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Le microscope a effet tunnel (STM) n’est pas seulement
un outil de sciences des surfaces qui produit de
magnifiques images résolues a ’échelle atomique.

Le courant tunnel sous la pointe du STM est également
une source d’excitation optique extrémement locale,

ce qui en fait un extraordinaire outil de la nano-optique.
Ici, nous donnons un apercu des possibilités de cet outil
en plasmonique et en électroluminescence, lorsque
STM et microscopie optique sont associés dans

un méme instrument.
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e microscope a effet
tunnel (STM) est un
fabuleux outil d'image-
rie et de spectroscopie
électronique. Il permet
de sonder la surface
des matériaux conducteurs et se-
mi-conducteurs avec une résolu-
tion spatiale a I'’échelle atomique.
Inventé en 1981 [1], cet outil a lan-
cé la révolution des nanosciences
[2] et reste incontournable dans ce
domaine. Cependant, il est moins
connu que le STM est également
une nanosource électrique de lu-
miere [3]. Dans ce qui suit, nous
présentons l'utilisation du courant
tunnel d'un STM comme une nano-
sonde produisant une excitation

optique extrémement locale, source
de plasmons de surface et de pho-
tons. En particulier, nous montrons
les nouvelles possibilités offertes
par la combinaison du STM et de la
microscopie optique, pour 'étude
des nanostructures plasmoniques
et des nouveaux matériaux élec-
troluminescents tels que les mo-
nofeuillets de dichalcogénures de
métaux de transitions (TMDs).

Le principe du STM repose sur la
mesure d’'un courant électronique
traversant par effet tunnel 'infime
espace (*1 nm) séparant l'extrémité
d’'une pointe métallique tres fine et

la surface d’'un échantillon conduc-
teur ou semi-conducteur, entre les-
quelles est appliquée une tension
de l'ordre du volt. Cest grace a la
mesure de ce courant, qui dépend
exponentiellement de la distance
pointe-échantillon, que 'image de
topographie est formée.

Dés la fin des années 1980, il a
été observé que de la lumiére est
émise par la jonction tunnel durant
l'acquisition d’'une image STM [4].
Rapidement, cette émission a été
attribuée a un processus inélas-
tique, ou les électrons traversent
lajonction tunnel de telle maniere
qu’ils perdent une partie de leur
énergie, laquelle sert a exciter un
mode électromagnétique
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de léchantillon (voir Fig. 1c). Ce
phénomene est notamment res-
ponsable de l'excitation de pola-
ritons de plasmons de surface,
qui sont des ondes électromagné-
tiques couplées aux oscillations
de la densité électronique a la sur-
face des métaux. Les polaritons
de plasmons de surface peuvent
étre confinés dans des volumes
extrémement petits comparés a
la limite de diffraction de la lu-
miere, ce qui motive d’intenses
recherches en plasmonique (c’est-
a-dire 'ensemble des technologies
qui utilisent ces polaritons comme
vecteurs d’'information).

Les premieres expériences d'émis-
sion sous pointe STM étaient
réalisées dans des conditions ne per-
mettant de collecter la lumiere que
du c6té de la pointe (voir Fig. 1a),
au moyen d’une fibre optique ou
d’une lentille. Ces configurations
offrent des efficacités de collection
tres variables, typiquement de 0,1-1
% pour une fibre et 1 %-10 % avec
une lentille. Plus récemment, une
configuration bien plus avanta-
geuse en termes de collection a été
exploitée, dans laquelle 'émission
est détectée en transmission (Fig. 1b)
grice a l'utilisation d’'un objectif de
microscope a immersion a huile [6]
(voir Fig. 2a). Lorsqu’elle peut étre
mise en ceuvre, cette approche per-
met de collecter plus de 50 % de la
lumiere émise, jusqu’a 80 % dans
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Figure 1.

(a,b) Schémasiillustrant I’émission de lumiére induite par effet tunnel inélastique dans la
jonction d’un microscope a effet tunnel (STM). La lumiere émise peut étre détectée (a) du
cOté de la pointe ou (b) a travers ‘échantillon. (c) Diagramme d’énergie montrant la jonction
pointe-surface polarisée a une tension V et le passage d’un électron par effet tunnel
élastique (ET) et inélastique (IET) accompagné de [émission d’un photon d'énergie hv < eV.
Adapté de [5] avec la permission d’Elsevier.

Figure 2.

(a) Schéma d’un microscope optique inversé couplé a un STM. Léchantillon est placé entre la
pointe du STM et un objectif de grande ouverture numérique. La lumiere émise est collectée

en transmission. Les rayons optiques représentés montrent la formation de l'image du plan de
Fourier (distribution angulaire). Eninsert : une image de microscopie électronique a balayage
d’une nanoparticule d'or (NP) sur ITO. (b,c) La distribution angulaire de la lumiere émise dans le
substrat est obtenue a partir desimages du plan de Fourier. La direction dans laquelle la lumiere
est émise dépend de la position latérale de la pointe, car celle-ci détermine quels modes de la
NP sont excités. Adapté avec permission de [7]. Copyright (2013) American Chemical Society.
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certains cas, du fait que la lumiere
est majoritairement émise dans le
milieu d'indice de réfraction le plus
élevé, ici le substrat.

Lutilisation du courant tunnel sous
la pointe d'un STM comme source
d’excitation présente de nombreux
avantages par rapport a l'utilisation
d’une source de lumiere macrosco-
pique. La localisation spatiale de
lexcitation par STM permet une
sélectivité et une résolution spa-
tiales qui dépassent d’'un a plusieurs
ordres de grandeur la limite de dif-
fraction de la lumieére. L'excitation
étant électrique, celle-ci ne produit
pas de fond lumineux parasite 1ié
au filtrage imparfait de la lumiére
d’excitation. De plus, l'excitation par
STM est a la fois extrémement locale
et spectralement tres large. En effet,
Iénergie cédée par les électrons tun-
nelsinélastiques peut prendre toutes
les valeurs entre zéro et leur énergie
initiale (voir Fig. 1c).
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’association de la microscopie
optique et du STM ouvre de
nouvelles possibilités dans
I'analyse des émissions de
lumiere induites par effet
tunnel inélastique. En effet, si le
courant tunnel permet d’exciter
trés localement les modes de
I’échantillon, le STM ne permet
pas de visualiser ou a lieu
I’émission de lumiére, ni dans
quelle direction celle-ci a lieu.

Lassociation de la microscopie optique
et du STM ouvre de nouvelles possibi-
lités dans l'analyse des émissions de
lumiere induites par effet tunnel iné-
lastique. En effet, si le courant tunnel

permet d’exciter tres localement les
modes de I'échantillon, le STM ne
permet pas de visualiser ou a lieu
Pémission de lumiere, ni dans quelle
direction celle-ci a lieu. Ces informa-
tions sont pourtant cruciales pour dé-
terminer la nature des modes excités,
en particulier si ceux-cisont des modes
propagatifs [6]. Lutilisation d'un objec-
tif de microscope pour collecter la lu-
miere émise en transmission permet
de réaliser une image du plan objet,
révélantla distribution spatiale delalu-
miere émise (image dans lespace réel).
De plus, une image du plan focal arriere
delobjectif révele la distribution angu-
laire de I'émission (image danslespace
de Fourier, voir Fig. 2) [7], pouvant étre
reliée a la relation de dispersion entre
énergie et quantité de mouvement des
modes propagatifs excités [8]. Enfin,

optimiser lefficacité de collection dans
cetype dexpériences est crucial, en rai-
son du tres faible flux de photons émis.
En effet, Tefficacité quantique des effets
tunnels inélastiques est tres basse, de
Tordre de 10 a 10" photons émis par
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électron tunnel, etles courants utilisés
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et 2¢). Par la méme occasion, cette )

expérience démontre le principe
d’'une nanosource de lumiere dont la
direction d’émission est controlable.

Plus récemment, nous avons

Figure 3.

Mesures d’électroluminescence locale d’'un TMD, réalisées avec un STM couplé a un
microscope optique (voir schéma en Fig. 2a) [9]. (a) Image optique en lumiére blanche
d’un feuillet de MoSe,. (b) Image dans l'espace réel de la luminescence induite pendant
l'excitation par STM (région encadrée en a). La présence de pics d’émission (hot spots)
distants de la pointe révele que des excitons créés sous la pointe diffusent sur plusieurs
micrometres avant leur recombinaison radiative. (c) Topographie STM et (d) cartographie
de luminescence mesurées simultanément, révélant les effets de la géométrie locale

du feuillet sur lefficacité quantique (nombre de photons émis par électron tunnel)
délectroluminescence. Le changement de contraste abrupte au milieu de la cartographie
de luminescence révéle un joint de grain quasiment indétectable sur la topographie.
Figures adaptées avec permission de [9]. Copyright (2019) by the American Physical Society.

utilisé ce méme instrument pour
cartographier localement les pro-
priétés délectroluminescence d’'un
semi-conducteur bidimensionnel,
a savoir un monofeuillet de disé-
léniure de molybdéne (MoSe,) [9].
La figure 3b montre une image de
microscopie optique dans l'espace
réel enregistrée pendant lexcitation

par STM. Cette image révele que des
excitons (ou paires d’'un électron et
d'un trou liés) générés sous la pointe
du STM peuvent diffuser sur plusieurs
micrometres avant leur recombinai-
son radiative. La cartographie de
luminescence présentée en figure 3,
dont la résolution spatiale est estimée
210 nm environ, révéle les effets de la
topographie locale du monofeuillet de
MoSe, (Fig. 3c) sur lefficacité quan-
tique délectroluminescence (Fig. 3d).
Ceci permet de mieux comprendre et
contréler les performances de disposi-
tifs optoélectroniques basés sur ce type
de semi-conducteurs.

Le STM rlest pas uniquement un outil
d'imagerie et de spectroscopie élec-
tronique. Cest également une source
dexcitation optique qui peut générer
localement des photons, des polaritons
de plasmons de surface et des exci-
tons. Coupler le STM & un microscope

34 www.photoniques.com 1 Photoniques 102

optique permet de détecter efficace-
mentles émissions de lumiere induites
par le courant tunnel et de résoudre
leur distribution spatiale, angulaire et
spectrale. Ces expériences trouvent des
applications dans des domaines tels
que la plasmonique, pour tester et op-
timiser des microcomposants optiques
destinés a un circuit plasmonique, ou
loptoélectronique, pour cartographier
aléchelle nanométrique les propriétés
excitoniques de semi-conducteurs des-
tinés a composer des microdispositifs
électroluminescents. Les perspectives
de développement de cette technique
incluent notammentla résolution tem-
porelle par le déclenchement optique
du courant tunnel et l'extension vers
des domaines de fréquences optiques
plus basses (infrarouge moyen) pour
létude des polaritons de phonons.





