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Lsément dans le domaine de la nano-
optique a subi un développement consi-
dérable depuis ces dix derniéres années.
De cet essor est né un intérét commun
pour le développement de sources opti-
ques de plus en plus petites et le controle
de la lumiére a des échelles fortement
sub-longeurd’onde. Le conceptde nano-
antenne a ainsi pu voir le jour lorsque la
fabrication de nano-barreaux métal-
liques sur des substrats diélectriques a
pu étre controlée de maniére précise [2].
On utilise alors la géométrie de ces lignes
(ou plots) et leur espacement précis pour
confinerlalumiére oula diriger dansune
direction privilégiée [3]. Ces appareils
ouvrent ainsi la voie vers de nouveaux
moyens pour manipuler la lumiere a
I'échelle du nanomonde.
Cependant, ces nanoantennes utilisent,
dans la majorité des cas, des structures
métalliques rigides sans ajustement pos-
sible de leurs parametres, c'est-a-dire
sans pouvoir modifier lalargeur du nano-
fil métallique qui la compose ou la dis-
tance qui les sépare.

En nanosciences, le besoin de contréler
la lumiére aux échelles sub-longueur
d’ondes reste un enjeu crucial car ayant
un fort impact sur des applications trés
diverses telles que le ciblage des cellules
cancéreuses afin d'aider a leur destruc-
tion [4], la photochimie des surfaces (les
nez électroniques) permettant la détec-
tion de traces de polluants [5], ou méme
dans I’élaboration des nouvelles géné-
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rations de cellules solaires dont I'effica-
Cité ne cesse de s'accroitre [6].

Pour analyser les prémices de ces proces-
sus optiques et agir sur eux a I'échelle du
nanomonde, plusieurs outils s'offrent
auxingénieurs et aux chercheurs. Il s'agit
des microscopes dits a sondes locales.
Ces microscopes utilisent une pointe for-
mée d'une extrémité métallique tres
effilée surplombant la surface a analy-
ser. Suivant le mode de fonctionnement
du microscope (force atomique, optique
champ proche, effet tunnel, etc.), divers
phénomeénes physiquesentrentenaction
pour analyser la topographie et les pro-
priétés de la structure étudiée. Chaque
mode de fonctionnement apporte des
analyses trés spécifiques et souvent
complémentaires: le microscope utilisant
le champ proche optique permet de
mesurer la distribution du champ élec-
tromagnétique au voisinage d'un fluo-
rochrome par exemple mais souffre sou-
vent d'une plus faible résolution latérale
(~50nm). Le microscope a force ato-
mique permet I'observation de larges
zones de substrats isolants. Du fait qu'il
cartographie les forces a longue portée
(de type van der Waals) il possede lui
aussi une résolution latérale limitée
(~10 nm). Le microscope a effet tunnel
mesure la répartition des densités de
charge électronique dessurfaces conduc-
trices (métalliques ou semiconductrices)
et peut atteindre, dans le meilleur des
cas, une résolution latérale de I'ordre de
100 picometres.

Pour observer et analyser les processus
de I'optique en champ proche, les physi-
ciens cherchent a optimiser la capacité
deleursappareils de mesure afin de topo-
graphier et de contréler la répartition
du champ électromagnétique a des
échelles proches des structures métal-

(1

liques dont nous avons parlé précédem-
ment (10-20 nm). Ainsi, en mode de
détection, les microscopes a sonde locale
dits «sans ouverture »' offrent la possi-
bilité de combiner leur mode de fonc-
tionnement propre (le plus souvent les
microscopes a force atomique) ala détec-
tion de lumiere en champ lointain. La
pointe du microscope sert alors d'an-
tenne émettrice de la lumiéere confinée
vers le champ lointain grace a un systeme
de collection de luminescence. Cepen-
dant, ces méthodes sont souvent vite
limitées par leurs résolutions spatiales
et spectrales car elles sont fortement
dépendantes de la forme et du matériau
constituant la pointe du microscope.

Lorsque I'on s'intéresse au processus
inverse, c'est-a-dire lorsque I'on cherche
a controler le confinement et I'amplifi-
cation du champ optique dans une
nanostructure, depuis le champ lointain
vers le champ proche, d'autres problé-
matiques viennentse greffer a celles pré-
cédemment citées : (i) comme évoqué
précédemment, il est difficile de fabri-
quer des nanostructures permettant le
confinement de champ optique tout en
étant capables d'étre suffisamment ver-
satiles pour permettre lamodulation fine
de leurs propriétés, (ii) divers effets pho-
toinduits comme le chauffage ther-
mique de la structure, le photovoltage
oul'émission de photoélectrons peuvent
engendrer des difficultés a controler et
analyser les processus de confinement
et d’amplification optique.

Pour remédier a ces problémes, nous
avons utilisé la pointe d'un microscope
a effet tunnel (STM) fonctionnant sous

"lls sont dits « apertureless» en opposition aux fi-
bres optiques utilisées dans les SNOMs (Scanning
Near-field Optical Microscope).
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ultra vide et a basse température (5K)
afin de confiner et amplifier le champ
électromagnétique d'un laser pulsé ve-
nant irradier la jonction du STMZ.

La surface observée est une surface de
silicium (100) qui a été préalablement
passivée par une monocouche d’hydro-
géne atomique. Dans ces conditions, la
pointe métallique duSTMvajouerlerole
de nanoantenne alors que la distance d
séparant |'apex de la pointe de la sur-
face peut étre tres précisément ajustée.
Nous verrons que ce parametre d'ajus-
tement est crucial pour nos expériences
et |'utilisation de la basse température
apporte ici la stabilité nécessaire a son
controle. Ainsi, le processus d’'amplifica-
tion du champ électromagnétique peut
étre étudié en fonction de d. Par ailleurs,
grace au processus de passivation de la
surface, nous avons pu la rendre photo-
sensible et ainsi cartographier la géomé-
trie de la zone d'amplification du champ
optique. En effet, la longueur d'onde du
laser utilisé (157 nm) a été choisie afin
d’exciter de maniére résonnante la tran-
sition antiliante de la liaison Si-H a la sur-
face du silicium. L'excitation de cette
transition provoque la désorption des
atomes d’hydrogéne aux endroits précis
ou l'intensité du champ optique confiné
atteint un certain seuil.

Nous avons réalisé différentes topogra-
phiesdelasurface duSi(100):Ha5Kavant
et aprés l'irradiation de la jonction du
STM par 3400tirslaser (dose d'irradiation
constante, chaque tir laser ayant une
durée d'impulsion de I'ordre de ~10 ns),
et ce, pour différentes hauteurs relatives
de la pointe du STM. Dans nos expé-
riences, l'illumination de la jonction est
asymétrique comme indiquée sur la fi-
gure Ta. Aprés chaque irradiation, une
topographie STM est réalisée (figures 1b
et 7¢). Sur chacune d’elle, on peut obser-
ver une tache de désorption résultante
de I'exposition trés locale de la surface
au rayonnement UV.

20n parle de jonction STM par analogie aux jonc-
tions Métal-Isolant-Semiconducteur (MIS) déve-
loppées en électronique.
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Figure 1a. Schéma dumode d'irradiation (asy-
métrique) de la jonction du STM. Topogra-
phies STM (16 x 16 nm?) illustrant la surface
du silicium hydrogénée avant (b) et aprés (c)
I'irradiation laser.

Cette zone de désorption apparait plus
clairesurlatopographie STM, carelle cor-
respond a la surface nue dusilicium (sans
atomes d'hydrogene) via I'imagerie de
ses liaisons pendantes (figure 2a).

Commele montre lafigure 2b, latache de
désorption observée est le plus souvent
de forme elliptique dont le grand axe est
toujours orienté selon la direction de
propagation du faisceau laser incident
lorsque celui-ci est polarisé de maniére
rectiligne (figure 1a). Y
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Figure 2a. Vue synthétique partielle de la sur-
face du silicium (atomes en bleu) hydrogénée
(atome en blanc) avec une liaison pendante
(orbitale verte). b. Positions relatives de la
pointe du STM aveclasurface etles différentes
composantes du champ électromagnétique
ainsi que la direction de I'irradiation laser par
rapport a la zone déshydrogénée créée.

La taille de la tache de désorption est
d'autant plus grande que la distance
pointe-surface est faible (figures 3a a 3e).
On note également un léger décalage
entre la position du centre de I'ellipse
et la position de I'apex de la pointe du
STM (matérialisé par des points bleus).
Pour pouvoir observer ce phénoméne de
désorption de I'hydrogéne tres localisé,
il est nécessaire de maitriser de maniére
trés précise et répétable la distance
pointe-surface, qui en totalité ne varie
ici que de 10 angstroms. Ceci est possi-
ble grace a l'utilisation du STM a basse
température. Il est également important
de noter que ces expériences se font sans
électrons tunnels pendant Iirradiation’
permettant ainsi d'attribuer nos résul-
tats au seul confinement optique et a
I'amplification du champ UV a |'apex de
la pointe du STM.

En calculant la distribution de la compo-
sante verticale du champ électrique a la
surface dusilicium (figure 3), nous avons
pu montrer que la taille de la tache de
désorption correspondait trés précisé-
ment a la cartographie expérimentale
obtenue de la distribution du champ

3 pendant I'irradiation, la boucle de rétroaction du
microscope qui sert au mode de fonctionnement
en courant constant est stoppée et redémarrée a
la fin de I'iradiation. Durant cette période, la ten-
sion appliquée a la surface est fixée a 0 volt pour
revenir ensuite a la tension d'imagerie.

Figure 3. De (a) a (e), série de topographies
STM montrant différentes zones de désorption
correspondant au champ optique confiné pour
différentes hauteurs relatives Az de la pointe
du STM. Les distributions calculées du champ
électrique (composante verticale) dans le plan
de la surface dusilicium (h a /) et dans le plan
perpendiculaire a la surface du silicium (m a
q) sont représentées en fonction de diverses
distances pointe-surface d.
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Figure 4a. Comparaison entre la topographie STM de la tache de désorption expérimentale (gauche) et le «hot spot » optique calculé (droite)
pour une pointe de rayon de courbure 20 nm et une distance pointe-surface de 7 angstroms. b. Variation moyenne de la taille de la zone de
désorption expérimentale et du décalage a I'apex en fonction de la hauteur relative pointe-surface pour différentes pointes STM. c. Variation
de I'amplification calculée en fonction de la distance pointe-surface d.

électrique alors que celle-ci augmente
progressivement en taille en approchant
la pointe de la surface. En effet, comme
le montrent les figures 3h a 3q, lorsque
la pointe est relativement éloignée de la
surface (d ~ 10 nm), le champ optique est
principalement confiné a I'apex de la
pointe du STM avec une faible amplifi-
cation (p ~ 8). Au fur et a mesure que la
pointe du STM se rapproche de la sur-
face du silicium, I'amplification et le
confinementaugmententalasurfacedu
silicium (p ~ 150) permettant d'agir pho-
tochimiquement sur celle-ci. Ainsi, grace
a cette méthode, il est possible d'appli-
queralasurfaced’un matériauunchamp
électromagnétique tresconfinédont!’in-
tensité ainsi que la distribution spatiale
peuvent étre finement controlées.

[lestimportantde noter que grace al’uti-
lisation combinée du STM a basse tem-
pérature avec une longueur d'onde UV,
les effets photothermiques qui sont sou-
vent une limite majeur a ce type d'expé-
rience sont ici négligeables [7], et per-
mettent |'ajustement tres précis de
I'amplification du champ optique sous
la pointe du STM. Comme nous I'avons
observé expérimentalement et théori-
quement, la distribution du champ opti-
que confiné est anisotrope et de forme
elliptique (figure 4a). L'origine de cette
anisotropie ne provient pas de la forme
de I'apex de la pointe du STM. En effet,
notre méthode de gravure des pointes
STM utilisées impose une longueur de
pointe précise impliquant une bonne

répétabilité de leurs rayons de courbure
et, de 13, une grande efficacité de confi-
nement dans la plupart des cas. Nous
avons en revanche pu montrer que la
forme elliptique de la distribution du
champ optique est a |'origine d'un tres
fort couplage entre le dip6le induit dans
la pointe du STM et le dip6le image créé
a la surface du silicium par le champ UV
car, a la longueur d’'onde utilisée, le sili-
cium agit comme un métal [1].

En réitérant I'opération de cartographie
de la répartition du champ optique
amplifié avec différentes pointes STM,
nous avons observé que la taille de la
zone déshydrogénée augmente linéai-
rement lorsque la pointe se rapproche
de la surface (figure 4b). Inversement,
le décalage entre la position de I'apex
de la pointe et le centre de la tache de
désorption diminue lorsque la distance
relative entre la pointe et la surface se
réduit. Nos calculs reproduisent cesvaria-
tions et indiquent une rapide modifica-
tiondel'amplification du champ optique
confiné lorsque la distance d diminue
(figure 4c). De plus, en reproduisant la
tache de désorption expérimentale (fi-
gure 4a), nos expériences montrent que
la zone déshydrogénée peut atteindre
des tailles extrémement petites (~6 nm)
repoussant ainsi les limites de diffraction
et les possibilités de contréle du confi-
nement optique.

Ce travail original représente une avan-
cée considérable en nanophotonique et
plus particulierement dans le controle

des champs optiques confinés caril ouvre
la voie vers de nouvelles expériences
scientifiques visant, par exemple, au dé-
veloppement de microscope de nouvelle
génération permettant d'avoir des accés
de mesure ou d’excitation multipoints.
Cette recherche possede également un
impact évident dans le domaine de la
lithogravure photochimique a I'échelle
atomique permettant d'imaginer des
méthodes efficaces et précises de gra-
vure de couches mincesou de corrections
de circuits intégrés. Dans ce cadre, I'uti-
lisation d'appareils fonctionnant a basse
température peut sans doute devenir
trés commune car ils offrent de multi-
ples avantages au contréle des proces-
sus nanophotoniques. Enfin, ces travaux
ouvrent également de nouvelles pers-
pectives en vue de combiner des champs
optiques faconnés plus complexes sur
des structures moléculaires individuelles
fonctionnalisées afin de les activer opti-
guement de maniére tres spécifique. m
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