l'ordre 1 :

M (z) = 81\23(:&:) 6z

2.9.2 Incertitudes sur tan¥ et cosA

§z%. ..

(2.64)

(2.65)

(2.66)

Les erreurs faites sur la mesure des paramatres ellipsometriques tan ¥ et cos A, § tan ¥

et §cos/\, se propagent uniquement & travers les coefficients de Fourier a;, éléments du

—
vecteur a':

ao
aoc
—
a = a92g
Q4c
Q45 i

(2.67)

Pour chaque type de perturbation z, il faudra calculer les §o; correspondants et les

substituer dans les expressions de § tan ¥ et § cos A.

On étudie toujours une seule source de perturbation a la fois, donc nous serons en

présence d’autant de couples §tan ¥, §cosA quily a de perturbations & étudier. L’erreur

totale est la somme de toutes les erreurs individuelles.



2.9. Erreurs systématiques

75

Les erreurs sur tan ¥ et cos A s’obtiennent en dérivant les expressions de tan ¥ et cos A

en fonction des coeflicients ;.

T
StanV =06a

T
ScosA =6a

I 0
((1 — cos 24) cos 2P (cos 24 — cos 2¥) csc? 2A csc 2V)
/(=1 + cos 2A)(1 + cos 2V))

((1 — cos24)(cos 24 — cos2¥) csc® 2A csc 2V sin 2P)
/(=1 + cos24)(1 + cos 2¥))

(2(1 — cos 24)(cos 24 — cos 2P — 2 cos 2A cos® 2P — cos 2¥
1 cos 24 cos 2P cos 20 + 2 cos? 2P cos 2¥) csc? 24 csc 2¥)
/{(—=1 + cos2A)(1 + cos2¥))

(2(1 — cos24)(—1 — 2 cos2A cos 2P + cos2A cos 2W
+2 cos 2P cos 2) csc? 2A csc 2¥ sin 2P)

/(=1 + cos24)(1 + cos2¥))

B 0 T

cos A cos 2P csc 2A csc 2V
(cot 24 cot 2U — csc 2A csc2V)

cos A csc2A csc 2V
(cot 24 cot 2¥ — csc2A csc2V) sin 2P

2 csc2A csc2¥(cos A cot 2A cot 2
—92cos A cos? 2P cot 2A cot 20
— cos A cos 2P cot 2U csc2A
+ cos A cos 2P cot 2A csc 2V
—cosAcsc2A csc 2V
+2cos A cos? 2P csc 2A csc 2V — sin 2P)

2csc2A csc2¥(cos 2P
—2cos A cos 2P cot 2A cot 2 sin 2P
—cos A cot 2¥ csc2Asin 2P
+ cos A cot 24 csc 2V sin 2P
+2cos A cos 2P csc2A csc 2¥ sin 2P)

L

(2.68)

(2.69)
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2.9.3 Erreurs d’azimut

Les erreurs d’azimut sont provoquées principalement lors de la phase de calibrage. Les
éléments optiques imparfaits perturbent la localisation du plan d’incidence. Pour une lo-
calisation incorrecte du P.I., on aura une détermination incorrecte de 'azimut des éléments

optiques.

La matrice perturbation due & une erreur d’azimut 0 est :

0 0
—sin (26) cos (20)
—cos (20) —sin(20)

0 0

SR(0) = 260 (2.70)

OO OO
o O O O

Polariseur

La perturbation du vecteur de Stokes (6Sf)g due & un défaut de positionnement du

polariseur est donnée par :

(6S)p = {MaR(A)} Ms {R™'(P;)Mp,R(Py)} {6R™Y(P)Mp} S; (2.71)

Seules les composantes de Fourier du premier élément de ce vecteur sont utilisées.

Ainsi pour le cas particulier olt A = £45° et P = 0°, I'erreur d’azimut due au polariseur

est :
b ooy
=6P (2.72)
5 cos A 2sgnA (— cos? A + cos 2¥(cos® A — 1))
(par convention nous posons sgnA = 1 pour A = 45° et sgnA = —1 pour A = —45°).

Au premier ordre, les erreurs sur tan ¥ et cos A, dues & un décalage angulaire 6P du

polariseur, peuvent étre compensées en procédant & une mesure double-zone.
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Analyseur

Pour 'analyseur, les calculs sont du méme type que pour le polariseur. L’équation de

départ est :

(8S5)p = {MaSR(A)} Ms {R7(P)MpR(P)} {R7(P)Mp} S; (2.73)

Pour A = +45° et P =(°:

Stan ¥ —2sgnA tan 2V
=6§A : (2.74)
8 cos A 0

Au premier ordre, seule tan ¥ est sensible & un décalage § A de l'analyseur. Cette erreur

peut étre compensée par une mesure double zone.

2.9.4 Les imperfections des éléments optiques : erreurs d’ellipticité

Dans la réalité, 1'état de polarisation de la lumiére transmise par un élément n’est pas
linaire, mais légérement elliptique. De ce fait, il faut en tenir compte dans la matrice per-

turbation. La matrice perturbation d’un polariseur imparfait est :

0001
0001

SMpy=2% | o0 0 o 0 (2.75)
1100

v, est Vellipticité résiduelle due par exemple au pouvoir rotatoire du matériau (cas du quartz)

Polariseur

Un polariseur réel, ne transmet pas une lumiere a polarisation rigoureusement rec-

tiligne. Il subsiste toujours une trés légere ellipticité.
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(657)yp = {MaR(A)} Mg {R™(P)MpR(P)} {R™*(P)éMp} Si (2.76)

§tan ¥ 0
=P . (2.77)
§cos A 0

L’imperfection y du polariseur, n’influe pas sur les valeurs des parametres ellipsométriques.

Pour A = +45°et P =0°:

Analyseur
(85)ya = {SMAR(A)} Ms {B™'(P)MpR(P)} {R™'(P)Mp} Si (2.78)

Pour A = +45°et P =0°:

dtan ¥ 0
=vA . (2.79)
§cos A —28gnAsin A

Au premier ordre, seule tan ¥ est sensible 3 I'imperfection de I’analyseur, mais on peut

l’éliminer en faisant des mesures en double-zones.

Polariseur tournant

Le probléme est le méme que dans les deux autres cas :

(887),p, = {MaR(A)} Mg {R(P)SMpR(P)} {R(P)Mp} Si  (280)

Pour A = +45°et P =0°:

Stan ¥ sgnA cos2¥sin A
P /(1 + cos2¥)

§cos A —sgnA cos Asin A csc 2¥

(2.81)
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Une fois encore, les erreurs induites par 'imperfection y du polariseur tournant, peuvent

étre compensées (au premier ordre) en effectuant une mesure double-zone.

2.9.5 Autres erreurs systématiques : les fenétres

Dans notre cas, les échantillons étudiés, sont placés dans une enceinte, munie de deux
fenétres transparentes. Ces deux éléments supplémentaires perturbent le flux détecté par le
PM. On assimile ces deux fenétres aux lames de phase qui introduisent chacune un faible
retard §W et ont un azimut w; par rapport au PL

La matrice de transfert peut s’écrire sous la forme :

Mw = R (w)M (W) R(w) (2.82)

Pour les fenétres on a :

(687)sw = {MaR(A)}Mw,MsMw,{R™(Pt)MpR(P)HR™(P)Mp}S;, (2.83)

Pour la fenétre d’entrée lerreur sur tan ¥ et cos A:
§tan U 0

= bwa ) T (2.84)
§cos A —2 cos 2w, sin A

Au premier ordre, 'imperfection W, de la fenétre d’entrée modifie uniquement la valeur

de cos A.

Et pour la fenétre de sortie, on trouve :
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§tan W sgnA(cos 2W — 2)(sin A cot 2¥ cos 2wp) /(1 + cos 2¥)
= bw, : (2.85)
§cos A —5sgnAsin A(cos A sin 2wp cos 2¥ — cos 2wp)

Au premier ordre, I'imperfection W, de la fenétre de sortie influe sur tan ¥ et cos A,

mais on peut 1'éliminer en faisant des mesures en deux-zones.

Interét de la mesure double-zone

Elle consiste & déterminer la grandeur recherchée en prenant la moyenne arithmétique
de deux mesures effectuées dans des conditions particulieres.

Dans notre cas, il s'agit de deux positions symétriques de ’analyseur, par rapport au
plan d’incidence : A = £45°

La mesure en double-zone, est une technique courante dans de nombreux domaines,
permet de corriger au premier ordre les erreurs systématiques liées aux :

- imperfections des polariseurs,
- positionnement des polariseurs,
- fenétres de la cellules.

Par mesures double-zone, la plus part des erreurs systématiques sont éliminées, seule

erreur due & la fenétre d’entrée, qui influe sur cos A, n’est pas éliminée.
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OtanW

6P 28gn A cos A(cos2¥ — 1)
/(1 + cos2¥)

6A 28gnA tan 2W
TP o
VPt 2sgn A sin A cos 2¥

/(1 + cos2¥)

YA o

W, || sgnA(cos2® — 2)(cos 2wy sin A cot 2%)
/(1 + cos2¥)

Tableau 2.3: Erreurs systématiques sur tan &. Cas particulier : A= d45° et P = o°
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dcos A

6P sgnA(cos® A — 2 cos2¥)

/ sin 2%
6A o
TP o
Ypt 25gnA(sin A cos A)
/ sin 2¥
YA —2sgnAsin A
W, —2 CoS 2W, sin A

Wi || —2sgnA sin A(cos A cos 2wy,
— COS 2Wp)

Tableau 2.4: Erreurs systématiques sur cos A. Cas particulier : A= +45° et P = 0°
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2.10 Erreurs aléatoires

Les erreurs aléatoires, ont pour conséquence la limitation de la sensibilité de 'ellipsometre.
Le gain est directement conditionné par une diminution du niveau de bruit.
Pour le cacul des erreurs aléatoires, nous reprenons les principaux résultats de A.

Pawlowski [82].

2.10.1 Erreurs duent a la statique du comptage

Les variances de tan U et cosA dues au comptage de photons sont respectivement

données par :

2 2 2
9 T cos“2W¥ 4 71 Tag
= tan® ¥)—" 2.86
Tteny = 7707 A1+ cos2w)E T N e (2.:86)
2 2 A 2
o2 ~ cos + cos?Atan’¥ + 1) Zao (2.87)

wsA T G299 * 4sinZ 20 G?

ou 062!0 est la variance de la composante continue du signal.

Or ay = G ai, ol le gain G est proportionnel & N, le nombre total d’impulsions délivré
par le photomultiplicateur.

On en déduit

[

ol =alod, (2.88)

[2%0]

Or 'écart type o¢ est proportionnel & vV N.

Donc :

Tag _ 2 (2.89)
=2 .
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Pour P =0°et A =45°0on a :

ap = —% cos 2W (2.90)

En définitive :

cos? 20

D T 2 4
Ttanv = 7 © (4(1 + cos 2W)2 + tan®¥) (290)
w2 cos’ A
T = IN cot? 20 (m + cos’ A tan®’ ¥ + 1) (2.92)

2.10.2 Erreur aléatoire due au polariseur

On a:

Otny = K1 0 (2.93)

UEOSA = k% 012, (2.94)

avec

cos A (cos 2y — 1)

ki =
1 1+ cos2W¥

et
2

=550 (sin? A cos2¥ + cos® A)
in

2.10.3 Erreur aléatoire due a ’analyseur

Ona:
Ui?a.n\lf = kg O—i (295)
UZOSA = k?l 0_124 (296)
avec
cos2y — 1
ky =2 —m
3 sin 2¥

ks=0
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La variance due au trois causes d’erreurs est :

Ogan\li = (Ugan\II)N + (Ui?an\II)P + (Ufan\II)A

Olsn = (02 )N + (02,A)p+ (02sn)A

Nous adopterons comme incertitude sur le résultat I’écart type correspondant.

11 faut remarquer qu'il existe d’autres sources qui contribuent & l’incertitude totale :
effet du second d’ordre, défaut d’alignement et de divergence du faisceau, vibration, état de
la surface.

Les formules générales de propagation des erreurs permettent de calculer les incertitudes

sur £; et €9, n et k ainsi que sur la conductivité optique o7.

2.11 Différentes causes d’erreurs

2.11.1 Ouverture du faisceau

La divergence du faisceau incident sur la surface, peut engendrer des erreurs sur la
détermination de l'angle d’incidence et donc fausser les mesures de ¥ et A, méme si on
pouvait la réduire & volonté, on serait limité (sauf emploi du laser) par la nécessité de

conserver un flux incident suffisant pour permettre les mesures.

2.11.2 Déviation du faisceau par le polariseur

Dans notre ellipsométre on fait intervenir la rotation du polariseur, si les faces de ce
dernier ne sont pas paralléles entre elles, le rayon polarisé moyen forme un cdne, ce qui

engendre une variation de ’angle d’incidence et du plan d’incidence.

2.11.3 Biréfringence parasite

Pour la bonne précision des mesures, il est essentiel que les lames transparentes (fenétres
de la cellule de mesure) placées sur les trajets des faisceaux incident et réfléchi, n’introduisent
aucune biréfringence parasite. Les lames utilisées, en quartz d’épaisseur 3 mm, ont été collées

sur leur support flexible respectif par une colle élastique pour ne pas avoir de contrainte.
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Angle A Psi Delta [| Indices et épaisseur
avec + 45° 45,7468 || 80,2574
fenétres —45° 45,1356 79,059 n=1,4636
' e=106,53
moyenne | 45,4412 [ 79,6582
sans + 45° 44,86 80,068
fenétres —45° 45,96 78,82 n=1,4656
e=106,23
moyenne 45,41 79,44

Tableau 2.5: Influence des fenétres de la cellule de mesure sur ¥ et A

Pour évaluer l'influence des fenétres sur les mesures de ¥ et A nous avons effectué des
mesures sur I'échantillon S;02/S; d’épaisseur 106 nm, avec fenétres et sans fenétres. Les

résultats obtenus sont donnés dans le tableau 2.5.

2.12 Conclusion

Nous venons de décrire notre ellipsometre spectroscopique & polariseur tournant a trois
éléments, qui nous a permis de nous affranchir des inconvenients des ellipsometres a deux
éléments (E.A.T et E.P.A).

I’étude des erreurs systématiques, menée & l'aide du formalisme de Stokes-Muller,
a permis notamment de corriger certaines de ces erreurs par mesures double-zone. Seule
P'erreur due & la fenétre de sortie subsiste.

Les calculs des erreurs aléatoires effectués par A. Pawlowski [82], nous ont permis

d’évaluer les incertitudes sur la statique du comptage, du polariseur et de I'analyseur
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Chapitre 3

RESULTATS ET
INTERPRETATIONS

3.1 Dispositif expérimental

3.1.1 Introduction

Pour pouvoir étudier les propriétés optiques des métaux liquides, nous avons mis au
point une cellule de mesure, que nous décrirons dans la premiere partie de ce chapitre.

La conception de cette cellule, sera liée & la résolution d’un certain nombre de problemes
pratiques inhérents aux techniques de mesure qui se posent 3 haute température, ainsi qu’au
choix des matériaux étudiés. Par exemple, le lithium qui a une forte affinité chimique pour
'oxygene et I'azote devra étre préparé et fondu sous atmospheére neutre. Il ne pourra pas

atre contenu dans un creuset en silice, qui réagit vivement avec les alliages 4 base de lithium.

3.1.2 Cellule de mesure

Les figures (3.1, 3.2, 3.3) montrent I'agencement de la chambre de mesure (enceinte
étanche sous atmosphére controlée). L’ensemble est en acier inox qualité 304L. Les joints

toriques sont en viton.

Les fenétres sont en silice et fixées avec une colle élastique, pour réduire au maximum
la polarisation induite par la biréfringence parasite due aux contraintes mécaniques. Elles

sont montées sur des tombacs, munis de trois vis, afin de régler I'orthogonalité du faisceau
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et des fenétres. L’ensemble est congu de maniére & pouvoir varier I'angle d’incidence entre

60° et 70°.

Pour éviter les problémes de vibrations, ’enceinte est fixée sur un support antivibra-

toire.

3.1.3 Four

Le four est en cuivre, et composé de deux parties (figure 3.2) : la partie basse, de forme
cylindrique, de diamétre externe 6 cm et de hauteur 3 cm, dans laquelle est logé le creuset
en inox.

La partie haute est un bloc cylindrique qui sert de couvercle pour réduire le gradient

de température dans le métal liquide.

’élément chauffant est un thermocoax type 1NC, enroulé autour du four. Il est consti-
tué d’un fil chauffant Nickel-Chrome, gainé sous tube métallique (inconel) et électriquement
isolé. Son diamétre est de 2mm, sa résistance de ligne de 3,1 0hms/m.

Pour éviter la dispersion de chaleur dans I’enceinte, nous utilisons des écrans thermiques en

inox, disposés de part et d’autre du four.

L'utilisation de fenétres en plexiglass, qui supportent une température maximale de
80°C, nous limite en température. Pour résoudre ce probléme, nous avons installé un tube
en cuivre, en forme de Té, qui répartit 1'arrivée d’argon sur les deux fenétres, ce qui permet
de diminuer leur température. En outre, nous utilisons des ventilateurs. Ainsi la température
maximale du four peut atteindre 500°C.

Ces fenétres seront prochainement remplacées par d’autres en silice

La température est mesurée par deux couples thermoélectriques en Chromel/Alumel.

L'un est sous le creuset et en contact avec lui. L'autre est solidaire du couvercle. Les indi-

cations données par les deux couples ne different pas de plus de 1°C.
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tif expérimental
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3.1.

Hublot quartz

Supports antivibratoires

Cellule de mesure : vue de face

Figure 3.1
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Thermocouples

Figure 3.2: Cellule de mesure : vue de coté .
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3.1.4 Dispositif de purification

Les mesures sur les métaux et alliages liquides doivent étre effectuées sous atmosphere
inerte. Afin d’éviter I'oxydation du métal, nous avons utilisé de 'argon préalablement purifié
par un banc de purification de gaz neutre double ligne Ho0 — Oy — Ny avec régulation de
pression fabriqué par la société Jacomex. Le banc est un prototype réalisé pour nos ex-
périences, selon un cahier des charges bien défini. En premier lieu, il ne doit pas créer de
vibrations et ce probleme a été résolu en entrainant le gaz par une turbine qui remplace la
pompe. Il doit purifier I'’argon en éliminant 'oxygene et 'eau pour éviter 'oxydation de la
surface des métaux. Enfin I'étude du lithium nécessite une atmosphere sans azote. En effet
le nitrure de lithium se forme déja & température ambiante. C’est un solide noir qui ne fond

qu’a 845°C. En conséquence nous avons fait installer un épurateur d’azote.

3.2 Déroulement et contrble des essais

3.2.1 Préparation des alliages

Les compositions des alliages sont exprimées en pourcentage atomique (% atom.) :

nombre atome A

X4 =100 x )
A nombre atome A + nombre atome B

Dans ces conditions, le rapport des masses m4 et mp des éléments d’un alliage A-B s’écrit :

mag XaMa

mB_XBMB

ott M4 et Mp sont les masses atomiques correspondantes.

Toutes les compositions d’alliages sont exprimées, dans ce travail, en pourcentage atom-

ique. L’incertitude sur les concentrations est de 0,01%.
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3.2.2 Mode opératoire

Lorsque le montage est réalisé, 'enceinte est placée sous vide pour vérifier la bonne
étanchéité du dispositif. Avant de commencer a chauffer, on effectue une entrée d’argon
hydrogéné ( 5% d’hydrogéne). On introduit de I’hydrogéne de maniére & réduire les oxydes
encore présents dans l’enceinte. La purification dure une journée & température ambiante,
afin d’éliminer toute trace d’oxygéne. Pour contréler la teneur en oxygene, une lampe a
filament de tungsténe de 7 volts, dont on a scié I'ampoule, sert de témoin. Pour pouvoir

réaliser des mesures, deux conditions sont nécessaires :

e avoir une bonne homogénéité de la température du métal; pour cela le four est porté
pendant quelques heures & une centaine de degrés au-dessus de la température de fusion

du métal,
e avoir une surface refléchissante (condition nécessaire mais pas forcément suffisante....).

Pour satisfaire & cette deuxiéme condition, on procéde au raclage de la surface, avec un
racloir en acier inoxydable, pour éliminer les impuretés et, en particulier, la couche d’oxyde

formée.

Dans le cas ou la surface n’est toujours pas réfléchissante, on solidifie le métal, et on
élimine la couche en grattant la surface solide. Il est souvent nécessaire de répéter cette

opération deux ou trois fois.

3.3 Choix du modele

Comme nous 1'avons décrit dans le deuxiéme chapitre, 1’ellipsométrie nous permet de
déterminer les parameétres ellipsométriques aux constantes optiques n et k ou €; et e donnés

par (cf chapitre II )

cos2 20 — sin? 2V sin® A

2 2 02 2
e R (T TN

)s (3.1)
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sin 4V sin A
(1 +sin2¥ cos A)?’

go = 2nk =sin®ftan®0 (3.2)

Les résultats peuvent s’interpréter dans le cadre du modele de Drude. Le choix de ce modeéle,
sa justification et ses limites ont été discutés dans le chapitre I.

Les expressions de €1, €2 sont données par :

w2 72
- =2 3.3
e1(w) 1+ w272 (3:3)
w2

= —P2 3.4

e2(w) w(l + w?72) 34
. 2_ Né
oll wy = &

N est le nombre d’électrons de conduction par unité de volume, et m leur masse,
eo est la constante diélectrique du vide,

e est la charge de 1’électron.

3.4 Résultats et discussion

Les métaux et leurs alliages que nous pouvons étudier, ne doivent pas avoir un point
du fusion supérieur & 400°C, ni une tension de vapeur trop élevée. Les métaux utilisés provi-

ennent de la société JMC Puratronic, d’une pureté métallique de 99,999 %.

3.4.1 Généralités

Evaluation de l’incertitude sur les mesures expérimentales :
Dans le deuxiéme chapitre, nous avons montré que les erreurs systématiques, se compensent
par des mesures en double zone.

Pour évaluer 'ordre de grandeur de l'incertitude due aux erreurs aléatoires, nous avons

fait nos calculs sur 1’étain, d’aprés les données suivantes :




3.4. Résultats et discussion 95

Longueur d’onde A = 560nm

Nombre d'impulsions par seconde N = 170000
Angle d’incidence 8 = 71, 37°

Azimut du polariseur P = 0°

Azimut de ’analyseur A = 45°

tanU = 0,71 et ¥ = 35,37°

cos A = —0,579 etA = 125, 41°

Les incertitudes sur tan®, cosA, n, k, €, et eo dues & N, P et A pour une incerti-

tude de I’ordre de 0, 1° sur I'angle d’incidence, sont données dans les tableaux 3.1, 3.2 et 3.3.

En prenant en considération, non seulement les erreurs aléatoires, mais aussi d’autres
sources d’erreurs (défaut d’alignement, divergence du faisceau, ...), nous estimons 1’ incerti-

tude sur nos mesures & deux fois 1’écart type calculé précédemment.

Remarque
Pour illustrer l'importance de la précision sur 'angle d’incidence, nous avons calculé

Oy Ok, Og, €t Oc,, pour deux oy différents , respectivement 0,03° et 0,5°.
y 1 21 p ? p b Y

Les résultats récapitulatifs sont donnés dans les tableaux 3.4 et 3.5, et montrent que

l’incertitude sur nos résultats est tres liée aux soins apportés au réglage de 'angle d’incidence.
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N P A total
Ceanw | 0,69 x 1073 | 0,1 %1072 [ 0,5 x 1072 | 0,98 x 1073
Oeosn | 1,5 %1073 | 0,71 x 1073 0 1,6 x 1073

Tableau 3.1: Incertitudes sur tan ¥ et cos A

-17,71 { 0,26 | 19,54 | 0,26

Tableau 3.2: Incertitudes sur €; et &3
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T

2,082

9x 1073

4,69

23 x 1073

Tableau 3.3: Incertitudes sur n et k

og = 0,03° €1 Oey €9 Tey n On k £k
17,71 | 0,12 | 19,54 | 0,12 | 2,082 | 4,3 x 1072 | 4,69 | 10 x 1073 |
Tableau 3.4: Incertitudes sur &;,62,n et k pour oy = 0,03°.
og = 0,5° €1 O¢, £9 Ocy n On k Ek
17,71 | 1,18 | 19,54 | 1,24 | 2,082 | 41 x 1073 | 4,69 | 107 x 10>

Tableau 3.5: Incertitudes sur €1, €2, n et k pour o9 = 0,5°.
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Comparaison des données expérimentales avec le modéle de Drude

Dans le modéle de Drude il faut déterminer la densité effective N* des électrons , et le temps
de relaxation. Nous avons utilisé la méthode du simplex de Nelder et Mead [94]. Elle permet
de minimiser une fonction non linéaire quelconque & multiples variables. On part d’'un point
initial connu et on détermine successivement d’autres points de maniére & se rapprocher du
minimum de la fonction.

08 Appes €t tan ¥, sont les mesures ellipsométriques. Le probléme consiste donc a
déterminer par itérations successives a partir d’un couple de valeurs initiales (tan Wcyo et

cos Acao), les parametres % et 7 de la loi de Drude qui minimisent la fonction :
F = (c08 Apes — cOS Acal)2 + (tan Upmes — tan \Ilwl)2 (3.5)

olt N* est le nombre effectif d’électrons par unité de volume, m la masse de I'électron et 7
le temps de relaxation.

cos A,y et tan Wy sont calculés & partir de €; et €2 déterminés par les équations (3.3)
et (3.4).

On peut néanmoins procéder d’une autre maniére pour évaluer les parameétres de la loi
de Drude. Le temps de relaxation 7 peut é&tre estimé a partir de la conductivité statique
o (0)

Ne?r

o(0) = — (3.6)

ot la valeur de o(0) est obtenue & partir de la littérature. Pour calculer le nombre d’ élec-
trons de conduction, il faut connaitre la valence du métal (on adopte habituellement 4 pour
I’étain et le plomb) et la masse volumique & 1'état liquide en fonction de la température [95],
[96].

Ce calcul fournit ce que nous appellerons dans ce qui va suivre ”loi de Drude théorique”.

Elle est représentée en pointillé sur les figures.

Remarque
Dans la suite de ce chapitre nous adoptons également la notation déja utilisée dans le

chapitre I, & savoir :

* __ N* — Ny
n' =N et Ny = N

oi1 N, est le nombre d’atomes par unité de volume et N, est le nombre d’électrons par unité

de volume.
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3.4.2 Plomb pur

Les résultats expérimentaux présentés sur les figures 3.4, 3.5, 3.6 ont été mesurés a la

température 390°C, dans une gamme d’énergie de 1,5 eV & 3,1 eV.

Les pricipaux résultats sur le plomb & 'état liquide ont été obtenus par Kent [109] en
1919, Hodgson [101] en 1961, Smith [99] en 1967, Comins [102] en 1972 et Inagaki [103] en
1982. Récemment une étude théorique sur le plomb & I’état solide et liquide a été publiée par
I{i\itger en 1995 [106]. Le calcul est en accord avec les résultats publiés pour I’état liquide

———

par Inagaki.

Paramétres du modéle de Drude théorique

Le volume spécifique en fonction de la température est représenté par I’équation :

V =0,0938 x [1 + 119 x 107(T — Tr) + 3,5 x 107°(T — Tr)] (3.7)

ot Ty est la température de fusion du plomb.

En utilisant la masse atomique du plomb (207,2 g/mol), et en prenant le nombre
d’électrons de valence égal & 4, on détermine le rapport
N,

% =1,35x10®° m3kg™!
m

La résistivité du plomb & 390° est calculée & partir des résultats expérimentaux de Ben

Abdellah (1994) [98] :

p:ao—l—a1T+a2T2

dont les coefficients sont :
a0 = 86,319 uQ.cm, aq = 2,8747 x 1072 pQ.em Tt et ap = 9,8343 x 107 pQd.cm T2

avec T' en degré Celsius.

La conductivité statique & 390°C est donc :
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a(0) = 1009830 Q' m™*

Nous en déduisons le temps de relaxation 7 :
r=2091x10"%s

Ajustement des données expérimentales par le modéle de Drude
En ajustant nos résultats, nous obtenons :

*

N
— =1,26 x 10%° m=3.kg™!
m

et

T=3,26x10""s
En comparant avec les valeurs calculées pour une valence 4, on trouve :

n*

— =0,93

Ty

ce qui correspond & une valence égale a 3,73.

La figure 3.4 représente nos valeurs expérimentales de tan ¥ et cos A et montre le bon
accord avee celles calculées avec la formule de Drude. Néanmoins, il existe une différence
(tableau 3.6) entre les valeurs ajustées %, 7 et le modéle de Drude qui peut s’interpréter en

prenant en compte 'incertitude.
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Plomb liquide ~ Température (°C) 7(107%%s) 2 ﬂ;i’(_(;TOl références

gl

Modele de Drude 390 2,91 1 1
théorique
ce travail (1996) 390 3,26 0,93 1,05
Smith (1967) 390 1,25 [99]
Hodgson (1961) 567 2,3 1,17 0,94 [101]
Hodgson (1961) 785 2,18 1,14 0,93 [101]
Comins (1972) 600 1,19 [102]
Comins (1972) 800 1,13 [102]
Kent (1919) 400 1,28 [109]

Tableau 3.6: Valeurs de 7 et ﬁv—
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Sur les figures 3.5, 3.6 nos résultats sont comparés & ceux de Inagaki [103], Smith [99],

et, & titre de comparaison, le modeéle de Drude.

Smith [99] a effectué ses mesures & la méme température que nous (390°C) et sous vide
(1078 torr). Inagaki [103] a opéré & 341°C, soit 12°C au dessus de la température de fusion,

et sous ultra vide 2x 1078 torr.

Smith obtient la valeur Z—: = 1,25 proche de la notre. Il interpréte son résultat en
terme de masse effective électronique inférieure & m, ou bien en terme de valence effective
plus grande que 4. 1l affirme qu'une contamination de la surface est exclue, les valeurs
obtenues restant stables suite & des nettoyages successifs de la surface.

Dans le tableau 3.6, nous avons représenté les valeurs de "E', en comparant avec d’autres
auteurs. Il est & noter que I’écart entre nos résultats et ceux de Smith qui a effectué ces
mesures & la méme température que nous (390°C) est important, de l'ordre de 0,32 sur le
rapport ;‘—v

Les résultats de Inagaki se situent au dessus des prédictions du modele de Drude, et
Inagaki interpréte 1’écart par des transitions interbandes. En retranchant la conductivité
intrabande (Drude) de la conductivité totale (expérimentale), il détermine la conductivité
interbande. Il compare la conductivité optique du plomb a ’état solide obtenu par Matahew-
son et Myers [110] et ses résultats & I'état liquide, et en déduit que les transitions interbandes

de 1'état solide, persistent & 1'état liquide, ce qui se traduit par un pic a 2,5eV.

Les résultats de Inagaki, ont été retrouvés théoriquement par, Hiitner [106] & l'état
liquide (T=600 K) qui confirme la transition interbande, Jank et Hafner [107] en utilisant le
modele du pseudopotentiel, et expérimentalement par Indelkofer et al. [111], par la méthode

UPS (ultraviolet photoemission spectroscopy).

Vu nos résultats, et compte tenu des erreurs expérimentales, nous proposons d’adopter

pour le plomb liquide une valence de 4 et une masse égale & celle de I’électron libre.
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3.4.3 Etain pur

Les résultats expérimentaux présentés sur les figures 3.7, 3.8, 3.9 ont été mesurés a la

température 360°C, dans la gamme d’énergie de 1,5 eV & 3,1 eV.

La température de fusion de I’étain est assez basse (231,9°) et sa pression de vapeur
saturante faible. Lorsqu’il est fondu, ’étain s’oxyde superficiellement. Le film d’oxyde formé,
étudié par diffraction électronique, se présente comme un mélange des deux oxydes stanneux
et stannique. Peu de travaux ont été réalisés sur cet élément. A notre connaissance seul
Hodgson [101], Comins [102], Kent [109], et plus récemment Petrakian [104] en 1980, ont

étudié les propriétés optiques de ’étain & 'état liquide.

Paramétres du modéle de Drude théorique

Le volume spécifique est représenté en fonction de la température par I’équation [95]:

V =0,1432 x [1+ 104 x 107%(T — TF)] (3.8)

ol Tr étant la température de fusion de Iétain.

En utilisant la masse atomique de I’étain (118,69 g/mol), et en prenant le nombre
d’électrons de valence égal & 4, on détermine le rapport
N,

= 1,54 x 10%° m3.kg™!
m

La résistivité de I’étain est calculée  partir des résultats expérimentaux de J.G. Gasser

(1982) [97],

p=ag+a1T +02T2

avec .

ao = 41,6136 ud.cm , a1 = 0, 0263869 uQd.cm oT-1 ot gy = —4,11771 x 1077 pQ.cm T2

A 360°C la conductivité est égale :
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= 1958498, 7(4m) ™"

1
agg = —
p
A partir des valeurs de 22 et de o(0) nous calculons le temps de relaxation 7 :

T=4,97 x 10785

Ajustement des données expérimentales par le modele de Drude

En ajustant nos résultats par la méthode de Nelder et Mead [94] en obtient :

*
=154 x 10%° m3kg!
m
et

T=2097x10"%s

Si les résultats pour -N;‘ sont comparables, il n’en n’est pas de méme pour les temps de

relaxation qui sont trés différents.

Interprétation et discussion

Nos résultats expérimentaux en fonction de I’énergie sont comparés & d’autres auteurs,
ainsi qu'avec les courbes théoriques du modele de Drude (électrons libres) et du modele
quantique de Helmann [17] (modéle de pseudopotentiel).

*

n
Dans le tableau 3.7, nous avons représenté les valeurs de 7 et de —, en comparant avec
n

d’autres auteurs : Petrakian [104], Hodgson [101], Comins [102] et Kent [109].

Tout d’abord, la comparaison de nos conditions expérimentales avec celles des divers
auteurs nous parait indispensable. Comins a d’abord fait le vide jusqu’a 1075 torr, et, une
fois le métal fondu, il a introduit de I'hydrogéne pour réduire I'oxyde qui s’est formé au

niveau de la surface.
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Etain liquide  Température (°C) 7(107%s) == ﬂ;i&;TOl références

Modele de Drude 360 4,97 1 1
théorique
ce travail (1996) 360 2,97 1,00 0,60
Petrakian (1980) 261 4,90 1,02 0,95 [104]
Hodgson (1961) 446 3,90 1,17 0,934 [101]
Hodgson (1961) 858 3,52 1,15 0,928 [101]
Comins (1972) 600 4,11 1,10 0,98 [102]
Comins (1972) 800 3,88 1,06 0,96 [102]
Kent (1919) 400 1,02 [109]

Etain solide
Hodgson (1961) 20 37,4 0,33 0,55 [101]

MacRae (1967) 20 42 0,325 0,63 [108]

Tableau 3.7: Comparaison des résultats de 1'étain liquide et solide
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Hodgson a fondu le métal dans un creuset en silice ou en carbone, le tout enfermé
dans une enceinte ol il a introduit de ’hydrogéne. Par contre Petrakian a travaillé sous ul-

tra vide (2x 1078 torr), et, une fois le métal fondu, il a procédé au raclage in situ de la surface.

Sur les figures 3.8 et 3.9, nous avons représenté les valeurs des constantes optiques
conjointement avec celles de Petrakian [104], Hodgson [101] et les courbes théoriques de

Drude et de Cisneros et Helman [105] utilisant le modele de pseudopotentiel.

Nous n’avons pas pu comparer nos résultats avec ceux de Comins de [102], car il a fait

des mesures uniquement dans l'infrarouge.

Cisneros et Helman [105] ont fait une étude théorique sur I'étain, basée sur I’approche
quantique, en utilisant le pseudopotentiel de Heine-Animalu. Leurs résultats théoriques sont
en bon accord avec les résultats expérimentaux de Petrakian, Hodgson et Comins. Par contre
ils trouvent un écart avec le modeéle de Drude de I'ordre de 5% pour des énergies inférieures

4 4eV, et de 15% pour des énergies comprises entre 4eV et 12 eV.

Les écarts entre nos valeurs expérimentales et celles des autres auteurs, ainsi que ceux
avec la loi théorique de Drude, sont importants et ne peuvent s’expliquer en faisant inter-
venir les incertitudes de mesure ni les conditions expérimentales différentes, en particulier la
température de la mesure. La valeur de 1,00 que nous avons obtenues pour n_* est tout a fait
comparable & celle de Petrakian (1,02). Cependant pour étre totalement eTIle accord avec le
modele de I’électron libre de Drude, il faut également que le temps de relaxation déterminé

par ajustement de nos résultats (7 = 2,97) soit comparable au temps de relaxation calculé

4 partir de la conductivité statique, or ce n’est pas le cas. L'ordre de grandeur correspond

x 2
cw—=0) _ N'€T _ 4 60 donné dans le
a(0) m a(0)

tableau 3.7 est trés inférieur & la valeur calculée par les autres auteurs sur les mémes métaux

bien & un métal liquide, cependant le rapport

liquides. Par contre elle est proche des valeurs obtenues pour I'étain solide.

La présence de transitions interbandes, évoquée dans le cas du plomb, ne nous parait
pas de nature & expliquer 'importante différence constatée pour ’étain. Nous pensons que
1’écart par rapport au modele de Drude est dd & une couche superficielle, d’oxyde par exemple.
L’influence de la présence d’une couche sur les paramétres mesurés tan ¥ et cos A fera ’objet

d’une étude détaillée dans la partie consacrée au systeme Sn-Pb.

C’est par ailleurs pour éviter la formation d’une couche d’oxyde sur un échantillon
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préalablement et soigneusement purifié ( par dégazage pendant 65 heures et nettoyage mé-

canique de la surface pendant 20 heures) que Petrakian a travaillé sous ultra vide plutét que

sous hydrogene.
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3.5 Alliage étain-plomb

Les propriétés optiques de l'alliage étain-plomb ont été mesurées par Kent en 1919 [109)
pour trois longueurs d’onde 0,579 pm, 0,546 pm et 0,404 pm.

Nous avons fait des mesures pour trois concentrations 20 at%, 26,1at% et 60at% du
plomb et & quatre températures 200°C, 250°C, 300°C et 350°C.

Compsition, 7% atomigue

Liguide + a
183,3°
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sn Composilion, % e la masse Pb

Figure 3.10: Diagramme de phase de Sn-Pb.

Le systéme Sn-Pb présente un diagramme de phase eutectique simple (figure 3.10). Le

point eutectique a pour température 183,3°C et sa composition correspond a 26,1 at% en
plomb.
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Le volume molaire varie avec la température, et pour le calculer, nous avons utlilisé les

travaux de Crawley [96].

Le volume molaire V3 d’un alliage binaire est donné par la formule :

AVy =V — Videal

ol AV)s est le volume d’exces

A B
AVy = TA + TB

zpA+zpB _(
PAB pa PB

)

et z4 et zp sont respectivement les pourcentages atomiques des éléments constitutifs , A et
B sont les poids atomiques,

04, PB €t pap sont respectivement les densités spécifiques des constituants A, B et de l’alliage
AB.

D’apres Crawley, dans le cas de 'alliage étain-plomb, AVy = 0, et pap est déterminé

par :

P zpaA+zp B
AB = 7z,A | zgB
o+ 5

Les résultats obtenus pour 7 et %:— sont donnés dans les tableaux 3.8, 3.9, 3.10.
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20%Pb | 350° | 300° | 250° | 200°

0,50 { 0,41 | 0,31 | 0,22

R

7(107%6s) | 4,45 | 4,54 | 4,62 | 4,72
théorique

7(10716s) | 3,90 | 4,28 | 4,88 | 6,76

ajusté

Tableau 3.8: Paramétres ajustés et théoriques de Drude pour 20 at% Pb

26,1%Pb | 350° | 300° { 250° | 200°

0,58 | 0,60 | 0,60 | 0,59

R

7(107%65s) | 4,33 | 4,41 | 4,48 | 4,57

théorique

7(1078s) | 5,75 | 4,79 | 5,84 | 6,38

ajusté

Tableau 3.9: Paramétres ajustés et théoriques de Drude pour 26,1 at% Pb
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60%Pb

350°

300°

250°

200°

n_
Ny

0,72

0,75

0,73

0,74

7(10718s)
théorique

3,59

3,75

3,74

3,75

7(107165)
ajusté

3,21

3,20

3,45

3,49

Tableau 3.10: Parametres ajustés et théoriques de Drude pour 60 at% Pb
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Pour une température fixée ( 350°C) on représente tan¥ et cos A en fonction de
I’énergie pour trois concentrations(fig 3.11). On constate que les valeurs expérimentales
sont inférieures & la théorie, et I’écart se creuse lorsque la concentration en étain augmente.
La méme constatation est valable pour les constantes optiques n et k (fig 3.12) ainsi que
pour ¢ et g5 (fig 3.13).

L’effet de la température est plus accentué pour les alliages & forte concentration en
étain, aussi bien pour tan ¥ et cos A (fig 3.14) que pour les constantes optiques (fig 3.15).

Il faut remarquer que pour la formule de Drude théorique, l'effet de la température
s’introduit d’une part par n, qui dépend de la masse volumique et d’autre part par 7 qui

dépend de la résistivité.

Nous avons tenté d’ajuster le modeéle de Drude sur les données expérimentales, pour
trois concentrations (dont celle de l'eutectique) et quatre températures, les parametres
ajustés étant % et 7. Les résultats sont rassemblés, sous une forme légérement différente

N*
m

est remplacé par :—: mieux adapté & la discussion) dans les tableaux 3.8, 3.9, 3.10.

On constate d’abord que les écarts entre les valeurs théoriques et ajustées sont impor-
tants pour les faibles concentrations en plomb, aussi bien pour % que pour 7, et ces écarts
diminuent avec I’augmentation de la concentration en plomb. Une constatation analogue
est valable pour 'évolution thermique des parameétres, avec une tres forte variation pour les
alliages pauvres en plomb. Il faut remarquer que la variation des parametres théoriques reste
plus faible.

Il est intéressant de comparer ces valeurs & celles du corps purs. Pour 1’étain, Z—v =1,00

et 7 = 2,97 x 107185 & comparer & la valeur théorique 7 = 4,97 x 107*%s. Pour le plomb

— 0,93 et T = 3,26 x 10715 & comparer & la valeur théorique 7 = 2,91 x 107%%s. 1I

R

‘est pas exclu que les écarts observés pour l'alliage puissent étre imputés & 1’existence d’une

=]

couche superficielle d’oxydes d’étain, beaucoup plus difficile & éliminer que dans le corps pur

par les traitements deja décrits.

Kent [109] qui a étudié les alliages de plomb avec Cd, Bi et Sn, signale “que travailler
avec l'alliage Pb-Sn est extrémement difficile”, et pense qu'une couche d’oxyde se forme au

bout de quelques secondes a la surface en dépit d’une atmosphere d’hydrogene pur.
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Figure 3.15: Variation de n et k en fonction de la température.
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Pour justifier cette interprétation, nous avons adopté un substrat dont I'indice de réfrac-
tion complexe est calculé & partir de Drude théorique et une couche d’épaisseur 5nm, 10nm,
15nm et 20nm. Deux cas sont envisagés : une couche transparente d’indicen =1,5et k =0
et une couche absorbante n = 1,5 et k = 0, 2, & la longueur d’onde A = 400nm.

Comme nous mesurons directement cos A et tan ¥, la comparaison se fera sur ces
parametres.

Les résutats sont donnés dans les tableaux 3.11, 3.12.

Les deux tableaux (3.11, 3.12) traduisent une tendance : avec une couche absorbante,tan ¥
et cos A varient dans le bon sens. La présence de la couche rapproche les valeurs calculées
de celles effectivement mesurées. Cependant, la comparaison ne peut étre que grossiére :
d’une part nous ignorons si les constantes optiques de l’alliage sont bien données par la loi

de Drude théorique, et d’autre part les parametres réels de la couche restent inconnus.
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substrat

tan ¥ = 0, 818

cos A = —0,459

substrat

_|_
couche Snm

tan ¥ = 0, 834

cosA = —0,313

substrat
_I_
couche 10nm

tan ¥ = 0, 851

cosA = —0,180

substrat

+
couche 15nm

tan U = 0, 867

cos A = —0,064

substrat

_|_
couche 20nm

tan ¥ = 0, 867

cos A = —0, 064

Tableau 3.11: Substrat et couche transparente d’indice n=1,5.
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substrat

tan ¥ = 0, 818

cos A = —(,459

substrat
+
couche Snm

tan ¥ = 0, 805

cos A = —0, 306

substrat

+
couche 10nm

tan ¥ = 0, 797

cos A = —0, 166

substrat

_I_
couche 15nm

tan ¥ = 0, 795

cos A = —0,044

substrat
+
couche 20nm

tan ¥ = 0, 797

cosA = —0, 059

Tableau 3.12: Substrat et couche absorbante d’indice n = 1,5 — 0, 2¢
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3.6 Conclusion

Le modele classique de Drude rend assez bien compte de la réalité expérimentale.
Certains auteurs [21, 106, 19] ont cherché & calculer les propriétés optiques des métaux
liquides en fajsant appel & un formalisme beaucoup plus complexe. Les conclusions sont les
mémes dans tous les cas : la théorie de Drude rend bien compte de la réalité expérimentale.
Comme trés peu de systémes ont été étudiés expérimentalement, il serait hasardeux d’en
déduire un comportement général. Il est probable que de nombreux systémes, par exemple
Li-Pb, Mg-Bi.... présentent un comportement qui s’éloigne de ce qui est couramment admis

actuellement. Des études dans ce sens sont prévues au laboratoire.
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Conclusion générale

Nous nous sommes proposés dans ce travail d’apporter une contribution a 1’étude des pro-
priétés optiques des métaux et alliages liquides en nous intéressant plus particuliérement aux
métaux polyvalents.

Dans une premiére étape nous avons mis au point un ellipsomeétre spectroscopique a
polariseur tournant, pour 'appliquer & I’étude des propriétés optiques des métaux liquides.
L’ellipsometre & polariseur tournant & trois éléments nous a permis de nous affranchir des

inconvénients du montage & polariseur tournant ou & analyseur tournant a deux éléments.

La mise au point de cet appareil a nécessité une étude détaillée de 1’effet des imperfec-
tions des composants optiques sur la détermination du couple (¥ et A) ainsi que la mise au
point d’une méthode de calibrage.

La réduction des erreurs systématiques par la mesure double-zone et I’évaluation des er-

reurs aléatoires sont basées sur des travaux développés antérieurement au laboratoire [82, 81].

La deuxi®dme partie de notre travail a été de concevoir et de réaliser une cellule de
mesure adapté & I’étude des propriétés optiques des métaux liquides.
Enfin ce dispositif expérimental a été appliqué & 1'étude : de l’étain, du plomb et de

Palliage étain-plomb.

L’interprétation théorique des résultats expérimentaux a été faite en employant la
théorie des électrons libres de Drude. Des méthodes théoriques plus élaborées de calcul
des propriétés optiques utilisant les fonctions de Green [17, 21] ou le formalisme du pseu-
dopotentiel [106, 19] conduisent & la conclusion que le modéle de Drude est une bonne
approximation. Compte tenu du petit nombre de résultats expérimentaux disponibles a ce

jour, il faut cependant éviter une généralisation hative, et nous pensons que des systémes tel
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que LiPb, MgBi etc... présentant des composés définis ou une transition métal- non métal
pourraient s’écarter notablement du comportement habituellement observé. Dans le cas du
plomb un accord satisfaisant est obtenu entre nos résultats expérimentaux et le modele de
Drude, contrairement aux résultats d’Inagaki qui interprete 1’écart par des transition inter-
bandes. Par contre, pour 1’étain, nos mesures s’écartent du modele de I'électron libre, mais
la présence de transitions interbandes, évoquée dans le cas du plomb par Inagaki, ne nous
parait pas de nature 3 expliquer cette importante différence. Nous pensons qu’elle est prob-

ablement due & ’existence d’une couche superficielle.

Les propriétés optiques de I’alliage étain-plomb ont été déterminées pour trois concen-
trations de plomb et & quatre températures.

Malgré la mise en oeuvre d’une atmosphere d’argon trés pur et en présence d’hydrogene,
l’alliage Sn-Pb semble poser des problémes dont la résolution pourraient progresser par la
mise en oeuvre d’une analyse fine de la surface du composé solide (Auger, SIMS...) lors de
chaque cycle fusion- solidification.

Nous envisageons de poursuivre nos études avec d’autres systémes, en particulier Li-
Pb déja évoqué et dont les propiétés structurales [112] et thermodynamiques [113] sont
bien connues. Pour cela, il est indispensable d’étendre le domaine de température vers les
valeurs élevées, de l'ordre de 1000°C. L’extension de la gamme spectrale vers 'ultraviolet

(transitions interbandes) et infrarouge (validation des modeles ) est aussi nécessaire.
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Annexe A

Polarisation de la lumiere

A.1 Généralités

Dans la théorie électromagnétique de Mazwell [91], une onde lumineuse est composée

— —
des vecteurs champ électrique E (z,y,2,t) et champ magnétique H (z,y,2,t), de méme
fréquence et perpendiculaires entre eux. L’onde se propage dans la direction perpendiculaire

3 — —
au plan formé par E et H.

La polarisation d’'une onde se référe au comportement dans le temps du vecteur qui
représente cette onde, en un point déterminé de l'espace [71, 116, 117]. Pour la décrire,
contrairement & d’autres phénomeénes : interférences, diffraction, théorie d’approximation
de 'optique géométrique, 1'aspect vectoriel de 1'onde est donc nécessaire. La vibration lu-

—
mineuse est souvent assimilée au vecteur champ électrique E car 'interaction de la lumiere
=N\ 2 . ’ ﬁ ’ b .
avec la matiére résulte essentiellement de la force exercée par E sur les électrons, ’action

—
du champ magnétique H pouvant &tre négligée.

Pour une onde plane monochromatique de pulsation w se propageant dans un milieu
quelconque selon I'axe oz, le vecteur champ électrique peut s’écrire dans un systeme d’axes

orthogonaux :

E(m,y,z,t) =E, T +E, Y

E, = A, cos(wt — kz + 6)



132

A. Polarisation de la lumiére

Ey = Ay, cos(wt — kz + §,)

ou: Ag, A, représentent les amplitudes des vibrations;

bz, b, sont les phases des vibrations.

k est le vecteur d’onde orienté selon la direction de propagation de 'onde.

Avec :

Figure A.1: Propagation d’une onde lumineuse et nature oscillatoire des vecteurs champ
électrique et champ magnétique : a)dépendance spatiale des deux ondes 3 un instant donné;
b)dépendance temporelle des ondes en un point de l'espace.
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A.2 Polarisation elliptique

Lorsque les phase §, et §, sont différentes, la polarisation de la lumiere est dite ellip-
—_—
tique. En effet 'extremité du vecteur champ électrique E décrit une ellipse sur un plan

orthogonal & la direction de propagation.

Quand la différence de phase ® = 6§, — 6, est comprise entre 0 et m, l'ellipse est dite
droite (sens des aiguille d'une montre en regardant dans le faisceau). L’ellipse est dite gauche

si elle est parcourue dans le sens trigonométrique en regardant dans le faisceau (—7 < @ < 0).

Pour une compléte caractérisation de la polarisation elliptique quatre parametres sont

définis :

e l'orientation dans I’espace du plan de 'ellipse : définie par le vecteur unité s, normal

au plan.

e Dorientation de l'ellipse dans son plan, sa forme et son sens de parcours :
- son orientation est représentée par 1'azimut  qui est 'angle compris entre entre le
grand axe de Dellipse et la direction positive de 'axe oz; il définit I'orientation de
I’ellipse dans son plan.

e T
- — 9<_
g V<3

- sa forme, définie par la quantité e appelée ellipticité, est le rapport du petit axe de
lellipse sur le grand axe.

b
e = — =tane
a

ol ¢ est 'angle d’ellipticité.

- son sens de parcours :

ellipse droite, décrite dans le sens des aiguilles d’'une montre en regardant dans le
faisceau. Par convention e > 0,

ellipse gauche dans le cas opposé, e < 0

e 'amplitude de l'ellipse qui est :

A= +Va?+b?
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Y
e la phase temporelle absolue qui donne la position du vecteur E &t = 0 dans le systeme

d’axe de V'ellipse.

Polarisation rectiligne :

—
La polarisation est dite rectiligne si les deux composantes de E ont méme fréquence
w et le déphasage & =0 ou 7.

L’ellipse se réduit alors & un segment de droite.

Polarisation circulaire

—
La polarisation est circulaire si les deux composantes du vecteur champ électrique E

7r
ont méme amplitude A, = A, et un déphasage constant ® = :1:5. L’extrémité du vecteur
champ électrique décrit un cercle de rayon a. Le signe de déphasage détermine le sens de

parcours du cercle.
Si ® = 7/2 on a une polarisation circulaire droite.

Si & = —w /2 on a une polarisation circulaire gauche.



A.2. Polarisation elliptique

13!

Figure A.2: Représentation d'une lumiére polarisée rectiligne. a)le long de I'axe Ox; b)le
long de 'axe Oy: c)avec une orientation de 45° par rapport a ’axe Ox.
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y Yy y
b) = —,—* 4_
1 2 3 4
y
|4
PP S =
C) T ::\ i ,\,z—x

d)

Figure A.3: Représentation d’une lumiére polarisée elliptiquement & gauche: a)composantes
linéaires orthogonales; b) représentation du vecteur somme des deux composantes aux points
1 a 4; c) matérialisation de I'ellipse décrite par l'extrémité du vecteur somme quand on
regarde dans le faisceau; d) résultante du vecteur champ électrique.
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A.3 Relation entre les équations paramétriques et les
équations géométriques de 1’ellipse

—
Les composantes des parties réelles du vecteur champ électrique E , sont données dans

le systéme d’axe (oz,0y) par :

E, = Agcos(t + 6) (A.1)
E, = Aycos(t +6,) (A.2)

ol, 7 = wt — kz et Ap, A, sont les amplitudes selon les axes et y.
En éliminant 7, on trouve :

AZE2 + A2E2 — 2 Ay AyEyE cos® = AZALsin &, (A.3)

ou ® = 6§, — 6, représente le déphasage.
L’expression (A.3) décrit '’équation d’une ellipse inscrite dans un rectangle dont les c6tés
sont parralléles aux axes du repére orthogonal. Les longueurs des c6tés sont 24, selon z et

2A, selon y.

Une rotation d’angle § fournit les coordonnées dans le systeme des axes de 'ellipse :

Ey = Egcosf+ Eysind (A.4)
E, = —Egsinf+ E,cosf (A.5)

En utilisant I’équation de l’ellipse on a :

v’ E2 + o®EL = o b%, (A.6)

T

et en injectant les équations (A.4) et (A.5) dans (A.6) on obtient :

(0% cos? 0 + a?sin? ) E2 + (a® cos® 0 + b?sin® 0) EZ + 2(b% — a?)sin G cos§ ELE, = ab* (A.7)
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Figure A.4: Ellipse de polarisation

En comparant les coefficients des équations (A.3) et (A.7), on a :

AZ+ A2 = oP+0?
A2 — A2 = (a®—b%)cos20
24,A, cos® = (a®—1b%)sin20
AzAy, sin® = ab
les parametres ¢ et ¢ sont définient par :
Ag
tany = —
Ay
b
tane = —

Q

. Polarisation de la lumiére

(A.8)

(A.9)
(A.10)
(A.11)
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et d’apres les équations (A.8) & (A.11) on trouve :

tan20 = —tan2ycos® (A.12)

sin2 = sin2yYsin® (A.13)

cos2y = —cos2ecos20 (A.14)

tan® = ten 29 (A.15)
~ sin20 '

A.4 Calcul du flux lumineux

Dans Vellipsométrie & élément tournant, les angles ¥ et A sont déterminés & partir du

calcul d’un flux. Il existe deux formalismes mathématiques pour y parvenir :

e le formalisme de JONES : il donne I'amplitude du champ qui multipliée par son con-
jugué permet d’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 pas possi-
ble de traiter le cas d’une lumiere partiellement polarisée ou de tenir compte dans les

calculs d’une éventuelle dépolarisation introduite par le systeme lui-méme.

e le formalisme de Mueller : I'emploi des matrices de Mueller permet de réaliser directe-

ment le calcul des flux d’une lumiere totalement ou partiellement polarisée.

A.5 Représentation mathématique de I’état de polar-
isation

A.5.1 Vecteur de Jones

[’état de polarisation de la lumiére est entiérement déterminé par les amplitudes et les phases

_)
relatives des composantes de E .
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Le champ électrique d’une onde plane transverse peut étre représenté par le vecteur

colonne, appelé vecteur de Jones :

[Ew(”] (A.16)

Ey(t)
Eg(t) = |Ag(t)]|e=® (A.17)
Ey(t) = |Ay(t)]e™® (A.18)

Expérimentalement, on ne mesure que l'intensité de ’onde, celle-ci peut s’obtenir en

additionnant les carrés des amplitudes :

I =< E,E; >+ < EyE, > (A.19)

A.5.2 Matrices de Jones

Un faisceau de lumiére polarisée qui se propage & travers un systéme optique subit des

changements de son état de polarisation.

Ce systéme polarisant peut &tre décrit par une matrice T, appelée matrice de Jones, a

condition que :

e la lumiére soit une onde uniforme, transversale monochromatique;
o l'interaction avec le systéme soit linéaire et conserve la fréquence;

e seules les propriétés terminales nous intéressent (avant et apres la traversée du sys-
— —
teme). Soit un systéme T, E. le vecteur de Jones de la lumiére incidente, E 5 le

vecteur de Jones de le lumiere émergente.

.= [E”] (A.20)
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B4 Esa:’
= [ Esy:] (A.21)

Le systéme étant linéaire, les relations entre les composantes s’écrivent sous la forme :
Egw = Ta::cEea: + T:vyEey

soit :
[Esz’] _ (Ta:z T:zy) |:Eea:}
E gy Tyz Tyy Eey
c’est-a-dire :
E,=TE,
avec :

ou T est la matrice de Jones, matrice de dimension 2x2, du systéme.

La matrice de Jones T prend souvent une forme particulierement simple si les axes
des coordonnées sont colindaires avec les axes privilégiés du dispositif optique ( direction de

polarisation d’un polariseur, axe neutre d’une lame...).

Si ces derniers tournent d'un angle 8 par rapport aux axes de référence, la matrice de

Jones devient :

T' = R(—6).T.R(6)

avec R(8) qui est la matrice de rotation :

R(0) = ( cosf sina)

—sinfd cosf
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—— T } T —— — — - T ——-
— ! = 2 N
— —

Figure A.5: Représentation par les matrices de Jones de N dispositifs optiques placés en
cascade

Si le systéme optique est composé d’un nombre N d’éléments caractérisés chacun par

une matrice de transfert, 'expression (A.5.2) reste valable et nous avons
— —
Ey=TnTn_1 ....... T2.T,.E; (A.22)

I1 est & noter I'ordre inverse du produit des matrices : la derniére matrice T; du produit

matriciel représente le premier élément rencontré par le rayon lumineux.

A.5.3 Vecteur de Stokes

Le calcul de I'intensité lumineuse & partir des matrices de Jones donne 'amplitude du
champ qu’il sera nécessaire de multiplier par son complexe conjugué pour obtenir le flux. Le
calcul & partir des matrices de Jones permet de connaitre la phase absolue du vecteur champ

électrique, mais pour caractériser une polarisation elliptique trois quantités indépendantes
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sont nécessaires. Ces parametres ont des dimensions physiques et qui sont introduites par

Stokes en 1852 d’oli le nom parameétres de Stokes [115].

Les parametres de Stokes pour une onde plane monochromatique sont représentés par

quatre quantités qui ont les dimensions d'une puissance.

-
Par définition, le vecteur de Stokes S s’écrit :

So

— Sl

S = S,

S3
So = < E2(t) >+ < EX(t) > (A.23)
Si = <EXt)>-<E}t)> (A.24)
Sy = 2< Eg(t)Ey(t)cos (6,(t) — 65(t)) > (A.25)
Sy = 2< Ex(t)E,(t)sin (6,(t) — 6,(t)) > (A.26)

oll < ... > représente la moyenne temporelle.
Sg est le flux total de l'onde,
S; est la différence de flux entre les composantes de 1'onde polarisées verticalement et hori-
zontalement,
Sy est la différence de flux entre les composantes de I’onde polarisées linéairement, orientées
a +45° et —45°,
S5 représente la différence de flux entre les composantes de ’onde polarisées & droite et a

gauche [116, 117].

Ces parameétres ont les dimensions d’une puissane. Seulement trois parametres sont

indépendants, on a :

S2=8}+8S3+532 (A.27)
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Sp représente le flux total, toujours positif, qui est mesuré expérimentalement.

L’équation (A.27) caractérise une sphére de rayon S, appelée sphére de Poincaré. Les

parameétres de Stokes sont liés aux parametres 6 et € ou ¢ et ® par les équations suivantes :

S = Spcos2ecos20 = —Sgcos 2y (A.28)
So = Spcos2esin2f = Sysin 29 cos ® (A.29)
S3 = Sgsin2e = Spsin2¢ sin (A.30)

Les relations (A.28),(A.29),(A.30), montrent la représentation géométrique simple des

états de polarisation possibles.

A.6 Polarisation partielle

Dans le cas d’une onde monochromatique, la lumiére est totalement polarisée. Par contre
si cette onde traverse des milieux dépolarisants ou si la lumiére est naturelle, on est alors
en présence de la lumiére partiellement polarisée. Dans plusieurs cas et notamment en el-
lipsométrie, on a de la polarisation partielle, composée de lumiere polarisée et de lumiere

dépolarisée.

La relation (A.27) est satisfaite uniquement dans le cas de la polarisation totale. Par

contre pour une onde non polarisée on a :

Sl=32=53=0 et So7é0

Il convient alors de séparer la lumiére en deux composantes, une totalement polarisée et
’autre non polarisée. La représentation de Stokes se préte bien & la description de la lumiere

partiellement polarisée et la définition d'un degré de polarisation.

So = Son + Sop = Son + /% + 3 + 53 (A.31)
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ol: Sg, est le flux de la lumiére non polarisée,

Sop est le flux de la lumiere polarisée.

Le degré de polarisation P est déterminé par :

52+SZ+S2
p Sop _ YOI +o2 98

— sin 29 sin ¢

= =2 _ A.32
si on utilise les relations (A.28), (A.29) et (A.30) dans I’équation (A.32) on trouve :
P = y/cos? 29 + sin® 29 (cos? 20 + sin® @) = 1 (A.33)
- Si P =1 la lumiére est totalement polarisée.
- Si P = 0 la lumiére est dite non polarisée .
-0 < P < 1 la lumiére est partiellement polarisée.
Les différents états sont représenté par :
lumiére non polarisée :
1
= 0
S =50 0 (A.34)
0
lumiére partiellement polarisée P = |cos2¢| X 1:
1
— a
S =5 0 (A.35)
0
lumiére polarisée linéairement, P =1 :
1
S =5 331 (A.36)
0
lumiére polarisée elliptiquement, P =1 :
1
= — cos 29
§ =% sin 2¢ cos ® (A.37)
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polarisation circulaire, P =1 :

(A.38)

A.7 Matrice de MUELLER

Dans le cas d’une lumiere monochromatique et d'un systéme optique non-dépolarisant,
la, matrice de Mueller M d’un élément optique est une matrice de dimension 4x4 qui s’obtient

4 partir de la matrice de Jones T par la relation [116, 117]:

M=AT*®T)A™" (A.39)

ott T * T est le résultat du produit direct de la matrice de Jones T par T' conjuguée et ou A

est :

10 0 1
10 0 -1

A= 01 1 0 (A.40)
0 ¢ —2 O

Dans le cas plus général d'une lumiére partiellement polarisée et d'un systeme optique

dépolarisant, la matrice de Mueller permet de calculer le flux émergent
- —
St =M S; (A.41)

— —
oit S ; est le vecteur de Stokes du faisceau incident et S': le vecteur de Stokes du faisceau
transmis.
En cas d’association de N éléments optiques, le produit matriciel de l’expression (A.22) reste

valable et nous avons

— —
S; = My.MN—_1 oo.... M. M. S; (A.42)
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A.7.1 Matrices de Mueller des principaux éléments optiques
La matrice de Mueller d’un élément optique k sera notée My, :

e matrice de Mueller d’un analyseur ou d’un polariseur supposé parfait:

1100
1100
Mp=Mus=1/2 000 0 (A.43)
0000
e matrice de Mueller d’un échantillon parfaitement réfléchissant:
1 — cos 2W 0 0
— cos 2V 1 0 0
Ms =& 0 0 sin 20 cos A sin2¥ sin A (A44)
0 0 —sin2¥sin A sin2Wcos A

avec !

k= (r,% +75°)/2

Cette constante k n’apparaitra pas dans les calculs, elle sera implicitement comprise

dans I lors du calcul des flux;

e introduction de la matrice rotation:

Le calcul de la propagation du flux lumineux & travers des éléments optiques par
I'intermédiaire des matrices de Mueller se fait dans un systéme d’axes déterminé. Aussi,
lorsque le flux traverse un élément optique tel qu'un polariseur ou un analyseur, il faut
ramener les axes de transmissions de ces éléments dans le systéme d’axes de calcul. On

utilisera pour le calcul du flux, une matrice rotation, notée R(6) et son inverse, notée

R1(9).

La matrice de Mueller d’un élément k, dont un des axes privilégiés (axe de transmission
pour un polariseur) fait un angle 8 avec ’axe Ox du repere de référence (généralement

une parallele au plan d'incidence et sa normale), est obtenue par la relation

My(9) = R™1(0)MxR(0) , (A.45)
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avec:
1 0 0 0
0 cos26 sin20 O
k() = 0 —sin26 cos20 0 (A.46)
0 0 0 1
La matrice de Mueller pour une lame de phase est :
1 0 0 0
01 0 0
M= 0 0 cosé6 sind (A47)
0 0 —sind coséd
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Annexe B

Réflexion par les surfaces

B.1 Ondes planes monochromatiques polarisées rec-
tilignement

Les ondes monochromatiques peuvent étre caractérisées par un vecteur unique (on
choisit généralement le vecteur champ électrique). Les composantes de ce vecteur peuvent

s’écrire, en notation complexe, sous la forme:

—

— , -
E = Eeitt=k.1), (B.1)

— N
r

E représente le vecteur caractéristique de 'onde au point et a 'instant ¢, w est sa

— —_—
pulsation. Ainsi, en tout point du plan défini par I'équation k.7 = Cste, le vecteur E
prend la méme valeur & un instant donné ¢. Une telle onde est appelée onde plane, le vecteur
— — 2rn
k (vecteur d’onde) est orienté dans la direction de propagation et son module | k | = DY

est le nombre d’onde; A représente la longueur d’onde du rayonnement dans le vide.

Pour une onde plane se propageant dans un milieu homogéne et isotrope les équations

de Maxwell se simplifient.

En posant :
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Les équations (1.1) et (1.2) prennent la forme:

% AE
B0 E =—

J—
B

A
%T (B.2)
v | & |

’ —_ — —
Ces deux relations montrent que les vecteurs E, B, k sont perpendiculaires entre

eux.

Plan
d'incidence

Normale

Figure B.1: Réflexion d'une onde plane sur une interface

La figure (B.1) suggere que pour 1'étude de la réflexion de la lumiére sur une interface plane,

deux cas sont & considérer:

—_
- le vecteur champ électrique E est un vecteur du plan d’incidence. L'onde est du type

NN

p” (comme paralléle).
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—
- le vecteur champ électrique E est perpendiculaire au plan d’incidence. L’onde est

du type ”s” (comme “senkrecht”qui signifie perpendiculaire, en allemand).

Toute autre polarisation peut se décomposer selon ces deux polarisations particulieres.

B.2 Conditions aux limites

Les vecteurs champs électrique E et magnétique T-_f vérifient les équations de Maxwell
en n’importe quel point du milieu de propagation et, en particulier, & la surface de séparation
entre deux milieux différents. Ceci impose certaines conditions aux limites qui vont permettre
de relier les valeurs des champs dans les deux milieux. Les équations de Maxwell doivent
étre complétées par les équations de continuité a la surface de séparation. Pour cela on les

écrit sous leur forme intégrale, en utilisant les théorémes de Gauss et de Stokes.

[[FnRTh = [Bai-[[7+2)0 ®3)
//VA?&:LE7=-%//BK4 (B.4)
///?.de - //f;;dV://E’.ﬂ (B.5)
///?.E’dv - //B.Zﬁzo (B.6)

dA est un élement de la surface.

—_ —
Les composantes normales de ) et B

En developpant les équations (B.5) et (B.6), on aboutit aux relations :

(D1—D2) 515 = ps, (B.7)
(Bi-By)-5m = O, (B.8)

ol 515 est le vecteur unitaire, normal & la surface, dirigé du milieu (1) vers le milieu (2).

ps est la densité superficielle de charge.
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o Si la densité superficielle de charge est nulle, les composantes normales de D sont

. \ / 3
continues a travers la surface de séparation.

—
o Les composantes normales de B sont toujours continues a travers la surface de sépa-

ration.

—_ —
Les composantes tangentielles de FEet H

Le developpement des équations (B.3) et (B.4) conduit aux relations :

— — —

50N (He— H1) = Js, (B.9)
N - =

S12 A (E2 — El) = 0, (BlO)

avec j, la densité de courant superficielle.

_)
o La composante tangentielle du champ magnétique H subit une discontinuité, sauf si

-
Js - 0.
—
e La composante tangentielle de E est continue a travers la surface de séparation.

Ce sont les conditions aux limites qui permettent de résoudre les problemes de passage

d’un milieux 1 & un milieu 2.

B.3 Réflexion et réfraction-Relations de Fresnel

La réflexion d’une onde électomagnétique et sa transmission & travers I'interface de deux
milieux homogenes sont décrites par les équations de Fresnel qui se déduisent des équations

de Maxwell en considérant la continuité des composantes tangentielles a l'interface.

B.3.1 Lois géométriques de la réflexion et de la réfraction

Considérons maintenant la réflexion et la réfraction d’une onde plane.
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Faisceau incident

Interface

Milieu |

| Faisceau transmis

Figure B.2: Réflexion et réfraction d'une onde plane

Soit (oz,0y) I'interface séparant les deux milieux transparents, homogenes et isotropes.
Le faisceau incident est dans le plan (oz,0z) qui est le plan d’incidence (PI). On veut retrou-
ver d’abord les lois géométriques de la réflexion et de la réfraction & partir des équations de

passage.

- — -3
Les champs incident E’, réfléchi E” et transmis E* s’écrivent:

B = Bpelthesh (B.11)
B = Bl -kaKukla (B.12)

E‘, _ E(;)ei(wlt_k‘l‘ z—ky, y—k; z), (B13)
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pa—
En écrivant la continuité des composantes tangentielle de E :

— —
E!+Ef = E! (B.14)

qui doivent é&tre vérifiées pour z = 0 et quels que soient z et y :

soit:

d’ou :

réfraction complexe.

— — . —_— .,
Ege™t + Eje™™ = Eje™*. (B.16)

Cette relation doit étre vérifiée 4 tout instant, ce qui impose :

w = w=d" (B.17)
ke = K.=k" (B.18)

La relation (B.17) exprime que la réflexion ou la réfraction ne change pas la fréquence

de 'onde.

La relation (B.18) s’écrit en fonction des vitesses de propagation :

w . w . w .
—sinf = —sinf” = —sin ',
(2 V4 Ut

~ . ~ . n ~ .
Asind = Asin0” = n'sind’.

sin 6 n!

~

sin 6/ i

Ce sont les lois de Descartes & la surface de séparation, écrites avec les indices de

B.3.2 Amplitudes de la vibration réflechie et de la vibration

transmise

Pour z = 0 les facteurs exponentiels sont les mémes pour tous les termes des équations

de passage, de sorte que nous pouvons les omettre et écrire les conditions aux limites pour
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— —
les amplitudes. L’égalité des composantes tangentielles de E et de H entraine :

h—t — —
E'+E’ = E. (B.19)
E'+E = Eb (B.20)
Yy Yy Yy *
H:+H, = H: (B.21)
—_ —
i t
H'+H = H (B.22)

B.3.3 Mode P

— —
E est paralléle au plan d’incidence, et seule la composante de B selon la direction oy

—_—
perpendiculaire au plan d’incidence est non nulle, de plus on sait que Hestliéa E par:

M

— u,—
|B|=—]E]|
c
En appliquant les conditions aux limites on a :

ABL 4+ AE) = n'E} (B.23)

Pour calculer les coefficients de reflexion et de transmission, on utilise la relation :

- — oF
VAH =——— B.24
ey (B.24)
qui donne pour une onde plane
ik ANH =ciwE (B.25)

en utilisant 1’équation (B.19) et avec k, = 0 on obtient :

kAE" N kyRET En'ET

B.26
A2 A2 ﬁ/2 ( )
comme k! = —k, on obtient :
g kL. ~
A(E*— E") = (ﬁ) (kez)n’Et (B.27)
z
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En posant E” = r, Ef et E* = t, E* et & l'aide des relations (B.23) et (B.27) on déduit :

7 cosf' — A cosf
= B.28
"p 7 cos B + A’ cosd ( )
cosfsin g’

t, = 2 .
P sin (6 +8) cos (6 — 0')

(B.29)

Si I'incidence est voisine de la normale, on peut assimiler les sinus et les tangentes aux

angles et les cosinus & un, d’ou:

A - A
= — B.30
Tp ﬁl—l—ﬁ ( )
27
t, = . B.31
I4 A —’—’fl,’ ( )

B.3.4 Mode S

p—
E est perpendiculaire au plan d’incidence, la seule composante non nulle est selon oy

et E) est dans le plan d’incidence.

En appliquant les équations de passage, et apres simplifications on trouve :

k.E} + k,E; = k E, (B.32)
et comme k) = —k, :
Ei—E"—’i;Et (B.33)
Y y k, Y ’

En posant par définition : E" = r,E¢ et E!=t,E’

on déduit :
sin (6 — ')
_— B.34
Ts sin (0 + 0') (B.34)
Y,
A 2sin 6§ cosd (B.35)

sin (6 4+ 0)
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Si I'incidence est voisine de la normale, on obtient :

A — 7R 27
Y ts:.., ~
n+n n'+n

Les coefficients de réflexion r, et r; varient en fonction de I'angle d’incidence. Pour

Ty =

I’onde 'S, R, est toujours plus grand que R, (Rs > Rp), sauf dans les cas de l'incidence
normale (6 = 0) et de I'incidence rasante (§ = 7 /2). En outre, d’aprés '’équation (1.13), on

T
voit que r, = 0 pour 8 + 8’ = 5

Pour cette valeur particuliere de 'angle d’incidence qui est désigné par 6p (angle de

Brewster) les rayons réfléchi et réfracté sont perpendiculaires. On peut écrire:

" . N n
Asinfg = 7A'sind’ = A’ cosfp,
d’ou:

ﬁ,l

A )

tanfg =

Sous l'incidence de Brewster, la vibration paralléle au plan d'incidence n’est pas réfléchie.

B.4 Conservation du flux

Le flux d’énergie électromagnétique est égal au flux du vecteur de Poynting:

— —_ =
S=FEANH,
de module
s=./5E%
7

On a d’autre part:
1 c

VEolo Erkr  Er

. r . N c
avec g = 1 pour les diélectriques. En comparant & —, on trouve que n = /&5, €t on en
: n

S = 1/6—0 nE?,
Lo

1
v=—
Ep

déduit que:
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c’est-a-dire que le flux incident est proportionnel a nE?2.

Si le milieu est transparent, le flux incident est égal & la somme du flux réfléchi et du

flux transmis.

Pour exprimer la conservation du flux, il faut tenir compte que les sections droites du fais-

ceau incident et du faisceau transmis ne sont pas les mémes, et que les indices sont différents.

Les flux incident, réfléchi et transmis sont respectivement proportionnels a:

< §;>= n E?cos#,

< S, >=nE%*?%cosb”,

< Sy >=nE%%cosd,

Le facteur de réflexion de la surface est le rapport du flux réflechi et du flux incident,

< S, >
:—r_:|T|21
< 8;>

et le facteur de transmission est le rapport des flux transmis et incident:

La conservation de I’énergie s’écrit :
<8;>=<8,>+< 85>,

soit :

R+T=1

(B.36)

(B.37)

La réflectivité et la transmitivité dépendent de 1'état de polarisation de l'onde inci-

dente, d’aprés les équations de Fresnel.
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B.5 Incidence normale

Pour une incidence normale (8 = 0), il n’y a pas de différence entre les ondes s et p, et

les formules de Fresnel se réduisent a:

_ﬁ—n’
TS Tp ‘ﬁ,—l—'ﬁ,”
; - 27
P A4

Y
Rp:RS:(ﬁ_l_ﬁ/)z’
47 7'

B.6 Réflexion sur un milieu absorbant

Pour un milieu absorbant I'indice de réfraction est complexe. Soit 4 = n — ik, 'indice

de réfraction du milieu absorbant et n; I'indice de réfraction du milieu 1 (air).

L’application directe de la loi de Descartes donne:
nysin@ = (n — ik)sin@’,
I’angle 8’ est complexe et il convient donc de reécrire la loi de Descartes :
Bie = ko, = - sin gy,

Les équations de Fresnel deviennent alors:

ry = M’ (B.38)
kiz + Koz
2k _*2k

rp = Ml — N Pz (B.39)

n%kg,,, + ‘ﬁ2k13 ’



160 , B. Réflexion par les surfaces

ol ki et koy sont normaux aux vecteurs d’onde des milieux 1 et 2. Soit k;, la com-

posante tangentielle du vecteur d’onde :

2 . w .
ki, = —sin¢; = —sin ¢y,
A c

alors ki, et k1, peuvent s’écrire :

kiz = [(%n1)2 - kfz]l /2= [(%)2 - k%z]l /2,

e = G182 2= (-0 - 2] 12

c

sous incidence normale, les coefficients 7, et r; sont égaux :

1 - (n —ik)
T = ry = —
P 14 (n—ik)’
1-n2)2+ k2
R = |,,.pl2: |7's|2 — ( )

(1+n?)?+ k2’

et la différence de phase & la réflexion est :

2k

fangp = ————.
MO T T e

(B.40)

(B.41)

(B.42)

(B.43)

(B.44)
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