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appliquée a la simulation du Microscope a Projection de Fresnel
par Alexandre Mayer

Résumé : Nous avons développé une méthode permettant de calculer la diffusion électronique tridimensionnelle, en
vue d’une simulation du Microscope a Projection de Fresnel. Notre méthode se place dans le cadre général des
matrices de transfert. Les problémes d’instabilités propres a cette technique ont été maitrisés grace a 1’algorithme des
tranches et un estimateur d’erreur. Ce dernier fournit une estimation de I’erreur relative sur le résultat - avant le
calcul de diffusion proprement dit. Les équations de propagation tiennent compte de 1’absorption électronique
(représentée par une partie imaginaire dans le potentiel) et de la présence de champs magnétiques. Les fonctions
d’onde sont décrites dans une base permettant de scinder le probléme en n parties indépendantes lorsque le systéme
présente un axe de symétrie central d’ordre n. Les états de sortie, obtenus par matrices de transfert, sont propagés sur
des distances macroscopiques en utilisant le formalisme des fonctions de Green. Nous avons simulé efficacement
I’émission de champ a partir de nanopointes et confirmé leur intérét pour la microscopie a projection. Nos
simulations reproduisent des angles d’ouverture et des distributions d’énergie totale en accord avec I’expérience.
Nous avons illustré les diffractions de type Fraunhofer et Fresnel obtenues lors de 1’observation d’une fibre de
carbone et exploré I’influence des propriétés générales de la fibre. Nous sommes ensuite passés a une description
atomique de la matiére pour montrer comment les propriétés spécifiques de celles-ci peuvent influencer les images
observées. Des simulations avec champs magnétiques confirment la présence de franges de diffraction orientées
selon les lignes de champ dont I’espacement diminue avec I’intensité du champ.
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matrix methodology, are propagated over macroscopic distances in the Green function formalism. We simulated
efficiently field emission from nanotips and confirmed their usefulness for projection microscopy. Our simulations
provide opening angles and total energy distributions in agreement with experimental results. We illustrated the
Fraunhofer and Fresnel diffraction in the observation of a carbon fiber and investigated the influence of its general
properties. We then used an atomic description of the matter to show how its specific properties can shape the
diffraction figures. Simulations with magnetic fields confirm the existence of diffraction fringes that are oriented
parallel to the field lines and tend to get closer with increasing field strength.
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1 Introduction

Introduction

Parmi les fondateurs de notre systéeme de pensée, Platon (427-347 av. JC) est certaine-
ment celui a qui revient le mérite d’introduire ce travail. Dans son mythe de la caverne,
les hommes sont assis face & une paroi et assistent a un grand spectacle d’ombres. Ces
ombres constituent le seul regard qu’ils peuvent avoir sur la réalité du dehors, une réalité
imperceptible directement. L’extérieur de la caverne symbolise dans ce mythe le monde des
idées, univers abstrait, mais le seul, selon lui, méritant le qualificatif de ”réalité”. Platon
est certainement le premier théoricien pur et dur. Plus de deux millénaires se sont écoulés
depuis. Notre regard sur la réalité s’est éclairé par de nombreuses inventions. Notre vision
du monde nous apparait de plus en plus cohérente, mais restera toujours, comme dans ce
mythe, une des interprétations possibles d’une réalité que nous ne contemplerons jamais
directement. Le sujet de ce travail, un microscope dont le principe repose sur la projection
d’ombres, illustre bien cet aspect de notre existence.

Plus récemment, au dix-septieme siecle, I'invention du microscope optique nous permit
de porter un regard nouveau sur notre univers. Les limites de principe de cette technique
furent mises en évidence par E. Abbé en 1873. En tenant compte des phénomenes de
diffraction, responsables en fin de compte de ces limites, il exprima le pouvoir de résolution
(distance minimale entre deux points discernables dans I'image) par la relation:

d = k\/(ngsina) (1)

ou A est la longueur d’onde d’illumination, ng I'indice de réfraction du milieu d’observation,
a I'angle entre 1’axe optique et le rayon le plus incliné reliant 1’échantillon a 'objectif et
k une constante dépendant de la cohérence de l'illumination. Pour des valeurs typiques
de A=550 nm, ngsina=1.6 et k=0.61, le pouvoir de résolution du microscope optique se
trouve limité a 0.2 micron, une limite effectivement atteinte au dix-neuvieme siecle. A cause
des problemes de focalisation qui interviennent pour des longueurs d’onde plus petites que
celles du spectre visible, il n’était guere possible d’obtenir mieux.

Les fondements de la mécanique quantique apporterent aux microscopistes un souffle
nouveau. Le concept qui allait étre a la base de la microscopie électronique fut formulé par
L. de Broglie, qui postula que toute particule matérielle se propage comme une onde, la
longueur d’onde associée étant donnée par :

A=h/p (2)
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avec h = 2rh la constante de Planck (6.626 10734 J.s) et p la quantité de mouvement.

Cette scene quantique est caractérisée par un principe d’incertitude, formulé par Hei-
senberg et indépendant des détails de la méthode de mesure. Selon ce principe, la précision !
pouvant étre obtenue dans la mesure de position (Az) d’une particule est reliée a I'incer-
titude sur sa quantité de mouvement dans cette direction (Ap,) par la relation :

N | S

Az.Ap, > (3)
La limite de résolution, qui semblait purement instrumentale, devient ici une limite de
principe intrinseque aux corpuscules utilisés dans la mesure.

Des tensions d’accélération suffisantes permirent alors de produire des électrons ca-
ractérisés par une longueur d’onde 10° fois plus petite que dans le spectre visible. Une
nette amélioration du pouvoir de résolution pouvait étre attendue.

Cela devint techniquement réalisable grace a I'invention en 1926 des lentilles magnétiques
par H. Bush, qui démontra la possibilité de focaliser des faisceaux électroniques avec des
champs magnétiques a symétrie axiale. Des lentilles électrostatiques furent inventées par
la suite.

Toutes les conditions étaient dorénavant remplies pour la construction du premier micro-
scope électronique. Cela fut réalisé en 1931 par M. Knoll et E. Ruska [1, 2]. Les électrons de-
vant passer a travers I’échantillon, il fut baptisé Transmission Electron Microscope (TEM)
et, plus tard, Conventional Transmission Electron Microscope (CTEM), pour éviter toute
confusion avec des variantes ultérieures. Sa résolution, initialement de quelques dizaines de
nanometres, fut réduite jusqu’a des valeurs proches de 0.2 nm.

Ce premier microscope fut le point de départ d’une série, fonctionnant selon des prin-
cipes divers. Dans cette série, le Scanning Electron Microscope (SEM), construit par M.
von Ardenne en 1938 et commercialisé a partir de 1965 grace aux travaux de C.W. Oat-
ley, fonctionne selon un mode de balayage et offre une résolution comprise entre 0,5 et 20
nanometres.

Ces microscopes permirent l'observation de défauts cristallographiques et fournirent
des images a haute résolution de la structure interne d’échantillons ainsi que des figures
de diffraction a partir de cristaux. L’étude spectroscopique des rayons X et des électrons
secondaires induits par le faisceau incident donna acces a 1’étude de la chimie locale des
matériaux. C’est ainsi que la mise en place d’un spectrometre a rayons X dans le SEM et
de spectrometres pour rayons X et électrons dans le TEM fut a la base de I’Electron Probe
MicroAnalyzer (EPMA) et de I’Analytical Electron Microscope (AEM).

Malgré l'excellente résolution de ces microscopes, I'usage de lentilles les soumet a cer-
taines aberrations. Par ailleurs, les échantillons biologiques résistent mal au flux d’électrons
de haute énergie (entre 1 et 40 keV pour le SEM et entre 100 et 400 keV pour le TEM). La

1. définie dans le sens de ’écart quadratique moyen de ’observable associée.
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microscopie a projection, introduite en 1939 par Morton et Ramberg, auteurs du Point Pro-
jector Microscope, a évolué de maniere a supprimer completement ces deux inconvénients.

Dans sa version actuelle, le microscope a projection a su tirer avantage de la technologie
[3] développée pour le Scanning Tunneling Microscope (STM) [4] et des nanopointes. Ces
nanopointes, qui servent de source électronique, consistent en nanoprotrusions a terminai-
son monoatomique de 2-3 nm de haut, situées a 'extrémité d’une pointe hémisphérique en
tungstene, de rayon de courbure inférieur a 100 nm. Les techniques de positionnement par
cellules piézo-électriques, dont la précision est de 'ordre de 'angstrom, permettent d’ap-
procher la molécule étudiée a quelques nanometres de la pointe. L’ombre due a la présence
de cette molécule dans le faisceau électronique est observée sur un écran fluorescent situé a
10 cm. Cette technique n’utilise donc pas de lentille électronique et les tensions d’extraction
(appliquées entre la source électronique et le support de la molécule) sont comprises entre
50 et 300 V. Ces caractéristiques sont dues aux dimensions réduites de la nanopointe et a
la possibilité de positionnement rapproché. Les nanopointes offrent de nombreux avantages
utiles a leur application en microscopie, que nous préciserons dans le chapitre suivant. Les
dimensions caractéristiques du systeme projecteur-échantillon sont donc du méme ordre
de grandeur que les longueurs d’ondes associées aux électrons. Il en résulte des franges de
diffraction visibles dans I'image finale. Cependant, sous certaines conditions, les figures de
diffraction restent en relation directe avec ’aspect de la molécule. A cause de 'analogie
entre ces figures de diffraction et celles de Fresnel, ce microscope porte le nom de Fresnel
Projection Microscope (FPM).

Si une interprétation géométrique, en termes de projection du contour de 'objet a partir
de la source, suffisait a expliquer les premieres images obtenues dans ce type de micro-
scopie, il en va autrement actuellement. Bien que notre intuition recoure toujours a cette
interprétation, et qu’un résultat se veuille rassurant a condition de pouvoir s’expliquer
qualitativement de cette maniere, il est indéniable que la plupart des caractéristiques des
images ne peuvent s’expliquer que par la nature ondulatoire des électrons. Les ”ombres” que
nous identifions dans 'image sont en effet accompagnées de franges paralleles et présentent
des structures (variations de contraste suivant des bandes intérieures paralleles et oscilla-
tions sur la longueur), qui ne peuvent s’expliquer que par un modele plus réaliste.

Traiter de maniere quantique ’ensemble des électrons faisant partie d’'un métal, d'une
nanopointe et d’'une molécule située a quelques nanometres, pour finalement calculer une
distribution d’intensités sur un écran a dix centimetres ne peut se faire sans certaines
simplifications.

Nous ramenerons ce probleme a plusieurs corps a celui a un seul électron évoluant dans
le potentiel moyen dii a ’ensemble de tous les autres électrons et noyaux. Nous ne tenons
ainsi pas compte des phénomeénes de corrélation et d’échange [5]. Dans le métal, il suffit
de prendre une valeur de potentiel moyen qui inclut ces effets. Dans une molécule, nous
évaluerons I’énergie d’échange a partir de la densité électronique rencontrée par I’expression
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de Slater. Dans le vide, la corrélation et 1’échange peuvent étre négligés. En effet, pour un
courant maximal de 1 nA et une tension de 50 V, on calcule facilement qu’en une seconde
6.24 10" électrons traversent les 10 cm avec une vitesse de 4000 km/s (soit environ 1%
de la vitesse de la lumiere, ce qui justifie de négliger les effets relativistes). En moyenne,
156 électrons traversent les 10 cm en méme temps, ce qui représente une distance moyenne
de 0.6 mm et une énergie d’interaction coulombienne de 2.24 107¢ eV. Ces estimations
justifient par ailleurs que notre modele puisse négliger les phénomenes de charge d’espace
[6] qui interviennent lors d’expériences d’émission de champ a haute tension.

Le potentiel ressenti par 1’électron sera déterminé pour une géométrie fixée des atomes
constituant la nanopointe et la molécule éventuellement présente. Les phénomenes de re-
laxation qui pourraient intervenir a cause du champ électrique ne seront pas considérés.
Des modeles simples de potentiel seront choisis pour décrire l'intérieur du métal (modele de
Sommerfeld) et de la molécule (que nous ramenerons dans un premier temps a un barreau
de potentiel intérieur constant).

Un modele plus réaliste du métal n’est pas nécessaire. Une description plus détaillée
de la nanopointe suffit en effet pour reproduire les effets de bande observables dans la
distribution énergétique des électrons émis, la nanopointe étant la derniere partie du métal
a traverser.

Une description de la molécule par un barreau a potentiel intérieur constant offre I’avan-
tage de pouvoir attribuer avec certitude 'origine des structures observées dans les figures
de diffraction a une interférence des électrons incidents plutot qu’a une structure dans
le potentiel de la molécule. Il est important de savoir si les structures observées sont ca-
ractéristiques du moyen d’observation ou de I'objet observé lui-méme.

Lorsque ces points auront été éclaircis, nous passerons a une description atomique de la
molécule. Nous garderons cependant un modele simple et nous contenterons de décrire le
nuage électronique par une distribution gaussienne, dont seul le centre sera susceptible de
se déplacer en réponse a l'électron incident. Nous tacherons d’inclure 1’énergie d’échange
dans cette description. Un tel modele sera suffisant pour reproduire les caractéristiques
essentielles de 1’énergie potentielle dans et autour de la molécule observée.

Enfin, les champs magnétiques seront incorporés dans notre modele. Nous pourrons
donc simuler la diffusion électronique résultant de champs magnétiques locaux et vérifier
leur influence sur I'image finale. Cette description s’arrétera a la force de Lorentz (qui tient
compte uniquement de la charge de 1’électron) et n’inclura pas le couplage avec le spin de
I’électron. Cette derniere partie est sans doute utile pour expliquer la division du faisceau
électronique extrait des nanopointes magnétiques et sera traitée dans un autre travail.

Mis a part la réduction du probleme a celui a un seul électron, les simplifications in-
voquées ne concernent que la distribution du potentiel électrostatique. L’invariance du
potentiel dans le temps implique une théorie de diffusion stationnaire. Cette théorie de
diffusion, se voulant générale, ne devra pas étre affectée par des simplifications dans ce qui
sert de parametre d’entrée.

Réaliser un calcul de diffusion tridimensionnel a travers une barriere de potentiel haute
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de plusieurs dizaines d’électron-volts et étendue sur plusieurs dizaines de nanometres est
loin d’étre simple. Les méthodes développées pour le STM, malgré la grande similarité
avec le FPM, ne conviennent pas, pour des raisons de stabilité ou de taille mémoire. Ce
travail consiste donc surtout en un développement des méthodes applicables au STM, en
vue de maitriser les instabilités inhérentes aux conditions plus difficiles rencontrées dans la
modélisation du FPM. Nous avons décidé de nous placer dans la méthodologie des matrices
de transfert, pour des raisons données plus loin, tout en profitant des avantages qu’offrent
la méthodologie des fonctions de Green pour la propagation lointaine des champs.

Ce travail commence par un chapitre consacré entierement a la microscopie a projection.
Les étapes de son développement, le mode de fabrication et les propriétés des nanopointes
sont détaillés. Le mode de fonctionnement du FPM est précisé. Des résultats représentatifs
des possibilités offertes par cette technique sont présentés.

Le chapitre suivant est consacré a diverses théories susceptibles de modéliser le FPM.
Une présentation critique est proposée. Les points intéressants ainsi que les raisons qui
nous ont conduit a I’élaboration d’un modele différent sont expliqués.

Notre méthode de diffusion sera donnée en détail dans les trois chapitres qui suivent.
Par rapport au cas général correspondant a la diffusion par un potentiel complexe en
présence de champs magnétiques, le traitement de situations caractérisées par un poten-
tiel purement réel sans champ magnétique s’accompagne dans notre modele de propriétés
particulieres qui méritent d’étre données. Celles-ci sont principalement ’hermiticité des
matrices a diagonaliser (qui permet d’améliorer la précision des calculs) et I'existence de
groupes de solutions conjugués (qui permet de réduire les temps de calcul jusqu’a un facteur
2). Nous exposerons donc notre théorie dans ce cadre, qui par ailleurs couvre la majorité
des situations utiles a considérer.

L’absorption des électrons dans les fibres épaisses est a l'origine de 'aspect opaque
de leur image a grande distance. La simulation de ce phénomene se réalise de maniere
astucieuse par l'introduction d’une partie imaginaire dans le potentiel de la fibre. Cette
situation nécessite un traitement plus particulier afin de conserver une bonne efficacité.
Nous consacrerons donc un chapitre a la modélisation de la diffusion électronique par des
potentiels complexes.

Le troisieme volet de cette présentation sera consacré au traitement des champs magnétiques.
Ceux-ci sont introduits dans 1’équation de Schrodinger par l'intermédiaire d'un potentiel
vecteur. Un choix de jauge particulier est nécessaire pour conserver 'invariance de 1’ha-
miltonien par rapport a une symétrie précisée par la suite et pour ramener I'équation de
Schrodinger a une forme exploitable. Le traitement fait apparaitre une partie imaginaire
dans I'hamiltonien et requiert donc les techniques exposées dans le chapitre précédent.

Les problemes de stabilité étant importants dans cette approche, nous avons consacré
un chapitre aux méthodes permettant de les controler. Par ailleurs, le traitement de cer-
taines situations nécessite l'introduction de matrices de transfert rectangulaires. Ce cha-
pitre présente également cette extension de la technique.

La méthodologie étant donnée, le reste de cette dissertation est consacré a la présentation
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de simulations. Les techniques particulieres utilisées pour calculer 1’énergie potentielle dans
chaque application sont précisées au début de chaque chapitre.

Les premieres simulations concernent 1’émission de champ a partir de nanopointes.
Celles-ci jouent un role crucial dans le processus permettant I'observation de figures de
diffraction de type Fresnel. Les atomes constituant les nanopointes seront représentés par
des dipoles. Nous exploiterons ce modele pour reproduire la distribution d’énergie totale
(TED) des électrons émis et confirmer leur faible dispersion énergétique. La qualité du
faisceau sera évaluée en réalisant des expériences de diffraction a travers une ouverture
circulaire. Les résultats seront comparés a ceux obtenus lorsque la pointe est dégradée.
La perte de contraste que nous constaterons dans les figures de diffraction nous prouvera
I'importance de travailler avec des nanopointes a terminaison monoatomique.

Une fois cela établi, nous nous tournerons vers 1’observation d’une fibre de carbone, afin
d’étudier le type d’image que I'on peut attendre de 'observation d’un objet simple. Nous
rechercherons également les conditions qui entrainent une ressemblance de I'image avec la
distribution spatiale de I'objet. Nous affinerons petit a petit la description de la fibre, en
lui permettant d’abord de se polariser et ensuite de devenir absorbante. Nous étudierons
aussi I'influence du travail d’extraction de la fibre sur 'image finale.

Puisque les conditions favorables a I’observation d’un objet auront été examinées, nous
chercherons a déterminer quelle information sur la structure atomique de 'objet peut étre
observée. Nos simulations montreront surtout comment l'information présente au niveau
de la molécule évolue avec la tension d’extraction.

Enfin, nous terminerons par quelques résultats de diffusion en présence de champs
magnétiques. Ceux-ci induisent une déviation du faisceau ainsi que des franges d’interférence
d’autant plus nombreuses que le champ est intense. Ces observations expérimentales sont
confirmées par nos simulations.
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Chapitre 1

La microscopie a projection

1.1 Introduction

La microscopie a projection permet de découvrir la forme d’un objet par 'ombre qu’il
produit lors d’une illumination. Pour une distance objet-écran donnée, ’agrandissement
est d’autant plus important que la source d’illumination est proche de I'objet et I’ombre
d’autant mieux définie que la source est réduite. Cette technique fut proposé en 1939 par
Morton et Ramberg [7], auteurs du Point Projector Electron Microscope. Une image réduite
de la source (un canon a électrons) était obtenue grace a des lentilles électroniques. Cette
technique, en général juste capable de fournir des images de résolution moyenne, permit
tout de méme de discerner des détails de 'ordre de 25 nm grace au montage de Boersch
8], dans lequel deux lentilles furent employées pour produire une source apparente de 6
nm (pour une longueur d’onde de 7. 1072 A et un objet situé 4 18 microns).

Par la suite, ce systeme de lentilles fut abandonné grace a 1'utilisation de fines pointes
métalliques servant de source électronique [9, 10]. Des détails d’environ 50 nm purent
étre observés pour des distances projecteur-objet de 10 microns. Cela permit ’observation
d’objets de dimensions analogues a celles du projecteur (quelques centaines de nanometres
d’extrémité), pour des tensions projecteur-objet typiques de 3500 V.

En parallele, I'idée de remplacer les électrons par des ions, obtenus en atmosphere
gazeuse a partir de pointes, fut exploitée par E.W. Miiller [11], auteur en 1968 du Field
Ion Shadow Projection Microscope.

La fin des années '80 vit la réduction de ces pointes a des dimensions nanométriques,
avec I'élaboration de pointes pyramidales a terminaison monoatomique [12]. Leur produc-
tion consistait a induire ’extraction des atomes constituant les faces de la pointe par un
champ électrique intense (évaporation de champ) et a déposer le dernier atome depuis une
atmosphere de tungstene. L’utilisation combinée de ces nouvelles pointes et des techniques
de positionnement par céramiques piézo-électriques permit rapidement 1’observation de fi-
gures de diffraction avec des fibres de carbone de diametre compris entre 10 et 20 nm,
ainsi que l'observation de fines couches d’or [13] dans un montage & projection a faible
tension (190 V) [14, 15]. Ces nouvelles tensions de travail, comprises entre quelques volts
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et quelques centaines de volts, étaient dorénavant bien adaptées a 1’observation non des-
tructive de macromolécules. Comme nous le verrons par la suite, la finition de la source
électronique détermine de maniere cruciale le type d’images que 1’on peut obtenir dans un
montage a projection. Les pointes mentionnées ici fournissent des images (des “kendro-
grammes” ) qui nécessitent des techniques de reconstruction spécifiques afin de retrouver
'aspect de l'objet diffusant [16]. Cette différence provient d’une part du caractere encore
relativement délocalisé et du manque de symétrie de la source électronique et d’autre part
des conditions d’utilisation ou 'objet est placé a des distances de 'ordre de 0.1 micron de
la source.

Les nanopointes [17] firent leur apparition presque simultanément. Comme nous le
verrons, ces dernieres présentent des caractéristiques idéales pour leur utilisation en micro-
scopie. La précision actuelle des techniques de positionnement — de l'ordre de ’angstrom
— permet de les exploiter pleinement.

1.2 Les nanopointes

Examinons donc ces nanopointes, en présentant leur fabrication ainsi que les propriétés
qui les rendent intéressantes pour la microscopie a projection [18].

1.2.1 Fabrication

Le support des nanopointes consiste en fines pointes métalliques, habituellement en
tungsténe, mais parfois aussi en d’autres matériaux (Au, Pt, Fe, ...). Dans le cas du
tungstene, elles sont obtenues a partir d'un cristal orienté dans la direction (111), au-
quel un traitement électrochimique confere une forme initiale conique. Cette orientation
est choisie pour son énergie libre de surface relativement élevée (qui en fait une surface
relativement petite au départ, c’est-a-dire proche de la structure souhaitée) et pour sa
barriere de diffusion également importante (1.8 eV) (assurant une bonne stabilité ther-
mique). Dans un traitement ultérieur en ultra-haut vide (pression de 5. 10~ Torr), la
pointe est portée a une température de 3200 K en présence de champs électriques élevés
(dus a des tensions typiques de 3500 V entre cette pointe, dont le rayon de courbure ini-
tial a 'extrémité est de quelques centaines de nanometres au plus, et une grille située a
quelques millimetres). Etant donné la symétrie essentiellement sphérique du montage, la
position de la grille influence tres peu la valeur du champ au niveau de la pointe. De cette
étape résulte une pointe purifiée présentant une extrémité hémisphérique, dont le rayon de
courbure est compris entre 70 et 100 nm [19].

La nanopointe est ensuite construite sur ce support par un principe similaire. L’appli-
cation simultanée d’un champ électrique intense dirigé vers I'extérieur de la pointe (typi-
quement 2 V/A) et d’une température d’environ un tiers de la température de fusion (3680
K) permet de donner & la diffusion en surface un niveau comparable a celui rencontré lors
de la fusion. L’écrantage du champ électrique restreint la liquéfaction a la derniere couche
atomique.
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Les atomes en surface ont tendance a se déplacer a la fois vers les régions de courbure
faible et vers les régions de champ fort. Pour une faible concentration initiale de défauts,
la premiere tendance I'emporte sur la seconde. La diffusion tend a uniformiser la sur-
face et a favoriser la croissance des plans d’indice faible (de distance interplan élevée). Le
processus aboutit a la production d’une pointe ”build-up”, pyramide déterminée par la ren-
contre de trois plans (112) relativement peu intéressante pour la microscopie a projection.
Pour une concentration initiale de défauts suffisamment élevée, la seconde tendance 1’em-
porte (d’autant plus facilement que le champ appliqué est fort). La diffusion se fait alors
préférentiellement vers les protrusions existantes, ce qui tend a les agrandir et a amplifier
le phénomene.

Dans ces conditions, et tant que la température et la tension électrique sont maintenues,
'apport d’atomes entraine une émission continue d’ions (& raison de 10°/s) & partir de
I’atome terminal de ces protrusions, ou I’énergie de liaison est la plus faible. Des sources
localisées d’ions métalliques, émettant dans un faisceau de 2 degrés d’angle d’ouverture,
sont ainsi réalisées.

La derniere étape de la fabrication des nanopointes consiste a geler la structure de ces
protrusions. Cela se fait par refroidissement rapide, en mettant la pointe en contact avec
un réservoir d’azote liquide, le champ électrique étant maintenu. Les nanopointes ainsi
produites ont une hauteur comprise entre 2 et 5 nm.

Ces structures ont pu étre étudiées [19, 20] en microscopie a émission de champ (FEM),
en observant leur émission électronique lorsque la direction du champ est inversée, et par
microscopie a émission de champ ionique (FIM), en observant ’émission d’ions induits par
le champ intense existant au voisinage de ces structures dans une atmosphere de He ou
Ne de 107 Torr. Les mesures en FIM, pour lesquelles des tensions élevées sont nécessaires
(typiquement 15 kV), se font a la température de I’azote liquide pour maintenir la sta-
bilité de la nanopointe. En désorbant progressivement les atomes (par I’action du champ
électrique), il est possible d’en examiner la structure. Une terminaison monoatomique ap-
parait, soutenue par 3 atomes, ainsi qu’'une base pyramidale, rencontre de plusieurs plans
de surface. Les premieres couches apparaissent peu ordonnées, ce qui s’explique par 1’étape
de refroidissement rapide.

Ces nanopointes sont stables, pour autant que les champs électriques n’induisent pas

de nouvelle fusion de surface. Les valeurs critiques des champs applicables sont comprises
entre 1.2 et 1.6 V/A.

1.2.2 Propriétés
Emission électronique

En appliquant un champ électrique vers les nanopointes, celles-ci émettent un faisceau
électronique [21] a partir de I'atome terminal (a cause de 'amplification plus importante
du champ électrique en ce point). La dispersion angulaire (largeur & mi-hauteur) initiale
est estimée a 15-20 degrés [22, 23]. Celle observée a grande distance est autocollimatée
a environ 5 degrés a cause de l'influence du support de la nanopointe, a condition que
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I’électrode d’extraction soit située a plus de quelques dizaines de microns. Pour des dis-
tances inférieures a quelques centaines de nanometres, la dispersion angulaire finale du
faisceau se rapproche de sa valeur initiale.

L’émission électronique reste stable durant des heures, pour des courants inférieurs a
1 nA. Pour des courants plus élevés, jusqu'a 0.1 pA, le courant peut fluctuer occasion-
nellement entre plusieurs niveaux (flip-flop), & cause de modifications de la structure de
la nanopointe induites par 1’échauffement de celle-ci. Enfin, pour des valeurs de courant
supérieures, les modifications induites par I’échauffement de la nanopointe tendent a la
dégrader irréversiblement.

Distribution d’énergie totale en pics

Une propriété remarquable de cette émission électronique est sa distribution d’énergie
totale (TED) en pics [24, 25, 26]. Ces pics se trouvent en général sur un intervalle d’énergie
de 2 eV en dessous du niveau de Fermi dans le support métallique. Les théories d’émission
de champ classique [27] ne permettent pas de reproduire leur distribution.

Leur nombre dépend de la géométrie particuliere et de la nature de la protrusion. En
augmentant la tension entre le support de la nanopointe et I’anode, les intensités relatives
des différents pics se modifient. Ils se déplacent tous vers des valeurs en énergie plus faibles,
d’une méme quantité linéairement proportionnelle a la différence de tension appliquée. Le
degré de déplacement est fonction lui aussi de la géométrie et de la nature de la nanoprotru-
sion. La largeur de chacun des pics n’est modifiée que si un échauffement de la nanopointe a
lieu suite a I'augmentation de la tension. La figure 1.2 illustre une distribution énergétique
a deux pics avec les modifications induites par un changement de tension.
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Fi1G. 1.2 — Dustribution d’énergie totale a deux pics caractérisant [’émission de champ a
partir d’une nanopointe. Cette figure illustre le décalage en énergie induit par une modifi-
cation de la tension appliquée entre le support de la nanopointe et une anode sphérique a
3 cm.
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Une explication proposée pour cette distribution en pics postule I'existence d’une struc-
ture de bandes localisée dans la région terminale de la pointe. L’émission électronique serait
due a un effet tunnel résonnant a travers celles-ci [28]. Le déplacement en énergie induit
par une modification de la tension serait lié a 'accumulation de charges dans I'extrémité
de la pointe. Nous avons reproduit a la figure 1.3 un diagramme en énergie proposé dans
la littérature[24] pour illustrer ces explications.
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Fic. 1.3 — Modele simplifié de l’émission de champ par une nanopointe, résultant d’un
effet tunnel résonnant a travers les bandes localisées dans la région terminale de la pointe,
tllustré pour deux valeurs différentes de la tension.

Des expériences avec agrégats métalliques déposés sur protrusions ont montré que les
pics caractérisant la distribution énergétique des électrons émis ont tendance a devenir plus
fins et prononcés quand la taille des agrégats est réduite [29, 30] ou la taille de la protrusion
augmentée. Ces expériences confirment I'importance d’un confinement électronique dans
un espace restreint en bout de pointe. Par ailleurs, des calculs en "tight binding” ont
démontré 'existence d’une structure de bandes locale sur I’extrémité des nanopointes, pour
un nombre minimum de 4 couches et a condition d’avoir une terminaison monoatomique

31).

Effet Nottingham

L’effet Nottingham [32, 33] rend compte de 1'échauffement (parfois du refroidissement)
d’un métal suite a une émission électronique. Dans une telle situation, les électrons ex-
traits doivent obligatoirement étre remplacés. Un échauffement (refroidissement) du métal
peut se produire lorsque 1’énergie moyenne des électrons de remplacement est supérieure
(inférieure) a 'énergie moyenne des électrons extraits.

Dans le cas de pointes, cet effet est négligeable pour des rayons de courbure supérieurs a
quelques dizaines de nanometres et des courants inférieurs a 1 pyA. Par contre, il peut deve-
nir tres important dans le cas de nanopointes, a cause de la structure en pics caractérisant
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son spectre d’émission.

En effet, en considérant la figure 1.3, on s’apercoit que pour chaque électron extrait
a partir de 'une des bandes représentées, les électrons de remplacement peuvent provenir
d’un niveau de méme énergie dans le continuum du substrat (comme dans 'effet Nottin-
gham classique), mais aussi de niveaux supérieurs ou d’une autre bande dans la structure
locale. Dans ces deux derniers cas (propres a la nanopointe), la différence d’énergie entre
I’électron extrait et 1’électron de remplacement peut étre de I'ordre de 1’électron-volt et
contribuer a échauffer la structure locale.

Ces effets d’échauffement ont pu étre mesurés [34, 35]. Lorsqu’un atome de I'atmosphere
gazeuse vient s’adsorber sur I'extrémité de la nanopointe, il peut se mettre a osciller (par
sauts discrets) entre positions voisines sous 'effet de la température, chaque position étant
associée a une TED propre. Apres calibration, il est possible de mesurer la température
locale de la nanopointe a partir de la fréquence d’oscillation de la TED (flip-flop). Pour
des valeurs de tension trop grandes, la molécule adsorbée devient instable et la mesure de
température se base alors sur ’élargissement des pics dans la TED.

Les résultats de ces études sont représentés par les figures 1.4 et 1.5, qui montrent
I’accroissement de la température d’une nanopointe en fonction du courant extrait et de
la tension entre le support de cette nanopointe et une anode sphérique située a 3 cm. Les
valeurs de tension V,,, sont reliées aux valeurs de champ local I par la relation :

FV/m] = 8Vpp [V] (1.1)

olt 3 prend la valeur [36]: 3 = 5 — 10. 10° [m~!], qui est du méme ordre de grandeur
que celle obtenue en représentant le support de la nanopointe et I'anode par deux spheres
emboitées, dont les rayons seraient respectivement le rayon de courbure du support de la
nanopointe et 3 cm.
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Fic. 1.4 — Modification de la température d’une nanopointe en fonction du courant extrait.

Afin d’éviter un échauffement excessif de la nanopointe, pouvant résulter en dégradations
irréversibles, il s’avere que les valeurs critiques du courant extrait et du champ électrique
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Fi1Gc. 1.5 — Modification de la température de la nanopointe en fonction de la tension ap-
pliquée entre son support et une anode sphérique a 3 cm.

local sont respectivement de 10 nA et 1 V/A. Cette derniere valeur est en conformité avec
les conclusions de la section 1.2.1.

La distribution d’énergie totale des électrons émis peut présenter des pics situés au-
dessus du niveau de Fermi du support métallique. De telles situations sont possibles lorsque
la largeur des bandes concernées est plus petite que l'intervalle d’énergie caractérisant le
pied de la distribution de Fermi. Les électrons extraits dans ces bandes contribuent alors a
refroidir la pointe. De telles situations ont été réalisées expérimentalement avec des agrégats
d’or [37].

Nanopointes magnétiques

Des nanopointes en fer ont été réalisées [38]. Leur support consiste en fibres mono-
cristallines de Fe orientées dans la direction (111) ou (110), préparées par traitements
électrochimique et thermique successifs. Les nanopointes sont produites comme celles en
tungstene.

Lors de I’émission électronique, le faisceau se scinde en deux (avec un écart angulaire de
4 a 6 degrés) lorsque la température de la nanopointe est inférieure a une température cri-
tique proche de la température de Curie du support (1042 K). L’émission d’ions métalliques,
lors de I’étape de synthese de la nanopointe, présente des structures suggérant également
la présence de champs magnétiques.

Ces phénomenes sont attribués a ’existence d’'une interaction magnétique intense au
niveau de la nanopointe, bien qu’une explication précise ne soit pas encore donnée.
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1.2.3 Intérét pour la microscopie a projection

Les nanopointes constituent des sources électroniques idéales pour la microscopie a
projection, avec des brillances élevées comprises entre 10° et 107 A cm ™2 str~! pour une
tension d’extraction de 100 V. Cette grandeur, ramenée a sa valeur théorique maximale,
définit le facteur de dégénérescence §, qui est de I'ordre de 1072 pour 1 nA & 200 V. Cette
valeur est plusieurs ordres de grandeur au-dessus de celles correspondant a d’autres sources
électroniques [39].

Comme nous 'avons mentionné, le faisceau est autocollimaté avec un angle d’ouver-
ture (largeur & mi-hauteur) de 5 degrés environ, pour une électrode d’extraction & plus
de quelques dizaines de microns, sans qu’une lentille électronique ne soit nécessaire. Par
ailleurs, le faisceau électronique est tres stable en intensité, avec des variations inférieures
a 1% pendant un intervalle de temps compris entre 2-3 heures et 10 heures.

La distribution en pics de l'énergie totale des électrons extraits permet 1'utilisation
d’électrons caractérisés par une faible dispersion énergétique. On utilisera des nanopointes
caractérisées par des TED a un seul pic. En pratique, on obtient des largeurs a mi-hauteur
d’environ 0.1 eV & température ambiante [40]. La longueur de cohérence longitudinale, qui
donne la distance parcourue par 1’électron durant l'intervalle de temps lié a la dispersion
énergétique AFE du faisceau par la relation d’incertitude de Heisenberg, est donnée par:

I = ( 2;E) (ZLE> (1.2)

Pour une dispersion énergétique moyenne de 0.1 eV et une tension typique de 200 V, on
trouve une longueur de cohérence longitudinale de 55 nm. Il s’agit d’un critere pour qualifier
la dispersion énergétique. Il peut s’interpréter comme la différence de chemin entre deux
trajectoires, a partir de laquelle des ondes correspondant aux valeurs extrémes de I'énergie
et initialement en phase présentent un déphasage supérieur a 27. Dans le cadre du FPM, ce
critere n’est utile que si une relation de phase initiale existe entre les électrons de différente
énergie. Il est important de constater que si une telle relation de phase existe, la longueur
de cohérence longitudinale est suffisamment grande pour que les phénomenes de diffraction
ne soient pas limités par ce critere. En effet, pour une longueur d’onde inférieure a 0.1 nm,
il faudrait une différence de chemin supérieure a 550 longueurs d’onde avant qu’une perte
de contraste des franges apparaisse a cause de la dispersion en énergie. Travailler avec
une dispersion énergétique faible est tres important. Une caractérisation plus adéquate a
I'utilisation du faisceau en microscopie a projection sera donnée en section 1.3.2.

La terminaison monoatomique de la nanopointe, sans laquelle la dispersion énergétique
des électrons serait plus importante, est responsable de la grande cohérence spatiale du
faisceau, puisque les électrons extraits proviennent tous d’une région de taille atomique. Le
faisceau présente donc des caractéristiques idéales (voir aussi réf. [41]) pour 'observation
de phénomenes de diffraction. Selon un modele de cohérence [42], la longueur de cohérence
transverse sur un écran éloigné est donnée, a un facteur multiplicatif pres, par:

I, ~ (A\L/a) (1.3)
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avec A la longueur d’onde de I’électron, L la distance de I’écran et a le rayon caractéristique
de la source. Cette relation peut étre déduite des relations d’incertitude de Heisenberg re-
liant 'incertitude sur la position (les dimensions de la source) et celle sur la quantité de
mouvement, dans le plan ou ces dimensions sont considérées. Remarquons que cette gran-
deur dépend de la valeur particuliere de L. Il est donc nécessaire de préciser a quelle distance
une longueur de cohérence transverse est donnée. En prenant des valeurs caractéristiques,
on trouve une longueur de cohérence transverse a l’écran de quelques centimetres. Cette
distance calculée au niveau de I'objet donne I’écart maximum entre deux points de celui-ci,
dans un plan parallele a I’écran, pouvant donner des franges d’interférence contrastées.

De la localisation de la source découle la possibilité d’observer des molécules avec une
onde incidente de forme essentiellement sphérique, et donc d’observer des figures de dif-
fraction de type Fresnel.

La géométrie particuliere de ces nanopointes fait que le point de projection virtuel
(point d’out semblent provenir les électrons a grande distance) se trouve seulement & une
distance comprise entre quelques nanometres et quelques dizaines de nanometres de 1’espace
pouvant contenir I'objet a observer. Pour un écran a 10 cm et un objet généralement a
moins de 100 nm du point de projection virtuel, des agrandissements supérieurs a 10® sont
envisageables.

Enfin, la possibilité de scinder le faisceau électronique grace a des pointes magnétiques,
dans un processus ou le spin de 1’électron doit étre essentiel, est tres intéressante mais n’a
pas été exploitée jusqu’ici.

1.3 Le Microscope a Projection de Fresnel

Comme nous 'avons vu, les nanopointes offrent de nombreux avantages pour la micro-
scopie a projection. Nous allons examiner les caractéristiques de cette technique lorsqu’elle
est associée a leur utilisation.

1.3.1 Présentation générale

Le Microscope a Projection de Fresnel, inventé par Vu Thien Binh [43, 44, 45, 21],
utilise les propriétés remarquables de ces nanopointes en tungstene. Celles utilisées dans
ce montage ont une hauteur d’environ 2 nm.

La tension d’extraction est appliquée entre le support de la pointe et une grille en or
de 3 mm utilisée en Microscopie Electronique a Transmission. Cette grille est recouverte
d’un film de carbone d’environ 10 nm d’épaisseur présentant de nombreux trous et sert
de support pour les molécules a observer. Sa position est controlée par des cellules piézo-
électriques, ce qui permet d’approcher la grille a quelques dizaines de nanometres de la
pointe. Des tensions d’extraction comprises entre 50 et 300 V suffisent a I’émission de
champ.

L’écran est a 10 cm et consiste en un amplificateur de courant couplé a un écran
fluorescent. L’amplificateur est constitué de nombreux canaux indépendants, afin de ne
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pas dégrader la résolution de I'image. Une tension électrique peut étre appliquée entre la
grille et I’écran fluorescent (typiquement moins de 50 V).

En I'absence d’échantillon, on observe un spot d’environ 1 ¢m sur ’écran. Le courant
extrait de la nanopointe, pour des tensions généralement comprises entre 200 et 300 V,
est dans la plupart des cas situé entre 1 et 5 pA, c’est-a-dire trois ordres de grandeurs en
dessous des valeurs de courant pouvant entrainer une dégradation de la nanopointe.

Les molécules a observer sont dissoutes dans une solution de chloroforme a une concen-
tration de quelques mg/l. Plusieurs pl de cette solution sont déposés sur la grille en or.
Apres évaporation du solvant, la probabilité que certaines molécules enjambent un trou de
la grille est grande. Apres positionnement de la grille, celles-ci peuvent alors étre observées
par projection. Un déplacement controlé de la grille, grace aux cellules piézo-électriques,
et I'observation du déplacement correspondant de I'image a 10 cm permettent de déduire
les dimensions de 'objet.

Les manipulations se font en ultra-haut vide (107! Torr) & température ambiante.
Aucune protection contre les champs magnétiques parasites n’est nécessaire. Un systeme
pneumatique offre une protection suffisante contre les vibrations.

1.3.2 Caractéristiques
Point de projection virtuel

A cause de la distribution du champ électrique autour de la nanopointe, et en ’absence
d’objet sur la grille, la trajectoire des électrons extraits est incurvée de telle maniere qu’a
grande distance ceux-ci semblent provenir d’un point reculé par rapport au point d’origine.
Ce lieu, défini par l'intersection des trajectoires rectilignes observées asymptotiquement,
est appelé "point de projection virtuel”.

La dispersion angulaire du faisceau extrait est réduite, par rapport a sa valeur initiale,
d’un facteur 2 [46] ou plus, lorsque la grille est située a quelques dizaines de microns de la
pointe. Ce confinement de la dispersion angulaire a lieu alors dans les 10 nm qui suivent la
pointe. Dans les conditions de travail habituelles, en supposant que les électrons quittent la
pointe selon des trajectoires perpendiculaires a la surface, le point de projection virtuel est
donc situé a un minimum de deux fois le rayon de courbure de I'extrémité de la nanopointe.
Habituellement, il se situe a une distance comprise entre quelques nanometres et quelques
dizaines de nanometres de I'extrémité de la nanopointe. Ces valeurs sont beaucoup plus
petites que celles correspondant & des pointes hémisphériques (rayon de courbure supérieur
a 50 nm). Cet effet de confinement du faisceau électronique sur la position du point de
projection virtuel est illustré a la figure 1.6.

La présence d’un objet peut modifier les caractéristiques du faisceau a grande dis-
tance, et donc la position du point de projection virtuel. En effet, les équipotentielles étant
déformées dans le voisinage de 'objet, les électrons subissent une déviation supplémentaire
et le point d’ou ils semblent provenir a grande distance peut changer par rapport a une
situation ou 'objet serait absent. Par exemple, pour des fibres d’environ 1 nanometre de
diametre, le point de projection virtuel apparait dans certaines situations devant la nano-
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Fic. 1.6 — Effet du confinement électronique résultant en un point de projection virtuel V
différent du centre de courbure C' de l’extrémité de la nanopointe.

pointe.

Ces commentaires montrent la nécessité de modéliser la diffusion électronique aussi bien
au voisinage de I'objet que pres de la pointe, étant donné qu’il n’existe pas de point source
intrinseque a la nanopointe, mais plutot une position effective qui dépend de I’ensemble
du systeme.

Possibilité d’une diffraction de type Fresnel

Etant donné la terminaison monoatomique des nanopointes, 1’émission électronique se
fait a partir d’une région dont les dimensions caractéristiques sont d’environ 0.5 nm. Cette
région d’émission peut étre considérée comme ponctuelle et, en dessous d’une distance
critique, I'onde incidente au niveau de 1'objet a un caractere essentiellement sphérique.

Tous les modeles s’accordent pour attribuer a ce caractere sphérique la possibilité d’ob-
tenir, a partir d’'un objet étudié, des figures de diffraction de type Fresnel. Les images
obtenues sont dans ce cas fortement corrélées a la distribution spatiale réelle de 'objet.

Pour des sources plus délocalisées ou une distance pointe-objet trop grande, 1'onde
incidente au niveau de I'objet est essentiellement plane et les figures de diffraction sont de
type Fraunhofer. Une analyse plus complexe est alors nécessaire pour déduire, a partir des
images, des informations sur 'objet étudié.

La distance critique, marquant le passage entre une diffraction de type Fresnel et une
diffraction de type Fraunhofer, est donnée par:

dcritique = a2/)\ (14)

avec a la dimension caractéristique de ’'objet et A la longueur d’onde électronique. A 300 V,
pour un petit objet de 1.4 nm, cette distance critique est d’environ 30 nm. Une observation
est donc possible avec un champ électrique proche de la valeur critique de 1 V/ A. Cette
valeur de 1.4 nm est justement le double du pouvoir de résolution a 300 V, tel que nous
I’estimerons par la suite.
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Résolution

Plusieurs facteurs peuvent limiter la résolution du FPM [47]. Il s’agit du temps d’exposi-
tion, de I’étendue de la source, des phénomenes de diffraction, de la dispersion énergétique,
des champs magnétiques et des vibrations. Nous allons considérer chacun de ces facteurs
séparément.

Le temps d’exposition En considérant I'image comme l'accumulation des contribu-
tions individuelles de chaque électron arrivant sur 1’écran, on comprend la nécessité d’'un
nombre minimum d’électrons afin que 'image soit suffisamment définie pour permettre la
distinction de deux régions différentes de 1’objet.

Une équation donnant la résolution minimale d’une image en fonction de la dose
d’électrons et de l'efficacité de leur utilisation a été proposée par Rose [48]. Le principe du
raisonnement consiste a dire que deux régions circulaires adjacentes seront discernables si
chacune d’elle re¢oit un minimum de 20 électrons utilisés efficacement.

Dans le cas du FPM, pour un courant compris entre 1 et 5 pA, un temps d’exposition
d’environ 0.5 s suffit. Par ailleurs, compte tenu de la stabilité de plusieurs heures du
faisceau électronique, ce critere ne peut étre celui fixant en fin de compte la résolution,
puisqu’il peut étre contourné en exposant I'image suffisamment longtemps. D’autre part,
un modele comme celui présenté dans ce travail, qui détermine la fonction d’onde, et donc
la distribution de probabilité de détection des électrons, prédit directement I'image obtenue
apres un temps d’exposition infiniment long.

La taille de la source Par un modele géométrique simple, I’étendue sur I’écran définie
par les droites joignant le contour de la source électronique et un point de I'objet apparait
identique a l'image donnée par une zone centrée autour de ce point de 1'objet, de taille
égale a celle de la source. Selon ce raisonnement, la limite de résolution due aux dimensions
non nulles de la source serait donnée par 1’étendue de la source, qui est estimée a 0.5 nm.
Le fait que cette valeur soit supérieure aux dimensions caractéristiques de ’atome terminal
(de l'ordre de 0.1 nm) peut étre attribué a 'action du champ électrique, qui est responsable
par ailleurs du déplacement du point de projection effectif.

Ce raisonnement considere a tort la source comme un ensemble de points completement
incohérents, alors qu’il existe une relation de phase définie entre eux, pour des électrons
d’énergie donnée.

Un modele de diffraction plus réaliste, dont les bases sont données au paragraphe sui-
vant, tient compte de la cohérence spatiale de la source. Ce modele [49] montre que la taille
de la source limite le contraste des franges de diffraction uniquement lorsque la position
de ces franges implique des distances supérieures a la longueur de cohérence au niveau
de I’écran. Dans le cas d'une figure obtenue a partir d’'un objet opaque, cette limite est
justement atteinte lorsque 'interfrange, ramenée au niveau de ’'objet, est égale aux dimen-
sions de la source. Nous allons voir immédiatement que cette situation n’est rencontrée que
lorsque 1'on sort des limites de résolution dues a la diffraction.
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La diffraction Lorsqu'un objet est placé dans le faisceau électronique, l'interférence
observée en un point éloigné sera constructive si la différence de chemin entre ce point et
I'extrémité de la pointe, par un parcours direct et par un parcours passant par I’extrémité de
I’'objet, est égal a un nombre entier de longueurs d’onde. Cette interférence est destructive
lorsque cette différence de chemin est rallongée d’une demi-longueur d’onde. On donne au
faisceau réfléchi par I'objet un changement de phase équivalent a g)\ si le faisceau réfléchi
passe en dehors de ombre de 'objet et —£ A sinon [49).

Compte tenu de ces regles élémentaires, on peut estimer l'incertitude sur la position
exacte du bord de 'objet dans I'image par la moitié de la largeur de la frange de diffraction
dans laquelle il se trouve. Cette distance ramenée au niveau de 1'objet définit la limite de
résolution due a la diffraction :

Ag= =V (1.5)

Pour une résolution comprise entre 0.4 et 1 nm (a 300 V), on voit qu’il faut une distance
point virtuel - objet d comprise entre 10 et 60 nm.

Cette limite de résolution due a la diffraction est toujours inférieure a la longueur de
cohérence transverse au niveau de l'objet. Elle est égale a I’étendue de la source (0.5 nm)
lorsque la moyenne géométrique entre la longueur d’onde et la distance pointe-objet vaut
1 nm et lui est supérieure pour des distances plus grandes. Il est intéressant de remarquer
que la figure de diffraction devient de type Fraunhofer lorsque la limite de résolution due
a la diffraction dépasse la moitié du diametre de I'objet.

Pour avoir une idée des valeurs de la limite de résolution due a la diffraction, nous
avons représenté a la figure 1.7 'équation 1.5 en prenant d [ A] = V [V ], c’est-a-dire une
distance correspondant a un champ électrique proche de sa valeur critique.
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Fic. 1.7 — Limate de résolution due a la diffraction pour un champ électrique proche de sa
valeur critique (1 V/A).

Le raisonnement utilisé ici est appliqué a un objet essentiellement opaque ou seuls les
électrons diffractés sur le bord de 'objet contribuent a I'image. Il se place dans le cadre
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d’une diffraction de type Fresnel, ce qui se justifie tant que le pouvoir de résolution ne
dépasse pas la moitié des dimensions de 1’objet.

Dispersion énergétique du faisceau incident Le raisonnement utilisé pour calculer
la limite de résolution due a la diffraction peut également étre employé pour estimer l'in-
fluence de la dispersion énergétique du faisceau électronique. En supposant une incohérence
complete entre électrons d’énergie différente, on trouve que les franges entourant I'image
d’un point de l'objet sont affectées d'un déplacement relatif, par rapport a la projection
géométrique de ce point, donné par:
ar_1AP (1.6)
x 4 F

avec AFE la dispersion énergétique et F I’énergie moyenne des électrons.

Pour une dispersion énergétique maximale de 0.2 eV et méme pour une tension aussi
petite que 15 V, cet écart relatif n’est que de 0.5 %, c’est-a-dire une valeur négligeable.

Champs magnétiques parasites Des champs magnétiques alternatifs parasites peu-
vent occasionner une perte de résolution. Compte tenu de la grandeur de ces champs,
leur effet & 10 cm sur la déviation du faisceau électronique est de l'ordre de 20 a 100
pum, ce qui correspond a une limite au pouvoir de résolution du microscope (pour une
diffraction de type Fresnel) inférieure a 0.1 nm. Cette quantité est moins importante que
celle correspondant a la géométrie de la pointe ou aux phénomenes de diffraction, de sorte
que les champs magnétiques parasites peuvent étre négligés comme facteurs limitant la
résolution.

Vibration du systeme pointe-objet Une variation de la position relative de 'objet
par rapport a la pointe peut entrainer une perte de résolution. Dans un mode de diffraction
de type Fresnel, la variation relative sur la position des franges est donnée par la variation
relative de la position de 'objet par rapport a la pointe. Les vibrations parasites sont
controlées efficacement par un systeme pneumatique.

Compte tenu de ces différents facteurs, il s’avere que la résolution du FPM est fixée par
la diffraction. Des valeurs typiques de 0.5 nm sont obtenues vers 200 V.

1.3.3 Résultats
Observation de fibres de carbone

La grille en or est recouverte d’'une membrane de carbone qui présente de nombreux
trous traversés par des fibres. Des figures de diffraction peuvent étre obtenues a partir de
celles-ci.

Selon leur taille, elles apparaissent brillantes ou opaques. Cette différence de compor-
tement est interprétée par une absorption des électrons dans la fibre ou par des chocs au
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cours desquels les électrons concernés perdent toute relation de phase avec ceux diffusés
élastiquement et ne contribuent ainsi plus a la formation d’'une image cohérente. L’impor-
tance de ce phénomene est proportionnel a la taille du matériau a traverser.

Fibres transparentes Lorsque les fibres sont suffisamment fines (de diametre inférieur
a 1 ou 2 nm), le faisceau électronique peut les traverser sans perdre une part importante
de son intensité. Ces fibres apparaissent alors transparentes.

La figure 1.8 montre I'observation d’une fibre de carbone de 1.4 nm de diametre, qui
apparait transparente. On y percoit la résolution du microscope qui est d’environ 0.5 nm.
En effet, chaque point de I'image correspond a une moyenne de la transmission a travers
I’objet sur une petite région de 0.5 nm de rayon entourant le point de ’objet correspondant
au point de I'image. C’est pour cette raison que les bords de la fibre apparaissent gris sur

0.5 nm puisque la région sur laquelle se fait la moyenne contient une partie en dehors de
la fibre.

Fic. 1.8 — De haut en bas: figure de diffraction de type Fresnel obtenue avec une fibre
de carbone de 1.4 nm de diametre; une simulation par le formalisme de Kirchhoff; la
projection géométrique, a partir de la source virtuelle, du modéle servant a la simulation.
La tension est de 300 V.
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Pour des telles dimensions, I'influence de la fibre elle-méme sur les électrons devient
comparable a celle du champ électrique environnant. Ce dernier a tendance a attirer les
électrons vers la fibre (effet de sucking-in). Un modele plus élaboré est nécessaire pour tenir
compte de cet effet.

Fibres opaques Pour des largeurs de fibre supérieures a 2 nm, c’est-a-dire pour des
largeurs dépassant le libre parcours moyen des électrons (inférieur a 1 nm) dans les fibres,
celles-ci deviennent opaques au faisceau. La figure 1.9 montre une fibre épaisse (opaque)
qui se scinde en deux fibres plus fines (transparentes).

F1G. 1.9 — Séparation d’une fibre de carbone épaisse (opaque) en deux fibres fines (trans-
parentes).

La littérature s’accorde pour donner au libre parcours moyen des électrons dans un
matériau organique des valeurs comprises entre 0.5 et 1 nm pour des énergies comprises
entre 100 et 300 eV (voir références [49, 50]). En utilisant les expressions recommandées
[51] pour les matériaux organiques et la densité volumique du carbone (3.516 10 kg/m?)
[52], le libre parcours moyen des électrons dans les matériaux organiques peut étre estimé
par:

49
A[nm] =028 | + 0.11EY/2 (1.7)

ou I'énergie E est en eV. Cette équation fournit des valeurs proches de 0.5 nm pour des
énergies comprises entre 200 et 300 eV. Notons que ces valeurs correspondent a des mesures
effectuées sur des solides. Il est normal que les valeurs observées en microscopie a projection
soient supérieures, puisque les électrons ont ici la possibilité de s’échapper par le coté.
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Observation de polymeres

Les images obtenues avec des polymeres sont plus complexes que celles obtenues avec
des fibres. Un exemple de ces images est donné a la figure 1.10. Des oscillations périodiques
sont observées sur la longueur des superstructures formées par les polymeres (avec une
période typique de 5 nm). L’interprétation de ces images nécessite une description précise
du champ électrique entourant les molécules.

5 nm

F1G. 1.10 — Diffractogramme d’une superstructure formée par des polymeéres provenant d’un
mélange de polysulfone de bis-phenol-A (95 %) et de polyvinylpyrrolidone (5 %).

Observation de champs magnétiques

Des champs magnétiques ont été observés autour de particules de FezOy4 [53, 54] de
quelques dizaines de nm? présentant un seul domaine magnétique, ainsi que sur des surfaces
en escalier. Des transitions entre ferromagnétisme et superparamagnétisme ont pu étre
observées. Nous avons reproduit a la figure 1.11 I'observation d’'un agrégat de particules
magnétiques.

Les franges caractéristiques des champs magnétiques apparaissent claires, généralement
perpendiculaires a la surface des particules, suivant les trajectoires supposées du champ
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Fi1c. 1.11 — Image d’un agrégat de particules magnétiques.

magnétique. L’espacement entre ces franges est régulier dans des régions de champ constant.
Leur forme exacte varie avec la position relative du faisceau incident. Les ombres de ces
particules sont moins marquées que celles de particules non magnétiques.

Ces affirmations sont confirmées par un modele utilisant les intégrales de Kirchhoff.
Selon ce modele, le champ magnétique induit une différence de phase entre les trajectoires
passant par deux points voisins dans ce champ, proportionnelle a son intensité. Les calculs
montrent qu’il est possible de détecter des variations de phase supérieures a 27 /50 et qu’une
variation brutale de phase de 27/10 donne le méme contraste qu'un objet opaque. Il est
ainsi possible de détecter des champs magnétiques de 0.5 Tesla sur des particules de 10 nm
de coté.

Le FPM s’avere donc tres sensible aux champs magnétiques. Cette sensibilité s’explique
par le caractere essentiellement ponctuel de la source. Les conditions limites de plusieurs
faisceaux électroniques arrivant au méme point de 1’écran sont tres bien définies (puisque
le point de départ est le méme). Pour une configuration donnée du systéme pointe-objet-
écran, les variations de phase, qui déterminent les franges observées, sont liées uniquement
aux caractéristiques de 1’objet.

1.3.4 Perspectives

Comme nous 'avons vu, le Microscope a Projection de Fresnel donne des images forte-
ment corrélées a une simple projection géométrique. Cette technique fournit en une seule
étape une image complete de la partie de I’échantillon située dans le faisceau électronique.

Des chaines de polymeres et d’ARN ont pu étre visualisées. Ces observations permettent
d’analyser I'organisation de ces molécules apres I’évaporation du solvant. Cette organisation
n’est pas influencée par la présence d'un substrat comme en STM, mais est observée dans
un milieu (le vide) qui ne présente pas les mémes conditions physico-chimiques que celles
propres aux milieux aqueux. Cet outil donne cependant acces a de nombreuses applications
intéressantes en biologie.
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L’observation de structures périodiques dans certains polymeres ou tubules de carbone
permet de vérifier les propriétés prédites par les calculs de potentiel [55, 56]. Cet instru-
ment est également tres sensible aux champs magnétiques et offre ici aussi des possibilités
d’observation particulierement intéressantes. Enfin, la structure ouverte du montage laisse
la possibilité de manipuler I'objet étudié [15].
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Chapitre 2

Théories

2.1 Introduction

Il existe beaucoup de théories pour expliquer I’émission de champ a partir de corps
métalliques [57, 58, 59, 60, 61, 62, 63, 64, 65, 66, 67]. Une modélisation du Microscope
a Projection de Fresnel ne peut cependant se contenter d’une description du phénomene
d’émission, mais doit inclure une modélisation des phénomenes de diffraction qui suivent
I’émission. Cette derniere partie nécessite un modele de diffusion en 3 dimensions, ce qui
exclut directement les modeles a une dimension, comme les approximations WKB; les frac-
tions continues,... Nous présenterons différents modeles qui rendent compte des phénomenes
de diffraction ultérieurs a ’émission, souvent au détriment d’'une description précise de ce
phénomene de départ.

Nous commencerons par les théories les plus simples. Le premier modele, basé sur les
intégrales de Kirchhoff, fera I'objet d’une plus longue attention, étant donné les nombreux
renseignements qu’il nous donne sur 'interprétation des images.

Les autres techniques seront celles utilisées principalement en STM, étant donné la
similitude de configuration avec le FPM. Nous nous limiterons a une présentation critique
de méthodes basées sur les fonctions de Green, la méthode des éléments finis et enfin la
méthode des matrices de transfert.

Une derniere partie sera consacrée a notre méthode, afin de la situer par rapport aux
autres techniques, de voir en quoi elle les améliore et comment elle integre les avantages
de chacune.

2.2 Modeles en diffusion simple

La plupart des techniques de simulation supposent l’existence d’une onde incidente
sphérique. Les conséquences de la géométrie de la pointe, de la terminaison atomique et
du potentiel accélérateur sont ainsi comprises dans les hypotheses de départ.

Les