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Résumé : cet article est le texte d'un cours destiné 3 présenter la microscopie optique & sonde
locale et décrire ses applications. La premiére partie sert d'introduction, décrit le contexte
historique, et explique comment, depuis le début des années 1980, les nouvelles microscopies a
sonde locale permettent d'obtenir des images avec une résolution inespérée. Le chapitre suivant
décrit et compare les principales configurations de microscopes optiques a sonde locale. Puis nous
donnons le principe de fonctionnement de ces microscopes ; nous montrons le role des ondes
évanescentes et expliquons comment on peut dépasser la limite de résolution de Rayleigh tout en
respectant les relations d'incertitude. Nous discutons aussi rapidement le probléme de la
résolution de ces microscopes et l'influence de la distance sonde-objet. Le chapitre suivant aborde
les problemes techniques et leurs solutions. Finalement nous présentons les principaux résultats et
décrivons les applications les plus significatives : en spectroscopie, biologie, contrle optique,
stockage de masse, physique du solide.

1. INTRODUCTION ET CONTEXTE

Le premier microscope a €té congu et réalisé par le Hollandais Van Loeuvenhook vers 1590.
Depuis des innovations ont permis des ameliorations de P'image ou de son contraste
{microscope composé, objectif achromatique, microscope polarisant, condenseur, contraste de
phase, contraste interférentiel) mais, pendant presque 4 siécles, jusqu’en 1980, mis & part des
changements de " design " ou d’esthétique, tous les microscopes conservent la méme forme et
le méme principe de fonctionnement. Le microscope électronique, qui date du milieu du XX®
siécle repose également sur le méme principe de fonctionnement, des électrons remplagant la
lumiére.

En microscopie optique traditionnelle, I’objet a étudier est éclairé par transmission ou
réflexion et la lumiére diffractée est captée par une lentille objective, située a grande distance
de I'objet et servant a en faire une image.

Le but d’un microscope étant de distinguer des détails, une des qualités fondamentales est
le pouvoir de résolution. En fait, il faut distinguer deux types de résolution :

e La résolution dans la direction perpendiculaire au plan de I’objet ne semble pas avoir de
limite. Par interférométrie, en observation visuelle, on parvient & déceler des variations de
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hauteur de A/10. En interférométrie hétérodyne, une résolution de A/1000 est annoncée et
on parvient sans difficulté a 0,1 nm. De méme, en ellipsométrie et réflectométrie, une
résolution " perpendiculaire " inférieure a une monocouche atomique est couramment
signalée.

e Mais en microscopie la qualité de 1’'image dépend essentiellement de la résolution latérale,
paralléle au plan de ’objet. Cette résolution a une limite théorique qui a été parfaitement
définie a la fin du XIXE siécle par Abbe et Rayleigh [1]. Pour étre vus comme deux points
images résolus, deux points objets A et B doivent étre séparés par une distance d,p telle
que :
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Dans cette formule, A est la longueur d’onde de la lumiére utilisée, n est I'indice du milieu
dans lequel est "immergé " I'objet et u la demi-ouverture angulaire de ['objectif. La
microscopie traditionnelie utilise de la lumiére visible (0,4 um < A < 0,8 um ). Aussi, méme
avec un objectif trés ouvert (sin(u) = 1) les images auront une résolution latérale théorique qui
ne peut étre inférieure a 0,25-0,4 pm. Dans la pratique, a cause des défauts résiduels des
lentilles (aberrations géométriques et chromatiques), cette limite est habituellement aux
environs d’un micromeétre et exceptionnellement de 0,5 um.

En utilisant des ondes électromagnétiques de plus courte longueur d’onde, ultraviolet ou
méme rayons X, la limite de résolution théorique pourrait étre abaissée considérablement.
Malheureusement pour ces longueurs d’onde la construction des optiques et la correction de
leurs aberrations posent de trés grandes difficultés et ces microscopes ont des résolutions
latérales pratiques moins bonnes que celle du microscope optique.

Pour augmenter la résolution latérale, les microscopes électroniques remplacent la lumiére
par des électrons, mais leur principe reste le méme. Ils utilisent des lentilles magnétiques pour
focaliser les faisceaux d'électrons. La longueur d’onde associée aux électrons étant trés courte
(inférieure 2 10710 m ) on peut résoudre aujourd’hui des structures atomiques, malgré de
difficiles problemes d’aberrations nécessitant ’emploi de sources haute tension et des lentilles
magnétiques complexes.

Le microscope électronique est aujourd’hui un outil de laboratoire et un instrument
courant dans I'industrie. Cependant il nécessite une préparation des échantillons (coupe mince
et métallisation) et une observation sous vide. Notons également que le faisceau d’électrons est
trés énergétique et peut endommager les échantillons, ce qui rend cette microscopie
incompatible avec de nombreuses applications.

L'optique nécessite moins de préparation d'échantillon, pas de métallisation et la lumiére
est moins endommageante que les électrons pour beaucoup d'échantillons. De plus l'optique
peut apporter des méthodes d’analyse trés puissantes comme la fluorescence, la polarisation et
la spectroscopie.

Aussi, pour de nombreuses applications de recherches ou méme industrielles il est trés
important de développer une méthode optique d’imagerie et d’analyse ayant une résolution
latérale nettement en dessous du micron. La microscopie optique confocale [2] permet de
gagner un facteur deux en résolution latérale et permet une véritable tomographie a trois
dimensions des objets grice a sa faible profondeur de champ. Mais il a fallu changer
complétement le principe des microscopes pour améliorer sérieusement la résolution.

En microscopie, une révolution a eu lieu au début des années 1980. En inventant le
microscope tunnel électronique [3] (Scanning Tunneling electronic Microscope ; STM),
Binning Rohrer et Gerber vont donner naissance a une nouvelle microscopie : la microscopie
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en champ proche ou a sonde locale. Cette découverte va valoir a leur auteurs le Prix Nobel en
1986 et elle va susciter la création de nombreux microscopes.

Ces microscopes sont fondés sur un principe complétement différent, ils n’utilisent pas de
lentilles. Ils utilisent une sonde appropriée pour " éclairer " ou aller chercher I'information au
voisinage immédiat de [I'objet. En microscopie traditionnelle [’image est obtenue
instantanément grace a I’objectif, les microscopes & sonde locale sont des microscopes a
balayage, I'image est construite point par point en déplagant la sonde successivement sur tous
les points de I’objet. Si la sonde est métallique et mesure un courant tunnel on obtient le STM.
Si la sonde mesure une force on obtient un microscope a force atomique (Scanning Atomic
Force Microscope | AFM [3]). Lorsque la sonde émet ou détecte de la Jumiere on obtient un
microscope optique en champ proche dont le sigle générique est SNOM (Scanning Near-field
Optical Microscope). Il existe bien d’autres microscopes a sonde locale mais leur
développement est moins avancé que les trois précédents : microscope a capacité, microscope
4 sonde de Kelvin, microscope thermique ...

En fait, le principe de la microscopie optique a sonde locale avait été donné plus de 50 ans
auparavant et en optique. Dans un article prophétique de E.H. Synge [4] qui suggére d’utiliser
une nano-ouverture dans un écran métallique comme sonde. Cet article n’eut aucune suite et il
faut attendre 1972 pour que les recherches redémarrent. Pour des raisons technologiques
évidentes les premiéres expériences sont en onde radio [5] puis en infrarouge {6] Il faudra
attendre I'invention du STM pour que naissent les premiéres réalisations en optique. Le
premier microscope en champ proche par transmission (Scanning Near field Optical
Microscope” : SNOM) fut réalisé en 1983 au Laboratoire d’I B.M. Zurich par D.W. Pohl, W.
Denk., U. Diirig. [7], et par A. Lewis, M. Isaacson, A. Murray, A. Harootunian [8] a
I'université Cornell aux Etats Unis.

2. DIFFERENTES CONFIGURATIONS

Depuis, de nombreux appareils ont été congus, réalisés et ont obtenu des images. Dans ce
paragraphe, tout en continuant cette rapide description historique, nous présenterons le
principe des configurations les plus répandues et qui ont donné les meilleurs résultats tout en
donnant des critéres de classification.

D’abord, comme en microscopie classique il faut distinguer les microscopes travaillant en
transmission ou par réflexion suivant la fagon dont I’objet est éclairé.

Mais la spécificité des microscopes en champ proche est la fagon dont la sonde est utilisée.
Il y a trois modes de fonctionnement : le mode illumination, le mode collection et le mode
perturbation.

Dans le mode illumination, la sonde est utilisée comme une nano-source illuminant I’objet
en champ proche. Dans le mode collection, la sonde sert de collecteur de lumiére pour capter
le champ proche au voisinage de I’objet. Dans le mode perturbation la sonde ne sert ni a
éclairer, ni & capter la lumiére, mais sa présence au voisinage de 1’objet modifie les conditions
aux limites ce qui se répercute sur I'intensité d’un signal optique. Le principe des diverses
configurations est représentée sur la figure 1.

Les premiéres expériences €taient fondées sur le principe du microscope proposé par
Synge, la sonde était une petite ouverture dans un écran métallique. En 1984, D W_ Pohl, W.
Denk. et M. Lanz [9] ont proposé d’utiliser comme sonde une pointe : ils ont réalisé un
microscope travaillant en transmission dans le mode illumination, la sonde est une nano-
ouverture a I’extrémité d’une fibre optique métallisée (fig. 1a). Une micropipette est utilisée
dans le méme but par I'équipe américaine [10]. Le premier microscope fonctionnant en
transmission et en mode collection est réalisé en 1987 par Betzig et al. [11]. En 1989 un
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Figure 1 : Les principales configurations de microscopes optiques 4 sonde locale
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nouveau dispositif de microscopie optique en champ proche a été proposé par trois équipes :
Reddick et al.[12], Courjon et al. [13] , De Fomnel et al. [14]. Il s’agit d’un véritable
Microscope Tunnel Optique appelé STOM (Scanning Tunneling Optical Microscope) ou
PSTM (Photon Scanning Tunneling Microscope) par analogie avec le Microscope Tunnel
Electronique. Ce microscope fonctionne en transmission mais I’objet est éclairé en réflexion
totale interne ce qui produit sur la surface de I’objet une onde évanescente de Fresnel. Dans les
premiéres applications de ce microscope tunnel optique, la sonde est 'extrémité d’une fibre
optique " taillée " en pointe et utilisée telle quelle sans métallisation (fig. 1b).

Les microscopes précédents travaillent en transmission, ce qui limite le champ de leurs
applications. En 1989 M. Spajer et al. [15] ont développé un microscope optique en champ
proche travaillant en réflexion ou la pointe est utilisée a la fois en modes illumination et
collection : la pointe est I’extrémité d’une fibre optique, elle sert, a I’aller, 4 éclairer I’objet en
champ proche et, au retour, a collecter la lumiére diffractée (fig.1c). Par la suite, nous
désignerons ce microscope sous le sigle de RSNOM (Reflection SNOM).

Les microscopes SNOM et le STOM ont prouvé qu’ils pouvaient permettre d’obtenir des
images avec une résolution latérale bien en dessous de celle donnée par le critére de Rayleigh
[16-17]. La limite actuelle est difficile a préciser, elle dépend des objets et surtout du choix du
critére de résolution, on peut estimer qu'elle est meilleure que 35 nm [17] et que les 15 nm ont
été atteints [16].

Cette résolution n’est pas encore atteinte par le microscope fonctionnant en réflexion. En
effet pour cette derniére technique la lumiére transite deux fois par la pointe ce qui affaiblit
considérablement le signal utile et diminue le rapport signal sur bruit limitant ainsi la résolution
des images. Une résolution de 100 nm est signalée pour le RSNOM.

Trés récemment on a assisté 4 un gain spectaculaire en résolution grice au développement
des microscopes fonctionnant en mode perturbatif. En 1992 Specht et al. [18] ont proposé un
microscope en champ proche ou une pointe métallique est utilisée pour perturber un plasmon
de surface. Cette modification est observée en champ lointain par les modifications apportées
sur P'intensité du faisceau réfléchi. L’équipe de A.C. Boccara [19] a développé un microscope
en réflexion fonctionnant en perturbant un spot lumineux par une pointe et en captant la
lumic¢re diffractée par la pointe (fig.1d). Mais le principe de ce mode de fonctionnement pour la
microscopie en champ proche se trouve déja en 1990 dans un brevet Américain de
Wickramasinghe et Williams [20]. Une pointe métallique trés fine perturbe par son interaction
le champ diffusé par 'objet. La détection en champ lointain de cette perturbation, par un
dispositif interférométrique de grande sensibilité fournit un signal optique contenant de
I'information sur la topographie ou les propriétés diélectriques locales de I’objet. Les premiers
résultats datent de 1995 et les images obtenues montrent sans ambiguité une résolution de 1nm
[21].

Il existe bien d'autres configurations que celles représentées sur la figure 1. Le SNOM
peut également fonctionner en mode collection. Récemment D. Pohl a montré l'avantage
d'utiliser une configuration tunnel optique ou la sonde est en mode émission. Il s'agit d'un
véritable STOM inversé (ISTOM) qui fonctionne en inversant le sens de propagation de la
lumiére dans une configuration STOM. On peut également utiliser un éclairage externe pour le
microscope fonctionnant en réflexion (fig 1¢).

3. PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT

Comme nous venons de le décrire, beaucoup de configurations ont été essayées en microscopie
optique en champ proche. Mais elles utilisent toutes le méme principe de fonctionnement : des
ondes évanescentes sont transformées en ondes homogénes.
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Dans ce chapitre nous allons décrire les grandes lignes de la théorie. Faute de place nous
utiliserons une théorie scalaire ou les propriétés vectorielles et de polarisation de la lumiére
sont ignorées.

Le critére d’ Abbe-Rayleigh est une limite théorique qui fut longtemps considérée comme
infranchissable. De plus il est souvent démontré a I’aide des relations d’incertitude
d’Heisenberg, ce qui renforce son caractére de limite inviolable. En fait, la microscopie optique
en champ proche est en accord avec !’expression habituelle des relations d’incertitude et elle
réussit a aller au dela de la limite de résolution des microscopes classiques en champ lointain en
utilisant des ondes évanescentes.

3.1 Onde évanescente

La lumiére est une onde électromagnétique vérifiant les équations de Maxwell. Pour une onde
monochromatique, de longueur d’onde A =2nc/®w, se propageant dans le vide, on peut
démontrer que ces équations impliquent que le champ électrique vérifie I’équation
d’Helmbholtz :

(1)2
AE(x,y,z) + —5 E(x,y,2) = 0 )
C

Une onde plane est de la forme E(x,y,z) = E(F) = I:T,Oelk'r_'mt (i=+-1)Si
cette onde est solution de I'équation d’'Helmholtz, son vecteur d’onde vérifie I’équation de
dispersion :

w2
2 2 _ 9
+ Kk + k= 5 3
c
Une onde plane homogéne a un vecteur d’onde réel, elle se propage sans atténuation dans
la direction du vecteur d’onde. Pour une telle onde chaque composante a une longueur
® 2n

inférieure au module du vecteur. Par exemple k, < —= 2
c

Mais il existe aussi des ondes planes avec des vecteurs d’onde complexe. Dans ce cas on
pose k= k' +ik"ou k'et k" sontdeux vecteurs réels. Il s’agit d’une onde se propageant

selon k' sans atténuation mais elle est atténuée exponentiellement selon k". Il est d’ailleurs
facile de montrer que les directions de propagation et d’atténuation sont orthogonales. En effet

I’équation de dispersion implique k'. k" = 0. En prenant l’axe des x selon k' et I'axe des z
selon k", I’équation de dispersion implique que la composante selon x du vecteur d’onde est

2 2
2 2
plus grande que 21/A : ky = J(—n) -2 = \/(21) +(k")? > =il

A A A

La longueur caractéristique L, de I'atténuation en amplitude de Ponde, est définie par
Iinverse de k " : L = 1/k ". Cette longueur d’atténuation est d’autant plus grande que k " est
petit, donc que k” est grand.

On nomme onde évanescente une telle onde.
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3.2 Résolution d’un microscope optique

On considére un objet créant une répartition de champ électrique avec des détails ayant une
demi-largeur &x. dans [’espace direct. L’axe des x est le plan paralléle a I’objet et I’axe des z
celui perpendiculaire. La lumiére captée correspond a une distribution de vecteurs d’ondes de
demi-largeur 8k,. Les propriétés générales des transformées de Fourier font que ces deux
largeurs vérifient la relation :

xok, =2m | ’ (4)

La valeur précise du facteur numérique dans 1’équation précédente dépend de la définition
de ces largeurs (largeur 4 mi-hauteur, écart quadratique...).

Dans un microscope traditionnel, I’objectif est trés loin de I’objet et seules les ondes
homogeénes peuvent étre captées. En introduisant I’ouverture numérique du microscope, les
ondes captées ont un vecteur d’onde dont la composante paralléle a I’axe des x est telle que

2 2
k, STnsin(u)_ On choisit 8k, =Tnsin(u)_ L'inégalité (4) conduit alors directement au
critére de Rayleigh pour 8x.
A
> — 5
X sin(u) ©)

La différence de valeur numérique entre les équations (1) et (5) provient simplement de la
différence des définitions des largeurs et du fait que le critére de Rayleigh correspond a un
éclairage incohérent, tandis que I’équation (5) est pour une lumiére monochromatique donc
cohérente, de plus, nous avons supposé dans ce paragraphe que nous travaillions dans le vide.

Pour augmenter la résolution d’un microscope, il faut diminuer 6x donc essayer
d’augmenter 8k,. La microscopie optique en champ proche obtient ce résultat en utilisant des
ondes évanescentes. En effet, nous avons vu qu’une onde évanescente, parce qu’elle décroit
exponentiellement selon z, a une composante selon x du vecteur d’onde supérieure a 2n/A :

2 2
> sk, 22t o xsA )

ax A A

La démonstration précédente est due a J M. Vigoureux [22], elle montre qu'en employant
des ondes évanescentes on peut vérifier I'inégalité (4) tout en dépassant le critére de Rayleigh.
La résolution latérale sera d’autant meilleure que I’on pourra obtenir des ondes évanescentes
avec un ky suffisamment grand.

3.3 Effet tunnel optique

La réflexion totale est le phénoméne physique généralement associé a la création d’une onde
évanescente. On considére la réflexion interne d’une onde plane homogéne se propageant
dans un milieu d’indice n et subissant une réflexion sous 1’angle 0 sur un dioptre plan séparant
le milieu n du vide (ou de !’air).

La traversée de l'interface plane ne change pas la valeur de la composante du vecteur
d’onde paraliéle au plan de Vinterface. Le vecteur d’onde transmis a donc pour composante
selon x :
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2
= n; ==sin(8)

(kx)imidem = (k")tmsmis A

1 .
Si I’angle d’incidence est supérieur & I’angle limite , sin(@) > sin(9)) = P on obtient
1

sin(@) =1 et on produit dans le vide une onde évanescente se propageant parali¢lement au
dioptre et atténuée perpendiculairement au dioptre. La partie complexe du vecteur d’onde

transmis a pour valeur :
2
k" =k, = Tn\/nlzsinz(é))—l %)

Pour 6 > 0;, malgré la création de ’onde évanescente, toute I’énergie incidente est
réfléchie, c’est le phénoméne de réflexion totale. Mais ’onde évanescente transmise existe
bien. Elle peut exciter des molécules fluorescentes ou étre captée par un autre dioptre ou une
fibre optique, c’est I’effet tunnel optique (fig. 2). Pour une interface verre-vide (n = 1,5), la
longueur caractéristique d’atténuation L =1/k " est inférieure a la longueur d’onde mais
demeure toujours supérieure 4 A/10. Pour capter I’onde évanescente il faut approcher I’atome,
le dioptre ou I’extrémité de la fibre optique a une distance plus petite que Lo, soit le dixiéme de
micrométre pour de la lumiére visible.

Faisceau transmis

Figure 2 : Effet tunnel optique. Transformation d'une onde évanescente ¢n onde homogeénc par (a) un autre
dioptre. (b) par diffusion sur un atome ou une molécule, (c) par diffraction sur une pointe.

Au dela de ’angle limite, la composante paralléle au plan de I'objet du vecteur d’onde
transmis a bien une longueur supérieure 4 21t/A et on peut ainsi espérer obtenir des images avec
une résolution latérale au dela du critére de Rayleigh. Le microscope tunnel optique de Guerra
[23] fonctionne sur ce principe. Il s’agit d’'un microscope optique traditionnel 4 immersion mais
I’échantillon est éclairé par des ondes évanescentes. De trés belles images, trés contrastées ont
été ainsi produites. Leur résolution est meilleure que celle donnée par un éclairage traditionnel
mais reste aux environs de A/2. En effet par ce procédé k, = n(2n/A) sin(6) est bien plus grand
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que 27t/A mais le facteur multiplicatif est 'indice n du verre. Par cette méthode on ne peut
gagner qu’un facteur 2 au maximum.

Pour expliquer les grandes résolutions obtenues par les microscopes optiques en champ
proche nous allons montrer que le phénoméne de diffraction peut produire des ondes
évanescentes avec des vecteurs d’ondes ayant une composante ky trés grande.

3.4 Diffraction et onde évanescente. Spectre d’ondes planes.

La théorie habituelle de Ia diffraction [1] utilise le principe de Huyghens Fresnel et exprime le
champ diffracté en une somme d’ondes sphériques. La décomposition en spectre d’ondes
planes [24] est plus intéressante car elle permet d’introduire des transformées de Fourier dans
tous les problémes de diffraction et pas seulement en diffraction de Fraunhofer. Elle est
particuliérement adaptée a la discussion des problémes de résolution spatiale car elle introduit
le spectre spatial de l'objet.

Considérons dans le plan z =0 un objet de phase ou d’amplitude, transmettant ou
réfléchissant une onde lumineuse monochromatique de fréquence circulaire @ = 2n/A. Cet objet
diffracte I’onde incidente et I’on suppose connue I’amplitude E(x, y, z = O)exp(—iot) du champ
incident sur I’objet diffractant. Cette amplitude est une fonction de deux variables spatiales x et
y et elle peut s’écrire sous la forme d’une transformée de Fourier 4 2 dimensions :

E(x,y,z2=0) = ITF(kx,ky)exp[i(kxx +kyy)|dkydk, ®)

~ Pour ne pas alourdir les futures discussions nous confondrons dans toute la suite le champ
E avec l'objet qui e crée. Ceci ne changera en rien les conclusions sur la résolution et le
probléme de la distance pointe-objet. Mais il est important de signaler que la détermination de
E a partir de la connaissance de I'objet et du champ incident nécessite un gros travail théorique
de calcul vectoriel de diffraction.

Le champ en z = 0 posséde un spectre de fréquences spatiales F(k,k,) et en général
I’intégration dans I’équation précédente s’étend de - o« a + « sur k, et k,. Les propriétés des
transformées de Fourier sont bien connues. Les grandes structures de I’objet vont contribuer a
de basses fréquences spatiales et les détails fins a de hautes fréquences. Si Pobjet a une largeur

Sx (By), le spectre F(kx,ky)a une largeur 8k, (6k,). Ces largeurs étant reliées par les

relations : 8x8ky > 2w (5y8k, > 2r) exprimant le fait que plus I'objet est petit, plus son spectre
s’étend dans les hautes fréquences.

Grice a cette introduction de la transformation de Fourer, il est facile d’obtenir
I’expression du champ en tout point de I'espace z> 0 :

[ 2 ]
E(x,y,z) = | ZF(kx,ky)exp[i(kxx + kyy)] exp i‘iz (%) ~k2-k2 ldkydky, ()

On vérifie facilement que [’équation précédente est bien solution de I'équation
d'Helmholtz et qu’en z = 0 elle redonne bien I'expression (8). Donc, si le champ diffracté est
connu en z = 0, I’équation (9) fournit une expression rigoureuse du champ diffracté en tout
point de I'espace (z > 0). Pour interpréter I’équation (%), on introduit le vecteur



160 D. van Labeke

2
k =(kx,ky,kz), avec k,= (Qc—) —ki—kf,. L’intégrale (9) peut s’écrire sous la

forme :
E(x,y,z) = ITF(k,(, ky)exp [iE.F] dk,dk, (10)

le vecteur k vérifie bien I’équation de dispersion (3). Le champ diffracté peut donc s’exprimer
comme une somme d’ondes planes, chaque onde plane ayant une amplitude F(kx,ky)et un
vecteur d’onde k . Mais comme dans le champ en z = 0, les intégrations portent sur toutes les

fréquences spatiales, les intégrales (9) et (10) comportent aussi bien des ondes homogeénes (k,
réel) que des ondes évanescentes avec k, imaginaire pur.

2
. . 1 .
Les basses fréquences spatiales (ki +k32, 5—2] donnent des ondes homogénes se
c
o2
propageant sans atténuation, les hautes fréquences spatiales k,z‘ + kf, >—5-| donnent des
c

ondes évanescentes s’atténuant exponentiellement. La diffraction permet de créer des ondes
évanescentes ayant des vecteurs d’onde k, ou k, trés grands.
Le champ en z > 0 s’écrit sous la forme d’une transformée de Fourier 4 2 dimensions dont

r 2 1
| tre est F(k,,k Lizy| 2] - k2 - k2
e spectre est F(k,, y)exlez . X yJ_

Le spectre du champ est donc modifié, filtré, par la propagation du champ selon z. Pour
les basses fréquences spatiales ce filtrage est un simple déphasage. Il n’y a pas dans ce cas
perte d’information mais ces déphasages donnent des modifications des champs diffractés
caractéristiques de la diffraction de Fresnel ou de la diffraction de Fraunhofer. Par contre, pour
les hautes fréquences spatiales, I’exponentielle est de module inférieur a 1 et il y a atténuation
des hautes fréquences spatiales. Cette atténuation est d’autant plus élevée que la fréquence
spatiale est élevée. La propagation selon z du champ diffracté est donc un filtre passe-bas.

3.5 Principe de fonctionnement des microscopes optiques en champ proche

Les explications des chapitres précédents permettent de comprendre le principe de
fonctionnement des microscopes optiques en champ proche.

Il est plus facile de commencer par le microscope ou la sonde est utilisée en mode de
détection. Le champ diffracté par un objet beaucoup plus grand que la longueur d’onde ne
contient essentiellement que des basses fréquences spatiales, qui vont donner des ondes
homogenes se propageant sans atténuation. Pour de tels objets, une lentille en champ lointain
peut capter toutes ces ondes et on peut reconstituer une image correcte de I’objet. Quand
I’objet diminue, son spectre spatial comprend des parties significatives en hautes fréquences qui
ne pourront étre captées en champ lointain. L’image de cet objet va étre dégradée. Quand
’objet est plus petit que la longueur d’onde tout son spectre est en hautes fréquences et on ne
peut résoudre cet objet a I’aide d’un objectif de microscope.
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Par contre en faisant travailler une sonde en champ proche, immergée dans les ondes
évanescentes correspondant aux hautes fréquences de I’objet, on peut capter ces ondes et
recueillir I'information qu’elles transportent sur les détails fins de ’objet. Dans ce type de
microscope, la sonde sert a convertir par diffraction ces ondes évanescentes en ondes
propagatives guidées ensuite vers le détecteur.

Pour comprendre le principe de fonctionnement d’un microscope ol la sonde fonctionne
en mode émissif, il suffit d’appliquer le principe de réciprocité (principe du retour inverse de la
lumiére) au raisonnement précédent. La lumiére incidente est guidée de la source a la pointe.
Cette derniére est un objet trés petit qui diffracte le mode incident propagatif en un champ
diffracté comportant beaucoup d’ondes évanescentes. En éclairant 1’objet, en champ proche,
par un tel champ, riche en hautes fréquences spatiales on obtient par diffraction des modes
propagatifs pouvant étre captés en champ lointain.

Les microscopes en mode émission ou détection fonctionnent sur le méme principe, il
suffit d’inverser les réles de I'objet et de la sonde pour passer de I’'un a I’autre. Il est alors
facile de comprendre que les microscopes fonctionnant en mode de perturbation reposent sur
le méme principe.

3.6 Distance sonde-objet et résolution

En microscopie classique, la résolution dépend de I’ouverture numérique de I’objectif et de la
longueur d’onde utilisée. En microscopie optique en champ proche, un paramétre fondamental
influant sur la résolution est la distance sonde objet.

Pour les microscopes ou la sonde fonctionne en mode de détection, le champ proche émis
par I’objet peut s’exprimer sous la forme d’un spectre d’ondes planes (équations 9-10). Pour
résoudre un détail de largeur 8, il faut capter au moins la fréquence spatiale de vecteur d’onde

2
transversal ayant pour longueur kt=w/k,2‘+k§; Y ?n Si 6 est plus petit que A, cette

fréquence spatiale va donner une onde évanescente. La longueur de décroissance de cette onde
est donnée par le module de k, :

] » 2 -172 4 2 4 2 -1/2 N
R [ A ) 1
|kZ| ( Y Y 52 a2 2n an

Ainsi, pour & << A (pratiquement & < A/3) cette longueur de décroissance devient a peu
prés indépendante de la longueur d’onde et ne dépend que de la taille du détail a résoudre. On
peut faire une semblable discussion pour le microscope en mode émissif ou en mode
perturbatif.

En conclusion, pour des objets plus petits que la longueur d’onde, la résolution des
microscopes optiques en champ proche est pratiquement indépendante de la longueur d’onde
utilisée et elle dépend de la distance sonde-objet. Plus on veut résoudre un détail petit, plus il
faut approcher I’objet & une petite distance. Pour résoudre un détail de 100 nm, il faut que la
sonde soit 4 une distance de 20 nm. Ce qui va impliquer pour les microscopes optiques en
champ proche P'utilisation de céramiques piézo-électriques pour contrdler la position des
sondes avec cette précision.
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4. PROBLEMES TECHNIQUES ET LEURS SOLUTIONS

Si le principe des microscopes optiques en champ proche est simple, de nombreux problémes
techniques sont a résoudre pour passer du principe a la réalisation. Nous allons rapidement les
passer en revue et donner les solutions qui ont été proposées pour les résoudre. Nous
commencerons par les problémes techniques communs a toutes les microscopies en champ
proche. Dans toute la suite le plan moyen de I’objet, plan transversal, sera le plan (x-y). L’axe z
est donc la direction perpendiculaire au plan de I’objet, c’est la direction d’approche de la
sonde.

4.1 Dispositif de balayage

Comme tous les microscopes a sonde locale, les microscopes optiques en champ proche
utilisent des céramiques piézo-électriques (PZT . Piezo-electric Transducer) pour placer et
déplacer la pointe dans les trois dimensions de I'espace. Ces dispositifs sont commercialisés
avec leur électronique de commande. Vu les résolutions obtenues actuellement en optique, une
résolution du nm en (x, y) semble suffisante. Une résolution de 0,1 nm est nécessaire en z. La
qualité du dispositif de balayage dépend de celle des céramiques (linéarité et faible hystérésis),
mais I’électronique joue un role fondamental sur les résultats obtenus ; elle permet une
compensation de | hystérésis et des non-linéarités et doit avoir un excellent rapport signal/bruit
(1 mV sur 100 V de tension) Le dispositif avec 3 céramiques en triédre orthonormé est peu
utilisé en optique. Des configurations en tube ou en cylindre sont plus utilisées. La surface
cylindrique est meétallisée par quadrant permettant une translation commandable en x, y et z
avec un seul cylindre.

Pour I'approche grossiére de la pointe vers I’échantillon, des dispositifs annexes sont
nécessaires (vis micrométriques, moteur pas a pas ou PZT de grandes amplitudes). Cette
approche doit étre controlée optiquement par une lunette ou un microscope de visée.

Les propriétés du PZT dépendent de la température ; un bon contrdle de la température
des expériences peut s’avérer nécessaire.

4.2 Filtrages des vibrations parasites

C’est un probléme technique commun & toutes les microscopies mais plus particuliérement aux
microscopies a sonde locale.

Le microscope proprement dit doit étre trés compact de fagon a ce que les fréquences de
résonance soient hautes et éloignées des fréquences de vibrations parasites.

Le microscope doit étre découplé le plus possible des sources de vibrations extérieures.
Les vibrations mécaniques, généralement de basses fréquences, peuvent étre éliminées par une
table antivibration, en suspendant le microscope, en posant le dispositif sur un empilement de
plaques métalliques séparées par des joints élastiques. Les vibrations acoustiques sont
également génantes. Une simple hotte en verre ou en plastique permet d’en éliminer une
grande partie.

La qualité des images et leur résolution dépend de la qualité des solutions apportées aux
probléemes précédents. Mais les points qui vont suivre sont spécifiques des microscopes
optiques et demandent a étre traités avec encore plus de précautions.
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4.3 Sources de lumiére

La source de lumiére peut étre quelconque (source conventionnelle, photodiode, diode laser,
laser). On utilise généralement un laser a quelques mW de puissance. Des flux supérieurs
pourraient étre nécessaires pour les applications spectroscopiques, mais il faut faire attention
aux problémes d’échauffement destructif de I’échantillon pour le mode en collection ou de la
pointe pour le mode en illumination.

Le choix de la longueur d’onde n’est pas fondamental, contrairement & la microscopie
traditionnelle la longueur d’onde employée a peu d’influence directe sur la résolution des
images.

Par contre la stabilité en intensité des sources employées est fondamentale pour la qualité
et la résolution des images.

4.4 Détection

Elle ne pose aucun probléme insurmontable. Les expériences de microscope en champ proche
sont suffisamment lumineuses pour permettre I'utilisation de cellules photoélectriques. Un
photomultiplicateur, surtout s'il est refroidi, améliore le rapport signal sur bruit. Les cellules
CCD a trés faible bruit ont été employées dans des expériences de spectroscopie ou le signal
détecté est trés faible.

Les expériences peuvent étre réalisées avec des sources lumineuses continues. Mais il peut
étre utile, pour améliorer le rapport signal sur bruit, de moduler le faisceau lumineux et
d’utiliser une détection synchrone.

4.5 Asservissement de la position de la pointe

Les céramiques piézo-électriques assurent la mise en place de la pointe, mais il est nécessaire
de stabiliser cette position et de la contréler par une boucle d’asservissement.

Ces remarques sont générales pour toutes les microscopies a sonde locale, mais des
problémes sont spécifiques a I’optique.

En effet, en STM, le courant tunnel qui décroit exponentiellement lorsque I’on éloigne la
pointe peut servir de signal de contrdle de I’asservissement. L’équivalent optique du STM est
le microscope STOM, le signal lumineux capté par le film décroit également exponentiellement
et peut servir a asservir la position de la pointe.

En SNOM ou pour le RSNOM, le signal optique ne varie pas de fagon monotone, il est
impossible d’utiliser le signal lumineux pour contrdler la position de la pointe et un autre signal
d’une autre nature physique doit étre employé.

Pour les microscopes utilisant une pointe métallique et travaillant sur des objets
métalliques on peut réaliser en méme temps que I’expérience optique une expérience d’effet
tunnel électronique, le courant tunnel sert pour I’asservissement. Bien évidemment ce type
d’asservissement est utilisé pour les microscopes en mode de perturbation utilisant une pointe
STM.

On a aussi proposé de coupler un microscope optique en champ proche avec un AFM [25,
26]. La pointe servant de sonde de force et de pointe optique, la mesure sert alors a asservir la
position de la pointe. Ce type de microscope est intéressant, car il fournit simultanément une
image en optique de I’objet et une image de force. De plus il permet d’utiliser des pointes AFM
commercialisées donc de nature et de forme bien connues.
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Un autre dispositif d’asservissement, qui est aujourd’hui trés utilisé, est le " Shear-force "
(force de cisaillement) [27]. Pour un microscope travaillant a I’air, une couche liquide, d’eau
plus ou moins polluée par de I’adsorption, existe toujours entre la pointe et ’objet. La force de
liaison provoquée par ce film liquide dépend fortement de la distance pointe-surface.
Pratiquement, on fait vibrer la pointe parallélement & la surface de I’objet grice & une
céramique piézo-électrique supplémentaire. La fréquence de vibration se situe entre 1 et 10
kHz. L’amplitude de la vibration dépend de ’amortissement, donc de la force de cisaillement
entre la pointe et le film liquide et ceci de fagon monotone : I'amortissement augmenterait
fortement quand la pointe est trés prés de la surface. Un dispositif optique annexe, éclairant les
pointes transversalement, mesure cette amplitude de vibration. On peut ainsi asservir la
position " en z " de la pointe grice a ce signal " shear-force ".

Ce type d’asservissement semble étre facile 4 mettre en oeuvre, fiable et robuste.

Ces asservissements par mesure de force (AFM ou Shear-force) intéressent beaucoup les
expérimentateurs car I'image de force obtenue simultanément avec I'image optique devrait
refléter étroitement la topographie de I’objet. Ce résultat est faux en toute rigueur et devrait
étre utilisé avec précautions : la force et ses variations dépendent a priori de la nature de la
pointe et des modifications locales de I’objet. Des images avec des inversions de contraste
(creux & la place de bosses) en image AFM ou Shear-force ont été produites
expérimentalement.

Suivant la fagon dont est réglé I'asservissement, trois types d’images peuvent étre
obtenues. Des images a " hauteur constante ", si ’asservissement maintient la pointe i distance
constante du plan moyen de I’échantillon. Ces images sont des cartes de I’intensité détectée a
une certaine hauteur au dessus de I’objet. Des images a " intensité constante " sont obtenues en
maintenant a une valeur de consigne le signal optique détecté. Lorsque la pointe se déplace on
maintient ce signal constant en faisant varier le réglage en z des PZT. Ces images a " intensité
constante " sont des cartes de rugosités apparentes qu’il est important d’essayer de relier a la
topographie de I’objet. En asservissant la position de la pointe a I’aide d’une mesure de force
(A F.M. ou Shear-force) on peut espérer maintenir la pointe a une distance constante de la
surface de I'objet. Ce troisiéme mode de fonctionnement est utilisé car il permettrait de séparer
le vrai signal optique, d’un signal optique créé par les variations de hauteur de I’échantillon. La
remarque du paragraphe précédent montre qu’un travail d’interprétation des images est
également nécessaire pour ce mode d’asservissement.

Figure 3 : différents modes d'asservissement de la position de la sonde. Selon le réglage de I'asservissement des
céramiques piézo-€lectriques la sonde peut balayer la surface de 1'objet selon 3 modes.
a) a distance constante du plan moyen de I'objet.
b) a signal détecté constant.
Comme le signal optique ne suit pas le profil de l'objet il peut étre avantageux d'asservir 4 distance constante de
la surface de l'objet (c). Cette distance est contrlée par un systéme annexe (mesure de force).
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4.6 Réalisation des sondes optiques

Le probléme technique le plus important des microscopes optiques en champ proche est la
réalisation de la sonde optique.

4.6.1 Fibre optique taillée en pointe

Actuellement la quasi-totalité de ces microscopes utilisent une fibre optique taillée en pointe.
La pointe sert de sonde locale et la fibre optique sert a guider la lumiere de la source a la
pointe en mode illumination ou de la pointe au détecteur en mode collection. On utilise
généralement des fibres monomodes, de diamétre de coeur d’environ 1 um. La pointe peut étre
obtenue par deux procédés différents.

Le premier procédé consiste en une attaque chimique de I’extrémité de la fibre dans une
solution a base d'acide fluorhydrique. La compaosition, la concentration de la solution ainsi que
la durée de I’attaque détermine la forme de la pointe : son rayon de courbure a ’extrémité et
I’angle du cone. La référence [28] détaille ce procédé de fabrication et présente quelques
images de pointes.

Le second procédé est plus physique, il combine le chauffage {par un laser a CO, ou un
arc électrique) et I’étirement mécanique de la fibre. La forme exacte de la pointe est la aussi
fortement liée aux détails du processus de fabrication. La référence [29] présente une étude
assez systématique de cette méthode et compare les différentes pointes obtenues.

Les deux procédés ou leur combinaison parviennent a des résultats comparables. On peut
fabriquer de fagon contrdlée et reproductible des pointes effilées de forme conique et dont le
rayon de courbure de I'extrémité ne semble pas pouvoir étre plus petit que 20-30 nm.

Des images a haute résolution ont été obtenues en utilisant des pointes sans autre
traiternent . pointe diélectrique nue ("uncoated tip"). Par contre d’autres laboratoires ont
préféré métalliser I’extrémité de la pointe. De telles pointes sont obtenues par étirement a
chaud puis métallisées sous vide par de I'aluminium. La métallisation a lieu par évaporation
sous vide. L évaporation du métal, généralement de I'aluminium, a lieu de biais sur une pointe
tournant lentement. De cette fagon l'ultime extrémité de la pointe reste plane et non
métallisée : réalisant ainsi I'idée de Synghe [4], une petite ouverture dans un écran métallique.
Ce type de pointe est commercialisée, le diamétre de I’ouverture semble étre compris entre 20
et 200 nm.

4.6.2. Pointe A.F.M.

Cenrtains types de microscopes a force atomique (AFM) utilisent des pointes diélectriques qui
sont directement fixées sur le levier servant 3 mesurer la force. Les pointes sont généralement
en nitrure de silicium qui est un matériau transparent, elles peuvent donc étre également
utilisées comme sondes optiques. Ces ensembles pointe-levier sont commercialisés, ce qui a
I’avantage de fournir des pointes suffisamment fines mais surtout de structure et de forme
connues et reproductibles. Quelques équipes [25-26] ont donc proposé de réaliser des
microscopes mixtes AFM-SNOM. La partie AFM sert a contrdler la distance pointe-surface et
a former une image topographique de I’objet. La pointe sert aussi de sonde optique, elle est
généralement utilisée en mode détection. La figure (4) présente le schéma de principe d'un
microscope de ce type. Le microlevier porte une pointe a son extrémité. La fibre optique clivée
est juste au dessus du levier. Elle capte le champ diffracté par la pointe. Elle sert aussi a
véhiculer a l'aller et au retour le faisceau servant a déterminer la position de la pointe.
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4.6.3 Pointes STM

Le microscope en mode perturbatif n'a pas besoin d'une pointe transparente car la sonde
optique ne sert pas a éclairer ni a détecter la lumiére.

On peut donc utiliser une pointe STM métallique. Ces pointes, généralement en tungsténe
sont extrémement fines (fine a I'échelle atomique) ce qui est certainement une des raisons de la
trés grande résolution obtenue par ces microscopes.

Fibre Optique

u lumineux détecté
Faisceau lumineux de contrble Signal Optique

de la position de la pointe

Microlevier Surface de I'objet

éclu‘rage

Figure 4 : Principe d'un microscope mixte AFM-STOM

4.6.4 Autres pointes

Afin d'améliorer l'efficacité lumineuse des sondes optiques utilisées en microscopie en champ
proche d'autres types de sondes ont été proposées. La structure coaxiale avec une dme
métallique au milieu du guide d'onde a été proposée par plusieurs groupes [30-31]. Elle se
heurte a de difficiles problémes de réalisation. Ces problémes sont plus facilement résolus en
infrarouge ou ce type de sonde pourrait ére développé.

Dans le méme but U. Fischer [32] a proposé d'utiliser une pointe tétraédrique. Elle est
construite en utilisant un coin d'une lame de microtome et en métallisant deux de ces faces.
Une résolution de 1 nm aurait été atteinte récemment a l'aide de ce type de pointe.

Danzebrink et al. [33] ont obtenu une pointe en forme de coin en clivant un monocristal
d'AsGa. L'utilisation de matériaux semi-conducteurs ouvre la voie 4 de nouvelles possibilités
tres intéressantes [34] : faire des pointes détectrices ol la conversion lumiére-électricité est
faite au niveau de la pointe dans le champ proche ; ou inversement réaliser 'émission au niveau
de la sonde optique. Des expériences trés prometteuses ont également été réalisées avec un
laser fibré [35] dont l'extrémité taillée en pointe selon les techniques usuelles servait de sonde
SNOM. Le couplage avec I'objet modifie les conditions d'accord du laser. Ce dispositif semble
étre d'une grande sensibilité et pourrait avoir de futures applications pour le stockage de masse
des données informatiques.
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Il est également possible de faire croitre, par ingénierie chimique, des molécules
photosensibles & l'extrémité de la sonde optique. Ces molécules peuvent jouer un rdle
d'amplification, de guidage du champ proche. Les réactions photochimiques étant dépendantes
du pH ou du potentiel d'oxydoréduction, on disposerait ainsi par la voie de la microscopie
optique a sonde locale, de sondes chimiques trés utiles pour les applications biologiques [36].

S, RESULTATS ET APPLICATIONS

5.1 Résultats en résolution

De nombreuses équipes de par le monde maitrisent parfaitement la technique des microscopes
optiques en champ proche ol la sonde est une fibre optique taillée en pointe et qui fonctionne
en mode de détection ou en mode d'émission. La résolution ultime atteinte en 1996 semble étre
voisine de 15-20 nm, que la pointe soit utilisée telle quelle ou métallisée.

La figure S présente des images d'un réseau bidimensionnel de plots métalliques de 40 nm
de hauteur. La période est d'environ 300 nm. La taille d'une image est de 2,25 pm sur 2,25 pm.
La lumiére utilisée a pour longueur d'onde A = 638 nm, un tel réseau est invisible avec le
meilleur microscope classique i cause de sa faible hauteur et de sa période bien en dessous de
la longueur d'onde. Le microscope utilisé pour imager ce réseau est un microscope mixte
AFM-STOM dont le principe est représenté sur la figure 4 mais qui a été rendu plus compact

[37).
simultanément \

U pugapiiiv STOM -TE Image épres traitement

Topographic STOM -T™M Image TM apres traitement

Figure § : Comparaison des images AFM et STOM d'un réseau de plots métalliques [37).
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La figure 5 compare une image topographique de I'objet obtenue avec 'AFM et une image
optique obtenue simultanément au cours du balayage. En optique, deux images sont prises
avec des polarisations différentes : TE (images supérieures) et TM (images inférieures). La
polarisation TE est perpendiculaire au plan d'incidence et la polarisation TM est dans le plan
d'incidence. La partie droite de la figure 5 présente les images optiques aprés traitement
informatique. Par transformation de Fourier on peut estimer la résolution des images optiques
meilleure que S0 nm,

La référence [16] contient des images obtenues en SNOM et démontrant une résolution de
15-20 nm.

Cette limite en résolution est certainement due  une contrainte technologique, le matériau
de constitution des pointes (verre ou silice) ainsi que les procédés de fabrication semblent
imposer un rayon de courbure de l'extrémité des sondes supérieur a 10-20 nm.

Comme nous l'avons signalé des images optiques avec une résolution de 1 nm ont été
obtenues par un microscope fonctionnant en mode de perturbation. Cette haute résolution est
certainement due a l'utilisation de pointes STM, fines a I'échelle atomique et & l'utilisation d'un
dispositif interférométrique permettant une amélioration sensible du rapport signal sur bruit.
Ces nouveaux résultats demandent a étre confirmés mais ils sont trés prometteurs et ils vont
certainement relancer le développement de nouveaux appareils.

A ce jour les microscopes optiques en champ proche ont prouvé que l'on pouvait en
optique obtenir des images avec une résolution latérale bien en dega du critére de Rayleigh.
Mais la résolution est encore (pour combien de temps ?) moins bonne que celle du STM et de
I'AFM. Cependant méme avec une résolution limitée 4 20 nm la microscopie optique en champ
proche est promise a un grand développement car elle permet d'étendre dans le domaine
nanométrique toutes les méthodes optiques d'analyse, de mesure et de fabrication et depuis
deux ans le nombre de publications est en forte augmentation illustrant les diverses possibilités
de cette nouvelle microscopie optique.

5.2 Changement de longueur d'onde et spectroscopies

Nous avons déja signalé qu'en microscopie optique traditionnelle il est trés difficile de changer
de longueur d'onde. Les aberrations des lentilles sont corrigées facilement en lumiére visible car
on dispose de nombreux matériaux d'indices variés. Il n'en est pas de méme en ultraviolet ou en
infrarouge ou n'existe souvent qu'un seul type de matériau transparent.

Ce probléme est beaucoup moins grave en microscopie optique en champ proche. En
effet, il suffit de trouver une sonde transparente pour la longueur d'onde utilisée. Ceci est
beaucoup moins difficile que la détermination de combinaison optique corrigeant les
aberrations. Des fibres optiques existent pour l'infrarouge et l'ultraviolet dans certaines gammes
de longueurs d'onde. Comme les longueurs de fibre sonmt courtes, la fibre peut étre
partiellement absorbante.

Les microscopes fonctionnant en mode de perturbation peuvent facilement étre utilisés en
réflexion et ils n’exigent pas nécessairement de sonde transparente. Ce type de microscope doit
permettre de changer de longueur d'onde sans aucune difficulté technique, autre que le choix
de la source et du détecteur. Ainsi récemment C. Bocarra [38] a pu observer des détails de
0,015 pm sur un film d'or éclairé par un laser a CO, de longueur d'onde 10 um.

Pour les applications en imagerie il peut étre trés utile d'observer un méme objet en
changeant la longueur d'onde afin de mettre en évidence des détails plus diffusants ou plus
absorbants. La fluorescence spécifique de certaines parties de l'objet peut étre aussi utilisée
pour augmenter le contraste des images [39]. Les marqueurs fluorescents de biologie [39]
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peuvent étre utilisés en champ proche et, dans ce cas, un simple filtre permet de séparer les
parties marquées du reste de l'objet.

Mais en adjoignant un spectroscope 4 un microscope optique en champ proche on peut
aller bien au dela de la simple imagerie : augmenter la résolution spatiale de toutes les
méthodes de spectroscopie optique, et étendre ainsi dans le domaine nanométrique les
possibilités d'analyse chimique.

L'obtention d'un spectre a partir d'un microscope optique en champ proche suppose que
tout le dispositif fournisse assez de signal pour étre analysé, ce qui suppose une optimisation
de nombreux paramétres : une grande efficacité de la fibre optique, un bon couplage de la
lumiére captée vers le spectroscope, une trés bonne luminosité du spectroscope et un détecteur
trés sensible. Ces problémes ont été résolus par plusieurs équipes et des applications
spectroscopiques sont publiées. Un SNOM spectroscopique [40] pouvant fonctionner sous
vide et monté dans un cryostat fonctionnant de la température ambiante a celle de I'hélium
liquide, a permis I'étude par spectroscopie, de structures a puits quantiques en physique du
solide [41]. A ce jour la sensibilité des appareils est suffisante pour I'observation de molécules
uniques [42), la spectroscopie de molécule unique [42] et la mise en évidence d'effets de sites
par comparaison des spectres de molécules identiques mais situées a des endroits différents
[43-44]. Des expériences de spectroscopie résolues dans le temps par mesure du temps de
déclin de fluorescence ont également été effectuées en champ proche [45] et méme sur des
molécules uniques [46-47].

Piednoir et al. [48] ont utilisé un STOM pour obtenir les premiers spectres en champ
proche dans l'infrarouge. IIs utilisaient une fibre en verre fluoré (coupure a3 8 pum) et un
détecteur HgCdTe. La source fut d'abord une lampe Globar et finalement le rayonnement
synchrotron de CLIO. Ils ont obtenu le spectre d'une photorésine et ont pu montrer les
différences avec un spectre en champ lointain. La résolution spectrale était de 7 cm™.

Dans un proche avenir on devrait assister également & la naissance de la spectroscopie
Raman en champ proche. Les travaux préliminaires ont lieu dans plusieurs laboratoires.

5.3 Etude locale de dispositifs optiques

De nombreux dispositifs opto-électroniques ont maintenant des dimensions de l'ordre du
micrométre et la microscopie optique a sonde locale (en mode détection) est un outil idéal
pour aller sonder “in-situ” la structure des champs et vérifier le bon fonctionnement de ces
dispositifs. Ce genre d'étude est souvent impossible en champ lointain ou fournit peu de
renseignements.

Les guides d'ondes optiques ont au dessus de leur structure des ondes €vanescentes
reflétant la structure des modes qui s'y propagent. Le SNOM en mode de détection permet de
visualiser la structure des modes [49], de vérifier quels sont les modes vraiment injectés, de
montrer des interférences inter-modales et le comportement du champ a une jonction.

On a aussi proposé d'utiliser la sonde pour tracer la carte des champs émis par l'extrémité
d'une fibre, d'un guide clivé, d'un laser a puits quantiques [48-49]. Récemment, O. Marti [51] a
montré une nouvelle application au controle en fonctionnement d’une diode laser. La sonde
optique est immergée dans le champ émis par la diode. Un spectroscope analyse la lumiére
émise ce qui permet de séparer les différents modes. La microscopie optique en champ proche
permet ainsi d'obtenir une carte de la structure en mode du champ émis par la diode et d'étudier
la répartition de ces modes en fonction du courant d’alimentation.
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5.4 Photolithographie

La photolithographie dans des résines photosensibles était une méthode utilisée dans les
laboratoires de microélectronique pour graver des masques. La largeur des traits est limitée par
le phénomene de diffraction qui empéche de focaliser parfaitement les faisceaux lumineux a
mieux que 0,5 um. Les besoins de l'intégration des composants nécessitent des traits plus fins.
Actuellement pour ce travail 'optique est remplacée par des faisceaux d'électrons, des rayons
X ou des faisceaux d'ions.

Les méthodes de la microscopie optique en champ proche devraient permettre de revenir
dans certains cas a l'utilisation de la lumiére visible. La sonde est utilisée comme une nano-
source. Les premiéres expériences ont utilisé [39-52] des résines photosensibles qui nécessitent
un traitement chimique de révélation aprés l'exposition. La structure ainsi obtenue constitue
une réplique de l'intensité lumineuse. Les motifs ainsi tracés sont mesurés a l'aide d'un AFM.
Les auteurs ont tracé des traits de 80 nm de large.

Modulateur
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vibration latérale

Boucle de régulation . .
de la position en 2 Pointe nanométrique
de la pointe

PZT pour ke conirdie
enZeten XY

Y+Z

tension 2 X
< v
4 Balayage en XY

Figure 6 : Schéma d'un microscope par réflexion RSNOM avec asservissement de la position de 1a pointe par
force de cisaillement (Shear-force) {53].

L'utilisation d'un photopolymére, le PMMA-DR1 permet d'éliminer I'étape de révélation
[53]. Le spot lumineux émis par la pointe crée une déformation mécanique du film de
polymére. La forme de lindentation dépend de la nature de la pointe (pointe métallisée ou
pointe diélectrique) et de la dose d'irradiation (intensité lumineuse et durée). Les motifs ainsi
photogravés sont relus immédiatement par le méme microscope fonctionnant en mesure de
force de cisaillement (Shear-force). La figure 6 présente le schéma de principe de ce
microscope [53]. La figure 7 présente un exemple de photolithographie, le motif a été tracé et
on peut estimer la largeur des traits a 100 nm.
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5.5 Magnéto-optique et stockage de masse

Les matériaux magnéto-optiques sont actuellement utilisés pour le stockage de masse de
données informatiques. Dans les dispositifs commerciaux actuels, la lecture et I'écriture des
données sont effectuées par un spot laser concentré par une lentille. La densité d'information
est donc limitée par la diffraction. Avec de la lumiére rouge le bit élémentaire a une taille
supérieure au micrométre. Quand on pourra utiliser des diodes laser fonctionnant dans le bleu
on pourra gagner un facteur deux en dimension ( 4 en intégration).

Les techniques de microscopie optique en champ proche devraient permettre d'augmenter
fortement la densité d'intégration.

Figure 7 : Exemple de photolithographie sur une résine de PMMA-DR1(53}

Les matériaux sont généralement a aimantation perpendiculaire et ils provoquent une
faible rotation du plan de polarisation : effet Faraday en transmission ou effet Kerr polaire en
réflexion. Il faut noter que des mesures de polarisation sont plus délicates en champ proche,
car la traversée d'une pointe, d'une petite ouverture et d'une fibre optique provoque un
changement de polarisation. Ces modifications doivent étre connues et corrigées avant toute
mesure magnéto-optique.

A laide d'un montage STOM, une équipe de l'école polytechnique [54] a réussi a imager
des domaines dans des grenats et 4 observer des détails nanométriques causés par des
mouvements de parois. Un montage de SNON avec la pointe en émission a permis a E. Betzig
[55] de relire des motifs écrits en champ lointain. De plus la sonde optique peut également étre
utilisée en écriture. En effet une pointe dont l'extrémité ne fait qu'une dizaine de nm de
diamétre voit se concentrer un trés grand éclairement lumineux méme si le laser source n'a
qu'une puissance de quelques mW. Si la pointe est métallisée, cette extrémité s'échauffe, au
dela de 10 mW de puissance laser la pointe est méme détruite. L'échauffement de la pointe
peut étre suffisant pour porter l'échantilion, situé & quelques nanométres, au dessus de son
point de Curie (environ 200 °C). La zone ainsi chauffée perd son aimantation, puis s'aimante en
sens opposé en se refroidissant. A l'aide de cette technique un réseau de 20 X 20 bits a été
inscrit et relu, ce qui porte la densité d'intégration a environ 7 gigabits/cm®.

D'autres expériences sont en cours pour travailler en réflexion, pour augmenter la densité
d'intégration et surtout la vitesse de ces expériences limitées aux environs de 10 kHz ce qui est
trop faible pour des applications réelles de stockage de masse.
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5.6 Physique du solide et matériaux semi-conducteurs

Dans le domaine des semi-conducteurs il est également obligatoire de disposer de moyens
optiques d'observation et d'analyse a l'échelle nanométrique. En simple imagerie signalons
l'observation des dislocations dans des films de GexSii«[56]. Nous avons signalé qu'une étude
spectroscopique en champ proche a la température de I'hélum avait été consacrée a des
structures a puits quantique sur de I'AsGa [41]. La mobilité des porteurs dans un film de
silicium a été étudiée en champ proche en mesurant la réponse en infrarouge d'une modulation
lumineuse dans le visible [S6]. Dans des dispositifs a semi-conducteur la sonde optique, utilisée
dans le mode d'émission, va créer des porteurs de charge, ce qui va induire un photocourant. 11
est donc possible sur de tels objets d'obtenir des images du photocourant en fonction de la
position de la sonde optique. Ceci a été effectué sur des lasers a puits quantiques [57). La
figure 8 est une étude de jonction métal semi-conducteur : Au-AsGa. [58]. La jonction est
€clairée en champ proche par une sonde métallisée. Le microscope est celui présenté sur la
figure 6. On mesure le photocourant en fonction de la position de la pointe. L'image en
« Shear-force » (Fig. 8a) permet de visualiser la structure de l'échantillon, qui est constituée de
rubans d'or de 5 nm d'épaisseur, déposés sur un substrat d'AsGa. L'image de gauche est une
irnage du photocourant pour une longueur d'onde excitatrice A = 1,33 um. Dans cette image, la
zone claire qui correspond a un maximum de courant, coincide avec l'or et l'on constate trés
peu de diffusion dans le semi-conducteur. Un défaut sur le dép6t d'or est visible. Pour la figure
8c, la longueur d'onde est dans le visible (A = 0,789 um) et 'on constate une plus grande
diffusion des électrons dans le semi-conducteur. La figure 8 est un excellent exemple de
l'association de deux techniques de microscopie a sonde locale pour étudier un méme objet.

La microscopie optique en champ proche est également particuliérement adaptée a l'étude
des films minces. Une comparaison d'images topographiques, et d'images SNOM en
fluorescence de films de Langmuir Blodgett est présentée dans la référence [26]. La sonde d'un
microscope tunnel optique utilisée en détection a permis d'observer un plasmon de surface se
propageant sur une couche mince d'argent [59].

5.7 Applications en biologie

La microscopie électronique par transmission ou a balayage est la technique la plus employée
pour obtenir des images d'objets biologiques avec une résolution nanométrique. Mais elle
impose de fortes contraintes sur la préparation de I'échantillon : métallisation et observation
sous vide. Les microscopies a sonde locale ont apportées de nouveaux moyens d'investigation.
Le STM est employé mais nécessite une métallisation préalable. L'AFM est un outil de choix
déja trés largement utilisé.

Les premiéres images d'objets biologiques par un microscope optique en champ proche
sont apparues récemment : des images de cellules de tissu cérébral et de cytosquelette de
cellule de fibroplaste [38]. Depuis ont été produites des images de virus de la mosaique du
tabac, de bactériophages [60], de chromosomes [49], de flagelles de salmonelles [61]

Ces images ont été obtenues tantdt avec un SNOM ou avec un STOM. Les résolutions
ultimes étant voisines de 20 nm.

Dans le domaine des objets biologiques ' AFM et la microscopie optique en champ proche
sont des instruments complémentaires. Un microscope mixte AFM-SNOM (ou STOM) semble
méme étre la combinaison idéale pour ce type d'applications. L'AFM apportant les
renseignements topographiques et la microscopie optique permettant de conserver en champ
proche et en haute résolution toutes les méthodes de marquage par un traceur fluorescent



-

La microscopie optique & sonde locale 173

largement employées en microscopie optique traditionnelle. D'ailleurs les images biologiques
des références [39 et 49] sont des images de fluorescence.

Mesure du
Photo-courant

30

(b) Photo-courant (a)Topographie  (¢) Photo-courant
A=1,33 mm (Shear-force) A= 0,782 um

Figure 8 : Utilisation de la microscopie optique en champ proche pour I'étude des jonctions métal-semi-
conducteur (communication personnelle de 8. Davy et M. Spajer)

Des études en biologie moléculaire ont méme été commencées. Xie et Dunn ont obtenu
des images en fluorescence de protéines [62], de membranes cellulaires intervenant dans la
photosynthése [63]. Ils ont obtenu des images et des spectres de protéines uniques et étudié en
champ proche la durée de vie de fluorescence de ces protéines.

6. CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Dans cet article nous avons présenté rapidement la microscopie optique en champ proche,
décrit le principe de fonctionnement, comparé les différents dispositifs, expliqué comment les
problémes techniques étaient résolus. Nous avons montré qu'en simple imagerie, des images en
haute résolution montrant des détails d'une dizaine de nm sont désormais accessibles et que le
nm semble bien avoir été atteint. Depuis 2 ou 3 ans les microscopes optiques en champ proche
ont dépassé le stade du prototype et de l'appareil de démonstration et le nombre de
publications consacrées a de véritables applications se sont multipliées. Nous en avons décrit
les principales mais de nombreuses autres sont en train de naitre. '

Du point de vue technique il reste & améliorer la fiabilité et la "convivialité" des appareils
existants de fagon a les rendre utilisables par des non-spécialistes. Un SNOM est actuellement
commercialisé ce qui prouve que ce stade du développement de cette nouvelle microscopie
semble étre atteint.

Une question reste ouverte, quelle sera la résolution ultime de cette microscopie optique
en champ proche ? Contrairement 4 la microscopie traditionnelle, il ne semble pas exister de
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limite théorique a la résolution en champ proche, mais une limite technologique. L'intensité du
signal détecté, le rapport signal sur bruit et surtout la finesse de I’extrémité de la sonde, sont
les points essentiels a améliorer si I'on veut augmenter encore la résolution. Sur tous ces points
des progrés sont encore a attendre.

Signalons également que des progrés théoriques ont constamment accompagné l'évolution
de la microscopie optique en champ proche. L'approche théorique que nous avons employée
dans le chapitre (3) était volontairement simplifiée. Elle décrit l'essentiel des phénoménes
physiques mais elle est insuffisante pour calculer, méme de fagon approchée, lintensité des
images des différents microscopes. La référence [64] compare et décrit le principe des
différentes approches théoriques permettant ce calcul.
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