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Introduction

Introduction

Essayer d’observer ce que I’eeil ne voit pas est I’'une des manifestations de la curiosité
inévitable de I’homme. Que ce soit I’infiniment grand ou I’infiniment petit, dés que les
avanceées techniques I’ont permis, il a élaboré des outils pour découvrir ce que la nature

s’efforcait de lui cacher.

Pour s’affranchir des limites physiques de I’ceil humain, qui ne lui permettent pas de
distinguer des objets de dimension inférieure & environ 10 um, I’homme inventa au XV*™
siecle la loupe, puis au XV11°™ siécle le microscope optique.

Au début du XX®™ siécle, les recherches dans le domaine de la physique des particules ont
conduit a développer des outils dont la résolution dépassait celle du microscope optique. En
effet accéder au niveau atomique présente bien davantage d’obstacles que pour des entités
plus macroscopiques comme souligné par Louis de Broglie " qui en 1923 émet I’hypothése
que toute particule en mouvement a un comportement ondulatoire et qui donc leur associe une
onde dont la longueur d’onde est de la taille de I’atome. Pourtant, M. Knoll et E. Ruska
fabriquent le premier microscope électronique a transmission, en 1931. Son principe est
proche du microscope optique, I’éclairage lumineux étant remplacé par une source
d’électrons. Le faisceau d'électrons ayant une longueur d'onde beaucoup plus faible (10* fois
inférieure) que celle d'un faisceau de lumiere, ces microscopes ont fini par atteindre la
résolution atomique grace en particulier a I’utilisation de sources a émission de champ en
remplacement des traditionnelles sources d’électrons a cathode chaude.

Un montage expérimental reposant pour I’essentiel sur les propriétés de la source est la
microscopie & projection. En 1989, Stocker et al™?? eurent I’idée d’introduire une source
d’électrons, émettant a faible tension, dont la zone émissive est limitée a quelques atomes,
dans un microscope a projection. lls utiliserent des techniques de micro-déplacements issues
de la microscopie a effet tunnel. Le faisceau électronique émis est cohérent et permet
notamment de réaliser un microscope holographique de trés grande résolution. Ce montage
expérimental a largement été développé dans notre laboratoire ™, ’utilisation d’une source
d’ions ouvrirait la porte d’une nouvelle microscopie qui permettrait en particulier d’améliorer

la résolution. S’en suit alors I’idée de remplacer la source d’électrons par une source d’ions



Introduction

« gazeux » a I’intérieur d’un microscope a projection. C’est autour de cette problématique que
les recherches se sont orientees vers la source a structure coaxiale.

D’autre part, il s’est avéré que ces sources d’ions pouvaient également présenter de I’intérét
pour les systemes a faisceaux d’ions focalisés (F.1.B. pour Focussed lon Beam).
L’amélioration des caractéristiques des sources ponctuelles d’ions intéresse les fabricants de
colonne FIB. La société Orsay Physics, spécialiste en conception et fabrication de colonnes
FIB, a alors développé un partenariat privilégié avec notre laboratoire. C’est dans ce contexte
que s’inscrit le travail de cette thése.

Dans la premiere partie, nous allons présenter les propriétés et les caractéristiques générales
des sources. Nous discuterons des mécanismes d’émission des sources reposant sur le principe
de I’effet de champ. Ensuite, nous décrirons quelques sources d’ions basées sur ce principe
pour terminer par la source a structure coaxiale. Dans la deuxiéme partie, nous décrirons le
dispositif expérimental comportant en particulier le microscope a projection. Les résultats et

leurs interprétations seront detaillés dans la troisieme partie.
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Chapitre 1: Sources d’ions et microscopie

lonique a projection

On observe depuis longtemps un regain d’intérét pour le développement de nouvelles sources
de particules, principalement dans la seconde moitié du XX*™ siécle, pour leurs applications
dans de nombreux domaines. En ce qui concerne les électrons, nous pouvons citer toute
I’imagerie (oscilloscope, téléviseur, microscopes..), les circuits électroniques ; pour les ions :
le domaine de la physique (plasma, accélérateurs...), les composants électroniques
(implantation, micro-usinage...). A une application correspond un type de source. Nous allons
nous intéresser aux sources dont le fonctionnement fait appel au principe de I’effet de champ

ainsi qu’a leurs applications.

|- Caractéristiques d’une source

Par définition, une source 1" est un lieu & I’origine d’une production de fluide et, par
extension, de particules ou d’énergie.
Il est nécessaire de définir les différentes caractéristiques requises pour obtenir une « bonne »
source d’ions. Une source d’ions est définie suivant différentes grandeurs physiques :

- lataille de la source virtuelle,

- ladurée de vie et la stabilité,

- la dispersion en énergie,

- labrillance.

I-1- Taille et accessibilité de la source

Une des caractéristiques de la taille de la source est d’étre la plus petite possible, nous verrons
les raisons par la suite. Dans notre cas, la source est représentée par une pointe métallique de
faible rayon de courbure. Il faut distinguer le concept de taille réelle de la zone émissive du

concept de taille virtuelle de la source. On considere le prolongement des trajectoires qui sont

10
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supposeées rectilignes, loin de la source. Le plus petit volume commun a ces trajectoires est la
source virtuelle. Ce volume peut étre bien plus petit que la source réelle et positionné
relativement loin de la zone émissive.

Par exemple dans le cas qui nous intéresse, la dimension et le positionnement de la source
virtuelle dépendent du rayon de courbure de la pointe et du champ. La taille virtuelle de
pointes ultra-fines est un probleme actuellement ouvert. Ce probléme de positionnement de la
source virtuelle nous ramene au concept d’accessibilité de la source. En effet, il existe de
nombreux cas ou on désire placer un dispositif (objet en microscopie a projection,

diaphragme, lentilles...) proche de cette source.

I-2- La brillance

L’intensité | délivrée par la source est un premier paramétre caractérisant la source.

La densité de courant I/A, ou A est la taille de la zone émissive, est également un parametre
important souvent conditionné par le mécanisme d’émission. Cependant pour des applications
optiques, un autre parametre est important : la brillance. La brillance est définie comme étant
le débit de particules créées par une source de taille virtuelle, S, sous un angle solide, Q, a une

énergie E. Pour des sources d’ions, on considérera plutdt I’intensité électrique 1 :

1
5250

avec | I’intensité en ampere, S la section de la source d’ou semblent provenir les ions, i.e la
source virtuelle, en cm?, sous un angle solide Q,en stéradian, a une énergie donnée E,
exprimée en A/cm2.Sr. La brillance moyenne fait intervenir I’angle d’ouverture, mais la
brillance dans certaines directions particuliéres peut étre plus importante.

L’ importance de la brillance vient du fait que c’est une grandeur conservatrice tout au long du
faisceau de particules. Intuitivement, s’éloigner ou diaphragmer ne change pas la brillance
d’une source.

J.F. Mahoney et al 12 ont montré que les sources & décharges électriques dans un gaz ont
une brillance de 10° A/cmz.sr (pour une intensité angulaire de 6 mA/sr, une source de taille
géométrique de 25 um et une tension d’émission de 6.5 kV). Alors que pour les sources a
métal liquide, qui sont des sources a émission de champ, la brillance est augmentée d’une
facteur mille et est d’environ 10°A/cmz.sr " (pour une intensité angulaire de 20 pA/sr, une

source de taille géométrique de 30 nm et une tension d’émission de I’ordre de 5 kV) .

11
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Notons qu’il est possible d’obtenir une forte brillance méme avec un faible courant
d’émission, si la taille de la source virtuelle est petite. Notons qu’une source vraiment

ponctuelle aurait une brillance infinie.

I-3- La dispersion en énergie
La distribution de vitesse des particules émises est également un parametre important. Une
distribution étroite, qui correspond a une dispersion en énergie faible, favorise un
fonctionnement performant d’un dispositif optique. Pour les sources thermoélectroniques, elle
varie de 0.25 a 2eV, alors que pour les sources a métal liquide elle est de 5 a 40eV et pour les

sources d’ions gazeux de 1eV.

I-4- La durée de vie et la stabilité

La durée de vie de la source sera definie comme étant son temps de fonctionnement dans des
situations bien déterminées, comme la conservation de I’intensité au cours du temps.

En microscopie électronique a balayage, le filament de tungsténe porté a 2700°C a une durée
de vie entre 40 et 100 heures. Les sources a métal liquide ont des durées de vie qui excedent
les 4000 heures de fonctionnement pour des courants d’environ S5gA. Dans ces cas |3, la durée
de vie est essentiellement contrélée par I’évaporation des matériaux et est donc relativement
prédictible. Par contre, dans d’autres sources une durée de vie finie est définie par des

phénomeénes parasites difficilement contrdlables.
II-  Sources a émission de champ

11-1- Emission d’électrons

Nous nous intéressons tout d’abord a I’extraction des électrons a partir d’un solide. Le
mécanisme qui régit le passage des électrons, de ce solide vers le vide, s’appelle I’émission
électronique. A 0 K, seuls les niveaux d’énergie inférieurs au niveau de Fermi (Eg) sont
occupes par les électrons dans le métal. En effet, au repos, les électrons sont confinés dans le
solide car leur énergie est plus faible que s’ils se trouvaient dans le vide. On appelle travail de
sortie du metal ou barriere de potentiel de surface du solide, @y, la différence entre I’énergie

potentielle d’un électron isolé dans le vide et le niveau de Fermi, Figure 1.
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AV

Niveau du vide

Niveau de Fermi
F

Métal Vide

>
x=0, surface

Figure 1 : Diagramme représentant les états d’energie occupés dans le métal, a proximité de
la surface métallique. En I’absence de champ, la barriere que doivent franchir les électrons
est de largeur infinie

Plusieurs mécanismes sont a la base de I’extraction des électrons de la matiére vers le vide.
Un moyen est de fournir un supplément d’énergie aux électrons du niveau de Fermi supérieur
a la hauteur de la barriére de potentiel de surface du solide. Cet apport peut étre d’origine
thermique, on parle d’émission thermoélectronique. Un autre mécanisme, dans lequel on
n’apporte pas ce supplément d’énergie, résulte de I’application d’un champ électrique intense
au voisinage de la surface : c’est I’émission de champ. C’est sur ce dernier mécanisme que

nos études reposent.

L’emission électronique sous fort champ électrique ou émission par effet de champ a été
décrite pour la premiére fois par R. W. Wood en 1897 I Une forte tension appliquée entre
une cathode en forme de pointe et une anode plate produit un flux électronique. Schottky, en
1923, a tenté d’interpréter classiquement I'émission comme le résultat de I'abaissement de la
barriere de potentiel. Gossling, en 1926, montre que lors de cette émission d’électrons, le
courant ne dépend que du champ électrique appliqué et plus de la température. Les deux
phénomenes, émission thermoélectronique et émission de champ, sont donc bien distincts. En
1928, Fowler et Nordheim posent les bases théoriques de I'émission a effet de champ. Leur
théorie est basée sur le modele des électrons libres proposé par Sommerfeld (1928) qui repose
sur I’idée que les électrons de la bande de conduction se comportent comme des particules
libres (gaz d’électrons). Ils développent cette théorie pour des surfaces métalliques planes et

décrivent correctement le passage des électrons du métal au vide comme un effet quantique :
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I"effet tunnel. C’est en 1937 qu’Erwin W. Miller"™™ met au point le premier microscope a

émission de champ s’appuyant sur cette théorie [*°.

Sous I’effet du champ électrique intense, la barriere de potentiel de surface, vue par les
électrons, se déforme et devient triangulaire, Figure 2. D’un point de vue quantique, les
électrons peuvent traverser cette barriére, lorsque sa largeur est suffisamment étroite (de
I’ordre du nm), ce qui conduit a I’arrachement des électrons du métal sans adjonction
d’énergie.

Va

Niveau du vide

Ee

Niveau de Fermi

Métal

P X

x=0, surface

Figure 2 : Diagramme représentant la barriére de potentiel sous I’effet du champ électrique,
lorsque le champ est suffisamment élevé, les électrons du métal franchissent la barriére de
potentiel par effet tunnel.

La présence du champ électrostatique a donc pour effet :

- de reduire I’épaisseur de la barriere de potentiel,

- de réduire la hauteur de la barriére de surface d’une quantité A®, c'est l'effet
Schottky.
Concrétement, pour qu’une émission électronique soit observable dans un microscope a
émission de champ, pour une hauteur de barriere de quelques eV, qui est de I’ordre de
grandeur du travail de sortie des matériaux, la largeur de barriére doit étre de quelques nm. Il
faut donc un champ électrique d’une fraction de volt par A.
Pour le tungsténe, la hauteur de la barriére est de 4.5eV, la largeur de 1.5nm, le champ

électrique sera alors de 0.3 V/A
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I1-2- Emission d’ions

11-2-1- lonisation de champ

L’ionisation de champ (Field lonization, FI) est le phénomeéne inverse de I’émission de
champ, dans la mesure ou un électron est absorbé par le métal, qui constitue I’anode. On
considére un atome libre au voisinage d’une surface métallique. On applique un champ

électrique sur cette surface métallique. Le but est alors de créer des ions suite a ce champ.

Un électron de I’atome libre se trouve dans un état lié dans un puits de potentiel. L’ensemble
des Figure 3 représente le diagramme de I’énergie potentielle d’un électron de I’atome de gaz
au voisinage d’une surface métalligue soumis & un champ électrique. On définit alors
I’énergie d’ionisation, I, comme étant I’énergie requise pour libérer I’électron le moins lié qui
est absorbé par le métal. Cette ionisation transforme I’atome neutre en un ion positif. Tous les
états électroniques du métal sont occupés jusqu’au niveau de Fermi. Il existe une distance
critique Xo, au-dessous de laquelle I’électron ne trouve plus d’état libre dans le métal. Cette
épaisseur critique correspond au passage d’un électron au niveau de Fermi, telle que 77 :
Xo=(I-D)/eE
| : énergie d’ionisation,
@ : travail de sortie,

e: charge de I’électron.

Figure 3-a), si le champ électrique est trop faible, I’ionisation ne se produit pas.

Figure 3-b), pour des valeurs élevées du champ électrique, le champ régnant loin de la surface
est suffisant pour permettre I’ionisation d’un atome de gaz dans I’état libre, les atomes de gaz
sont majoritairement ionises loin de la surface.

Figure 3-c), lorsque le champ E diminue, I’ionisation a lieu majoritairement trés prés de la
surface.

Figure 3-e), pour une distance X, inférieure & une distance critique x. (pour I’hélium x.~4.5A),
par le principe d’exclusion de Pauli, un électron lié a I’ion ne peut pas passer dans le métal par

effet tunnel car son énergie est en dessous du niveau de Fermi, il n’y a pas d’ionisation.
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e) V(X)
A eEx
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>
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x=0, surface

Figure 3 : Courbe de I’énergie potentielle dans le cas de I’ionisation par effet de champ
d’un électron lié a un ion situé en X,, | est le potentiel d’ionisation de I’atome de gaz.
La courbe eEx repréesente I’énergie potentielle d’un électron en fonction
de sa distance a la surface;

a) cas d’un champ faible, b) cas d’un champ trés fort,

c) cas d’un champ fort, xo >X,, d) cas d’un champ fort a la distance X,

e) cas d’un champ fort xo<xc .

Dans les conditions du microscope a émission de champ, les énergies d’ionisation étant d’une
dizaine d’eV ou plus, la largeur de la barriere est d’une fraction de nm correspondant a un
champ électrique de quelques volts par A.

Le Tableau 1 renvoie aux différentes énergies d’ionisation selon les gaz mis en jeu.

Nature du gaz H>H" | Ho2H' | NNy | 0,20, | He>He?

Energie d’ionisation (eV) 13.59 15.4 15.6 12 24.48

Tableau 1 : Energies d’ionisation pour différents gaz

En microscopie ionique de champ, on définit la valeur optimale du champ électrique (BIF
Best Image Field) comme étant celui fournissant la meilleure image (meilleur contraste). Il
correspond a la valeur la plus élevée du champ pour laquelle I’ionisation a lieu
majoritairement pres de la surface et non dans I’espace libre.

Pour des valeurs au dessus du BIF, c’est a dire a tres fort champ, I’ionisation des atomes
superficiels de I’échantillon se produit au détriment du contraste, au contraire pour des valeurs
au dessous du BIF, a faible champ, le courant d’ions n’est pas assez élevé pour permettre la
visualisation d’une image. La valeur du BIF dépend de la nature des gaz et de la température,

le Tableau 2 donne les valeurs du BIF suivant le gaz révélateur utilisé.
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Gaz He | Ne | Ar H, N, O,

BIF(V/A) | 44 | 35|22 | 22|17 |15

Tableau 2 : Valeurs du BIF en fonction des gaz ["*°

Cette condition, fort champ électrique, est obtenue en préparant I’échantillon sous la forme
d’une pointe métallique trés fine (cf. Chap Il-111-2-1), de quelques dizaines de nm de rayon de
courbure et en lui appliquant un potentiel de quelques kV. L’ionisation de champ intervient au
voisinage de la pointe conductrice renforcant localement le champ. Ce type d’ionisation
produit de faibles courants d’ions mais des densités de courant trés élevées et est a la base du
microscope a ionisation de champ, développé en 1951 par Erwin Miller, dont nous

discuterons le principe par la suite.

11-2-2- Désorption et évaporation par effet de champ

Outre I’ionisation de champ, I’application d’un fort champ électrique a la surface d’une pointe
métallique peut provoquer I’évaporation ou la désorption par effet de champ des especes
superficielles sous formes d’ions.

La désorption de champ est I’ionisation d’une phase étrangere liée au métal par chimisorption,
en appliquant un champ électrique. La désorption de champ est un processus en deux étapes 77 :
tout d’abord les liaisons chimiques de la surface sont rompues conduisant ensuite a
I’ionisation de champ. En ce qui concerne I’évaporation de champ, on observe le retrait
d’atomes superficiels de I’échantillon sous forme ionisée. Le champ électrique pour lequel
I’évaporation est observée est appelé champ d’évaporation, dont la valeur dépend de la nature
du métal et de la température. Deux modeles™* différent dans I’interprétation du processus
d’ionisation. Selon E.W. Miller, il se produit d’abord I’ionisation de I’atome neutre qui
franchit ensuite la barriere de Schottky, alors que pour R. Gomer, I’évaporation et I’ionisation
ont lieu en méme temps.

Dans le Tableau 3 sont reportées les valeurs du champ d’évaporation pour différents métaux,
a77K.

Nature du métal w Ir Pt Pd

Champ d’évaporation (V/A) 5.5 5.03 4.42 3.63

Tableau 3 : Champs d’évaporation, & 77K, pour différents métaux ["*°
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Notons que I’observation d’une pointe par microscopie ionique de champ requiert que ces
champs d’évaporation (Tableau 3) soient supérieurs aux champs d’ionisation (Tableau 2).

C’est ce qui restreint la microscopie ionique de champ a des matériaux « résistants ».
11-3- Comparaison entre les sources d’ions et les sources d’électrons

11-3-1- Les champs d’émission
La probabilité qu’a un électron de franchir la barriére de potentiel lors de I’émission de champ

classique (7 peut étre exprimée par :
3

. 7L
Deocexp(-6,8.10". Fe)
avec @, en volt, le travail de sortie du métal utilisé pour la fabrication de la pointe,
Fe, en V/cm, le champ applique.

De la méme maniere, la probabilité pour une molécule de gaz d’étre ionisée, i.e pour qu’un

électron de la molécule tunnéle vers la pointe, est exprimée par :

|2
DiOCeXp(—6,8.107.ﬁ)
avec |, en eV, I’énergie d’ionisation du gaz considéré,
Fi, V/cm, le champ électrique appliqué.
Pour des probabilités de tunneling identiques, si on prend I’exemple de I’hydrogéne ou 1=13.6 eV

et pour des pointes en tungsténe ot ¢=4.5 eV, on trouve :

3
B (1.
Fe_(¢) ~5.25

Il faudra donc appliquer un champ ionique 5 fois supérieur au champ nécessaire a I’émission

électronique.

11-3-2- Les longueurs d’onde
La longueur d’onde associée a une particule est donnée par la relation de De Broglie :

a=h
myv

avec h la constante de Planck,
m la masse de la particule,

v la vitesse de I’électron.
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Si les électrons sont accélérés par une différence de potentiel U, nous savons que :
%mvzzequ ou E : énergie cinétique des particules.

On en deduit que :

.. h__ h
V2meU +2mE

La longueur d’onde est liée a I’énergie cinétique et a la masse de la particule émise.

Le rapport des longueurs d’onde associees aux ions et aux électrons, A; et A respectivement

donne :
A: h X\/ZmeEe
fe \/2mi Ei h

avec m;=1,67.10% kg,
me = 9,1.10°" kg.
L’énergie cinétique de I’électron est cing fois supérieure a celle du proton suite a I’application
d’un champ électrique. Les vitesses acquises seront évidemment différentes. On en déduit
que :
A~1004 (1)

Ce résultat met en évidence un rapport cent entre les longueurs d’onde des ions et des
électrons. Pour les électrons, Ae~5.10"" m, pour une émission électronique se produisant

autour de 500V, pour les ions Ha, Ai~4.10"* m pour une émission ionique autour de 2kV.

11-3-3- Diversité des particules dans le cas des sources d’ions

Une autre caractéristique des sources d’ions par rapport aux sources d’électrons réside dans le
fait que I’on peut changer la nature des ions en changeant le gaz, ou sa composition dans le
cas d’un mélange. Dans notre cas, au laboratoire, les gaz utilisés seront essentiellement
I’hydrogeéne, I’hélium, I’eau et les mélanges eau-hydrogene. L’ionisation de I’hydrogene, par
exemple, se produisant a un champ électrique plus faible, s’avére trés utile pour I’observation
de la pointe, dont la valeur basse du champ d’évaporation ionique empéche I’emploi de gaz
rares comme gaz révélateur (cf. Tableau 1 et Tableau 3). Par contre, la réactivité de
I’hydrogéne avec certains métaux (formation d’hydrures) peut étre un inconvénient. La
production de différents ions avec un méme gaz peut étre un avantage ou un inconvénient

suivant I’application envisagée.
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I11- Problématique des sources d’ions a effet de champ

Il existe différentes sources qui permettent de produire des ions. Nous allons nous intéresser a
deux types de sources en particulier, les sources a métal liquide LMIS (Liquid Metal lon
Source) et les sources d’ions gazeux GFIS (Gas Field lon Sources), avant de présenter la

source a structure coaxiale.

I11-1- Les sources d’ions a métal liquide (LMIS)

Les sources a métal liquide sont constituées d’ions de métaux a faible point de fusion et a
tension de vapeur relativement peu éleveée, comme I’indium et principalement le gallium. Ces
sources sont formées par un enroulement de fil de tungstene constituant le réservoir a métal et
supportant une pointe de tungsténe (de haut point de fusion). L’ensemble est plongé dans du
gallium liquide qui mouille le tungstene, remplit le réservoir et mouille la pointe sans la
dissoudre par tension superficielle. La fusion est obtenue par effet Joule suite au passage d’un
courant électrique dans une boucle supportant la pointe, ou sans chauffage dans le cas de
métaux liquides a la température ambiante. La pointe est polarisée positivement par rapport a
une électrode extractrice. Soumis aux forces de tensions superficielles, une goutte de métal
liquide se forme en bout de pointe. A partir d’un champ électrique critique cette goutte prend
la forme d’un cone appelée « cone de Taylor » M3 Figure 4, & partir duquel les ions sont
émis, et qui résulte de I'équilibre entre I'énergie électrostatique et I'énergie de surface.

Courant
de chauffage

Réservoir
de métal liquide

Pointe en
tungstene
Cone
de Taylor

Meétal liquide

Meénisque pour V=0

. . Faisceau d’ions
Elongation critique

[ | [ | [ |
Liquide=cone de Taylor
sous champ électrostatique

Figure 4 : Formation du cone de Taylor
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Le mécanisme d’émission est complexe. Il est lié & I’évaporation de champ a I'extrémité d'un
jet. Les atomes de la surface sont arrachés directement sous forme ionisée par un champ
électrique intense (3 & 5V/A) et une dispersion en énergie plus élevée que lors de I’ionisation
de champ est observée. Ces sources produisent des courants de I’ordre de 1 & 500 pA 14,
Les phénoménes physiques mis en jeu sont cependant complexes et encore mal connus 71,

Les caractéristiques des sources a métal liquide sont regroupeées dans le Tableau 4.

Tension Courant | Durée de vie | Dispersion Taille Brillance
d’extraction d’ions énergétique virtuelle
5310kV | 1a10pA | 4000 heures | 5a40eV <50nm | 10°A/cm2.Sr

Tableau 4 : Caractéristiques des sources a métal liquide

La mise au point de ces sources résulte d’études menées a la fin des années 70 et au début des
années 80 "™M2 | a mattrise de ces sources a conduit aux machines a faisceaux d’ions
focalisés (FIB) actuelles qui constituent, grace a leurs capacités ablatives ou additives tres
locales, l'un des outils industriels majeurs d'analyse de défaillance, de conception ou de
modification des circuits intégrés. Elles permettent également la préparation d'échantillons en
microscopie électronique a transmission. La technologie FIB constitue aussi un outil
fantastique pour les nano-technologies, par sa capacité a intervenir au niveau de la dizaine de
nanometres tant en abrasion qu’en dépdt, tant a deux qu’a trois dimensions.

Cependant, il existe un verrou qu’il serait hautement souhaitable de faire sauter. Celui-ci
concerne la nature des ions du faisceau et essentiellement le gallium, constituant le materiau
de prédilection avec des durées de vie de sources excédant les 4000 heures. Les ions produits
par toutes les LMIS sont malheureusement des éléments contaminants pour les semi-
conducteurs. 1l serait particulierement intéressant de pouvoir disposer d’ions de gaz rares (Ar
par exemple) pour I’abrasion, du fait de la faible réactivité chimique de ces gaz. Disposer de
telles sources d'ions constituerait un saut technologique majeur a la fois pour les fabricants de
semi-conducteurs, pour les intégrateurs de machines FIB, et particulierement pour la société
Orsay-Physics qui développe les colonnes ioniques, cceur des machines FIB. Les applications
plus amont, telles que la creéation ou la modification d'objets nanométriques benéficieraient
aussi de sondes d'ions non réactifs, car a cette échelle, les effets contaminant des ions
implantés deviennent préoccupants. Ainsi, un effort important a été consenti dans le

développement de sources d’ions gazeux (GFIS : Gas Field lon Sources) dans les années 80.
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I11-2- Les sources d’ions gazeux a structure conventionnelle

A la différence des LMIS, les sources d’ions gazeux, GFIS, opérent sur le principe de
I’ionisation de champ d’un gaz au bout d’une pointe solide : un atome de gaz transfere son
électron le plus externe dans la pointe suite a I’amincissement de la barriére d’ionisation
résultant du champ appliqué (cf. Tableau 2).

Les précurseurs sont Orloff et Swanson"™™®, qui en 1975 ont étudié une source & ionisation de
champ pour la microfabrication. Mais une des contraintes forte de cette approche reside dans
la faible pression, inférieure & quelques 10 mbar, requise dans la chambre pour permettre
une libre propagation du faisceau d’ions. Cette condition remplie, le seul moyen d’obtenir des
courants d’ions intéressants s’appuyait sur deux effets: 1) diminuer la température; 2)
fabriquer une nanopointe sur une pointe plus grosse, [t [€M18 [ef19 ) *ahaissement de la
température de la pointe (et du gaz au travers d’une paroi refroidie autour de la pointe) permet
une meilleure condensation du gaz sur la pointe (1 120 | o r5le de la grosse pointe est
d’augmenter le nombre d’atomes de gaz capturés par la surface, atomes qui migrent alors vers
le bout de la nanopointe par diffusion de surface pour y étre ionisés. Les résultats de K.
Horluchi et al." en laboratoire ont démontré de bonnes performances de ces sources :
tension d’extraction de I’ordre de 5 kV, courants de quelques nA compensés en partie par un
angle d’ouverture du faisceau d’ions émis beaucoup plus petit (de I’ordre du degré) que celui
des LMIS. Les caractéristiques sont répertoriées dans le Tableau 5. Cependant, du fait du
caractére ponctuel de la source, certaines données sont difficiles a déterminer, comme la
brillance ou la taille de la source virtuelle et sont données a titre indicatif. En effet, la taille
des sources virtuelles n’est pas vraiment connue mais estimée petite en relation avec le faible

nombre d’atomes apparaissant dans le diagramme ionique d’émission.

Tension Courant | Durée de vie | Dispersion Taille Brillance
d’extraction d’ions énergétique virtuelle
5kV 1a10pA 150 heures leVv quelques nm | 10®A/cm2.Sr

Tableau 5 : Caractéristiques des sources d’ions gazeux a basse température

Cependant, les contraintes conjointes de maintien de la pointe a tres basse température d’une
part et de stabilité d’un édifice atomique d’autre part réduisent les durées de vie effectives de
ces sources a quelques dizaines d’heures. Cependant, des progres tres récents semblent avoir

été apportés par la société A.L.1.S [ref12olrems0
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I11-3- La source a structure coaxiale

Une nouvelle idée a vu le jour au début des années 2000 au CRMCN (alors CRMC2) a
Marseille, dans le groupe « Sources Ponctuelles et Holographie ». L’idée de base est d’utiliser
une structure coaxiale constituée d’une pointe a émission de champ placée a I’intérieur d’un
capillaire de faible diametre. Une structure de ce type avait déja été fabriquée pour réaliser un
micro-canon & électrons & source ponctuelle %2, e principe de cette nouvelle source d’ions
ef123 consiste & se servir du capillaire pour injecter localement du gaz & I’extrémité de la
pointe et ceci a température ambiante. L’injection localisée du gaz permet de n’introduire que
peu de gaz dans I’enceinte ou les ions pourront donc se propager sans collision, méme avec
une forte pression dans le capillaire. Des calculs préliminaires aux expériences semblaient
démontrer la faisabilité d’une source d’ions basée sur ces idées.

Les premiéres expériences ont été menées par E. Salancon [*M?* durant sa thése. Elles ont
permis de résoudre un certain nombre de problémes techniques en particulier les problémes de
dimensionnement des tubes capillaires ainsi que la méthode de polarisation de la pointe. Ce
dernier point était critique en raison de la coexistence de la haute tension et de la haute
pression favorisant la création de décharges. Les premiers résultats ont permis d’estimer la
taille apparente de la source, inférieure a 50 nm. A basses pressions, des courants de I’ordre
de la dizaine de nA (courants mesurés a la haute tension) pour des tensions d’extraction de

quelques KV ont été mesurés pour des duréees de vie d’une semaine.

IV-  Le microscope ionique a effet de champ (FIM : Field lon
Microscopy)

Le microscope ionique a effet de champ a été mis au point en 1951 par Erwin W. Miiller , a
I’Université de Berlin puis de Pennsylvanie. Utilisé dans un premier temps pour des
problemes liés a la physique des surfaces et a la cristallographie, il fut rapidement amélioré
pour devenir une technique d’investigation a part entiere dans la science des matériaux.

Le microscope ionique permet, grace a I’utilisation de I’effet de champ, de visualiser a
I’échelle atomique I’extrémité hémisphérique d’une pointe metallique (I’échantillon) dont le
rayon de courbure peut varier d’une centaine de nanomeétres, pour les pointes les plus grosses,
a quelques nanometres, pour les plus fines. La pointe est ensuite placée dans une enceinte a
vide, dans laquelle on a introduit une faible pression de gaz, et est portée a un potentiel positif
intense de plusieurs kilovolts tel que le champ électrique sera d’environ 3 a 4 V/A (selon le

gaz utilisé), suivant la formule : F= V_ o0 V est la tension appliquée sur la pointe, k est le

K.Re
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facteur géométrique adimensionnel dépendant de la forme de la pointe, R. est le rayon de
courbure de la pointe. La Figure 5 représente le microscope ionique a effet de champ classique
développé par E.W. Miiller. La pression de gaz introduite est faible, environ 10 mbar, pour
permettre la libre propagation des ions, sans collision. A I’aide d’un doigt froid rempli d’un
liquide cryogénique, I’échantillon est refroidi.

Haute tension

Réfrigérant

Arrivée des gaz B ~Pompage
| '
Trajectoire =———————Pointe
desions
Plague multiplicatrice Trajectoire des électrons

Ecran phosphorescent

Figure 5 : Microscope ionique & effet de champ dans sa configuration classique [*°

Ainsi, en introduisant sous faible pression un gaz (hydrogéne, hélium ou néon), cette
technique consiste a ioniser par effet de champ, au voisinage de la pointe chargée
positivement, les atomes de ce gaz sous I’effet du champ électrique intense. Un électron peut
étre arraché de I’atome de gaz et transferé a la pointe. Il ne reste plus qu'un ion gazeux chargé
positivement sur la surface de I’échantillon. L’image des atomes les plus proéminents de la
pointe est formée par projection vers un écran de visualisation. La Figure 6 illustre le principe

de formation de I’image par ionisation de champ.
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Pointe métallique Ecran de visualisation

Source virtuelle

PQ_¢

Figure 6 : Principe de formation de I’image par ionisation a effet de champ

On observe alors, sur I’écran, une image ionique agrandie qui est le reflet des variations du
rayon de courbure local et donc des modulations du champ électrique présent a la surface de
I’échantillon. On obtient ainsi une « photographie » des impacts des ions, dont un exemple est
donné sur la Figure 7 et a partir des leurs positions on détermine la trajectoire de I’ion et son
point de départ, P. Comme nous I’avons vu précédemment, les faisceaux d’ions proviennent
de la source virtuelle située en amont de la source réelle. La Figure 7-b) est donc une
projection stéréographique (i.e un point commun de projection) de la surface de la pointe
résolue a I’échelle atomique. Chaque point sur I’image est un atome pris individuellement
(schématisé par la Figure 7-a)). Une caractéristique de I’image est le dessin en cercles
concentriques. Ces cercles sont provoqués par I’intersection des plans atomiques du cristal
avec la surface de I’échantillon hémisphérique.
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a) Pinceaux d’ions
Pointe
P
+V
Imp_act des Ecran de
ions visualisation

Figure 7-b) : Pointe d’Iridium mise en image par FIM " sous He & 21K, PHe:2.1O'3Torr,
V=22kV

Ces images sont obtenues pour des pointes grosses a des tensions relativement élevées, en
général 20kV. Le faisceau d’ions émis provient de plusieurs dizaines de milliers d’atomes. Un
pas significatif a été apporté dans la réalisation de pointes ultra-fines. Sur la Figure 8 est
reportée une micrographie ionique de champ d’une telle pointe, réalisée par R. Morin. Chaque
tache représente I’émission d’un seul atome. On peut reconstituer la structure du cristal.
Chaque bille est un atome de I’échantillon mais seules les billes peintes en noir seront mises
en image. Elles correspondent aux régions de la pointe ou le champ électrique local est le plus
intense, c’est-a-dire les régions ou la probabilité d’ionisation du gaz révélateur est grande.
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a)

- e

J%QM

s\.

Sett 3 39 3
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Figure 8 : a) Reconstruction du cristal, b) Image en microscopie ionique d’une pointe de
tungsténe de faible rayon de courbure sous hélium, V=5kV

Le microscope ionique permet d’obtenir des grandissements d’au moins 10° et d’observer la
surface de la pointe avec une résolution proche de I’atome. Chaque point émissif de la surface
représente une source ponctuelle. L’obtention d’une telle résolution provient d’une faible
dispersion en énergie latérale du faisceau ionique issu de chaque site.

V- Le microscope a projection

Dans le cadre de cette étude, le microscope a projection constitue a la fois le développement
d’un nouveau microscope en lui-méme et un des rares moyens, sinon le seul, a pouvoir
déterminer la taille de la source virtuelle et donc la brillance d’une source « ponctuelle ».

La microscopie a projection permet d’imager la forme d’un objet par I’ombre qu’il produit par
une illumination. Un microscope a projection utilisant une source d’électrons a émission de

ef125 auteurs du Point Projector Electron

champ fut proposé en 1939 par Morton et Ramberg
Microscope, des grandissements de 3000 ont été obtenus. Boersch, en focalisant le faisceau
d’un microscope électronique accéde a une résolution de 25 nm. Miiller et Tsong " donnent
un exemple de I’ombre d’un objet, une grille de cuivre, obtenue en microscopie ionique a
projection, Figure 9. L’objet est ainsi place entre la pointe et I’écran. Le grandissement est
limité a 1000 a cause de problémes de vibrations de I’objet par rapport a la pointe émettrice.
Les bords de la grille sont piques, cependant ils démontrent que la résolution de I’ombre de
I’image, qui peut étre définie comme étant la possibilité de distinguer des points rapprochés
comme des objets distincts, est de I’ordre de grandeur du diametre de la source et espéraient

atteindre des résolutions de 2 a 3 A.
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Figure 9 : Ombre d’une grille de cuivre obtenue en microscopie ionique de champ

Puis, il faudra attendre 1989 avec Stocker et al *"% pour que les pointes ultra-fines, émettant
a faible tension, soient introduites dans un systeme a projection utilisant des techniques de
positionnement par céramiques piezo-électriques. Cependant les tensions d’ionisation pour
I’hélium étant trop élevee, ces études n’ont pas permis d’obtenir des grandissements excédant
3000. Depuis, au sein du laboratoire, le montage du microscope électronique a projection a éte

repris et développé 127,

Le microscope a projection est constitué d’une source ponctuelle : une pointe, d’un objet et
d’un détecteur. Une tension électrique est appliquée entre I’objet et la pointe de maniére a
induire I'émission d'un faisceau d'électrons ou d’ions a partir de I'extremité de la pointe. Le
principe du microscope consiste alors a projeter sur le détecteur une ombre agrandie de I'objet

étudié, en le placant aussi prés que possible de la pointe a I'intérieur du faisceau électronique/

ionique.
Objet Ecran de détection
Source Ombre de I’objet
ponctuelle sur le détecteur
lons/électrons
Faisceau

d’ions/électrons

\

0 d D

Figure 10: Principe du microscope a projection a partir d’une source ponctuelle
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Comme Iillustre la Figure 10, le faisceau d’ions ou d’électrons issu de la pointe illumine
I’objet. On peut decomposer le faisceau en plusieurs parties :

- une partie passe dans les zones sans objet,

- une partie est diffusée par I’objet,

- une partie est arrétée par I’objet.

Le grandissement, G, de I’ombre de I’objet sur I’écran est défini comme le rapport de la

distance source-image D sur la distance source-objet d, tel que G:% :

Pour une distance objet-écran donnée, le grandissement est d'autant plus important que la
source d'ions ou d’électrons est proche de I'objet et I'ombre est d'autant mieux définie que la
source est petite.

Pour une source ponctuelle, I’ombre est nette. Si maintenant on considére une source étendue,
de largeur a, Figure 11, la source ne peut plus étre confondue avec un point et chaque point de
la source produit son propre systéme de cbne et sa propre ombre sur I’écran. Ces ombres
peuvent étre plus ou moins nette a cause de la présence d’une pénombre, due aux ombres
voisines. Cette penombre de largeur A introduit un flou au niveau de I’observation des objets

observés et A:(Dd;d).a .

Bords de
I’objet

Source étendue
ions/électrons

Ombre de I’objet
sur I’écran

7
=7

=, |
=

~~—_ Pénombre

/
/
7

0 d D

Figure 11 : Formation de I’ombre et de la pénombre d’un objet a partir d’une source étendue

Pour déterminer la résolution géométrique, r, il suffit de ramener la taille de la pénombre dans
le plan de I’objet, on obtient alors :

r=D-d 4

D—d
q a

l:
G D
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Si D>>d, r~a. On en déduit que la résolution ne dépend pas du grandissement mais
seulement de la taille de la source. On comprend I’utilité du microscope a projection dont la
résolution est intimement reliée a la taille de la source, en supposant aucun phénomene
parasite comme par exemple une vibration de la pointe ou de I’objet, ou un champ déviateur.
Dans les conditions expérimentales, la résolution du détecteur peut étre une limitation. Par
exemple, si elle est de 0.1 mm a un grandissement de 100000, tant la résolution sur I’objet que

sur la taille de la source virtuelle seront limitées & 1 nm.

La discussion précedente repose sur un comportement classique des particules. Lorsqu’on
prend en compte I’aspect ondulatoire la notion de trajectoire disparait et les phénomenes
d’interférences apparaissent. L’introduction des pointes ultra-fines a conduit a I’observation
de ces phénomenes dans le cas des électrons!™™°. L’image en projection apparait comme un
hologramme qui est le cliché d’interférences du faisceau émis par la source et de celui diffusé
par I’objet. A partir de cet hologramme, I’image de I’objet "™ ou la taille de la source
peuvent étre déterminée (I®127, [ref132),

Vu leur courte longueur d’onde la microscopie a projection ionique devrait étre abordée d’un

point de vue classique.

Le microscope a projection sera utilisé dans ce travail pour caractériser la taille de la zone
émissive et définir les différentes caractéristiques propres a une source. Cependant, en plus
d’étre un outil de caractérisation, il représente un nouveau dispositif pour la microscopie.
Présentant I’avantage de fonctionner aussi bien avec une source d’électrons qu’avec une

source d’ions, nous nous sommes focalisés, tout de méme, sur les faisceaux ioniques.

VI- Conclusion

Dans cette partie, nous avons mis en évidence les différents processus d’ionisation reposant
sur I’effet de champ ainsi que les propriétés relatives au bon fondement d’une source.

L’intérét de la source a structure coaxiale a été posé : amener une forte pression de gaz en
bout de pointe tout en conservant une faible pression dans I’enceinte permettant la libre
propagation du faisceau d’ions et ceci a température ambiante. Pour ce faire, la source est
constituée d’une pointe émettrice de faible rayon de courbure, polarisée positivement. Celle-
ci est introduite a I’intérieur d’un capillaire qui permet de guider le gaz prés de la pointe. Le
but est ainsi d’augmenter la fonction d’apport en atome de gaz au voisinage de la pointe afin

d’obtenir un meilleur rendement et ainsi un courant d’ions le plus élevé possible.
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Le microscope ionique & projection, décrit dans ce chapitre, va étre utilisé par la suite aussi
bien en tant qu’outil de caractérisation pour connaitre la taille de la source virtuelle qu’en tant

gue nouveau procedé de microscopie.
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Chapitre 11 : Le dispositif expérimental

La conception du dispositif expérimental s’est avérée étre un point essentiel dans le travail de
recherche que j’ai effectué durant ces trois années de these. Le point de départ du dispositif
expérimental s’est appuyé sur le travail de thése d’E. Salancon ™. Depuis, de nombreuses
améliorations ont été réalisées. La premiere concerne des améliorations directement au niveau
de la source et sa fabrication, I’autre concerne la réalisation d’un microscope a projection
performant. D’autre part, un systeme d’analyse par spectrométrie de masse des ions émis a été
développé.

J’exposerai donc dans ce chapitre, les différents appareillages qui ont été mis en ceuvre pour

développer un dispositif expérimental fiable.

I- Architecture du montage expérimental

Le montage experimental réalisé dans ce travail s’appuie sur :
- le principe du microscope a émission de champ qui va permettre la visualisation des
atomes présents a la surface de I’échantillon : diagramme d’émission,
- le principe du microscope a projection qui va permettre I’observation de I’image
agrandie d’un objet et I’obtention de la taille virtuelle de la source,
- le principe du spectrometre de masse qui va permettre I’identification des ions

produits lors de I’émission.

Le principe architectural du dispositif expérimental est basé sur une platine tournante sur
laguelle est fixée I’ensemble source-objet. Celui-ci est suspendu a une bride CF160. La
réalisation de ce montage a été effectuée au laboratoire. Les difficultés ont été la connexion de
gaz jusqu’a la pointe tout en conservant le mouvement de I’ensemble, le refroidissement de la
source et la resolution des problémes de vibrations de I’ensemble. Un tel montage va
permettre des études en microscopie ionique a projection, d’étudier les propriétés du faisceau
en effacant ou non I’objet, d’effectuer la mesure du courant et la possibilité de pouvoir

sélectionner différents détecteurs en tournant la platine, Figure 1.

37



Chapitre 11 : Le dispositif expérimental

Hublot
Source

Platine

/ tournante

Manipulateur piezo-
électrique

Echantillon

Spectrométre
de masse

Détecteur

Figure 1 : Schéma de la platine tournante

I1- Aspect technique

Le montage expérimental est divisé en deux compartiments : un compartiment haute pression
ou est injecté le gaz et un compartiment basse pression ou se forment les ions. Un capillaire,
permettant la liaison entre les deux compartiments, offre la possibilité d’acheminer une
grande quantité de gaz directement a I’extrémité de la pointe. Les ions produits pourront grace

a un pompage adéquat se propager librement vers le systéeme de détection.
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Pompe primaire

Jauge
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Systtmede __—» -
condensation [ 1
a I’azote liquide
Gaz =) | —(
el Source d’ions
Haute Pression Faisceau ionique
transmis

Basse Pression

Figure 2 : Schéma du systéeme de pompage
I1-1- Le systéme de pompage
Les informations recueillies sur le détecteur (les images) seront exploitables dans la mesure
ou I’intégrité du flux d’informations est respectée. Dans un dispositif ou I’information est
contenue dans la trajectoire de particules (chargees), il est essentiel de limiter au maximum les
collisions responsables de la déviation des particules. Pour cela un bon vide est indispensable.
Plus la pression est faible et plus le trajet parcouru par les particules entre deux chocs
successifs sera grand. La valeur moyenne de cette distance est le libre parcours moyen A et le
Tableau 1 donne une indication sur le libre parcours moyen en fonction du domaine de

pression.

Vide primaire | Vide secondaire Ultra-vide

Domaine de pression en mbar |  10%a 107 1024107 <107

Libre parcours moyen en m
air 20 °C

10%23 103 102 4107 >10?

Tableau 1 : Le libre parcours moyen en fonction du domaine de pression.
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L’obtention d’un vide poussé permet aussi le bon fonctionnement du systéme de détection

basé sur une galette & microcanaux dont je discuterai le principe plus loin.

11-1-1- Les pompes a vide

Le systeme de pompage englobe non seulement les différentes pompes présentes sur un
systéeme, mais aussi leurs liaisons avec les différentes enceintes ainsi que les liaisons entre
elles. Pour concevoir un systeme de pompage adapté, il faut tenir compte des gammes de
pressions voulues dans les différentes sections et du débit gazeux. Ces considérations
conduisent a déterminer les types de pompes a employer, leurs tailles et leurs positions
relatives.

Le vide poussé sera obtenu en combinant deux types de pompes, I’une permettant d’atteindre
des pressions de 10* mbar & partir de la pression atmosphérique et I’autre qui permet

d’obtenir des pressions réduites de I'ordre 10° mbar & partir de quelques 10™ mbar.

11-1-2- Obtention du vide dans les différents compartiments du dispositif

Pour réduire les interactions des ions avec les molécules de gaz, l'ultra-vide s’avere
nécessaire, nous viserons alors un vide de 10° mbar. Ce vide poussé sera obtenu par un
systtme de pompage qui permettra d’obtenir 107 mbar, puis 10° mbar en y ajoutant un

étuvage.

i- Mise en ceuvre du systéme de pompage du dispositif

La Figure 2 montre I’interconnexion réalisée entre les enceintes et les pompes. On utilisera
une cascade de trois pompes : une pompe primaire a palettes puis deux pompes secondaires
turbomoléculaires pour atteindre un vide pousse. L’utilisation des deux pompes
turbomoléculaires en cascade va permettre de faciliter le pompage des gaz, en particulier les
gaz légers comme I’hydrogéne.

Dans le compartiment haute pression, le vide primaire est obtenu grace a une pompe a palettes
a joint d’huile dont la vitesse de pompage est de 3 I/s associée a une pompe turbomoléculaire
dont la vitesse de pompage est de 80 I/s afin d’obtenir le vide secondaire. L’ultra-vide, dans le
compartiment basse pression, est assuré grace a une pompe turbomoléculaire dont la vitesse
de pompage est de 280 I/s (pour I’azote). Cette derniere pompe a été choisie parce qu’elle
pompait préférentiellement les gaz légers. Pour connecter chaque module aux différents
niveaux de pompage, nous avons réalisé un réseau de distribution composé de vannes et de

tubes métalliques flexibles appelés tombacs.
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La pression obtenue doit étre mesurée pour contrdler précisément la quantité de gaz injectée.
Il est indispensable de noter que la mesure, pour des raisons pratiques, s'effectue au niveau
d'une bride de raccordement sur laquelle est montée la jauge qui se trouve relativement loin
de la source. Quel que soit le principe de mesure retenu, la pression déterminée sera celle au
niveau de la jauge et non celle régnant trés précisément dans la zone considérée. L'écart peut
étre considérable (un facteur 10 est possible). Nous disposons également de courbes de
correction (Annexe 1) en fonction du gaz utilisé afin de déterminer le vide réel.

La mesure des pressions dans I'enceinte - compartiment haute pression - est assurée par une
jauge Penning (CF2P, alimentation : FA111) dont la gamme de mesure s'étend de 102 & 107
mbar et par une jauge primaire type Piranni (P13C, alimentation : CN111) dont la gamme de
mesure s'étend de 10 & 100 mbar. Elle est associée & un capteur de pression & membrane
Haenni, dont sa gamme de mesure s’étend de 10" & 999 mbar. Le compartiment basse
pression est équipé d’une jauge Penning (CF2P, alimentation : FA111) dont la gamme de

mesure s'étend de 10% & 107" mbar associée & une pompe ionique.

ii- L’étuvage
Afin d’obtenir une meilleure pression limite dans I’enceinte, nous procédons a un étuvage.
Cela implique de chauffer le systéeme jusqu’a environ 100°C pour dégazer les parois et
éliminer principalement I’eau. Une fois le temps de chauffage terminé, on laisse le systéme se
refroidir jusqu'a la température ambiante. On obtiendra ainsi un vide de 10”° mbar. Cette
opération doit étre renouvelée a chaque fois que I’enceinte est exposée a I'air, comme lors du

changement de la source.

I1-2- Introduction de gaz

L’introduction d’un gaz se fait par une ligne tirée de la bouteille et reliée a la source par une
vanne de fuite. Notre appareillage offre la possibilité d’utiliser trois lignes de gaz différentes :
e une ligne d’hydrogene de pureté 99,999%,
e une ligne d’hélium de pureté 99,996%,
e une ligne d’introduction supplémentaire que I’on a utilisée pour introduire de
I’oxygene, de I’azote et méme de I’eau.
Sur la ligne d’introduction de gaz, nous avons installé un piége refroidi a I’azote liquide
(température d’ébullition de 77.3K (-195.8°C)). A I’intérieur du piége, on plonge une partie

du tuyau du systéeme d’arrivée de gaz pour permettre au gaz d’avoir le temps de se refroidir
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puis il se connecte a I’enceinte. Ce systéme permet ainsi de condenser les especes lourdes

provenant du gaz qui viendraient polluer la pointe.

I11- La source d’ions

Par rapport au montage réalisé par E. Salancon durant sa these, nous avons développé un
nouveau dispositif. Le principe de la source d’ions "2 reste cependant le méme. Il consiste &
se servir d’un capillaire pour injecter localement du gaz a I’extrémité de la pointe. Ce

capillaire réalise I’interface entre le compartiment haute pression et le compartiment basse

pression.
Détecteur
+V
%%
h
Gazi=) | (
. Capillaire Source d'ions Faisceau ionigue transmis
Haute Pression

Basse Pression
Figure 3 : Schéma de base du montage expérimental

Ce dispositif comporte cependant plusieurs améliorations, en particulier la possibilité de
refroidir la pointe, une facilité et une fiabilité accrues dans le montage ainsi que la faculté a
s’adapter directement sur une colonne a faisceau d’ions focalise. Il dispose également d’un

systéme de centrage par rapport a un disque d’extraction.

I11-1- Le montage de base

L’idée principale reste la méme, elle consiste toujours a utiliser une structure coaxiale
constituée d’une pointe a émission de champ placée a I’intérieur d’un capillaire de faible
diametre. La source d’ions de base peut étre décomposée en trois parties, comme illustre sur
la Figure 4 :
e un tube en céramique permet de traverser la paroi séparant le compartiment haute
pression du compartiment basse pression,
e un tube en inox, au bout duquel se trouve le fil taillé en pointe, permet

I’acheminement du gaz vers la pointe,
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e un manchon en laiton permet d’insérer le fil de tungsténe ainsi que de raccorder les

deux tubes.

«4—— Fil taillé en pointe

Tube en inox

Manchon

Tube en céramique

Figure 4 : Montage de base de la source d’ions

I11-2- La nouvelle source a structure coaxiale

La Figure 5 montre I’évolution qu’a subi le montage de la source a structure coaxiale qui est

maintenant directement adaptable a un canon FIB Orsay Physics.

Tube en inox

Manchon

Tube en
céramique

Figure 5-a : Ancien montage de la source d'ions Figure 5-b : Nouveau montage de la source d'ions

Dans la nouvelle version, le manchon est fixé sur un disque, en cuivre ou en inox, qui lui-
méme est maintenu par trois céramiques permettant ainsi un bon maintien de I’ensemble
monté sur une bride ultra vide CF16. De plus ce montage présente un disque supérieur
d’extraction avec son diaphragme qui va permettre de centrer parfaitement la pointe ainsi que
de fixer la tension en bout de pointe. Le montage est schématisé sur la Figure 6 et ses

caracteéristiques sont regroupées dans Tableau 2.
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Diaphragme

<«— Disque d’extraction Colle araldite

Colle

araldite
<«—— Disque en cuivre

Figure 6 : Schéma du montage de la source

Numéro | Désignation | Matériau | Dimensions Spécifications

1 manchon laiton | $=2x2.5mm .

Obtenue par attaque

] fil électrolytique (soude)
2 pointe I ¢ =125 pm
métallique Rayon de courbure
~10a50 nm
=300 um
3 tube Inox b ex H Acheminement du gaz
¢ in=150um

¢ ex=500 um | Isolation électrique
4 Al,O; _
¢ in=300um | Acheminement du gaz

Tableau 2 : Caractéristiques des éléments de la source

La connexion a la haute tension de la pointe se fait du coté basse pression grace au disque de
maintien du manchon. L’alimentation utilisée est une alimentation positive, modéle HV 10,
dont la tension est ajustable entre 0 et 30 kV.

Le refroidissement de la pointe est rendu possible par un dispositif constitué de deux parties.
La premiere est un petit cylindre en cuivre de quelques centimetres cubes dans lequel une
circulation d’azote liquide est effectuée, I’arrivée et la sortie se faisant par deux tubes en

cuivre. La deuxieme consiste en une tresse en cuivre de diamétre important reliant le cylindre
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cité ci-dessus au disque inférieur, I’isolation €lectrique étant assurée par un saphir et la bonne
conduction thermique du cuivre assurant I’évacuation de la chaleur de la pointe. Le systéme
permet encore quelques améliorations pour descendre plus bas en température qui n’ont pas

pu étre réalisées par manque de temps.
I11-2-1- Préparation des pointes

i- Pointes en tungstene

Les pointes sont obtenues a partir d’un fil commercial de grande pureté du métal choisi. Un
grand nombre d’experiences ont été effectuées avec des pointes de tungsténe. L’intérét de ce
matériau réside dans sa dureté et dans la possibilité d’en tailler des pointes trés fines sur
lesquelles un savoir considérable a été accumulé pendant des études antérieures par la
communauté scientifique de 1’émission de champ .

Les pointes sont usinées par polissage électrolytique. Initialement un fil de tungstene, de 125 pum
de diameétre, est plonge dans un bain d’electrolyte, il constitue I’anode. On utilise un fil de
molybdéne comme cathode. Ces deux électrodes sont plongées verticalement dans une
solution de soude a 20% contenue dans un bécher. Une plaque séparatrice permet de séparer
les deux électrodes afin de faciliter le suivi de I’attaque du fil. En effet, lors de I’attaque avec
une tension continue, des bulles se forment sur la contre-électrode et peuvent perturber la
vision. La position du fil de tungstene est contrélée par un micromanipulateur et I’évolution
de son profil est suivie a I’aide d’un microscope optique de faible grandissement. On applique
en premier lieu un courant alternatif qui va permettre de nettoyer le fil de tungsténe. Ensuite,
nous effectuons une attaque en courant continu. L’anode est portée a un potentiel positif (5
volts) qui correspond a un courant de 4 mA. Le fil de tungsténe est aminci progressivement en
formant un étranglement au niveau de I’interface électrolyte-air jusqu’a sa rupture finale,
comme illustré sur la Figure 7. Cet étranglement produit une variation du courant, qui lors de
sa rupture provoque I’interruption de la tension. Le fil taillé en pointe est rincé a I’eau distillée
afin d’éliminer les produits résiduels obtenus apres I’attaque. On obtient de facon

reproductible des pointes dont le rayon de courbure varie de 10 a 50 nm.
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Figure 7 : Technique d’usinage électrochimique

Apreés I’usinage de la pointe, une estimation de sa taille est faite par microscopie optique au
grandissement maximal, i.e 400. Si I’apex (I’extrémité de la pointe) échappe a la résolution
limite du microscope, Figure 8, nous en déduisons que la pointe est assez fine pour étre

utilisée pour nos expériences.

50pm

Figure 8 : Image d’une pointe de tungstene en microscopie optique (x400)

La Figure 9-a est une image prise en microscopie électronique a balayage et nous permet
d’avoir une meilleure résolution. Cependant a plus fort grandissement, Figure 9-b, nous
distinguons une enveloppe de carbone autour de la pointe. Le carbone provient d’une
remontée d’huile des pompes du microscope électronique a balayage, venant recouvrir
I’échantillon d’une fine pellicule, ne permettant pas de donner avec précision la taille réelle de

la pointe (< a 15nm).
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CRMCH 15KW “na. A8 1 7Fmm CEMCH I15KU X188 ., 80E 11lmm

Figure 9 : Images d’une pointe de tungstene en microscopie électronique a balayage a
deux grandissements différents

ii- Pointes en platine et en palladium

Utilisant le méme procéde d’attaque, nous nous sommes tournés vers deux autres metaux pour
fabriquer les pointes : le platine et le palladium. Cependant la fabrication de pointes dans ces
matériaux est plus difficile et leur manipulation pour la fabrication des structures s’est avérée
plus ardue qu’avec le tungstene. Nous sommes parvenus a franchir ces obstacles non sans
difficulté et a obtenir I’émission d’ions a partir de ces sources dans les conditions de I’étude,
i.e. température ambiante et forte pression de gaz. Un tableau résume les conditions de
fabrication qui différent sensiblement des valeurs données par A.J. Melmed et al. ®®et E.W.

Muller et T.T. Tsong "™ et qui se sont avérées étre optimales aprés de nombreux essais.

Métal Electrolyte Contre électrode | Tension
Platine recuit | NaNO3/NaCl (4 :1 envol) + Pt 30V en ac
Glycérol + Chloroforme
Palladium | HNO3/HCI/ H,0 (7:3:3 en vol) Pd 2V en ac
0,4V endc

Tableau 3 : Caractéristiques d’usinage pour différents matériaux

Un exemple de pointes de platine observées au microscope électronique a balayage est visible

sur la Figure 10.
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s
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Figure 10 : Images d’une pointe en platine en microscopie électronique a balayage a deux
grandissements différents

Cette pointe présente un rayon de courbure d’environ 100 nm, on observe une rugosité de la
surface bien supérieure a celle observée sur le tungsténe Figure 9.

Une observation en microscopie optique d’une pointe en palladium est reportée sur la Figure 11.
Notons le trés faible angle de cone obtenu par rapport a celui des pointes de tungstene, Figure 8.

L’état de surface semble également plus rugueux que dans le cas du tungsténe.

Figure 11 : Images d’une pointe en palladium en microscopie optique

111-2-2- Fiabilité des collages

Afin de maintenir le tube en céramique et le tube en inox de part et d’autre du manchon, nous
utilisions au début de ma thése une colle ultra-vide (Torseal). Nous nous sommes rendus
compte qu’au cours du temps, les composants de cette colle nuisaient au bon fonctionnement
de la structure allant jusqu’a boucher le capillaire métallique. Nous avons analysé une de ces
structures au bout de quatre mois. Le microscope optique nous a permis de constater qu’une
matiére granuleuse blanchatre venait obstruer le tube inox, coté pointe, visible sur la Figure
12.
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e .

Agrégats blancs 4 Tube inox obstrué par la colle |

Figure 12 : Photos de la structure constituée du tube métallique et de la pointe en tungstene
polluée par la colle ultra-vide, obtenues en microscopie €électronique a balayage

Ces agrégats blancs sont présents tout le long de la structure, du tube en inox jusqu’a
I’extrémité de la pointe. Avec une analyse Auger, nous avons décelé de la silice en bout de
pointe dans les agrégats blanchatres, provenant de la colle ultra-vide. La Torseal semblerait
donc migrer, au cours du temps, vers la pointe et viendrait boucher le tube. On a alors décidé

d’utiliser la colle époxy (Araldite) en remplacement de la Torseal.
IV-  Le microscope a projection

IV-1- L’ensemble source-objet

L’objet observé en microscopie a projection est fixé sur une grille de microscopie. Dans notre
approche, nous avons utilisé une membrane de carbone, partiellement transparente, déposée

sur une grille d’or, dont une image en microscopie optique est montrée sur la Figure 13.

Grille d’or

Membrane de carbone

Figure 13 : Image en microscopie optique, x400, de la membrane de carbone
L’intérét d’utiliser un tel objet est qu’il est constitué de filaments de carbone dont la taille, de
quelques centaines d’angstroms, va étre utile dans la détermination de la résolution du
microscope ionique a projection.

Cet objet est fixé sur un support. Le déplacement de I’objet est obtenu au moyen d’un
manipulateur piézoélectrique de 8 mm de course et de 250 nm de résolution. Ce manipulateur

est placé sur la platine tournante. L’objet peut alors se déplacer suivant les directions x, y et z.
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On peut sélectionner I’objet ou bien I’effacer en le déplagant suffisamment pour observer le
diagramme d’émission seul. La Figure 14 montre I’ensemble source-objet du microscope en
projection, il est suspendu et fixé sur un passage en rotation, lui-méme monté sur une bride

CF 160.

Systeme de
refroidissement

Axe de rotation de
I’ensemble source-objet

Connexion de I’extracteur
a la masse

Connexion de la pointe
vers la haute tension

Ji
T4

Pie e

Tube d’amenée de
gaz

Support avec échantillon

Tresse de

refroidissement Manipulateur

piézoélectrique

Platine tournante

Figure 14 : L’ensemble source-objet

Le champ électrique diminue rapidement lorsqu’on s’éloigne de la pointe™’. Cependant,
lorsqu’on approche I’objet progressivement de la pointe afin d’augmenter le grandissement, il
faut diminuer le potentiel de la pointe pour ne pas saturer le détecteur (pour conserver un
courant constant). Pour déterminer le grandissement, nous sommes partis de la connaissance
de la dimension réelle d’un carreau de la grille d’or, 40 um. De proche en proche, en suivant
le grandissement d’un détail, nous pouvons facilement estimer les tailles réelles jusqu’a des

grandissements de plusieurs centaines de milliers.

IVV-2- Description de la partie détection

Afin de détecter et de localiser les particules (ions, neutres, électrons) du faisceau, nous avons
utilisé un systeme de détection constitué d’une galette de micro-canaux couplée a un écran
fluorescent placé initialement a 10 cm puis a 40 cm de la source. Nous rappelons que ce
détecteur sert aussi bien a obtenir des images de la source en microscopie a émission que des

images de I’objet en projection. Il est également utilisé dans le spectromeétre de masse.
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La galette de micro-canaux (« MCP pour Multiple Channel Plate ») se présente sous la forme
d’une plaque de 46 mm de diamétre (40 mm de surface active), formée de tubes en verre
biseautés uniformes, obtenus par étirage. Les parois intérieures de ces tubes, de 12.5um de
diametre, sont recouvertes d’un dépbt a base de cuivre béryllium (CuBe). Une différence de
potentiel de 1000 V aux bornes de la galette permet d’accélérer les électrons entre deux chocs.
Une particule ayant une énergie suffisante arrive a I’entrée du canal, frappe sur la paroi et
donne naissance a au moins un électron. Cet électron provoque par choc la production de
plusieurs électrons: c’est I’émission d’électrons secondaires, dont le nombre augmente

considérablement au fur et a mesure qu’ils progressent dans le tube, Figure 15.

Electrons amplifié
secondaires

Figure 15 : Amplification du signal dans un canal

Cette cascade d’électrons est confinée a I’intérieur d’un canal. Les électrons sortant sont
ensuite post-accélérés vers un écran fluorescent™™ porté & 4000V. Grace a ce systéme le
signal est amplifié d'un facteur 10° . Bien que la position des électrons sortant du canal soit
définie a 12.5um pres, le spot de photons obtenu sur I’écran fluorescent est de I’ordre de
100um. Ceci détermine la résolution du détecteur. Ainsi a un grandissement de 100000, le
plus petit détail observable serait de 10 A. Sur la Figure 16, nous pouvons voir le dispositif,
réalisé au laboratoire, qui supporte I’ensemble galette de micro-canaux — écran

phosphorescent.
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Figure 16 : Dispositif galette de micro-canaux — écran phosphorescent
a- coté galette de micro-canaux / b- coté écran phosphorescent

Nous disposons d’un systéme d’acquisition d’images constitué d’un appareil photographique
numérique Canon EOS-D30 (3.25 millions de pixel). Les images prises avec cet appareil sont
uniquement limitées par la résolution sur I’écran fluorescent. Le comportement dynamique est
suivi par une caméra CCD Panasonic munie d’un zoom optique et est enregistré, depuis peu,
sur un enregistreur numérique muni de deux disques durs de 300 Go dont la fréquence est
de 30 images par seconde. Nous visualisons en temps réel les images sur un écran de

téléviseur.
V-  Le spectrometre de masse

V-1- Conception d’ un spectromeétre

Le spectrometre de masse va nous servir a separer les ions produits en fonction de leur masse.
Ce procédé repose sur la déviation de particules chargées aprés leur accélération par un
champ électrique, dans une zone ou régne un champ magnétique créé par un électroaimant.

Nous avons alors congu un spectrometre de masse permettant la mesure de la masse des ions
tout en permettant I’observation du diagramme d’émission. La réalisation du montage est
basée sur la nature ponctuelle de I’émission ainsi que sur I’insertion d’une fente de tres faible
largeur dans le faisceau. Un premier spectromeétre de masse a d’abord été monté dans une
chambre & vide a Orsay Physics. Il est constitué d’une fente formée par deux tiges de 1.5 mm
distantes de 80 um. L’ensemble est monté dans un tube qui présente une section rectangulaire
de dimension : 60 mm x 24 mm, Figure 17, situé entre le canon a faisceau d’ions focalisé et
I’enceinte. Du coté du canon a faisceau d’ions focalisé, on dispose de deux déflectrices dont le

plan est parallele a celui des fentes, qui sont placées a la sortie du tube. La distance source-
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fente est de 125 mm, la distance source écran est de 345 mm. Un champ magnétique est établi
paralléle a la fente. Dans une premiére version, étaient utilisés des aimants permanents, par la

suite nous les avons remplacés par un électroaimant.

Section rectangulaire
24 mm

Figure 17 : Image du dispositif avec la fente sur le montage a Orsay Physics

Un second spectromeétre de masse a été construit plus récemment au laboratoire. Cette fois la
fente est formée par deux éléments : une plaque de 1 cm x 1cm et un fil de 1 mm d’épaisseur,
distants de 150 pum. L’électroaimant est situé & 25 cm de la source. Il est constitué d’une
bobine de fil de cuivre isolé enroulé autour d’un noyau de fer doux. On peut faire varier
I’induction magnétique, B, i.e I’intensité du courant électrique qui alimente la bobine. On
dispose de deux plaques déflectrices de 2cm x 2cm, isolées électriquement, dont le plan est
paralléle a celui de la fente. Ces plaques permettent une déflexion électrostatique. On a donc
exactement une structure du type filtre de Wien. L’avantage de ce dispositif, contrairement au
premier modéle qui était fixe, est qu’il est disposé sur un carrousel permettant son effacement
devant I’image d’émission ou de projection. Une cage de Faraday avec un diaphragme
d’entrée de diametre 3 mm est également rajoutée sur le carrousel, Figure 18, afin de mesurer
des courants locaux correspondants & un angle de I’ordre de 1°.

Cage de

Faraday ice

Figure 18 : Schémas du systéeme : cage de faraday/ fente-plaques déflectrices
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V-2- Calcul de la déflexion théorique

Diaphragme
d'extraction

Champ
magnétique

Source
d'ions

8.

Trajectoire des ions
sans champ magnétique

M, Trajectoires des ions

de masses M; et M,

soumis @ un champ
magnétique B

[\

M,

Channel-plate

Y Séparation des ions en
fonction de M/q
X (direction de propagation)

Figure 19 : Schéma du trajet des ions a travers le champ magnétique permettant de
déterminer la déflexion AY

La source étant soumise & un potentiel électrique V, il se forme au voisinage de la pointe un
champ électrique qui va accélérer les ions en leur conférant une énergie cinétique qV au
niveau de la fente. Contrairement au spectromeétre classique qui nécessite deux fentes pour
sélectionner la direction de la vitesse, le caractére ponctuel de I’émission permet d’utiliser une

seule fente. La vitesse des ions, v,, dépend, a V fixé, de leur masse M, telle que :

E=qV=12 M = vo= ZC‘WV

Les ions traversant la zone d’espace soumise au champ magnétique B subissent une force,

dite de Lorentz, qui va dévier leur trajectoire. La force subie vaut: q Vv A B et

TP ﬂ_qV/\é
I’accélération M

L’intégration des équations différentielles du mouvement permet de déduire la trajectoire de

I’ion :
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M.%:q.vo.B
X(t)=vot  dx=v,dt
W_9 v Bt 0 = X
t 2 Vvot=X
ﬂ_i Vot
qt= M B(x).dx
YR=-f, ot B(x).x XVt A=Vt

y(x):ﬁ.joX dx'..foxv B(x").dx"
y(x:L):ﬁ.joL dx'.‘[0 * B(x").dx"

y(x:L):ﬁ.{ Lxm dx'.J.OXY B(X“).dX"-F.L: dx'.J'OX' B(x").dx"}

En considérant comme négligeable I’action de B a I’extérieur du tube rectangulaire (zone

d’action de B, X’’>Xq), la déviation peut se calculer explicitement :

y(x=L):ﬁ.LLm dx'..[0 * B(x).dx”

gL
M v

AY =

Bl | : longueur de la zone d’action du
champ magnétique

ou g : le nombre de charge élémentaire,
L : la distance fente-détecteur (channel-plate),
Vo . la vitesse initiale des molécules,
M : la masse de la molécule,

B : le champ magnétique.

Or yo= ZQWV donc (1) devient :

AY = -1 BI (2)
2MV

ou V : le potentiel de la pointe en volt.

Pour I’ionisation de H, & 5kV, on calcule une déviation de 1 cm, pour une distance source-
détecteur de 22 cm, 1=3.5cm, on en déduit un champ magnétique, B=1.32.107T.
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Chapitre 11 : Le dispositif expérimental

Expérimentalement, le dépouillement d’un spectre nous permet de déterminer la déflexion
comme eétant la différence entre la position initiale de I’ombre de la fente sans champ
magnétique et sa position lorsque les ions sont soumis au champ magnétique. Une illustration
est donnée par les Figure 20 et Figure 21. La fente étant placée sur le trajet des ions, on

observe sur le détecteur I’ombre de cette fente avec un grandissement de 10.

Position initiale,

sans champ Position de
magnétique N : I’ombre de la fente
A Py —
déviée par B

Figure 20 : Image de I’ombre de la fente Figure 21 : Image de I’ombre de la fente,
sans champ magnétique. lorsque I’on applique un champ magnétique, B.

Afin de s’affranchir des grandissements des images lors d’expériences différentes, nous avons
adopté la méthode de dépouillement qui consiste a normaliser la déflexion, AY, par rapport au

diametre du détecteur, que I’on sait égal a 4 cm.

AY = RO&)Rn (3)

ou:
Ro: la position de la raie non déviée (B=0),
Ry : la position de la raie déviée par B, n indice de la raie correspondant a I’ion n,

@ : le diametre de I’écran d’observation.

De (2) et (3) on peut écrire que : Ro=Rn_ \/a .L.B.I
(2)et(3)onp q RNCTVEY

ou M, est la masse de I’ion n dévié.

On en déduit I’expression (4) :

AY 2=S'.MB;/ (4)

ol S’=qL212/2.

56



Chapitre 11 : Le dispositif expérimental

La déflexion est donc linéaire en B. B étant proportionnel a I'intensité | du courant qui le crée,
la déflexion est donc proportionnelle a l'intensité du courant, |, dans la bobine de
I’électroaimant, tel que B=uNI/R ou p est la perméabilité magnétique, N le nombre de spires

qui constituent I’électroaimant et R le rayon des spires. L’expression (4) devient:

|2

AY* =SV

0l S" =S’ (UN/R)2

Aprés avoir identifié toutes les masses a différents potentiels, on tracera le graphe AY?=

f(12/V/). On pourra ainsi déterminer les différents ions produits durant I’expérience.

La Figure 22 est une vue d’ensemble du microscope ionique.

Axe de rotation de
I’ensemble cage de

Axe de rotation de

0 25 cm 40 cm
Position de la Position de Position de I’ensemble
source I’électroaimant  channel-plate/ écran

Figure 22 : Photographie du microscope ionique
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Chapitre I1I : Résultats expérimentaux et interprétations

Chapitre 11l : Résultats expérimentaux et

Interprétations

Apporter du gaz en bout de pointe et uniquement Ia est un des points clés du fonctionnement
de la source. Ceci nécessite une reproductibilité des parametres d’assemblage de la source
d’une part et une capacité a caractériser ces parametres d’autre part. Ces caractéristiques

dépendent en partie de la pression de gaz injecté.

I- Courbes en pression

Nous avons étudié I’évolution de la pression dans I’enceinte en fonction de la pression de gaz
injecté. Pour ce faire nous avons fait de nombreuses mesures en pression pour différents gaz :
I’hydrogéne, I’hélium et I’azote, a différentes températures. Le Graphe 1 reflete les courbes
typiques en pression pour ces gaz. En abscisse est portée la pression de gaz injecté (haute
pression, en amont de la structure) et en ordonnée la pression régnant dans I’enceinte (basse
pression, en aval de la structure) pour I’hélium, I’hydrogéne et I’azote. Aux faibles pressions,
pour lesquelles le libre parcours moyen est plus grand que les dimensions du tube, le régime
d’écoulement est moléculaire. Lorsque la pression augmente et que le libre parcours moyen
devient de I’ordre de grandeur des dimensions transversales du tube, on se trouve dans un état
intermédiaire, le régime transitoire. Dans le régime laminaire, aux fortes pressions, pour
lesquelles le libre parcours moyen est inférieur au rayon du tube, le gaz s’écoule

régulierement suivant des filets paralléles aux parois.
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1E-3 . o 0O He

; régime régime regime O H2

] moléculaire transitoire A N2
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Graphe 2 : Courbe représentant la pression dans [’enceinte (Pgp) en fonction de la pression
de gaz injecté (Pyp) pour différents gaz.

Nous déterminons graphiquement, sur le Graphe 2, les pressions de transition d’un régime
d’écoulement a I’autre, comme étant le point d’intersection (caractérisé par des fleches sur le
graphe) entre les droites de changement de pente. Les valeurs sont présentées dans le Tableau 3.
La reproductibilité de ces résultats a éte obtenue au prix d’un travail important concernant en
particulier la fiabilité dans I’assemblage de la source tant du point de vue mécanique que du
point de vue collage. En retour, une seule mesure de conductance a la pression atmosphérique
garantit un assemblage correct pour une nouvelle source. On peut constater que la pression
aval reste faible (<10 mbar) jusqu’a des pressions amont de I’ordre du bar méme dans le cas
d’un gaz trés fugace comme I’hydrogéne.

Au cours de ma these, le possible fonctionnement de la source a plus basse température a été
envisagé. La problématique technique a été décrite dans le Chapitre Il. L approche envisagée
a I’avantage de refroidir simultanément pointe et gaz. L effet du refroidissement présentait un
risque sur I’assemblage de la source d’une part et les résultats qui suivent démontre a la fois

un effet de refroidissement certain et une résistance de la source a ce refroidissement, Graphe 3.
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Graphe 3 : Courbe représentant la pression dans [’enceinte (Ppp) en fonction de la pression
de gaz injecté (Ppyp).
Sur le Graphe 3, nous observons un effet de la température. Pour de faibles pressions de gaz
injecté a basse tempeérature, la pression dans le compartiment basse pression est plus faible
gu’a température ambiante. La tendance s’inverse pour des pressions plus élevées, au-dela de
30 mbar.

I-1- Conductances

I-1-1- Determination expérimentale

Notre systéme est caractérisé par plusieurs parametres :

» d’une part sa géométrie (diameétre des orifices, longueur et diamétre des tubes) qui
détermine la conductance, C, de la source. La conductance d’une canalisation représente le
volume qui peut étre débité en une seconde, dans les conditions optimales.

» d’autre part la vitesse de pompage qui correspond au volume de gaz sortant de la
chambre par seconde.

En régime permanent, le débit de gaz introduit dans la chambre au niveau de la source, Qsource,

plus le débit relatif au dégazage des parois, Qparis , €St égal au débit de gaz pompé par les

pompes, onmpe, tel que : Qsourcet Qparois:onmpe-
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On définit le débit de gaz "™ & travers la source par :
Qvource:C. (B—IP—&P) en Torr.l/s (1)

ou : Pgp : Pression coté basse pression en Torr, a I’aval du tube,
Pup : Pression coté haute pression en Torr, a I’lamont du tube.

Des phénomeénes de parois, dégazage de certains matériaux, peuvent retarder la descente en
pression d’une enceinte. Cependant de nombreuses précautions sont prises avant le
déroulement d’une expérience. En effet, nous utilisons de I’acier inoxydable, des joints en
cuivre, des céramiques, tous ces matériaux ont des faibles pressions de vapeur saturante, a
cela vient s’ajouter un étuvage qui permet le traitement de dégazage des parois. Lorsque la
pression résiduelle est petite par rapport a I’augmentation de pression induite par la source,
nous pouvons nous affranchir du terme Qparois.

La vitesse de pompage, S, est définie par le volume de gaz qui, par unité de temps, franchit
I’orifice d’aspiration de la pompe, et est exprimée selon :

S=% enlls (2)

Les données du fabricant donnent des vitesses de pompage constantes en fonction de la
pression mais dépendantes du gaz.
On en déduit de (1) et (2) que :

S'PBP

C=—""8
PHP_PBP

enl/s (3)

Nous avons déterminé expérimentalement grace a la relation (3) et aux Graphe 2 et Graphe 3,
la conductance a travers notre structure pour différents gaz, I’hydrogéne, I’azote et I’hélium,
en fonction de la pression de gaz injecté a tempeérature ambiante, Graphe 4 et pour I’azote en

faisant varier la température, Graphe 5.
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Graphe 6 : Conductances pour différents gaz en fonction de la pression de gaz injecté a
température ambiante
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Graphe 7 : Conductances en fonction de la pression d’azote injectée pour une structure a
température ambiante et une refroidie a [’azote liquide
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Chapitre I1I : Résultats expérimentaux et interprétations

Ces courbes montrent une conductance constante a basse pression pour un gaz donné et une
croissance linéaire de la conductance avec la pression a plus haute pression. Une saturation de
la conductance pour les tres hautes pressions est visible.

Sur les courbes en fonction de la température, on observe un comportement différent suivant
la pression. En deca des 30 mbar, la courbe a basse température se trouve en dessous de la

courbe a température ambiante. Cette situation s’inverse au dela des 30 mbar.

I-1-2- Interprétations

Les parameétres constituant le dispositif expérimental sont rappelés sur la Figure 1.

Désignation Dimensions
Pep
D1interne=300um
L L L;=5cm
) < >b4——» Ppointe -
i o Tube inox Dainterne,

mesuré:18oum

/ L,=1cm

Haute pression Tube en Tube en inox + Fil de D3 =125 pm

céramique fil de tungstene tungsténe

Basse pression

Figure 1 : Caracteristiques du dispositif expérimental

Le systéeme peut étre découpé en deux parties principales : le tube coaxial (tube en inox-fil de
tungsténe) et la sortie du tube coaxial définie comme un orifice qui va limiter le débit. En
effet, nous ne pouvons pas négliger I’effet de I’extrémité du tube compte tenu de sa faible
longueur. Cependant, au vu des dimensions du tube en céramique (diameétre de 300 pm et
longueur de 5 cm), la conductance relative a cette section sera négligeable devant les deux
autres parties du systeme mentionnées ci-dessus. Nous allons alors calculer la conductance de
notre source suivant les différents régimes d’écoulement définis par le libre parcours moyen, A,
qui représente la distance moyenne que peut parcourir une molécule quelconque d’un gaz
entre deux chocs intermoléculaires. Le nombre de Knudsen, K, est défini comme le rapport
du libre parcours moyen des molécules sur une longueur caractéristique de I'écoulement,
généralement le diametre interne de la section du capillaire D et permet de classer les

différents régimes d’écoulement ™,
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» Pour le régime moléculaire : l>%,

A0i itoire - -D_<c <D
» Pour le régime transitoire : 100<)L<3 :

7 = . . . L
» Pour le régime laminaire : /1<100 .

La grandeur que nous mesurons est la pression, P, et sa relation avec le libre parcours moyen

1/2
A, est 2:114.51%(%j en metre 1% o4 A7: la masse molaire en g.mol®, T: la

température du gaz en K, n : la viscosité dynamique du gaz en Pa/s, supposée constante pour

un gaz donné.

Le Tableau 1 donne quelques caractéristiques des gaz utilisés durant nos études.

Masse molaire | Diameétre | Viscosité dynamique | Ratio des chaleurs
M (10° kg.mol™) moléculaire N (10-Pa.s) spécifiques
d (10°m) . cp
A293K | al80K y=a
H, 2,016 2,75 0,88 0,6 1.4
He 4,003 2.18 1,96 1,3 1.66
N, 28,02 3,70 1,75 1.1 1.4

Tableau 1 : Caractéristiques des différents gaz

i- Régime moléculaire
En régime moléculaire, la conductance est indépendante de la pression. Les molécules n’ont
d’interaction qu’avec les parois de la canalisation et non plus entre elles. Le systéme peut étre
décrit par deux conductances en série : la conductance dans le tube coaxial C,, et celle définie
par I’orifice du tube C,,,"1%°
Dans le cas du tube coaxial, la conductance est definie par la relation (6) :

Cn=36.4 (%)‘/2 £L+2Ln(2%))‘é—lzz enm®/s (6)

ou : T': la température du gaz en K,
M : la masse molaire en g.mol™,

L : la longueur du tube en m,
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pD=Ds) o\ A(De+D)
2 2

D, : le diamétre interne du tube en inox en m,
Dj; : le diameétre interne du fil de tungsténe en m.
» En ce qui concerne la conductance de I’orifice du tube coaxial dans le régime
moléculaire, elle est définie par ' :

_ T 12 3
Com=11,43 "M b2 m°/s

Cette conductance est négligeable devant C,,.

ii- Régime laminaire
En régime laminaire, les forces qui limitent la valeur de la conductance sont les forces de
frottement dues a la viscosité, n, du gaz. La encore, deux conductances en série apparaissent
[refl3 4 Ja conductance du tube, C,, proprement dit et la conductance de I’orifice Cqr.
» Pour le tube coaxial, il s’agit du tube en inox dans lequel le fil de tungsténe est intégre.

Nous assimilerons ce systéme & une fente. La conductance s’écrira alors (4) [ :

C=K % enm¥s (4)

avec K= 1 ab:
12 L

b:!Dz—D3[ ot a:”(D2+D3)
2 2
D, : le diamétre interne du tube en inox en m,
Ds : le diamétre interne du fil de tungstene en m,
L : la longueur du tube en inox en m,

Pup : la pression coté haute pression en Torr,

n : la viscosité dynamique du gaz en Pa/s, supposée constante pour un gaz donne.

» La conductance de I’orifice du tube coaxial peut étre exprimée par la relation (5) I*
.l
OF—COl_(M

avec '=28.6 {y {2/(y+1)}

5
fab enm/s (5)

0.5

(r+1) 1 (7—1):|

v : le rapport des chaleurs spécifiques,

T': la température du gaz en K,
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M : la masse molaire en g.mol™,

C, : appelé coefficient de I’orifice, est un facteur correctif inférieur a 1 non constant,

iii-Régimes de transition

Le régime de transition entre moléculaire et laminaire présente un comportement complexe 1%,
Nous nous restreindrons a la détermination d’une pression de transition, Py, du régime

moléculaire au régime laminaire obtenue en égalisant les conductances définies par les

relations (4) et (6). Le calcul donne :

Nos résultats montrent une autre transition a haute pression que I’on peut penser étre liée a
I’effet de I’orifice dont la conductance est indépendante de la pression, alors que la
conductance laminaire augmente avec la pression. La pression de transition, P;, du régime

laminaire vers I’orifice est obtenue la encore en égalisant les conductances définies par les

dépendant des dimensions de I’orifice.

e g loaurky
R—36.4\/; 14+2Ln 2b

127
b

)

en Pa (7)

relations (4) et (5). On trouve alors :

Ces déterminations théoriques sont reportées dans les Tableau 2 , Tableau 3 et Tableau 4 ainsi

ptar [T Z—f en Pa (8)

que les résultats expérimentaux correspondants.

Régime moléculaire Régime laminaire
Cm th. Cmexp. | CnRatio C, th. Cy exp. Cy Ratio
(10°1s) | (10°1/s) | thjexp, | 200mbar | 200mbar |y, /0
(107°I/s) (10°1/s)
H,, 293K 6.46 5.8 1.11 9.54 10 0.95
He, 293K 4.57 4.2 1.09 4.23 4 1.06
N, 293K 1.73 2.4 0.72 4.74 8 0.6
N_, refroidi 1 1.3 0.77 7.5 12 0.6
(=>100K) (=>175K)

Tableau 2 : Comparatif des conductances théoriques et expérimentales dans les régimes
moléculaire et laminaire
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Pressions de transition
Po th. Po exp. Po
(mbar) (mbar) Ratio th/exp
H,, 293K 135 120 1.125
He, 293K 215 220 0.98
N,, 293K 73 65 1.12
N,, refroidi 27 35 0.77
(=>180K)

Tableau 3 : Pressions de transition entre le régime moléculaire et le régime laminaire

Co/Co th. | Cor exp. | Co Ratio P1 th. P1 exp.

(I/s) (I/s) th./exp. (mbar) (mbar)
H,, 293K 3.910° 2.210* 17 6700 450

He, 293K 2.3410° | >210* - 11000 > 1000
Nj, 293K 1.0310% | 1.810" 5,7 3500 400
N,, refroidi 5.910" 2.610" 2.26 1700 405

Tableau 4 : Comparatif des conductances théoriques et expérimentales ainsi que les pressions
de transition entre le régime laminaire et le régime régi par l’orifice

Dans le régime moléculaire, I’indépendance de la conductance avec la pression semble
vérifiée et la valeur absolue des conductances pour les différents gaz en accord avec les
déterminations théoriques, Tableau 2.

Dans le régime laminaire, la conductance est fonction de la viscosité du gaz (supposée
constante pour un gaz et une température donnée) et de sa pression moyenne dans la
canalisation, sa valeur augmente linéairement avec la pression. La courbe de conductance est
une droite de pente 1, sur une échelle logarithmique. Les valeurs théoriques et expérimentales
sont en relatif accord, Tableau 2. Pour I’azote, les conductances expérimentales moléculaire et
laminaire différent des valeurs théoriques d’environ 30%. Ceci pourrait étre lié a un défaut de
calibrage de la mesure des pressions.

Les données du Tableau 3 relatives aux pressions de transition entre le régime moléculaire et
laminaire présentent un accord théorie-expérience satisfaisant, méme pour I’azote. Ceci

conforte notre sentiment d’erreur de calibrage de la jauge pour ce gaz.
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En ce qui concerne les expériences a basse température, les effets observes sont en accord
avec la théorie. Comme la valeur de la température n’est pas connue, les données
expérimentales associées aux prédictions théoriques supportent un abaissement de
température supérieur a 100K quel que soit le régime d’écoulement.

En ce qui concerne les données a haute pression, une conductance constante est clairement
observée dans le cas de I’hydrogene et de I’azote, mais pas dans le cas de I’hélium. Bien
gu’un tel comportement soit en accord avec le modeéle théorique, I’accord quantitatif n’est pas
satisfaisant, Tableau 4. Néanmoins, la variation de la pression de transition P; avec la nature
du gaz semble suivre les prédictions théoriques.

I-2- Pression en bout de pointe

On s’intéresse a I’ionisation du gaz apporté en bout de pointe. Afin de rapporter notre
situation expérimentale, correspondant & I’écoulement d’un gaz a la sortie d’un capillaire, aux
expériences antérieures « conventionnelles » ou le gaz est en équilibre dans la chambre a vide,
nous voudrions ramener nos mesures de flux a une notion de pression équivalente en bout de
pointe.

Pour cela on identifie le flux, Q, a la sortie du capillaire au flux de particules frappant une

paroi de méme aire, A, que celle du capillaire pour un gaz en équilibre, a une pression Ppointe.

1 N " . .
QzA.(E.n<v>) ou n est la densité volumique du gaz et <v> la vitesse moyenne des

pointe

particules du gaz, & la pression cherchée Ppinee. En supposant le gaz parfait, n = et

1 A Ppointe ZkT

v=2kL o0 0 == .4 .
m 6 kT m

En tenant compte de la relation (2) et en la ramenant en nombres de molécules dans 1 m*a 1 Pa,

S=%-# , on en déduit alors :

P

pointe

~ 6.10‘2S% en mbar (9)
vV

Ceci nous permet de graduer la pression locale vue par la pointe en fonction de la pression

amont, Graphe 8.
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Pression mesurée en bout de pointe en fonction de la pression de gaz injecté dans
le compartiment haute pression.

On constate que cette pression locale est de six ordre de grandeur supérieure a la pression

dans la chambre basse pression. C’est ce point qui différencie grandement notre approche de

source coaxiale de I’approche conventionnelle ou le gaz a ioniser est a la pression de la

chambre.

II- Emission ionique de champ — Résultats expérimentaux

Le plan que nous avons adopté pour cette partie est critiquable. Cependant aprés de

nombreuses tentatives il s’est révélé étre le plus clair et suit I’évolution dans le temps des

expériences que nous avons effectuées pendant ces trois ans. Nous avons procédé a un

découpage en trois parties en fonction des différents matériaux constituant la pointe.
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I1-1- Pointes en tungsténe
11-1-1- lonisation de I’hydrogéene

i- Nature des ions

Cette identification est faite a I’aide du spectrometre de masse, décrit dans le chapitre 11.

Sur ces premieres expériences réalisées pendant la premiére partie de ma thése, le champ
magnétique est impose par des aimants permanents.

La Figure 2 représente I’ombre de la fente sans application du champ magnétique. Ensuite
I’aimant est positionné, on observe alors deux raies déviées, Figure 3, correspondant a deux
images de la fente, mettant en évidence des ions de deux natures différentes, qui
correspondent & H" et H,", pour de fortes pressions d’hydrogéne, 340 mbar, et une faible
tension appliquée sur la pointe, 2.39 kV. Ce résultat illustre un caractére reproductible, a
savoir en présence d’une forte pression et une faible tension, deux ions sont présents dans le

faisceau, les ions H" et H,".

Figure 2 : Image de référence de la fente sans Figure 3 : Apparition de deux ions,
champ magnétique, V=2.5kV et Py,=340mbar V=2.39kV, Py;=340mbar, I=1pA

Cela est décrit sur le Graphe 9 qui représente les différents ions identifiés durant I’expérience,

en reportant la déflexion au carré en fonction de I’inverse de la tension, AY?= f(1/V). On peut

alors déterminer le rapport de deux masses %(cf. Chapitre 11). Dans ces expériences ce

rapport est de deux, correspondant aux ions H* et H," observés par d’autres auteurs(1*2 e,
Cependant ces expériences antérieures étaient effectuées a une pression de cing ordres de

grandeurs inférieurs a la pression locale Ppinie de N0S expériences.
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La production des ions H" est probablement due, d’aprés T.C. Clements and E.W. Miiller [,
a la dissociation d’un proton et d’un atome d’hydrogéne provenant de I’ion H,", formé
préalablement par ionisation de champ. L’ionisation de champ de I’atome d’hydrogéne ayant
lieu par la suite créant un nouvel H':
Ho> H, >H +H>>H +H" (1)

Les ions Hy," sont prépondérants devant les ions H" & bas champ, mais avec I’augmentation du
champ la contribution des protons par rapport au courant total augmente. Au-dela du champ
de meilleure image de I’hydrogéne (2.2V/A), la quantité de H* devient prépondérante devant
les ions H,", jusqu’a environ 5.5V/A, qui correspond au champ d’évaporation du tungsténe.

Nous avons remarqué, lors d’une expérience en diminuant la pression d’hydrogéne a 36 mbar
pour une tension de 7.1 kV, la présence de trois images de la fente dues a la présence de trois
ions de masses différentes, Figure 4. Ces trois ions correspondent a H, H," et Hs", Graphe 9.

Figure 4 : Apparition des 3 ions hydrogene, Py;=36 mbar, V=7.1 kV et I=18 pA

La encore & trés basse pression, la formation d’ions Hs" a déja été observée par Clements et
Miiller ™8 Le processus généralement avancé pour la formation de Hs" est :

H+H, > Hs" +H  (2)
Mais, en ionisation de champ, cette réaction est instable. Clements et Miiller mentionnent que
d’apres les énergies d’ionisation, I’atome d’hydrogéne sera rapidement ionisé ainsi que la
molécule d’hydrogene contrairement au processus (2).
Une autre hypothése peut expliquer la présence de Hs". Il a été montré "™ que le champ

électrique est localement plus intense au-dessus de toutes protubérances de surface soumises a
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un champ électrique externe : ces protubérances peuvent étre un site de marche, un adatome
ou une particule de gaz adsorbée sur la surface sous I’effet du champ électrique.

Dans notre cas, la production des ions Hs" a lieu certainement au-dessus de ces atomes
protubérants de surface, comme I’ont montré T.C. Clements et E.W. Miiller "™, Ces
protubérances agissent comme catalyseurs en permettant la désactivation par collision suivant
le processus (3) : H, +H > H;s"  (3)

Cependant ces mécanismes sont purement spéculatifs du fait de la complexité des conditions
dues au caractére inhomogene du champ local. La preuve en est que le processus (2) rejeté par

Miiller est approuvé par Cocke et Block .

Mentionnons que I’ion Hs" a été également observé par Kellog 1%

par ionisation de champ
assistée par laser sur des pointes de silicium uniguement en présence d’oxygene. L’effet

« catalytique » de I’oxygene est avance.

L’ observation d’un ion lourd a été faite en augmentant la tension sur une pointe apres une
longue période d’ionisation de I’hydrogéne, Figure 5. Aprées identification, Graphe 10, I’ion
mis en évidence a forte tension correspond a H*+H,O (masse 19). 1l traduit ainsi la présence

d’eau due probablement & une contamination. L’autre déviation correspond aux ions Hs".

Figure 5 : Apparition de deux ions, H; et H +H,0 (M=19), Py,=36mbar, V=7.44kV

La production des ions H*+H,0, sans introduction d’eau au préalable, provient certainement
d’un oxyde de tungstene qui se dissocie sous I’effet du champ électrique intense. Cet oxyde
peut s’expliquer par le fait que le gaz n’est pas totalement pur et que des traces d’eau seraient
résiduelles. Comme nous le verrons plus loin, I’eau est & I’origine de I’érosion de la pointe en

tungsténe. De ce fait, nous pensons pouvoir expliquer pourquoi Gomer et Inghram M | qui
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affirment travailler en milieu non pollué, n’observent pas de Hs" et leur désaccord avec Miiller
qui mentionne ces traces d’eau, dues a une pollution dans le microscope. Cette eau, en
présence d’hydrogene, serait a I’origine de la production de Hs" (processus (3)). Dans notre
cas, I’eau résiduelle produirait a la fois les ions Hs" et H +H,0.
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Graphe 9: ldentification des ions suivant la tension appliquée sur la pointe
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Graphe 10: Zoom de la partie du graphe qui correspond aux ions lourds
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ii- Images en microscopie ionique a projection
La Photo 1 illustre un exemple de I’image obtenue en microscopie ionique a projection de
I’ombre de la membrane supportée par une grille d’or a pas connu. On en déduit un
grandissement de 460, ce qui donne dans ce cas une distance source-objet de 0.8 mm (la
distance source-écran est de 40 cm). Le contraste de I’image est donné par la plus ou moins
bonne transparence de I’objet.

Absence d’ions

Présence d’ions

Ecran phosphorescent

Photo 1 : Membrane de carbone déposée sur grille d’or en microscopie a projection a ions
hydrogene, x460.

Il est fréquent que des échantillons manifestent des effets de charges sous I’irradiation d’un
faisceau de particules chargées. Dans le cas de la microscopie a projection, ceci a été observé
avec des électrons et la Photo 2 illustre cet effet avec des ions hydrogéne. Sur cette photo, on
peut constater que certains filaments apparaissent sur-brillants au lieu d’apparaitre sombres.

Ce phénoméne s’explique par I’effet « bi-prisme » ['*128

, schématisé sur la Photo 2-b) . Ce
phénomeéne apparait lorsque I’objet observé se charge de fagon attractive, pour le faisceau, par
rapport & son environnement. Dans le cas de la Photo 2-a), cela signifie que les filaments
brillants sont positifs par rapport aux filaments sombres. Ce phénomene de charge crée un
champ attractif qui dévie le faisceau et conduit a un recouvrement des deux demi-faisceaux

passant de part et d’autre du filament.
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b) Pointe

Image virtuelle

;‘/ de la pointe

Image virtuelle
de la pointe™aA

G=10670

Filament de
carbone attractif

S| Ecran

Zone de superposition/V
des faisceaux / ’l \

] | Intensité

Photo 2 : a) Membrane de carbone déposée sur grille d’or en microscopie a projection a ions
hydrogene, Pyy=60mbar, x10670, b) schéma de [’effet « bi-prisme »

Afin de s’affranchir des effets de charge, les résultats qui suivent ont été obtenus sur une
membrane recouverte d’une couche d’or de 100A. Les dépots ont été effectués a I’aide d’une
cloche de métallisation du service de microscopie électronique du laboratoire. Sur les
photographies qui suivent, nous avons présenté I’image de la membrane a plusieurs
grandissements en commencant par les plus faibles grandissements jusqu’aux détails les plus
fins de la membrane de carbone. La structure et le gaz sont refroidis. La température exacte
atteinte n’est pas parfaitement connue mais est certainement inférieure a 200K (cf. Chapitre
I11-1). La pression d’hydrogene est de 54 mbar.

Sur la Figure 6, a faible tension 1.3 kV, on ne voit qu’une image, a 1.9 kV I'image se
dédouble en deux images bien définies, a 2.5kV trois images se superposent. Les mémes

observations sont faites lorsqu’on approche I’objet de la source, Figure 7, Figure 8 et Figure 9.

Figure 6 : Images de la membrane de carbone a différentes énergies, au méme grandissement :
G=5500, d=70um, Py;=54 mbar,
a)V=1.3kV, b)V=1.9kV, c)V=2.5kV.
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Figure 7 : Images de la membrane de carbone a différentes énergies, au méme grandissement :
G=11200, d=36um, Pyr,=54 mbar,
a)V=1.5kV, b)V=2.5kV.

Figure 8 : Images de la membrane de carbone a différentes énergies, au méme grandissement :
G=26000, d=15um, Py>,=54 mbar,
a)V=1.1kV, b)V=1.9kV, c)V=2.5kV.

Figure 9 : Images de la membrane de carbone a deux grandissements différents, Pr,=54 mbar,
a)V=2kV, G=65400, d=6um, b)V=2kV, G=261600, d=1.5um

Ces images sont reproductibles et parfaitement nettes indépendamment de leur superposition.

Ceci exclut toutes vibrations ou probléme d’instabilité électrique. On note aussi

I’indépendance de la distance entre les différentes images dans le cas des images superposées.

On a précédemment vu que la création d’ions de nature différente dépendait du champ sur la
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pointe donc de sa tension. Nous pensons qu’un seul ion est produit a 1.3kV, deux ions a
1.9kV et trois ions a 2.5kV. Un champ magnétique résiduel, dont nous n’avons pas identifié la
provenance, séparerait les images produites par les différents ions. Notons que si plusieurs

ions étaient formés a basse tension, on les observerait plus aisément puisque la déflexion

diminue avec I’énergie.

b)

54518 ploels; 8-Dit 483K

‘/ﬁﬂ ! r’/

a
e 3A MNVN/

0.0 Distarce jmovi) .7

Gray va:

Figure 10 : a) Images de la membrane de carbone, Py,=54 mbar, V=2kV, G=545000, d=0.7um
b) Spectre donnant accés a la résolution de I'image, soit 34

La Figure 10-a) représente une image d’un détail de la membrane a tres fort grandissement.
Elle correspond a la superposition de trois images. Un profil sur cette image est présenté sur
la Figure 10-b). Les sauts d’intensité correspondant au bord de la membrane sont obtenus sur
une échelle spatiale d’environ 3 A. Cette distance est identique pour les différents ions. Ceci
démontre que la taille virtuelle de la source pour les différents ions est certainement inférieure
3 A. Notons que la résolution de notre détecteur (de I’ordre de 100pm) pour un grandissement
de 500000 limite la résolution des images & environ 2 A. Cet élément pourrait étre la cause
essentielle a la résolution des images. Un tel grandissement et une telle résolution, en

[refl12[efll3 Dans ce cas, si le courant

microscopie ionique a projection, n’ont jamais éte atteints
1=100 pA est émis par une faible surface circulaire de rayon r=3 A, a une tension appliquée de
2 kV, dans un cone de demi-ouverture dont I’angle est de I’ordre de p=8°, nous pouvons
estimer facilement la brillance :

Q=2n(1-cos(a/2))=1,5 102 Sr, a=np/180=0.07 rad, S= 2nr=5.65 10™ cm? & E=q.V=1.6 10™"°
x 2000=3.2 10 eV, B=10° A/cm2.Sr.

Remarquons, qu’en microscopie a projection a électrons la résolution maximale atteinte est
environ un ordre de grandeur plus grande (de I’ordre de 2 & 3nm) 1% et nécessite la

reconstruction d’un hologramme. Aucun phénomene interférentiel n’est visible sur nos
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images ioniques. A des grandissements de 10000 ces effets sont déja largement visibles avec
des électrons. Ceci est en accord avec la faible longueur d’onde des ions par rapport aux
électrons (cf Chapitre 11-11-3-2).

Des expériences similaires ont été effectuées sur un échantillon constitué d’une membrane de
carbone non recouverte d’une couche d’or. Nous ne montrerons pas d’images de ces
expériences car leurs enregistrements ont été perdus lors de la mise en ceuvre du nouvel
enregistreur numérique remplacant I’ancien enregistreur analogique. De ce fait, les
déterminations exactes du grandissement ont été perdues. Nous tenons a reporter les faits
suivants a partir des résultats consignés sur le cahier d’expériences. A fort grandissement, que
nous estimons & quelques centaines de milliers, nous avons observé une évolution lente de
I’image (de I’ordre de la minute) que nous avons attribuée a un phénomene de sputtering. La
tension sur la pointe était de 2.4kV et la pression d’hydrogéne de 40mbar. Cette observation
est a mettre en paralléle avec les observations d’une membrane recouverte d’or pour laquelle,
a un grandissement de 545000 et une tension de 2kV, aucune altération de I’image n’a été
observée.

Dans cette méme série d’expériences, des images de la membrane ont été obtenues avec
I’hélium a une pression de 30 puis de 200 mbar. Le point important qu’il nous parait utile de
reporter est qu’un grandissement aussi grand qu’avec I’hydrogéne n’a pu étre obtenu. Pour les
tres forts grandissements, un flou apparait sur I’image qu’il est possible de désamorcer en
rétractant la pointe. Nous pensons que ce phénoméne est lié a I’émission d’électrons de la
membrane par effet de champ favorisé dans le cas de I’hélium par une pointe polarisée a plus
haute tension (5kV a 30 mbar et 3.5kV a 200 mbar).

A haute pression d’hydrogéne, un processus de neutralisation des ions apparait. Ceci se
manifeste par la présence de deux images du carreau de la grille d’or dont une image non
déviée lorsqu’on applique un champ magnétique, Figure 12. Ceci signifie que la neutralisation
a lieu avant la déflexion, soit a une distance de I’ordre de 10 cm de I’écran. L’image non
déviée présente une résolution semblable a I’image déviée. Ceci signifie que dans le processus
de neutralisation le neutre généré a une vitesse de direction quasi identique a celle de I’ion

incident, grossierement schématisé par le diagramme suivant, Figure 11.
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Figure 11 : Schéma de neutralisation

Une majoration sur I’incertitude sur la direction des neutres peut étre estimée par le ratio de
I’incertitude sur I’image (de I’ordre de 100um) sur la distance au lieu de neutralisation (de
I’ordre de 10 cm). Un tel processus de neutralisation a déja été observé par Miiller ™2 3 des
pressions de quelques mbar. Cette pression correspondait a une pression homogéne dans
I’enceinte, elle est a comparer avec les 400 mbar correspondant a la pression en bout de pointe
(cf. Graphe 8) et au 4.10 mbar correspondant a la pression dans la chambre. Ceci suggére
que la neutralisation a lieu relativement proche de la pointe. Un calcul tenant compte de la
section efficace de neutralisation (4A2) "% diminuerait le courant d’ions de 1/e sur une
distance de 3um & 400 mbar. N(I)= N(1=0).e°" (6=4Az, | distance, n concentration du gaz, N
le nombre d’ions) [*1%2,

Nous reviendrons sur ce phénomeéne de neutralisation dans le cas des pointes de platine

(cf. Chapitre 111-11-2)

Carreau non dévié par
le champ magnétique
Carreau dévié par
le champ magnétique

Figure 12 : Image d’un carreau de la grille d’or, en présence du champ magnétique,
Piy=400mbar, V=9kV

82



Chapitre I1I : Résultats expérimentaux et interprétations

iii- Le courant d’ions

Pour une pointe a géométrie donnée, le courant d’émission dépend de deux parametres : de la
tension appliquée sur la pointe et de la pression de gaz injectée dans le compartiment haute
pression. La mesure du courant d’émission peut étre obtenue de différentes manieres :

- soit au niveau de la pointe, en portant un ampéremeétre a la haute tension, qui présente
I’inconvénient de ne pas différencier le courant de fuite dans le gaz ou le long des
céramiques isolantes du courant émis. De plus, la mesure de tres petits courants, de
I’ordre du pA, est quasiment impossible par cette méthode,

- soit sur une plaque préalablement placée en face de la source. Nous avons utilisé une
plague percée qui nous permettait néanmoins de voir I’image sur le détecteur. On
n’accéde ainsi qu’au courant périphérique au-dela de quatre degré de I’axe principal
d’émission, dans notre cas.

- soit directement sur I’objet, la membrane, dont I’inconvénient est de présenter une
transmission mal définie.

Les valeurs du courant émis, obtenues par E. Salancon, ont été mesurées sur la pointe en
fonction de la tension et de la pression d’hydrogene. Pour de faibles tensions, aux faibles
pressions (inférieures a 1 mbar) apparait un courant de quelques nA alors qu’aux hautes

pressions (100 mbar) un courant de I’ordre du pA se crée.

a) Courant en fonction de la pression

Nous avons effectué des mesures de courant en augmentant progressivement la pression
d’hydrogéne et en relevant le courant correspondant, au niveau du diaphragme, puis nous

avons procedé a la méme expérience en diminuant la pression, Graphe 11.
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Graphe 11 : Evolution d’un courant d’émission en fonction de la pression d’hydrogene

On peut donc en déduire que le courant est relativement stable d’une expérience a I’autre pour
une tension donnée (ici V=14 kV). On remarque que le courant a un comportement linéaire
avec la pression injectée. Le courant d’ionisation dépend directement de la fonction d’apport
en gaz. Cet apport provient d’une part directement de la phase gazeuse et d’autre part de la
phase absorbée. Le premier apport est clairement linéaire avec la pression, alors que le second
dépend de I’équilibre d’absorption. Il semble probable que dans notre cas, ou la température

est relativement élevée (ambiante), I’apport direct par le gaz prédomine.

b) Courant en fonction de la tension

Une autre expérience repose sur la mesure du courant d’émission en fonction de la tension

appliquée sur la pointe, Graphe 12. La pression d’hydrogéne injectée est de 100 mbar.
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Graphe 12 : Courant d’émission en fonction de la tension pour une pression donnée

(Pr,=100mbar)

L’intensité semble croitre suivant une loi 1=kV®. Ce comportement en puissance semble avoir

été observé M2 qu-dela d’une tension ol la croissance est beaucoup plus rapide.

Nous avons également corrélé les mesures de courants a des observations de I’image et
déterminé deux types de régimes.

» Un régime faible courant ou le diagramme d’émission est constitué de points
relativement bien definis et résolus, correspondant aux images des sites émetteurs sur la
pointe. Ce régime semble stable dans le temps (au-dela de 60 heures) mais les courants émis
sont relativement faibles, inférieurs & 10 pA pour une pointe tres fine émettant a 2 kV environ.

» Un régime fort courant apparait brutalement sur la méme pointe en augmentant le
champ. Le courant émis peut alors s’établir a plus de 100 pA pour une pointe fine et le
diagramme d’émission est uniforme. Cependant nous observons qu’au bout de deux heures au
maximum, le courant d’émission chute, conduisant nécessairement a augmenter la tension. De
nombreuses expériences nous ont amenées a soupconner la présence d’eau entrainant une

corrosion sous champ de la pointe. Nous reviendrons en détail sur ce probleme par la suite.
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¢) Courant en fonction du temps

La stabilité du courant pour des temps longs est un probleme complexe et les mesures qui s’y
rattachent ingrates. Les raisons en sont nombreuses, la premiere étant que les parameétres qui
interviennent dans la limitation de la stabilité sont des parametres marginaux. Par exemple,
les mesures de stabilité mesurées au laboratoire donnaient des résultats tres différents de
celles effectuées sur le bati a Orsay Physics. Une des causes a semblé étre la difference entre
les lignes d’entrées de gaz, totalement ultra-vide au laboratoire et vide classique a Orsay
Physics. Une seconde raison est dans le temps que nécessite la réalisation de ces expériences.
Chaque expérience nous amene a I’ouverture de I’enceinte et a la fabrication d’une nouvelle
structure. Le seul parameétre qui apparait correctement refléter le « vieillissement » de la
pointe est la valeur de la tension pour un courant donné. Un vieillissement relativement lent
facilite la détermination des parametres intervenants dans la durée de vie. Par exemple, nous
avons découvert qu’une trop forte pression «usait» la pointe en fonctionnement.
Malheureusement, cela n’est pas toujours le cas, on assiste a des morts « violentes», dont les
causes sont difficiles a déterminer. Par exemple comme dans le cas de la corrosion de la

pointe par des traces non mesurables d’eau.

Je vais maintenant rapporter une série d’expériences de caractéere non systématique dont le but
était de comprendre les résultats différents concernant la durée de vie de la source et d’en
accroitre la valeur. Nous soupconnions des impuretés, en particulier de la vapeur d’eau, d’en

étre responsable.

Sur les premiéres mesures de durée de vie, on avait remarqué que le courant relevant d’une
pointe tres fine, i.e en début d’expérience, était instable. 1l était donc necessaire d’augmenter
le potentiel appliqué sur la pointe pour maintenir un courant constant. En effet, la surface
d’une pointe neuve presente des micro-aspérités instables (oxydes, petits agrégats) qui par
évaporation de champ se dissocient entrainant une augmentation du rayon de courbure.

La Figure 13 illustre ce comportement. Le courant, mesuré sur la membrane, finit par se
stabiliser en méme temps que I’extrémité de la pointe grossit Iégerement. Pour un courant de
20 pA, la tension de départ de 2,5 kV finit par atteindre 5 kV au bout de 3 heures pour un
courant de quelques pA. Ce courant est stable pendant 15 heures puis chute progressivement,

Figure 14. 1l faut alors réajuster la tension pour rétablir le courant.
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De facon générale, des durées de vie de I’ordre de 14 a 16 heures sont mesurées pour des
courants de I’ordre de quelques pA, pour des pressions de I’ordre de 50 mbar d’hydrogéne.
Nous avons observé, qu’a plus haute pression au-dela de 200 mbar, la décroissance du courant
est plus rapide (~1h voire moins). Pour tenter d’éliminer les impuretés pouvant provenir du
gaz, nous avons rajouté un piege a azote liquide dans le circuit d’introduction de gaz et pour
éliminer les traces d’eau nous avons également procédé systématiquement a des étuvages.
Seules de légeres améliorations se sont révélées.

Nous avions remarqué que la fin de vie de la pointe, lorsque le courant diminue rapidement,
s’accompagnait d’une augmentation tres significative du bruit, Figure 14. Ce régime bruité
pouvait méme donner lieu a un régime pulsé. La Figure 15 montre ces oscillations obtenues a
I’aide d’un oscilloscope branché en série avec le circuit de la pointe, la fréquence des

pulsations est de 80 Hz pour une tension appliquée sur la pointe de 11 kV.
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Figure 13 : Mesure de stabilité sur une pointe de Figure 14 : Décroissance du courant avant
tungstene réajustement de la tension a 5.5kV, Py,=50mbar

Entrée

76

26
24

T4V

74
224

274

100 ms 5 me/Div

Figure 15 : Spectre des pulsations observées
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La fréquence de ces pulsations varie alors en fonction de la tension appliquée sur la pointe :
de 40 Hz pour 9.9 kV a 80 Hz pour 11 kV.

Nous avons alors essayé de déterminer I’origine de ces pulsations. Ces mesures ont été
associees a des images de microscopie. Les pulsations, lorsqu’elles sont suffisamment
espacées, nous permettent de voir une image de la membrane. Les images sont ainsi brouillées
au rythme des pulsations. Apres plusieurs heures de fonctionnement, nous avons alors

constaté, I’apparition d’un arc électrique dans le tube en céramique, bien visible sur la Photo 3.

Photo 3 : Image de [’arc électrique a l'intérieur du tube en céramique, Pyy=45mbar, V=9kV

Ces pulsations traduisaient donc le début de I’apparition de I’arc électrique dans le tube en
céramique. Sous I’effet du fort champ électrique, les électrons libres du gaz sont accélérés et
deviennent assez énergétiques pour ioniser d’autres atomes, ce qui entraine la production
d’électrons supplémentaires qui sont accélérés par le champ électrique et ainsi de suite. Si la
différence de potentiel est suffisamment élevée, c’est-a-dire s’il dépasse la valeur seuil
nécessaire a I’amorcage de la décharge, on aura une cascade de collisions (entre électrons et
molécules de gaz) : c’est le phénomene d’avalanche. Le processus d’ionisation augmente
alors considérablement ce qui conduit a I’ionisation partielle du gaz qui devient conducteur et
ainsi forme un plasma.

Nous avons alors supposé que c’était I’arc qui finissait par détruire la pointe de tungsténe et
non une lente corrosion. Nous avons d’abord pensé a une action de I’hydrogéne qui en passant
a travers le tube pouvait produire une réduction de I’alumine, la rendant ainsi conductrice et
susceptible d’étre la cause du déeclenchement de I’arc. Nous avons essayé de traiter la
céramique sous vide. Pour ce faire, nous avons fait plusieurs expériences, en introduisant dans
le tube en céramique de I’air, de I’oxygene et méme de I’azote avec et sans étuvage. Une

régenération timide de la pointe est obtenue mais I’arc finissait toujours par réapparaitre.
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Apprenant que de I’eau pouvait étre présente en grande quantité dans les colles, il nous est
venu I’idée d’agir directement sur le tube en céramique, avant la mise sous vide de la
structure. La stratégie adoptée a été d’étuver la structure a 100°C pendant 12 heures a I’air.
Comme nous pouvons le voir sur la Figure 16, ce traitement s’avere radical en ce qui
concerne la durée de vie. Dans cet exemple, pour un courant de I’ordre de 10 pA, a 50 mbar la
structure a fonctionné pendant plus de 14 heures. L’apparition d’un arc électrique nous a
ameneés a augmenter la pression jusqu’a 120 mbar. A partir de 13, la structure a fonctionné
pendant 50 heures en conservant la méme valeur de tension. On a ensuite arrété
volontairement les expériences. Cependant, on constate qu’a chaque réajustement de la
pression, on observe une augmentation du courant suivie d’une décroissance. A ce stade, il
nous semble donc important de réguler automatiquement et non manuellement la pression afin

de conserver une valeur de pression constante.
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Figure 16 : Courbe du courant en fonction du temps pour la structure ayant était
préalablement chauffée 12 heures

Pour des valeurs de courant proche de 1 pA avec 50 mbar de pression d’hydrogene, il semble
que la structure soit totalement stable, pas de variations sur le courant pendant plus de 15

jours de fonctionnement.

En conclusion, cette étude de la durée de vie nous a conduits a compléter le protocole de
fabrication de la source a structure coaxiale par un recuit sous atmosphére a une centaine de

degrés pendant une douzaine d’heures.
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11-1-2- lonisation de I’eau

Lors des premieres expériences, nous avions constaté que le passage a un régime d’émission a
fort courant, que nous avons décrit précédemment (cf Chapitre 111-11-1-1), ne se produisait que
sur des pointes lors de leur premiére utilisation. Nous avons alors pensé dans un premier
temps & la présence d’un oxyde natif en bout de pointe, puis a la présence d’eau résiduelle a
I’intérieur du montage. Ces considérations étaient supportées par quelques expériences de
remise a I’air en particulier. Ainsi, cette étude des conditions du passage en régime fort
courant, lors de I’utilisation de I’hydrogéne, nous a amenés a introduire volontairement de
I’eau pure ou un mélange hydrogéne-eau. D’autre part, comme nous avons pu le voir, I’eau
joue un réle important sur la durée de vie.

Ce corps présente a I’ambiante une pression de vapeur saturante proche de 20 mbar. Nous
avons ainsi pu ioniser I’eau avec des pressions amont de cet ordre et observer I’ionisation a
des tensions bien plus faibles que I’hydrogene (environ un facteur 2 a 3 correspondant a des
champs de I’ordre de la fraction de V/A). Sur la Figure 17, en présence d’hydrogéne a
400mbar, le diagramme d’émission observé est inhomogene ce qui traduit des variations du
champ électrique a la surface de la pointe, par contre sur la Figure 18, en présence d’eau a
10mbar, le diagramme d’émission est homogeéne et le courant est quinze fois plus élevé. En

présence du mélange hydrogene-eau, Figure 19, la tension peut étre diminuée d’un facteur

deux tout en conservant la méme valeur du courant.

Figure 17 : Diagramme Figure 18 : Diagramme Figure 19 : Diagramme
d’émission avec d’émission avec d’émission avec le mélange
[’hydrogene, Pry=400mbar, l’eau(10mbar), V=11kV, hydrogene(400mbar)-
V=10kV, I=2pA 1= 30pA eau(l2mbar),

V=4.8kV, I= 30pA
Nous avons effectue des mesures de courant d’ions en fonction de la tension appliquée sur la

pointe, dont la Figure 20 en est un exemple, suivant trois contextes différents :
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» en introduisant seulement de I’hydrogéne,
» en introduisant seulement de I’eau,
» en introduisant le mélange eau-hydrogéne, typiquement plusieurs centaines de mbar

d’hydrogene pour 10 a 20 mbar d’eau.

1000 4

100

courant d'ions (pA)

1 = = H,
] ® H,0 22mbar
HZO 22mbar + H2 178mbar

0,1 4+
5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 1516 17181920

V (kV)
Figure 20 : Courant d’émission en fonction de la tension appliquée sur la pointe lorsque [’on

introduit de l’eau

Lorsque I’hydrogene pur est introduit, le courant d’ions est de 1 pA pour 8.5 kV, alors qu’il
est de 53 et 350 pA lorsque I’eau et le mélange eau-hydrogene sont introduits respectivement.
L’addition d’eau puis I’addition d’hydrogéne sur I’eau, provoquent une augmentation notable
du courant d’ions et des courants d’émission de plusieurs nA sont méme mesurés. Notons que
seulement deux points sont présents lors de I’introduction d’eau. En effet, le fait que nous
travaillons a faible pression favorise la formation d’arcs a haute tension.

Deux points contribuent a un fort courant d’ions dans le cas de I’eau. Premierement, la faible
valeur du champ d’ionisation "™’ deuxiémement la forte valeur de la fonction d’apport
attendue vu la pression proche de la pression de vapeur saturante, d’une part et d’autre part la
forte polarisabilité de la molécule d’eau qui favorise sa condensation dans les zones de champ
fort.

Apres calibrage avec I’hydrogéne, nous avons pu identifier la nature des ions produits par

I’ionisation de I’eau. Son spectre comporte deux raies peu déviées correspondant alors a deux

ions de masses lourdes, Figure 21.
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Figure 21 : PH20=] 2 mbar, apparition de deux ions de masses lourdes, M=19 : H +H,0 et
M=37 : H +2H,0, V=3.9kV, I=6pA
Ces images sont obtenues a des tensions beaucoup plus faibles, 3.9 kV au lieu de 7.1 kV dans

le cas de I’hydrogene.

Le Graphe 10 permet de tenir compte de ce changement d’énergie pour le calibrage en masse.
A la précision des mesures prés (de I’ordre d’une a deux masses atomiques) les ions produits
sont de masses 19 et 37, correspondant aux ions H'+H,O et H'+2H,0, respectivement,

e 'Notons, 1a encore comme dans le cas de

comme précédemment observé par Anway
I’hydrogéne, I’énorme différence de pression dans lesquelles ces expériences ont été réalisées,
Dans le cas de Anway, la pression injectée était de 2.10™* mbar alors que dans notre cas elle

est de 12 mbar.

0,01
M=3 : Courbe d'étalonnage
AY?
expérience avec H,O .
\ MF19:H+H,0
/
M=37:H"+2H_ O
// | T 2
——
— | —
0,00 = ' ' ' —— ' '
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v

Graphe 13 : Zoom de la partie du Graphe 9 qui correspond aux ions lourds
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Le mécanisme de formations de ces ions serait di aux réactions de dissociation de I’eau selon
les processus (5) et (6):
2H,0 = H;0" + OH > H" + H,0 + OH" (5)
3H20 > H30" + Ho0 + OH > H' + 2H,0 + OH (6)

D’autre part, Anway!™’

invoque la formation d’adsorption en multi-couches de I’eau en
bout de pointe due a I’action du champ électrique.

Dans nos expériences, I’émission ionique semble étre initiée sur le cdne et progresser vers le
bout de la pointe tout en présentant une certaine hystérésis. Ceci nous a semblé supporter le
modele d’un cdne d’eau se formant en bout de pointe sous I’action des forces électrostatiques.
Nous avons tenté directement de mettre en évidence expérimentalement la formation de ce
cbne. Pour cela, nous avons construit une mini-chambre a vide permettant I’observation
microscopique du bout de la pointe. La Figure 22 montre cette chambre. Nous avons utilisé
un systeme de pompage constitué d’une pompe primaire et d’une pompe turbomoléculaire,

couplé & un systéme d’amortissement. Le vide atteint est de I’ordre de 10™ mbar.

_‘ » Hublot permettant la visualisation par microscopie optique

Zone de pompage

Connexion électrique
de la pointe

Contre-€électrode permettant
la mesure du courant

_ Introduction de
la source

> Capillaire d’arrivée d’eau

Figure 22 : Image de la chambre a vide

L’observation microscopique s’effectue par le dessus, par un hublot rentrant permettant la

mise au point sur le bout de la pointe, Figure 23.
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Figure 23 : Image en microscopie optique de la pointe en tungstene

La pointe est introduite sur la mini bride vue de face. Elle est alimentée en gaz/eau par le tube
via la vanne vue en avant-plan. Le pompage est effectué par la bride de gauche. Les
alimentations électriques et mesures de courant sont effectuées sur les brides restantes. En
augmentant progressivement la tension on observe a 6kV un arc électrique.

Le cone d’eau n’a pas été directement observé probablement par manque de résolution, a
cause des vibrations résiduelles dues au pompage. Par contre, la croissance d’un dépdt
blanchétre et la récession de la pointe en tungsténe ont clairement été observées pour une
tension de 5kV. On pense alors a la présence d’un oxyde produit par la décomposition de
I’eau en présence d’un champ électrique intense mentionnée par Miller ¢ Ce domaine,
peu étendu en debut d’expérience, grandit au cours du temps.

La micro-analyse X du microscope électronique a balayage (MEB) ne nous a pas permis
d’identifier ce dépot blanchatre, ni de mettre en évidence la présence d’oxyde invoquée par

[ref]17

Anway et mentionnée par Cocke et Block (1'%, Cependant, nous ne pouvons pas nier

qu’en présence d’eau, la surface de la pointe subissait une modification notable, Figure 24,

Domaine de I’arc -
électrique _

Figure 25 et Figure 26.

Couche
blanchatre

186rm
CRMCH 15KV H2e8 1Smm

_ 18rm

CRMCH 4 Ly HWl.008 1Smm
Figure 24 : Image MEB de la pointe en Figure 25 : Image MEB de la pointe en
tungstene apres [’expérience, grandissement — tungsténe apres expérience, grandissement
x200 x1000
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Figure 26 : Image MEB de [’apex de la pointe en tungsténe apres
expérience, grandissement x3500

A la suite de ces observations, nous avons décidé de refroidir le gaz a I’azote liquide afin de

condenser I’eau dans un piége.

Résumé sur une pointe en tungstene :
En ionisant de I’hydrogéne, on obtient :
» Par spectroscopie de masse :
e 2 types d’ions hydrogene : H* a fort champ, H," a bas champ,
e observation des ions Hs* probablement d’origine « catalytique »,
e 1 ion de masse « lourde » : H*+H,O sur une pointe oxydée,
» Par des mesures de courant :
e deux régimes de courant : fort et faible,
e une durée de vie pouvant aller au-dela de 60 heures,
» Par microscopie a projection :
e un grandissement de 545.000,
e une résolution de 3A,
e une taille de source inférieure a 3A,
e une production de neutres a haute pression,
e une image en projection avec des neutres,
En ionisant de I’eau, on obtient :
e 2ions: H'+H,0 et H'+2H,0,
e un courant intense a bas champ, x10 par rapport a I’hydrogéne,
e une corrosion sous champ de I’apex de la pointe,
En introduisant le mélange eau-hydrogéne, on obtient :
e une augmentation considérable du courant d’ions, x100 par rapport a

I”’hydrogéne.
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I1-2- Pointes en platine

Pour tenter de résoudre les problemes de corrosion sous champ observées avec le tungstene
nous nous sommes tournés vers un autre matériau, le platine, pour la fabrication des pointes.
Celui-ci, de part son inertie chimique plus grande est un bon candidat. Le champ
d’évaporation est plus faible pour le platine que pour le tungsténe, 4,42V/A et 55V/A
respectivement. De ce fait, le champ d’ionisation du gaz ne pourra étre aussi élevé que dans le
cas du tungstene sans provoquer une altération de la pointe par désorption de champ du

platine.

Dans cette étude, les aimants permanents ont été remplacés par un électroaimant dont
I’utilisation est beaucoup plus flexible. Dans I’identification des ions, nous devons alors tenir
compte du courant, I, parcourant la bobine de I’électroaimant qui est proportionnel au champ

magnétique. Rappelons que la déviation est donnée par AY2=f(12/V).

11-2-1- lonisation de I’hydrogéne
Les essais avec I’hydrogene ont démontré des courants pouvant monter jusqu’a 20 pA pour
des tensions relativement élevées sans altération de la pointe. Nous rappelons que dans le cas
du tungsténe des courants de plus de 100 pA ont été obtenus pour des tensions sensiblement

plus faibles correspondant donc a des pointes plus fines.

Les ions formés, Figure 27, ont été identifiés et se sont révélés étre les mémes que pour les
pointes en tungsténe, i.e. Hy" et H'. Notons que pour les Figure 27 & Figure 30, la déviation

est vers la droite contrairement aux autres images ou la déviation est vers la gauche.

Figure 27 : Py;=170 mbar, V=10kV, I=5.6pA
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En particulier nous avons ainsi pu montrer que dans le cas de I’hydrogéene pur :

# des ions H," étaient majoritairement formés a bas champ, Figure 29,

# des ions H* étaient majoritairement formés a fort champ, Figure 30,

# la Figure 28 correspond au cas intermédiaire ou les intensités des deux ions est

approximativement la méme.

Figure 29 : Py, =160 mbar, I=0.3pA, V=7kV  Figure 30 : Py,=160mbar, [=11pA, V=I11kV
& 2 P g 2

Rappelons qu’un méme point d’émission de la pointe produisant deux ions donne lieu & deux
images de la fente correspondant a la méme cote. Ainsi, sur la Figure 31, on constate que la
région supérieure de la pointe émet sensiblement autant de H," que de H" alors que la région
centrale émet majoritairement du H*. Ce fait va étre interprété dans la suite en terme de

différence de valeur du champ électrique en différents sites de la pointe.

Figure 32 : Py,=160mbar, V=11kV, I=11pA

Pour cela, sur le Graphe 14, on a trace I’intensité moyenne des deux intensités en fonction de

la tension. Cette intensité moyenne a éte calculée comme I’intégrale du courant le long de la
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fente sur plusieurs images. Pour analyser maintenant les variations locales, Figure 33, on
calcule I’intensité moyenne sur un site, par exemple le Site 1 que I’on reporte sur la courbe
moyenne pour la valeur de tension pour laquelle I’image a été prise. Des tensions sont
obtenues pour les autres sites en reportant alors la somme de I’intensité des deux ions sur la
courbe d’intensité moyenne. On en déduit une tension correspondant au site étudié. Un
schéma résume la démarche appliquée, Graphe 14-b). L’hypothése faite est que le champ

reflete a la fois I’intensité globale et le rapport des pics.

A I, correspond & H,"
I, correspond & H*

) 10000 b)

I moyenne

(I 1t | 2)site2
(|1+ Iz)sitel
" (|1+|2)site3

1000

Imoyenne (u.a)

100 T T ————
10 20

V kV

Graphe 14 : a) Intensité moyenne des deux raies en fonction de la tension sur la pointe,
b) schéma permettant [’identification de la tension relative a un site

Les différences de tension en fonction du site reflétent les différences de champ. Notons que
ces différences sont relatives puisque nous avons arbitrairement attribué la tension de la
pointe au site 1. De méme, on trace la courbe (11/1;)=f(F). On calcule le rapport des intensités
des ions en fonction du champ. Pour déterminer le champ, on déduit un champ arbitraire, Fo,
pour 1;/1,=1 et on en déduit un champ relatif.
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|1/|2=|H2‘/|H‘ =f(F) 1,/1, A

10 5

|1/|2)site2

(|1/|2)site3
(Illlz)sitel

[
L

11/12 (site)
"

el Fz I:O I:1
0.1 S F

1 15
E

Graphe 15 : a) 1,/I; suivant différents sites d 'une méme image en fonction du champ,
b) schéma permettant I’identification du champ relatif a un site

Si on revient a la Figure 32, le site 1 correspond a un potentiel de 12.5 kV et la proportion de
H," et H" est la méme, on associe un champ Fo. Par contre, pour le site 2, le potentiel est de 16
kV, correspondant & un fort champ, F1=130% de Fo et les ions H" sont prépondérants alors
gu’inversement, le site 3 qui correspond a un potentiel de 11 kV (correspondant a un champ
plus faible, F,=90% de F), ce sont les ions H," qui sont majoritaires, ce qui corrobore les

observations de Inghram et Gomer 1! et Clements et Miiller [,

Ainsi, il est possible, suivant les proportions respectives des ions émis, de déterminer le
champ local. On peut également anticiper que les valeurs moyennes sur I’ensemble de la
pointe donnent une idée du champ moyen. L’intérét de cette analyse est de pouvoir calibrer le
champ en « aveugle », ce qui est fort intéressant par exemple pour I’utilisation d’une telle

source dans un FIB.

Nous avons également observé la présence d’oscillations temporelles sur une méme image, ce
qui est illustré sur les Figure 34 et Figure 35. Ces oscillations se traduisent par I’apparition
d’une ou deux images de la fente pour une tension de 7.05 kV et une pression de 156 mbar
d’hydrogéne, i.e de I’émission alternée de I’ion H," et de I’ion H*. Ces oscillations sont
également associees a des variations d’intensité, entre 9 pA et 14 pA. Lorsque I’intensité est
la plus faible H," et H* coexistent et donc deux images de la fente sont visibles, Figure 35, par

contre lorsque I’intensité est maximale seuls les ions Hy" sont émis, Figure 34,
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Figure 34 : Photo correspondant aux ions  Figure 35 : Photo correspondant a H' et H,",
H,", Py, =156mbar, V=7.05 kV, I=14.5pA Py,=156 mbar, V=7.05kV, I=9pA

Ces oscillations peuvent étre expliquées par la présence de deux forces qui s’opposent. Une
force qui aura un effet déstabilisant, due a la croissance par champ des atomes de platine
proéminents a la surface de la pointe. Ces sites vont former des micro-pointes qui vont
s’affiner de nouveau sous I’effet du champ qui se renforce d’autant plus. Cependant la tension
de surface aura tendance a stabiliser le systeme par la polarisation des atomes de gaz due au
bombardement de neutres a la surface de la pointe. Cette polarisation crée une élévation de la
température qui aura pour effet d’éroder les micro-pointes. Ce systeme instable se produit
pour un champ particulier correspondant dans ce cas a 7kV et tend a se stabiliser au-dela ou
en-deca de cette valeur. De telles oscillations ont eté observees sur le platine avec un mélange
H./O, et Ha/H,O par J.H. Block et al e23[re124

Lorsque nous travaillons a une pression de 100 mbar d’hydrogene et a forte tension appliquée
sur la pointe, 10 kV, il apparait alors trois raies (correspondant a trois images de la fente),
Figure 36-a). Une raie correspond a des ions H, une autre plus intense a des ions H," et une

troisiéme raie se distingue a gauche des ions H,", il s’agit d’une image non déviée de la fente.
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Figure 36 : Apparition des neutres, PH2=I 00mbar, V=10kV, I=7pA

De maniére analogue a ce qu’on a observé sur le tungsténe a haute pression, cette raie est tres

probablement associée a un processus de neutralisation avant la déflexion.

Dans d’autres conditions, a savoir pour une pression d’hydrogene de 110 mbar et une tension
de 16 kV, nous voyons quatre raies, Figure 37. Trois raies peuvent étre facilement identifiées.
Elles correspondent a :

- des neutres, dont I’image de la fente n’est pas déviée,

- des ions H", raie trés peu intense,

- des ions H," majoritaires, raie trés intense.
La présence de la quatrieme raie ne peut s’expliquer que par un déficit en énergie, sans quoi il
faudrait considérer une masse inférieure & H* ou un ion multi-chargé d’hydrogéne. On peut
estimer le déficit en énergie expérimentalement. En effet la déflexion est proportionnelle a
1/V¥2 | si on compare la déflexion associée & la quatriéme raie et celle des ions H*, on en
déduit que le deéficit en énergie est donc d’environ 95%. La raie étant bien définie, elle
correspond a un processus bien défini en énergie donc en position. Ce phénomeéne a lieu a une

distance d particuliére de la pointe.
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Figure 37 : PHZZIIOmbar, 1=23pA, V=I16kV

La particule ne peut étre ionisée pres de la pointe car cela conduirait a une énergie élevée. On
est donc conduit a envisager une production de neutres au niveau de la pointe qui
s’ioniseraient par collision avec un atome de gaz a une distance ou le potentiel ne varierait pas
trop et correspondrait a environ 5% de la tension de la pointe. Néanmoins, pour que ce
processus existe, il faut que le neutre soit suffisamment énergétique. Il faut donc envisager
gu’il est généré proche de la pointe a partir d’un ion émis par la pointe. Un schéma résume ce

phénomeéne, Figure 38.

Extracteur Fente

Pointe

5%V

| | »

: ' 1 f >
1A T K pm T 1mm Log d
Lieu de production Lieu d’ionisation
des neutres des neutres

Figure 38 : Schématisation du mécanisme d’ionisation et de neutralisation
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11-2-2- lonisation de I’eau

En début d’expérience, nous avons introduit de I’hydrogéne. Nous observons les raies H* et
H,", puis nous avons effectué des expériences en introduisant uniquement de I’eau : 12 mbar.
De maniére surprenante, on détecte essentiellement des ions H* et H,", Figure 39. Nous
rappelons que dans le cas du tungsténe ce sont les ions H* hydratés que I’on observe. Ce
résultats est également surprenant car Rothfuss et al"™"?° observent également les ions H*
hydratés et seulement ceux-ci pour I’ionisation de I’eau sur le platine. Leurs expériences sont
néanmoins réalisées dans des conditions expérimentales fort différentes des nétres (tres faible
pression ou condensation de quelques couches a basse température).

Si on pompe I’eau et on réintroduit de I’hydrogene, on observe a nouveau la présence des
deux ions H et Hy" du début de I’expérience.

Néanmoins, si on regarde la position exacte des raies des ions H* et H," produites par
I’ionisation de I’eau ou par I’ionisation finale de I’hydrogene par rapport a celles produites par
I’ionisation initiale de I’hydrogene, on constate un léger décalage, que I’on peut interpréter
par un décalage en énergie. Nous pensons que ce décalage en énergie pourrait provenir de
I’ionisation a I’extrémité d’un cone diélectrique d’eau. Le pompage rapide de I’eau avant la

réintroduction de I’hydrogéne ne permet pas la disparition du cone d’eau.

Figure 39 : PH20 =12mbar, V=6.09kV, [=35pA

Le Graphe 16, AY2=f(12/VV) ou | est le courant traversant la bobine de I’électroaimant,
regroupe les résultats de I’ionisation initiale de I’hydrogéne (droites en trait plein), ceux de
I’ionisation de I’eau (symbole triangulaire) et ceux de I’ionisation finale de I’hydrogene

(entourés du rectangle).
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Graphe 16: Identification des ions suivant la tension appliquée sur la pointe et du courant
traversant l’électroaimant

Nous avons déja évoqué la formation d’un cone d’eau dans le cas du tungsténe.
Le déficit en énergie nous porte a penser que les ions H* et H," seraient produits au bout du
cbne. D’autre part, leur présence dans le cas du platine et non dans le cas du tungsténe plaide
en faveur de leur création au niveau de I’interface eau-pointe. En effet, le platine peut étre
considéré comme un catalyseur pour la dissociation de I’eau suivant le processus (7) étudié
par Rothfuss et al 1% :

HO>H+O0OH > H +OH+e (7)

17 évoque la création de H* hydraté directement

Par contre dans le cas du tungstene, Anway
a I’interface tungsténe-eau. Pour expliquer nos résultats, il nous faut admettre que les ions H”
produits a I’interface platine-eau migrent vers I’extrémité du cone d’eau sous I’effet du champ
électrique sans acquérir de I’énergie cinétique. En ce point, ils sont transmis dans le vide et
commence a acquérir de I’énergie cinétique. Le déficit en énergie, que nous mesurons,
correspond & environ 1kV. Le champ d’ionisation étant de I’ordre de 0.5 /A, pour un champ

constant cela revient & dire que le cone d’eau a une dimension, x, d’environ 2000 A.
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Résumé sur une pointe en platine:

» Enionisant de I’hydrogéne, on obtient :

e desions H," & bas champ,

e desions H" a plus fort champ,

e pour un certain champ : des oscillations d’intensité associees a des oscillations

des intensités relatives de H," et H”,

e a forte pression des neutres et des ions de basse énergie,

e une mesure du champ basée sur les intensités relatives de H," et H",
» Enionisant de I’eau, on obtient :

e trois ions hydrogéne : H*, Hy" et Hs",

e 0N ne voit pas les ions de I’eau comme sur le tungstene,

e un courant pouvant atteindre 35pA.

» Difficulté a fabriquer les pointes.

11-3- Pointes en palladium

Nous avons également étudié un autre matériau : le palladium. Le palladium est un métal dans
lequel I’hydrogéne a pu étre incorporé de facon réversible. Il présente les avantages de
pouvoir étre obtenu simplement avec une haute pureté ainsi que d’avoir sa surface qui ne
s’oxyde pas a I’air. De plus, la cinétique d’absorption et de désorption de I’hydrogéne est
relativement rapide, mais surtout le palladium absorbe d’importantes quantités d’hydrogene a

température ambiante (1% [ref122,

11-3-1- lonisation de I’hydrogéne
Aprés identification des premiers spectres, nous pouvons affirmer qu’il n’y a pas de
différence notable entre I’ionisation de I’hydrogéne sur le palladium et celle sur le tungsténe
ou le platine, car nous observons les ions H" et H,", Figure 40, cependant le courant est assez

faible, autour de 2 a 5 pA.

105




Chapitre Il : Resultats experimentaux et interprétations

Figure 40 : Pointe en palladium, apparition de deux ions, H et Hy", V=8kV, Py;=60mbar, I=2pA

11-3-2- lonisation de I’eau

En présence d’eau, I’intensité augmente considérablement et comme dans le cas du platine les
ions H*, H," et Hs" apparaissent, Figure 41. 1l semble que I’intensité de I’ion Hs" soit

relativement plus importante que dans le cas du platine.

Figure 41 : Pointe en palladium, apparition de 3 ions en présence d’eau, H ,H," et
H;'V=6.13kV, Py0=23mbar, I=10pA

Nous avons, en diminuant la tension sur la pointe, vu un quatrieme ion apparaitre que nous
avons identifié comme étant I’ion H,", Figure 42. Nous pensons que la formation de ces ions

est analogue au cas du platine, que nous avons discuté précédemment.
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Figure 42 : Pointe en palladium, apparition de 4 ions en présence d’eau, H ,H,", H;" et
H,', V=4.7kV, Pipo=23mbar, I=15pA

11-3-3- lonisation du mélange hydrogéne-eau
Lorsqu’on rajoute de I’hydrogene a I’eau, on se rend compte que I’intensité augmente
considérablement, Figure 43 et Figure 44.

Figure 43 : Pointe en palladium, présence de Figure 44 : Pointe en palladium, présence de 4
3 ions avec le mélange hydrogéne-eau, H',  ions avec le mélange hydrogéne-eau, H', H,",
Hy" et Hy', V=6kV, Prouie=46mbar, I=70pA H;" et H;", V=4.47kV, Piowie=46mbar, I=30pA

Nous ne comprenons pas actuellement la raison de ce phénomene. Peut-étre une dissolution

de I’hydrogene dans I’eau ?
Les résultats obtenus sur les pointes en palladium se sont révélés prometteurs, notamment sur

la durée de vie et la stabilité du courant. Des mesures de courant en fonction du temps ont été

effectuées manuellement, Graphe 17. Nous avons obtenu des courants de plusieurs dizaines
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de pA pendant environ 3 heures pour un mélange eau-hydrogéne (23mbar d’eau et 20 mbar

d’hydrogéne) sans altération de la pointe.
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Graphe 17 : Mesures manuelles du courant en fonction du temps, Ppq.=43mbar

D’autres mesures faites a I’aide d’un enregistreur automatiquement ont permis d’obtenir des
courants de 20 pA pendant plus de 50 heures, les expériences étant été arrétées
volontairement. Un autre exemple est donne sur le Graphe 18. L'échelle de tension verticale
équivaut a une échelle de courant en nA. Dans cette expérience, on introduit un mélange eau-
hydrogéne (23mbar d’eau et 20 mbar d’hydrogéne). La tension appliquée sur la pointe est de
9kV. Apres chaque décroissance du courant, des pulses de tension égale a 10.9kV sont
appliqués pendant dix secondes conduisant a un courant de 80pA. Cette opération est
effectuée toutes les vingt minutes environ. Nous arrivons ainsi a restaurer le méme courant de
I’ordre de 20 pA.
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Graphe 18 : Mesures enregistrées du courant en fonction du temps,

Ces expériences nous montrent que la stabilité parfaite de I’émission est un point perfectible
mais qu’il ne semble pas apparaitre de phénomenes irréversibles comme dans le cas du
tungstene. La pointe utilisée a servi a de nombreuses expeériences, il faut certainement tenir
compte d’une contamination de I’eau. La Figure 45 montre une photo obtenue en microscopie
optique de la pointe en palladium avant d’effectuer les expériences et la Figure 46 apres
expériences. Nous pouvons observer que le rayon de courbure de la pointe en fin d’expérience

n’a sensiblement pas augmenté.

Figure 45 : Pointe en palladium, microscope  Figure 46 : Pointe en palladium, microscope
optique, avant expérience optique, apres expérience
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Résumé sur une pointe en palladium:
» Enionisant I’hydrogene, on obtient :
e les ions H et H," sont majoritaires, la proportion de H" augmentant avec le
champ.
» Enionisant I’eau, on obtient :
e production de trois ions : majoritairement les ions Hy'et Hs* et en quantité
moindre des ions H" & bas champ,
e observation des ions Hy".
» En ionisant le mélange eau-hydrogéne, on obtient :
e production de trois ions : majoritairement des ions Hy'et Hz" et en quantité
moindre des ions H* a bas champ,
e observation des ions Hy".
» Courant intense a bas champ 30 pA a 6 kV en ionisant I’eau ou le mélange eau-
hydrogene,
» Aucun phénomene irréversible n’est visible lors du fonctionnement de la source

pendant plusieurs dizaines d’heures.
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Conclusion

Conclusion

Le travail que nous avons effectué durant ces trois années de thése et présenté dans ce
mémoire, est relatif a I’étude d’une source ponctuelle d’ions a structure coaxiale. Sa structure
utilise un capillaire dans lequel est insérée une pointe. Le capillaire guide un gaz vers la
pointe ou il est ionisé par effet de champ.

Un montage expéerimental permettant microscopie ionique de champ, microscopie ionique a
projection, spectrométrie de masse des ions emis a été construit. La microscopie ionique de
champ a permis d’obtenir des images de la source faite de différents matériaux avec différents
gaz. La microscopie a projection a permis d’obtenir des images d’objet et une mesure de la
taille de la source. La spectrométrie de masse a permis d’identifier la nature des ions émis
pour les différents gaz utilisés.

Les résultats les plus marquants nous apparaissent les suivants. Grace au montage du
microscope ionique a projection, nous avons obtenu des images d’objet a des grandissements
jusqu’alors jamais atteints, jusqu’a 540 000 avec une résolution de 3A. Ainsi nous avons
démontré que la taille virtuelle de la source était certainement plus petite que 3A. La
spectrométrie de masse a mis en évidence la production d’ions de nature differente. Dans le
cas de I’ionisation de I’hydrogéne, le rapport de I’intensité des différents ions nous a conduits
a une méthode de mesure du champ électrique présentant un intérét certain pour I’utilisation
de la source, par exemple dans un contexte FIB. L’ionisation de I’eau sur platine ou palladium
a montre I’émission surprenante d’ions hydrogene. Outre ces résultats, la mise en ceuvre de
ces techniques a permis d’améliorer sensiblement les propriétés et la fiabilité de la source. On
obtient des courants de plusieurs dizaines de pA pendant plusieurs dizaines d’heures sans
dégradation de la pointe.

Les perspectives ouvertes par ce travail nous apparaissent dans trois directions. La premiére
concerne la formation d’ions et la catalyse dans des conditions de haute pression difficiles
d’étude par d’autres techniques. La seconde est la microscopie ionique & projection a haute
résolution. La troisieme est dans I’utilisation de ces sources dans des dispositifs optiques
comme le FIB.
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