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INTRODUCTION

Depuis plus d’un siecle, I'émission d’électrons dans le vide est un enjeu majeur de
I’étude des propriétés des matériaux. Qu’elle soit thermique (émission thermoionique),
ou due a un champ électrique statique (émission de champ a froid) ou laser (émission
multiphotonique ou émission de champ optique), 1’étude de ses propriétés permet
la connaissance de nombreuses caractéristiques des matériaux émetteurs, tels que le
travail de sortie ou la constante diélectrique par exemple. Ce phénomene est aussi treés
utile pour le développement de canons a électrons, notamment pour la microscopie
(MEB = Microscope Electronique a Balayage ou MET = Microscope Electronique & Transmis-
sion), dont les caractéristiques dépendent fortement des propriétés de la source.

L’émission de champ a froid (CFE = Cold Field Emission) est un type d’émission
permettant la génération et la manipulation d’électrons dans le vide sous 'effet d'un
champ électrostatique élevé. Les électrons sont, dans la plupart des cas, émis d"une
surface solide vers le vide, sous l'effet d’'un champ électrique intense. Ce type d’émis-
sion fut expliquée en 1928 par Ralph H. FOWLER et Lothar W. NoRDHEIM en utilisant
une description quantique [FOWLER et al. (1928)]. Les électrons, présents au niveau
de Fermi, transitent par effet tunnel a travers la barriere de potentiel solide/vide,
abaissée par effet Schottky (action d’abaissement de la barriere de potentiel par le
champ électrique). L'émission de champ a froid se produit pour des champ électriques
supérieurs au GV/m et est fortement dépendante du travail de sortie du matériau.
Le principal avantage de ce type d’émission sur les émissions thermiques est la forte
cohérence spectrale (largeur spectrale typique de 1’ordre de 0.1V : les électrons sont
quasi-monochromatiques) des électrons émis. Ce point est particulierement apprécié
pour la microscopie électronique par exemple. L'étude de 1'émission de champ a
froid permet aussi la compréhension des phénomeénes de claquage du vide, effets
indésirables dans de nombreux domaines.

Depuis une cinquantaine d’années, 'utilisation de nanopointes, avec un rayon
d’apex de 'ordre de la dizaine de nanometres, comme cathodes froides pour I’émis-
sion de champ a connu un essor important [GOMER (1961) ; LEE (1973)]. Leur géométrie
particuliere permet une accumulation de charges a leur apex. Cette accumulation
entraine un effet d’amplification du champ tres important. Des champs de l'ordre
du GV/m, indispensable pour observer de 1’émission de champ a froid, peuvent
donc étre atteints avec des tensions statiques de 'ordre de la centaine de volts. En
plus de l'excellente cohérence spectrale naturelle de 1’émission de champ a froid,
l'utilisation de nanopointes ajoute une cohérence spatiale importante (caractérisée
par la brillance). Ces propriétés permettent d’utiliser les nanopointes, par exemple,
comme sources d’électrons ultra-brillantes pour la microscopie de haute-résolution.
L'un des matériaux les plus utilisé pour la fabrication des nanopointes est le tungsténe.
En effet, son travail de sortie tres avantageux dans sa configuration (310) (~ 4.35€V)
[MENDENHALL et al. (1937)] associé a sa haute température de fusion (3695 K) en font
le candidat idéal pour I"émission d’électrons.

Des travaux ont été menés sur 1’émission de champ a froid a partir d’émetteurs de



INTRODUCTION

diamant [WANG et al. (1991); GEIs et al. (1996); ZHU et al. (1998) ; GOHL et al. (2000)].
L'intérét pour la diamant vient de son électro-affinité négative [WEIDE et al. (1994)].
Cette propriété, caractéristique d'une bande de conduction au-dessus de 1’énergie du
vide, permet, en théorie, I'émission d'un électron présent dans la bande de conduction
instantanément. Le diamant est aussi étudié pour ces excellentes propriétés physiques
(résistance mécanique, conductivité thermique, inertie chimique).

Parallelement, au cours des cinquante derniéres années, de nombreuses avancées
technologiques ont permis 1'essor de lasers de plus en plus énergétiques. Ces avan-
cées ont fait émerger un nouveau domaine de la physique : la physique du champ
fort. Ce phénomene permet la manipulation d’électrons, a ’aide d’impulsions lasers
intenses (du pJ au mJ). Les études ont principalement été faites sur des matériaux en
phase gazeuse [BRABEC (2008)]. Dans les gaz d’atomes ou de molécules, I'interaction
entre le champ électrique intense (impulsions lasers) et les atomes permet 1’étude de
nombreux phénomenes tels que la génération d’harmoniques élevés (HHG = High
Harmonic Generation) [BURNETT et al. (1977); FERRAY et al. (1988); LEWENSTEIN et al.
(1994); CHANG et al. (1997)] ou la création de paquets d’ondes électroniques par ioni-
sation des atomes (ATI = Above Threshold lonization) [ AGOSTINT et al. (1979) ; FREEMAN
et al. (1987); CorkuM et al. (1989); SCHAFER et al. (1993)]. Ces phénomeénes ont été
largement étudiés dans les atomes ou les molécules, mais aussi dans des nanoob-
jets tels que des spheres diélectriques [ZHEREBTSOV et al. (2011)], des nanoparticules
d’or [ScHERTZ et al. (2012)] ou des surfaces type photocathode Plus généralement,
la physique du champ fort permet 1’étude de l'interaction matiére-rayonnement a
I’échelle attoseconde [KrAusz et al. (2009)]. L'essor des lasers femtosecondes ainsi
que l'intérét croissant de la communauté pour la physique du champ fort ont aussi
permis I'étude de phénomeénes physiques sur des temps de plus en plus courts. En
2007, une équipe du Max-Planck-Institut a par exemple mesuré pour la toute premiére
fois le temps de traversé tunnel d'un électron dans un atome [UIBERACKER et al. (2007)].

Plus récemment, des équipes ont eu 'idée de réunir ces deux domaines de la phy-
sique et d’élargir les études en champ fort aux nanopointes métalliques. Les premiéres
expériences furent menées par Peter HoOMMELHOFF dans le groupe de KASEvICcH a
Stanford [HOMMELHOFF et al. (2006)] et en parallele par le groupe de Mark RoPERs a
lI'institut Max Born [RoPERs et al. (2007)]. L'étude de cette nouvelle physique a permis
I'observation de phénomenes inédits tels que I’émission multiphotonique au-dessus
du seuil (ATP = Above Threshold Photoemission) [SCHENK et al. (2010) ; KRUGER et al.
(2011) ; BIONTA et al. (2014)] ou encore 1’émission de champ optique suivi d"une recol-
lision [KRUGER et al. (2012); HERINK et al. (2012) ; BionTA et al. (2016)]. Comme dans
le cas statique, le pricipal avantage de 1'utilisation des nanopointes est leur capacité a
amplifier le champ électrique a leur apex. Des champs trés intenses seront donc attei-
gnables pour des énergies des impulsions lasers modérées. De nombreuses études ont
depuis été faites sur des matériaux métalliques : tungstene [HOMMELHOFF et al. (2006) ;
BArRwICK et al. (2007); YANAGISAWA et al. (2009) ; KRUGER et al. (2011) ; FORSTER et al.
(2016) ; PAscHEN et al. (2017)], or [ROPERs et al. (2007) ; HERINK et al. (2012); PARK et al.
(2012)], argent [BIONTA et al. (2016)], nanotubes de carbone [BronTa (2015)], carbure
d’hafnium (HfC) [KEALHOFER et al. (2012)]. L’étude des spectres de 1’énergie cinétique
des électrons émis a mis en évidence un phénomene d’émission multiphotonique
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ainsi que de 1’émission de champ optique, caractérisés respectivement par des pics
d’émission et un plateau sur le spectre. Bien que des phénomenes d’HHG ont pu étre
observés sur des cristaux ou des semi-conducteurs, ils restent encore non-observés
dans le cas de nanopointes métalliques.

La compréhension des mécanismes d’émission des nanopointes sous l’effet d'un
champ fort passe par I'étude de I'amplification du champ électrique a I'apex. Des
études ont montré que 1'amplification était fortement dépendante du type de ma-
tériaux, tungsteéne [ARBOUET et al. (2012); THOMAS et al. (2013)], or [ARBOUET et al.
(2012)] et HfC [KEALHOEFER et al. (2012)], de la géométrie de la pointe [THOMAS et al.
(2015)] ou encore de la polarisation du faisceau incident [YaANaGIsawa et al. (2009)].

L’émission d’électrons induite par laser a partir des nanopointes métalliques a déja
su trouver de nombreuses applications. L'importante cohérence spatiale et temporelle
de I'émission d"une nanopointe pourrait permettre le remplacement des photocathodes
utilisées comme sources d’électrons dans la microscopie électronique 4D [ZEWAIL
(2010) ; AIDELSBURGER et al. (2010); SCIAINI et al. (2011)]. Un autre avantage vient de
la forte brillance des nanopointes, due a leur zone d’émission nanométrique, contrai-
rement a d’autres sources dont la zone d’émission est de 1'ordre du micrometre. Des
équipes ont utilisé des nanopointes de tungsténe comme canons a impulsions d’élec-
trons pour de la microscopie résolue en temps [PAARMANN et al. (2012); BORMANN
et al. (2015)]. Ces nouvelles sources d’électrons ont permis le récent développement de
microscopes électroniques a transmission ultrarapides (UTEM = Ultrafast Transmission
Electronic Microscope) atteignant des niveaux de brillance jamais atteints pour des
UTEMs [FE1sT et al. (2015); CARUSO et al. (2017); HOUDELLIER et al. (2018)]. La forte
cohérence spatiale et temporelle des nanopointes en font aussi les candidats idéaux
comme sources d’électrons pour la diffraction [BAum (2013)].

Ce manuscrit prend comme points de départ tous les résultats déja bien établis de
I"émission statique et de la photoémission, obtenus dans le cas de nanopointes de
tungsténe, afin de les comparer aux cas de nanopointes de diamant. En collaboration
avec une équipe de 1'Université de Moscou ainsi qu’avec le Groupe de Physique des
Matériaux de I'Université de Rouen, nous proposons une étude nouvelle de 1'émission
de champ statique et optique de monocristaux de diamant dont le rayon a 'apex
est de l'ordre de la dizaine de nanometres. Les résultats, cohérent avec la littérature,
obtenus dans le cas de 1’émission statique seront associés aux résultats, completement
inédits, de la photoémission a partir d'impulsions femtosecondes, et nous permettront
de développer un modéle électrique rendant compte des phénomenes observés. Nous
présentons également des résultats préliminaires de mesures de statistiques tempo-
relles des électrons en régime de comptage.

Le manuscrit de these est organisé de la fagon suivante :

— Le Chapitre 1 donne une description générale des concepts théoriques né-
cessaires a la compréhension du manuscrit. Nous y présentons les différents
mécanismes d’émission d’électrons (thermique, champ a froid, optique) ainsi
que les mécanismes de conduction des électrons dans les diélectriques.

— Le Chapitre 2 décrit I'ensemble du dispositif expérimental utilisé pour nos expé-
riences. Nous détaillons les mécanismes de fabrication des nanopointes. Dans un



4

INTRODUCTION

deuxieme temps, nous présentons les différents composants de notre dispositif
expérimental (chambre a vide, systéme de détection, systeme optique...).

Le Chapitre 3 présente les résultats obtenus sur des nanopointes de tungstene
pour une émission statique et optique. Ce chapitre propose aussi la comparaison
entre des calculs numériques de I’amplification du champ électrique a 1’apex de
la pointe avec des cartographies spatiale de I’émission des électrons (FEM).

Le Chapitre 4 présente les résultats de 1'émission purement statique de nano-
pointes de diamant. Ce chapitre introduit un modele électrique permettant la
compréhension des phénomenes physiques mis en jeu dans ce type d’émission.
Le Chapitre 5 présente les résultats de I'émission d’électron sous illumination
laser a partir de nanopointes de diamant. Les nombreuses mesures effectuées
nous permettent d’introduire un modele qualitatif décrivant les phénomenes
observés. Ce modele, reprenant le modele électrique introduit dans le chapitre
précédent, ne sera pas entierement satisfaisant pour 1'étude quantitative des
phénomenes.

Le Chapitre 6 propose une amélioration du modéle décrivant les phénomenes
d’émission statique et optique introduit dans les chapitres précédents. Contrai-
rement, au modéle précédent, celui-ci est capable de modéliser quantitativement
les données expérimentales obtenus pour 1’émission statique et optique.

Le Chapitre 7 propose une introduction a la mesure du temps de vol et des
statistiques temporelles des électrons émis. Nous présentons les changements
opérés sur le dispositif expérimental afin de permettre de telles mesures ainsi
que les résultats préliminaires obtenus sur une nanopointe de tungstéene.
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Les nanopointes sont depuis longtemps connues pour leurs excellentes perfor-
mances en terme d’émission de champ [GOoMER (1961)]. Leur rayon a 1’apex, de 'ordre
de la dizaine de nanometres, permet une amplification du champ électrique jusqu’au
GV/m pour des tensions statiques appliquées tres faibles (~ 100 V). De tels champs
sont nécessaires pour produire, a I’apex des pointes, une émission de champ a froid
trés utile par exemple pour la microscopie électronique. Ces pointes sont aussi tres
intéressantes pour la cohérence spatiale de leur émission.

Au cours des dernieres décennies, 1'utilisation de ces mémes nanopointes pour
’observation d"une émission induite par laser s’est multipliée [HOMMELHOFF et al.
(2006) ; ROPERs et al. (2007) ; KRUGER et al. (2012); BIONTA et al. (2016)]. La géomé-
trie particuliere des pointes, notamment leur taille inférieure a la longueur d’onde
des lasers dans le visible, leur permet d’amplifier le champ électrique laser et ainsi
atteindre des intensités lumineuses trés importantes. Ces champs électriques lasers
tres élevés permettent deux types d’émissions différentes induites par laser : émission
multiphotonique et émission de champ optique. Ces types d’émission pourront étre
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FIGURE 1.1 — Schéma de l'interaction entre une impulsion laser femtoseconde et une nano-
pointe pour I'émission d’électrons. Un champ statique est appliqué via une
tension Vpc modérée. L'illumination laser focalisée permet d’atteindre des inten-
sités lasers trés intense.

utilisés par exemple dans le cas de la microscopie électronique résolue en temps [YANG
et al. (2010) ; GULDE et al. (2014)]. Pour une nanopointe, les parametres étudiés seront
donc la tension statique qui lui est appliquée, son rayon, sa longueur, sa constante
diélectrique et le travail de sortie de la facette utilisée pour I"émission.

L’amplification du champ électrique est un phénomeéne ayant lieu a la fois pour
des champs statiques et des champs lasers. Dans nos études, nous nous intéressons
a I’émission d’électrons a partir d’'un champ électrique laser femtoseconde appliqué
a I'apex de la pointe, Figure 1.1. Les électrons émis sont étudiés a partir de leur
diagramme d’énergie, ce qui nous permet de définir le mécanisme d’émission mis en
jeu. Le faisceau laser qui éclaire la pointe sera caractérisé par sa puissance moyenne,
son taux de répétition (nombre d’impulsions par seconde), sa longueur d’onde et la
durée de ses impulsions.

Dans ce chapitre, nous discuterons des aspects théoriques régissant 1'émission de
champ a partir de matériaux métalliques et diélectriques. Dans un premier temps,
nous nous intéresserons a ce type de phénomene pour des échantillons métalliques.
Nous rappellerons qu’il existe de multiples mécanismes d’émission d’électrons qui
nécessitent ou non l'illumination de 1’échantillon par un laser. Les mécanismes d’émis-
sion qui nous intéressent sont facilités par des facteurs d’amplification du champ
électrique a I'apex dépendant de divers parametres, comme la géométrie de I’échan-
tillon ou les parametres de I'illumination laser par exemple. Dans la deuxiéme par-
tie, nous discuterons des mécanismes d’émission d’électrons a partir de matériaux
non-métalliques. Nous verrons que les théories régissant 1’émission d’échantillons
métalliques ne peuvent plus étre appliquées simplement. Nous nous intéresserons
alors aux mécanismes de conduction du courant au sein des diélectriques, dans le cas
particulier des nanopointes.
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Pour un métal, 'émission d’électrons est gouvernée par la distribution en énergie
des électrons en surface, ainsi que par la probabilité de transmission d"un électron a
I'interface métal/vide. Dans cette partie, nous détaillons les différents mécanismes
d’émission d"un électron a partir d'une surface métallique. Ces mécanismes pourront
étre caractérisés par le potentiel statique appliqué sur la pointe, la température du
gaz d’électrons ou encore par une illumination laser.

1.1.1  Fonction d’occupation des électrons dans un métal

La statistique de Fermi-Dirac désigne la distribution statistique de fermions indis-
cernables sur les états d’énergie d'un systeme a 1'équilibre thermodynamique. Elle a
été introduite en 1926 par Enrico FErMI et Paul Dirac. En 1927, elle fut appliquée aux
électrons dans un métal par Arnold SOMMERFELD. La distribution d’électrons dans un
état d’énergie E a la température T est donnée par :

1
1+exp (%)

avec kp la constante de Boltzmann et y le potentiel chimique. A T = 0K, le potentiel
chimique est équivalent a I'énergie de Fermi, i.e. I'énergie maximale des électrons

f(E,T) = (1)

1.0 ' :
\ — T=0K
N REEY
0.8 —— T =300K
0.6

\
0.4 \

0.2 Q
0.0 \
-0.10 -0.05 0.00 0.05 0.10

E-u (eV)

Distribution Fermi-Dirac

FIGURE 1.2 — Courbe de la distribution de Fermi-Dirac a différentes températures. L'augmen-
tation de la température permet un allongement de la queue de la distribution
vers les hautes énergies. Ce phénomene sera clé dans certains types d’émission
mettant en jeu un échauffement du gaz d’électrons.
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dans le métal. La Figure 1.2 présente le tracé de la distribution de Fermi-Dirac pour
différentes températures entre 0K et 300 K.

1.1.2  Potentiel vu par un électron a l'interface métal/vide

L'effet Schottky [SCHOTTKY (1923)] est un mécanisme de la matiere condensée ayant
lieu dans des matériaux soumis a un champ électrique. Cet effet abaisse la barriere de
potentiel vue par les électrons pour sortir du matériau et facilite donc leur émission.
Pour expliquer ce phénomeéne, on s’intéresse au potentiel U vu par un électron a
I'interface métal/vide sans champ électrique appliqué :

U(x) =pu+¢ (1.2)

avec x la coordonnée spatiale selon 1’axe perpendiculaire a la surface du matériau
et ¢ le travail de sortie du métal. Le travail de sortie correspond a I'énergie minimale
qui doit étre fournie a un électron pour qu’il soit éjecté du métal. La travail de sortie
dépend de la surface du métal (orientation des facettes et défauts).

On considere maintenant un champ électrique F statique et uniforme appliqué sur
le métal dans la direction perpendiculaire a la surface. La barriére de potentiel vue
par l'électron devient alors :

U(x) = p+¢ —eFx (1.3)

avec e la charge élémentaire (positive), Figure 1.3a. Le champ électrique appliqué
sur le métal a pour effet de courber la barriére de potentiel. Un électron pourra
alors la traverser par effet tunnel, c’est ce qu’on appelle 1’émission de champ. Cette
courbure de la barriere de potentiel est liée a I'amplitude du champ électrique, une
augmentation de ce champ entrainera une augmentation de la probabilité de passage
des électrons par effet tunnel.

En quittant le métal, I’électron crée une particule ponctuelle de charge opposée a
la sienne a l'intérieur du métal. L'interaction coulombienne entre les deux charges
(I'électron et son image virtuelle) rajoute un terme a la barriére de potentiel appelé
potentiel image :

U(x) =¢+pu—eFx— ’

167Tepx (14)

avec €9 la permittivité diélectrique du vide.

L’interaction entre 1’électron et son image virtuelle a donc pour effet d’abaisser la
hauteur de la barriere de potentiel. L'électron verra un travail de sortie plus faible.
Cette réduction du travail de sortie facilitant I'émission des électrons est appelée I'effet
Schottky. Le travail de sortie effectif vu maintenant par 1’électron est donc :

e3F
47'[60

Pesf =¢ — (1.5)
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FIGURE 1.3 — Schéma de la barriere de potentiel vue par un électron a la surface métal/vide. (a)
L’électron voit un travail de sortie ¢ non corrigé par l'effet de la charge virtuelle.
(b) L'électron voit un travail de sortie effectif ¢, du a la correction de 'effet
Schottky.

Les Figures 1.3a et 1.3b présentent un schéma de la barriere de potentiel vue par
un électron a la surface d’un métal en appliquant un champ électrique sur ce dernier.
La Figure 1.3a montre le cas ou la correction due a I'image miroir n’est pas prise en
compte. La barriére de potentiel est donc courbée mais sa hauteur reste la méme.
Dans la Figure 1.3b, on applique la correction due a 'effet Schottky, ce qui abaisse la
hauteur de la barriere de potentiel.

La Figure 1.4 montre la courbe du travail de sortie effectif vu par 1’électron en
fonction du champ électrique appliqué a la surface du métal. On remarque une
réduction de l'ordre de 1'eV pour des champs supérieurs au GV/m. Nous verrons que
des champs électriques aussi intenses sont facilement atteignables sur des nanoobjets
tels que des nanopointes grace a l'effet de pointe qui permet une amplification
importante du champ électrique a leur apex.

1.1.3 Mécanismes d’émission sans champ laser

1.1.3.1 Emission de champ a froid

L’émission de champ a froid est une méthode d’émission d’électrons pouvant inter-
venir sous l'effet d"une tension appliquée sur une cathode. Le champ électrique alors
créé permet aux électrons de traverser la barriere de potentiel entre le métal et le vide
par effet tunnel. Pour permettre I'observation d"une telle émission, le champ électrique
doit étre de I'ordre du GV/m ou plus. Des champs aussi intenses peuvent étre atteints
a l'apex de pointes métalliques grace a l'effet de pointe. Ce phénomene accumule les
charges a I'apex de la pointe, ce qui a pour effet d’y amplifier le champ électrique. Par
exemple, pour des pointes de tungstene dont le rayon est de I'ordre d’une dizaine de
nanometres, une tension électrique d'une centaine de volts est suffisante. L’'émission de
champ a froid est une technique d’émission tres utilisée en microscopie électronique
de part la forte cohérence spatiale des électrons émis, caractérisée par le coefficient de
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FIGURE 1.4 — Courbe du travail de sortie effectif vu par un électron a l'interface métal/vide en
fonction du champ électrique appliqué sur 1’échantillon dans le cas o1 ¢ = 4.5€V.

brillance, ainsi que leur spectre d’émission étroit [GOMER (1961)].

Une explication compléte du phénomene quantique ayant lieu dans ce type d’émis-
sion a pour la premiere fois était donnée par FOWLER et NORDHEIM en 1928 [FOWLER
et al. (1928)] puis réajustée par MurrHY et GOOD en 1956 [MURPHY et al. (1956);
ForsEs et al. (2007)]. La théorie de Fowler-Nordheim est originellement prévue pour
le cas T = 0K mais reste valable tant que kgT < ¢. L'équation Fowler-Nordheim (FN)
établit le lien entre la densité de courant d’émission | et le champ électrique statique
F tel que:

J

232 4 /Zme(PB/Z
amhgp P <_ 3ehF V(y)) (1.6)

avec e la charge élémentaire (positive), m, la masse de 1’électron, h (71) la constante
de Planck (réduite), ¢ le travail de sortie du métal, v(y) une fonction sans dimension
et y le paramétre de Nordheim tel que :

e3F

ieod? (1.7)

y =
avec €9 la constante diélectrique du vide.
Le parametre y est simplement lié au ratio entre le travail de sortie effectif ¢, et

le travail de sortie ¢ vu par l'électron a la surface du métal. La fonction v(y) dépend
principalement de la géométrie de la pointe. Pour nos type de pointes de tungstene,
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FIGURE 1.5 — Schéma du mécanisme d’émission de champ a froid a T = 0K (a) et pour une
température non-nulle telle que kT < ¢ (b). Un électron proche du niveau de
Fermi traverse la barriere de potentiel courbée par un champ électrique intense
et abaissée par effet Schottky.

on peut reprendre des études de HoMMELHOFF [HOMMELHOFF et al. (2006)] et FORBES
[FORBES (2008)] qui définissent : 0.59 < v(y) < 0.74.

La Figure 1.5 présente un schéma du mécanisme d’émission de champ a froid. Sous
un champ électrique trés intense, I’électron est capable de traverser la barriére de
potentiel par effet tunnel.

1.1.3.2 Emission thermoionique

L’émission thermoionique est un mécanisme d’émission d’électrons intervenant
en chauffant fortement le métal sans application de champ électrique. De ce fait,
les électrons les plus énergétiques peuvent étre émis en dépassant la barriere de
potentiel, si la queue de la distribution de Fermi-Dirac dépasse le niveau du vide. Le
courant d’émission | est gouverné par la loi Richardson-Dushman [DusHMAN (1923);
RICHARDSON (1924)] :

| = A17T2 - exp <k_3(5") (1.8)

avec 77 un pré-facteur dépendant du matériau, ¢ le travail de sortie du métal, kp la
constante de Boltzmann, A la constante de Richardson définie comme :

47tm k3e

m, la masse de I'électron, e la charge élémentaire et / la constante de Planck. Cette
émission est gouvernée par les électrons ayant les plus hautes énergies dans la distri-
bution de Fermi-Dirac.

La Figure 1.6a présente un schéma de principe de I'émission thermoionique. L'éner-
gie thermique est telle qu’elle permet a la queue de la distribution de Fermi-Dirac de

11
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FIGURE 1.6 — (a) Schéma du mécanisme d’émission thermoionique. L'augmentation de la
température permet a la queue de la distribution de Fermi-Dirac de dépasser la
travail de sortie. Les électrons présents a ces hautes énergies peuvent étre émis en
passant par dessus la barriere de potentiel. (b) Schéma du mécanisme d’émission
de champ amplifiée thermiquement. Un électron présent dans les hauts niveaux
d’énergie de la distribution de Fermi-Dirac peut traverser par effet tunnel la
barriere de potentiel abaisser par effet Schottky.

dépasser le travail de sortie du métal. Les électrons présents a ce niveau d’énergie
sont alors émis de fagon classique en dépassant la barriere de potentiel.

1.1.3.3 Emission de champ amplifiée thermiquement

Il existe un mécanisme d’émission intermédiaire entre I'émission de champ a froid
et I'’émission thermoionique [MURPHY et al. (1956)]. L'émission de champ amplifiée
thermiquement est un mécanisme mettant en jeu l’effet Schottky et le chauffage du
gaz d’électrons a la surface du métal. Dans ce cas, un électron présent dans la queue
de la distribution de Fermi-Dirac voit un travail de sortie plus faible que celui qu’il
verrait dans le cas d’une température nulle. Cet électron ayant une énergie plus élevée
peut alors étre émis par effet tunnel.

La Figure 1.6b présente un schéma de 1’émission de champ amplifiée thermiquement.
Le gaz d’électrons est chauffé ce qui permet a sa distribution en énergie de s’étendre
au-dela de I’énergie de Fermi. Un électron présent dans ces hauts niveaux d’énergie
pourra alors étre émis par effet tunnel comme pour 1'émission de champ a froid.

1.1.4 Meécanismes de photoémission

1.1.4.1 Effet photoélectrique

En 1887, Heinrich HERTZ est le premier a décrire 'effet photoélectrique. En illumi-
nant une plaque de zinc chargée négativement par un rayonnement UV, il remarque
une décharge se produisant a l'intérieur d"un électroscope relié a la plaque de zinc. Il
faudra attendre 1905 pour que Albert EINSTEIN relie ce phénoméne a une description
utilisant la mécanique quantique [EINSTEIN (1905)]. Cette description lui permettra
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FIGURE 1.7 — Schéma de 'effet photoélectrique. Un photon UV excite un électron et lui permet
d’étre émis en dépassant la barriere de potentiel.

d’obtenir le prix Nobel de physique en 1921.

La Figure 1.7 présente un schéma du mécanisme en jeu dans l'effet photoélectrique.
Un électron présent dans les états occupés du métal est excité par un photon d’énergie
E = hv avec v la fréquence du photon. Si I’énergie du photon est supérieure au travail
de sortie ¢ nécessaire a 1’électron pour étre éjecté, alors I'électron est émis avec une
énergie cinétique Ey;,, = hv — ¢. Ce phénomene n'impliquant qu'un unique photon,
il est parfaitement linéaire en fonction de la puissance lumineuse recue par le métal.
Le travail de sortie typique de la plupart des métaux se situant entre 3 et 5eV, il faut
donc un éclairement lumineux dont 'énergie se situe au minimum dans 1'UV.

Pour nos expériences, les lasers femtosecondes utilisés ont des longueurs d’onde
dans le visible ou l'infrarouge (IR) correspondant a des photons d’énergie de 1 a
2eV. Un effet photoélectrique a photon unique est donc non-réalisable. Dans la partie
suivante, nous décrirons un phénomene d’émission a plusieurs photons qui permettra
une émission réalisable a partir des lasers femtosecondes a notre disposition.

1.1.4.2 Parametre de Keldysh

Pour la suite de cette partie, nous nous intéressons & deux des mécanismes de
photoémission principaux dans le cas d’une illumination laser intense (domaine de la
physique du champ fort). Le premier est un mécanisme ot le systeme est excité par
plusieurs photons en méme temps (émission multiphotonique). Le deuxieéme, prenant
place pour des intensités lasers plus importantes que le premier, est un mécanisme
d’émission tunnel a travers la barriére de potentiel. Pour décrire ces mécanismes,
KeLpysH [KELDYSH (1965)] a établit en 1965 un parametre v dépendant du matériau :

y= [ (1.10)
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avec ¢ le travail de sortie du matériau et U, 1'énergie pondéromotive des électrons,
i.e. I'énergie cinétique moyenne d’un électron de charge —e et de masse m, dans un
champ électromagnétique laser d’amplitude Ej et de fréquence angulaire w tel que :

212
e“Ej

U, —
P dm,w?

o IA? (1.11)

avec I 'intensité lumineuse (ou éclairement, en W/m?) et A la longueur d’onde du
champ électrique.

A partir de la probabilité d’émission d'un électron, on peut écrire le courant
d’émission | tel que [KELDYSH (1965); BUNKIN et al. (1965); TOTH et al. (1991)] :

J o exp !—2?/) : (1 + 2172) : (argsinh('y) W)

— 1722 (1.12)

A partir de cette formule, il est possible d’extraire deux cas limites du parametre de
Keldysh 7. Dans le cas v > 1, 'Equation 1.12 peut étre approximée par :

2¢/hv
J e exp (—i(fj -ln(2'y)> x <21’Y> o (IN2)P/1v (1.13)

Ce régime est appelé le régime d’émission multiphotonique. On remarque que le
courant est directement proportionnel a l'intensité lumineuse a la puissance ¢/hv qui
est le nombre de photons minimum nécessaire a ’électron pour franchir le travail de
sortie. De I’autre c6té, dans le cas ou1 ¥ < 1, on obtient :

i 2m64>3/2) (1.14)

Jecexp (_ 3ehE,

On remarque que le courant est le méme que celui obtenu dans le cas de I'émission
de champ a froid, Equation 1.6, ot1 le champ statique F est remplacé par le champ laser
Ep. Ce régime mettant lui aussi en jeu une émission par effet tunnel est appelé le régime
d’émission par champ optique car c’est le champ électrique laser (et non le champ
statique) qui permet a I’électron de franchir la barriére tunnel. Nous détaillerons ces
deux mécanismes dans les paragraphes suivants.

1.1.4.3 Emission multiphotonique au-dessus du seuil

Avec l'utilisation des lasers femtosecondes, il est possible de concentrer une grande
quantité de photons sur un temps tres court. Cette accumulation de photons permet
d’augmenter la probabilité du systeme d’absorber plusieurs photons avant d’avoir le
temps de relaxer. Si un électron acquiert assez d’énergie pour dépasser le travail de
sortie, il peut étre émis par un mécanisme d’émission multiphotonique.

Comme décrit par I'Equation 1.13, le phénomene est d’autant plus important
que l'intensité lumineuse appliquée sur le métal est forte. L'ordre multiphotonique,
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FIGURE 1.8 — Spectre de photoémission d’électrons pour un laser avec une puissance moyenne
de 35mW (bleu) et de 70mW (rouge). La tension de pointe est de 20 V. Des pics
d’émission séparés par 1’énergie d’un photon sont visibles pour les deux puis-
sances. Ces pics sont la signature d’un mécanisme d’émission multiphotonique
au-dessus du seuil. D’apres [BIONTA et al. (2014)].

¢/hv, représente le nombre minimum de photons que le systeme doit absorber pour
permettre a un électron de dépasser la barriere de potentiel. L'énergie absorbée par
le systeme est alors E = nhv avec n le nombre de photons absorbés et v la fréquence
du photon. On peut décrire le courant d’émission multiphotonique | en fonction de
l'intensité lumineuse I tel que :

Jo I" (1.15)

avec n proche de ¢/hv.

Au cours de ce type d’émission, il est possible pour le systéme d’absorber plus de
photons que le minimum nécessaire pour I’émission d’un électron. On a alors :

J « 2 a,I" (1.16)

n>

= hv

avec a, un coefficient. Ce phénomene peut étre vu sur les mesures de spectres en
énergie des électrons émis. On parle alors d’émission multiphotonique au-dessus
du seuil (ATP = Above Threshold Photoemission) pour les métaux et d’émission par
ionisation au-dessus du seuil (ATI = Above Threshold Ionisation) pour les atomes. Ce
phénomene a pour la premiere fois était observé sur des atomes par AGOSTINI et
al. [AGosTINI et al. (1979)] puis sur des métaux par LUAN et al. [LUAN et al. (1989)].
Il se caractérise sur les spectres en énergie des électrons émis par la présence de
pics séparés par une distance correspondant a I’énergie d"un photon. La Figure 1.8
montre les spectres en énergie d’électrons émis par une nanopointe de tungsténe
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FIGURE 1.9 — (a) Schéma de I'émission multiphotonique au-dessus du seuil. Le systéme absorbe
plusieurs photons et permet & un électron de dépasser la barriére de potentiel
pour étre émis. (b) Schéma de I’émission de champ optique. L'électron traverse
la barriere de potentiel liée au champ du laser par effet tunnel. Ce mécanisme
d’émission prend place pour des amplitudes du champ plus élevés que ceux
requis pour 1’émission multiphotonique.

pour deux puissances lasers différentes. La distance entre chaque pic est exactement
égale a I’énergie d'un photon du laser, ce qui est caractéristique d’'une émission
multiphotonique au-dessus du seuil [SCHENK et al. (2010) ; BIONTA et al. (2014)].

1.1.4.4 Emission par champ optique et recollision

En augmentant l'intensité lumineuse appliquée sur le métal, le laser ne peut plus
étre considéré comme une perturbation photonique. Le modéle ondulatoire doit alors
étre utilisé. Au cours du cycle optique, le champ électrique crée une barriére de poten-
tiel franchissable par effet tunnel pour 1’électron pendant une durée courte inférieure
a la période optique. Ce modele est équivalent au champ électrique statique nécessaire
a I’émission de champ a froid. Une fois émis, 'électron est accéléré dans le champ a
I'extérieur du métal. Une fois 1’électron a quelques nanometres de la surface, le champ
électrique laser change de signe et 1’électron est alors renvoyé vers la surface du métal.
Ce mécanisme n’est possible que si le temps tunnel T est inférieur a la période optique
du champ 27/w, ce qui est équivalent a v < 1 [Krausz et al. (2009)]. Lors de la
recollision de I’électron avec la cathode, plusieurs phénomenes physiques peuvent
arriver. Le premier est la collision élastique. Dans ce cas, 1'électron « rebondit » sur
la surface et repart avec la méme énergie avec laquelle il était arrivé. Dans d’autres
cas, l’électron peut étre réabsorbé par le systeme lors d'une recombinaison radiative
et émettre un photon a haute énergie (HHG = High Harmonic Generation) [BURNETT
et al. (1977); McPHERSON et al. (1987); FERRAY et al. (1988); L'HUILLIER et al. (1993)].

L’émission utilisant le recollision élastique peut étre synthétisée en utilisant le
«Modeéle a trois étapes » (Figure 1.10) formulé par Paul Corkum [COrRKUM (1993)] :

1. Photoémission de 1’électron par effet tunnel

2. Accélération de 1’électron hors du systeme. Changement de signe du champ,
l’électron est renvoyé vers la cathode.
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FIGURE 1.10 — Schéma du modele a trois étapes de 1’émission par champ optique. (1) Photoé-
mission de l'électron par effet tunnel. (2) Le champ change de signe et accélere
I'électron de l’autre sens. (3) L'électron rentre en collision avec le systeme.

FIGURE 1.11 — Série de spectres de photoémission obtenue en augmentant la puissance laser
a 1kHz de taux de répétition a 800nm. Les droites en tirets sont les asymp-
totes tracées pour définir le point de « cut-off ». Sur la courbe a plus haute
intensité lumineuse, on distingue nettement les trois zones (émission multi-
photonique, plateau, chute du courant) signatures d'une émission par champ
optique. D’apres [BIONTA et al. (2016)].

3. Recollision de I’électron avec le systéme.

Le spectre des électrons émis par photoémission peut étre divisé en trois parties
distinctes (Figure 1.11). A basse énergie, les électrons correspondant sur le spectre sont
ceux émis par émission multiphotonique, zone I. A plus haute énergie, les électrons
forment un plateau, zone II. Ces électrons sont ceux émis par recollision élastique.
Le plateau a pour la premiere fois été observé par PAULUS et al en 1994 [PAULUS et al.
(1994)]. Enfin, pour une énergie correspondant a 10U, on remarque une chute dans le
spectre. Le point entre le plateau et la zone de chute est connu comme le « cut-off » . La
Figure 1.11 montre quatre spectres d’électrons émis a partir d"une nanopointe d’argent
illuminée par un laser femtoseconde a 800 nm pour trois intensités lumineuses du
laser différentes [BIONTA et al. (2016)]. Les trois zones décrites précedemment sont
clairement établies.
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FIGURE 1.12 — Ce schéma présente les différentes formes spectrales pour trois mécanismes
d’émission identifiées dans ce manuscrit. La portion bleue représente 1’émission
de champ amplifié thermiquement, la verte représente 1’émission multiphoto-
nique et la rouge représente 1’émission par champ optique. Les lignes solides
montrent le spectre attendu pour chacun des mécanismes.

La Figure 1.12 présente un schéma récapitulatif du spectre en énergie des électrons
pour trois différents mécanismes d’émission. On retrouve en bleu I’émission de champ
amplifié thermiquement, en vert 1’émission multiphotonique et en rouge 1’émission
par champ optique.

1.1.5 Intérét de I'utilisation de nanopointes

1.1.5.1 Facteur d’amplification géométrique pour un champ statique

En décrivant I'’émission de champ a froid dans la partie précédente, nous avons vu
qu'une telle émission demandait des champs électriques a 1’apex tres importants (de
I'ordre du GV/m). De tels champs peuvent étre atteints dans des échantillons de type
nanopointe pour des tensions appliquées sur la pointe de 1’ordre de la centaine de
volts. La géométrie particuliere des pointes permet 1’accumulation de charges a leur
apex. Cette accumulation appelée « effet de pointe » permet une forte amplification du
champ électrique local a I'apex. La valeur du champ électrique F a 1’apex en fonction
de la tension statique Vpc appliquée sur la pointe peut s’écrire :

F = ,BVDC (1.17)

ou B est le facteur d’amplification du champ tel que p = 1/kr avec k un facteur
géométrique et r le rayon a I'apex de la pointe. Il est a noter que la définition que
nous donnons du facteur B n’est pas universelle. Dans notre cas,  est exprimé en
m~!. On peut aussi trouver dans la littérature F = BVpc/r avec un facteur  sans
dimension. Le facteur k peut étre pris ~ 5 pour nos formes de pointes [GOMER (1961)].
La Figure 1.13 montre 1"évolution du champ électrique local a 'apex de la pointe
en fonction du rayon de la pointe pour une tension statique Vpc = 500 V. Pour nos
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FIGURE 1.13 — Courbe du champ électrique statique a 'apex d’une nanopointe en fonction
du rayon de celle-ci pour une tension statique appliquée de 500 V. Des champs
électriques de I'ordre du GV/m (nécessaire a I'émission de champ a froid) sont
atteints pour des rayons a 1’apex de 1’ordre de 100 nm.

pointes, dont le rayon est en moyenne autour de 50 nm, le champ électrique a 1’apex
pour une tension de 500V appliquée sera de 2GV /m.

1.1.5.2 Facteur d’amplification optique

Nous avons vu dans la partie précédente que des champs électriques tres intenses
permettant une émission de champ a froid pouvaient étre atteints facilement sur des
objets nanométriques tels que des pointes. De la méme fagon, il est possible d’accroitre
fortement le champ électrique d'un rayonnement laser sur ce type d’objet. Le facteur
d’amplification optique ¢ permet de relier de facon proportionnelle le champ incident
laser E;; au champ proche optique a I'apex de la pointe E, f. Cette amplification n’est
possible que pour des objets dont la taille est plus faible que la longueur d’onde du
faisceau laser (< 800 nm pour nos lasers). Des nanopointes dont le rayon est de 1’ordre
de grandeur de la dizaine de nanometres suffisent donc pour voir cet effet. On note le
facteur d’amplification optique ¢ :

¢= rr(lf;X{lEnf(r)l/lEm(r)!} (1.18)

avec r une coordonnée curviligne suivant la géométrie de la pointe. Le profil du
champ E local étant inhomogene, ¢ représente donc la valeur maximale que le champ
prend sur la surface de la pointe.
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FIGURE 1.14 — Facteur d’amplification optique du champ pour un laser femtoseconde a 800 nm,
5fs a ’apex d'une pointe de tungsténe de rayon r = 10 nm et d’angle d’ouverture
«x = 15°. La direction de propagation du laser est selon ’axe z et sa polarisation
est selon I'axe x. La couleur et les fleches correspondent respectivement &
I'amplitude et a la polarisation du champ. L'image est prise au temps ot le
champ a l'apex est a son maximum. D’apres [THOMAS et al. (2015)].

Dans un article de 2015, THOMAS et al. [THOMAS et al. (2015)] mettent en évidence
les différents parametres agissant sur le facteur d’amplification ¢. On retrouve dans
ces parametres les constantes de la géométrie de la pointe (rayon et angle d’ouverture
a l'apex), les propriétés du faisceau laser (longueur d’onde et largeur minimale) ainsi
que les propriétés optiques du matériau (fonction diélectrique dépendant de la fré-
quence).

Dans ce méme article, la valeur du coefficient d’amplification optique a été calculée
a l'aide d’une méthode par éléments finis (Figure 1.14). La pointe, d’'un rayon de
10nm a l’apex, est illuminée par un laser femtoseconde, considéré comme un faisceau
gaussien, a 800 nm avec une durée d’impulsion de 5fs. La pointe est prise de forme
conique avec un angle d’ouverture de 15° et terminée par une sphére. Les valeurs du
facteur d’amplification du champ vont de 4 a 10 ce qui signifie une amplification sur
I'intensité lumineuse de 16 a 100. On remarque sur la simulation que 1’amplification
du champ suit la courbure de la pointe et s’atténue tres rapidement sur une longueur
de 'ordre du rayon de la pointe. Nous reviendrons sur le calcul numérique du facteur
d’amplification optique a I'apex d’une nanopointe dans le chapitre 3, en soulignant
notamment l'effet de la phase et de la polarisation du champ électrique incident du
faisceau laser.

1.1.5.3 Facette d’émission

Dans ce paragraphe, nous discutons de l'importance de la structure cristalline du
matériau de la pointe pour 1'émission d’électrons. En effet, le travail de sortie vu
par les électrons sera différent en fonction de I'orientation cristalline de la facette.
Toutes nos nanopointes (tungsténe et diamant) sont des monocristaux. Cela permet
de s’assurer la localisation des facettes qui nous intéressent lors de la fabrication des
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FIGURE 1.15 - (a) Cartographie de 1"émission statique d’une nanopointe de tungsténe orientée
(001). Les facettes (310) ont clairement 1’émission d’électrons la plus intense.
Le schéma montre l'orientation des facettes du cristal de la nanopointe. (b)
Cartographie de 1’émission d’électrons a partir de la méme nanopointe illuminé
par un faisceau laser. La zone d’émission se trouve du c6té opposé a l'arrivée
du laser. D’apres [YANAGISAWA et al. (2009)].

pointes.

Pour les pointes de tungstene, l'orientation cristalline (310) est la plus intéressante
car elle possede le travail de sortie le plus faible pour le tungstene, ¢ = 4.35€eV. Dans
la Figure 1.15a, YANAGISAWA et al. [YANAGISAWA et al. (2009)] montre que I'émission
est la plus forte a partir des facettes (310) du cristal. Lorsque 'apex de la pointe
est illuminé par un laser, Figure 1.15b, ’émission devient fortement asymétrique.
La facette avec la plus forte émission est celle opposé a l'arrivée du faisceau laser.
Nous verrons que ce résultat est confirmé par nos propres calculs ainsi que par nos
expériences dans la suite du manuscrit.

1.2 EMISSION A PARTIR D'UNE NANOPOINTE DIELECTRIQUE

Un matériau diélectrique est par définition un matériau pour lequel un courant
électrique ne peut étre établi dans la plupart des cas. Nous verrons cependant que
sous certaines conditions particulieres, il est possible de déplacer les charges de fa-
¢on macroscopique afin d’établir un courant électrique. Les matériaux diélectriques
possédent une faible conductivité (10720 ~ 1078~ - cm™!) ainsi qu'une énergie au
niveau du gap élevée (3 ~ 5eV). A 0K, la bande de valence est completement remplie
et la bande de conduction completement vide. Quand la température augmente, des
électrons peuvent étre excités thermiquement de la bande de valence ou de niveaux
d’impuretés vers la bande de conduction. Ces électrons contribuent alors au courant
électrique au sein des diélectriques.

Dans cette partie, nous verrons que les matériaux diélectriques peuvent établir un
courant électrique sous l'application d'un champ électrique extérieur. Ces matériaux
étant tres peu conductifs, une chute de tension le long de 1’échantillon va apparaitre
équivalente a une pénétration du champ électrique dans le matériau. Il existe plusieurs
types de mécanisme de conduction dans les diélectriques. Pour la suite, nous en étu-
dierons trois différents. Cette étude permettra de mieux comprendre ces mécanismes
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FIGURE 1.16 — Schéma de la structure de bande d’un diélectrique. E¢ et Ey correspondent
respectivement a la bande de conduction et a la bande de valence. Certains
porteurs sont piégés dans des puits de potentiel dus a des impuretés. L'énergie
séparant ces porteurs de la bande de conduction est notée E,. La distance
séparant deux piéges consécutifs est notée a.

et d’en déduire, dans la suite du manuscrit, celui mis en jeu dans nos nanopointes de
diamant.

1.2.1  Conduction dans un matériau diélectrique

Sous l'effet d’'un champ électrique externe, un diélectrique est capable d’établir un
courant électrique. Nous nous intéressons ici a trois mécanismes de conduction mis en
jeu dans les matériaux diélectriques. Ces mécanismes dépendent directement des pro-
priétés électriques du diélectrique. Le parametre physique le plus important dans tous
ces mécanismes est I'énergie E,; entre I'énergie des puits de potentiel pouvant piéger
des charges et la bande de conduction. On notera aussi a la distance séparant deux
piéges consécutifs. La Figure 1.16 présente un schéma d’un diagramme de bandes
d’un diélectrique. La bande de conduction et la bande de valence sont séparées par
un gap important. Dans le gap, des impuretés créent des puits de potentiel piégeant
des porteurs. On retrouve sur le schéma les constantes E, et a définis ci-dessus.

Le premier mécanisme qui nous intéresse est la conduction de Poole-Frenkel (PF)
[FRENKEL (1938)]. Ce type de mécanisme agit sur les charges piégées au sein d'impu-
retés. En appliquant un champ électrique sur le matériau, il est possible de réduire
I'énergie potentielle coulombienne d’un électron en dissymétrisant le puits de poten-
tiel dans lequel il est bloqué. La réduction de cette énergie augmente la probabilité
pour cet électron d’étre excité thermiquement et de passer du site du piege a la bande
de conduction, Figure 1.17a.

Pour un champ électrique F appliqué sur un diélectrique, on peut écrire le courant
de conduction Poole-Frenkel | tel que [FRENKEL (1938)] :

(1.19)

\/ Fe3/ mege; — Eg)

J = euNcF - exp ( ksT
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avec e la charge élémentaire, u la mobilité des porteurs, Nc la densité d’états dans la
bande de conduction, €y la constante diélectrique du vide, €; la constante diélectrique
du matériau, kg la constante de Boltzmann et T la température du gaz d’électrons.

Le deuxiéme mécanisme qui nous intéresse est la conduction par sauts a distances
variables (VRH = variable range hopping) [MorT et al. (1971)]. Ce mécanisme est dti a la
conduction par effet tunnel des porteurs piégés d’un puits de potentiel & un autre. Ce
type de conduction a lieu quand 1’énergie des porteurs est plus faible que I'énergie de
la barriere de potentiel entre deux puits de potentiel. Sous 'action d’un champ élec-
trique intense abaissant la barriere de potentiel, les électrons piégés peuvent traverser
la barriere de potentiel par effet tunnel pour se retrouver dans un autre site piégé,
Figure 1.17b.

De la méme fagon que pour la conduction PF, on peut écrire le courant de conduction
par sauts a distances variables tel que [MorT et al. (1971)] :

) AF
] « sinh <kBT> (1.20)

avec A une constante. Les deux mécanismes présentés précédemment (PF et VRH)
sont trés similaires. Il prennent tous les deux effets quand un champ électrique est
appliqué sur le matériau afin de dissymétriser les puits de potentiel piégeant les
porteurs. La conduction PF correspond a l'effet thermique et la conduction VRH a
I'effet tunnel.

Le troisieme mécanisme qui nous intéresse est la conduction limitée par charge
d’espace (SCL = Space Charge Limited). Ce type de conduction peut avoir lieu lorsque
le nombre de porteurs est tres élevé. Dans ce cas, le courant de conduction est réduit
a cause de l'interaction coulombienne entre les porteurs. Le courant de conduction |
est défini par [ROSE (1955) ; LAMPERT et al. (1970)] :

J o FEA1 (1.21)

avec L = T;/T ou Ty = E, /kp est la température de piégeage. Ces trois mécanismes
seront testés dans la suite du manuscrit afin de savoir lequel est le plus conforme au
mécanisme de conduction des électrons dans les pointes de diamant.

1.2.2 Emission de champ a partir d’un diélectrique

Dans cette partie, nous discutons de 'émission de champ a partir de matériaux
diélectriques. Contrairement aux métaux dont 1’émission de champ est tres bien docu-
mentée, I'émission de champ a partir des diélectriques est soumise a de nombreux
problémes notamment dus a la difficulté pour ces matériaux d’avoir une surface
propre sans impuretés. L'intérét de I’émission de champ pour les diélectriques vient
en particulier du fait qu’elle permet 1’étude de la physique a leur surface et permet de
remonter a de nombreux parameétres tels que le travail de sortie, 1’affinité électronique
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(a) (b)

FIGURE 1.17 — Schéma de la conduction de Poole-Frenkel (a) et VRH (b) sous ’effet d'un champ
électrique F appliqué sur le matériau. Dans les deux cas, le champ abaisse la
bande de conduction et dissymétrise les puits de potentiel piégeant les porteurs.
(a) Sous I'effet du réchauffement du gaz d’électrons, un électron présent dans
les plus hautes énergies de la queue de distribution de Fermi-Dirac pourra
dépasser la barriere de potentiel et se retrouver dans la bande de conduction.
(b) De la méme fagon, des électrons avec moins d’énergie pourront traverser la
barriere tunnel entre deux puits de potentiel pour passer d'un puits a 'autre.

ou la tension de surface par exemple.

Pour les métaux, nous avons décrit, avec le mécanisme de Fowler-Nordheim (FN),
la relation directe entre le champ statique présent a la surface d'un matériau et le
courant d’émission des électrons. De nombreuses études [ARTHUR (1965) ; BORZYAK
et al. (1966); NEUMANN (1967) ] ont montré qu’au sein d"un diélectrique, la caracté-
ristique courant-tension tracé en coordonnées FN n’était pas linéaire contrairement
aux métaux. Ceci est en partie dt a la faible concentration de porteurs dans la bande
de conduction pour un diélectrique. Dans ces différentes études, il a été montré
que la courbe de caractéristique courant-tension pouvait étre divisée en trois parties
distinctes, Figure 1.18a et Figure 1.18b. La région I (basses tensions appliquées sur le
matériau) présente une dépendance courant-tension linéaire comme pour un métal.
En augmentant la tension appliquée sur la matériau, on remarque une saturation
dans le courant d’émission due a un manque de charges dans la bande de conduction.
Cette zone de saturation est représentée comme la zone II sur les figures. Enfin, a
hautes tension, partie III, le courant réaugmente tres fortement, parfois plus que pour
la partie I. Dans ce cas, I'augmentation du courant provient du champ électrique tres
élevé qui permet une ionisation a I'impact. La ionisation a I'impact est un phénomene
qui permet a un électron tres énergétique de perdre son énergie cinétique en apportant
avec lui un électron, lié a la bande de valence, dans la bande de conduction. On crée
alors un phénomene d’avalanche qui permet d’atteindre des courants trés importants.

Pour la plupart des études, dont celles citées précédemment, les auteurs, bien que
conscient de la présence d’une chute de tension AV dans le matériau, ont choisi
de tracer les caractéristiques courant-tension en fonction de la tension statique Vpc
appliquée sur le matériau. Pour nos études, il nous a semblé plus pertinent de tracer
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FIGURE 1.18 — Caractéristique courant-tension d"un échantillon de silicium dopé p (a) et d'un
échantillon de germanium dopé p (b). Les trois zones sont clairement distinctes
sur le silicium. Pour le germanium, les courbes dépendent fortement de la
température. Il n’est possible d’apercevoir que des parties de la courbe sauf a
T = 253K o les trois zones sont visibles. D’apreés FURSEY (2007).

ces caractéristiques en fonction de la tension présente au point d’émission. Pour
nos nanopointes, cette tension présente a 1’apex est : Vjpex = |Vbc — AV| avec Vpc
la tension statique appliquée sur la pointe. Nous verrons que ce changement nous
permettra de retrouver des caractéristiques courant-tension linéaire sur les gammes
de tension appliquées sur nos pointes.

1.3 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons décrit les aspects théoriques de 1’émission d’élec-
trons. La premiere méthode d’émission d’électrons qui nous intéresse est I’émission
de champ a froid. Celle-ci prend place lorsque 1’on applique un champ électrique
intense a I'apex de la pointe. Les électrons sont alors émis par effet tunnel a travers la
barriere de potentiel. C’est la géométrie de la pointe, et notamment la taille de son
rayon a 'apex, qui permet d’atteindre des champs électriques a 1’apex tres intenses
(~ GV/m), pour des tensions appliquées de l'ordre de la centaine de volts. Les deux
autres méthodes d’émission qui nous intéressent prennent place lorsque la pointe est
illuminée par un laser femtoseconde intense. En fonction de la puissance du laser,
I’émission peut étre multiphotonique ou par champ optique. Dans le premier cas, le
systéme absorbe un nombre de photons supérieur au nombre minimal nécessaire pour
dépasser le travail de sortie. Dans le deuxiéme cas, 1’électron est émis par effet tunnel
sous la barriere, pendant une fraction de cycle optique. L’émission par champ optique
est I’analogue optique de 1’émission de champ a froid, avec un champ électrique laser
au lieu de statique.

Dans la deuxiéme partie du chapitre, nous avons décrit les phénoménes de conduc-
tion et d’émission a partir de diélectrique. Cette description nous permettra, dans la
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suite du manuscrit, de mieux comprendre les phénomenes régissant 1’émission des
nanopointes de diamant.
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A mon arrivée en these, le dispositif expérimental était opérationnel depuis quelques
années. Il a été décrit dans la thése de Mina BronTta [BionTA (2015)]. Nous y avons
apporté quelques modifications mineures. Il est composé d"une chambre a vide dont
les éléments a l'intérieur ont été fabriqués au LCAR par les équipes techniques.
Il permet la mesure du courant d’émission d’électrons a partir de nanopointes en
illuminant l’apex par des impulsions lasers femtosecondes focalisées. Cette mesure
de courant s’associe a une mesure du spectre en énergie des électrons émis ainsi
que de cartographies spatiales de 1’émission. Nous utilisons plusieurs sources lasers
femtosecondes a différentes longueurs d’onde et différents taux de répétition.

Dans ce chapitre, nous décrivons les différentes parties du dispositif expérimental.
En premier lieu, nous présentons les méthodes de fabrication des pointes de diamant
et de tungstene ainsi que leurs observations au microscope MEB. Dans la deuxiéme
partie, nous nous intéressons a la chambre a vide ainsi qu’aux différentes méthodes
de mesure des grandeurs physiques qui nous intéressent. La derniere partie permettra
de présenter 1'ensemble du dispositif optique.

2.1 FABRICATION ET CARACTERISATION DES NANOPOINTES

Dans cette partie, nous présentons les différents protocoles de fabrication des
nanopointes de tungsténe et de diamant utilisées pendant nos mesures. Pour chaque
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FIGURE 2.1 - (a) Schéma du montage des nanopointes de tungsténe. Un pont de tungsténe
est soudé sur deux tiges tenues par une plaque de céramique. Ces deux tiges
permettent 1’application d’une tension statique ainsi que d’un courant de flash
utile au nettoyage de la pointe. (b) Schéma du montage électrique utilisé pour
la fabrication des nanopointes de tungstene. Cette technique, appelée gravure
électro-chimique, permet d’atteindre des rayons a 1’apex de I’ordre de la dizaine
de nanometres.

(b)

type de pointe, nous décrivons dans un deuxiéme temps le processus d’observation
apreés fabrication ainsi que la méthode de nettoyage utilisée pour permettre une
émission plus stable.

2.1.1 Pointes de tungsténe

Les nanopointes de tungsténe sont utilisées pour I'émission de champ a froid pour
la microscopie depuis plusieurs décennies. Son haut point de fusion (3695 K) ainsi que
son travail de sortie de ~ 4.5€eV en font le candidat idéal pour les types d’émission
que nous étudions dans ce manuscrit. De plus, la technique de fabrication de ce type
de nanopointe par gravure électrochimique (electro-chimical etching) est tres bien
maitrisée, répétable et facile a mettre en place [TSONG (1994); EKvALL et al. (1999);
LucIEer (2004) ; BioNTA (2015)].

Les nanopointes de tungstene ont été fabriquées par nous-mémes au CEMES (Centre
d’Elaboration de Matériaux et d’Etudes Structurales) a Toulouse. Les portes-pointes
sont des FEI and Philips Standard V Loop Filament. Ils sont composés d'un demi-cercle,
coupé pour des raisons techniques, de céramique (isolant électrique) de 26 mm de
diametre et de deux tiges de tungsténe, de diametre 1 mm, traversant la céramique.
Un des cotés de ces tiges est aplati afin de pouvoir y souder un filament de tungsténe
en forme de pont. L'autre coté des tiges permettra d’appliquer une tension statique
sur la pointe. La présence de deux tiges au lieu d'une permet de flasher la pointe,
i.e. imposer un courant de plusieurs amperes dans le filament qui la retient pour la



2.1 FABRICATION ET CARACTERISATION DES NANOPOINTES

(a) (b)

(© (d)

FIGURE 2.2 — Photos prise au MEB d’une pointe de tungsténe fabriquée par gravure électro-
chimique. Les photos ont été prises pour différents agrandissements. On peut
établir un rayon a I'apex de ~ 75nm.

nettoyer en la chauffant a quelques milliers de Kelvins.

Pour tenir la pointe, nous utilisons un filament de tungsténe polycristallin de dia-
metre 0.125 mm que nous plions pour qu’il prenne la forme d’un pont. Ce pont est
soudé sans ajout de matiere a 1’aide d’un fort courant électrique sur les tiges plus
larges. Le pont est utile pour flasher la pointe puisque c’est le long de celui-ci qu'un
courant électrique de plusieurs amperes sera induit. La pointe sera donc nettoyée par
effet de conduction thermique. Une fois le pont fixé, on lui soude un filament mono-
cristallin d’orientation (310) servant a fabriquer la pointe. Ce filament de diameétre
0.125mm est placé au milieu du pont de maniere la plus symétrique possible. Un
schéma de ce montage est présenté sur la Figure 2.1a.

C’est sur le filament monocristallin que I'on pratique une gravure électrochimique
permettant la fabrication de nanopointes de 'ordre de la dizaine de nanometres.
L’orientation du tungsténe est prise selon 1’axe (310) puisqu’il s’agit de 1’orientation
pour laquelle le travail de sortie est le plus faible (4.35eV). Le filament est placé dans
une solution d’oxyde de sodium (NaOH) concentré a 2mol/L. La gravure électrochi-
mique est faite en appliquant une tension entre le filament et la solution. Pour cela, le
filament agit comme l’anode, reliée a la borne positive, et la solution comme la cathode,
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relié a la borne négative. Le filament est alors immergé de 1 mm dans la solution puis
remonté de 0.1 mm afin de former un ménisque sur ses cotés. Une tension d’attaque
de 7.5V est appliquée sur le systeme. Sous 'effet de la tension, la gravure prend place
a l'interface entre le filament et la solution. L’angle du ménisque déterminera la forme
de la pointe fabriquée. Cet angle dépend de la quantité de matiere plongée dans la
solution. Au fur et & mesure de la gravure, I'angle du ménisque s’abaisse afin de
former un ménisque de plus en plus plat. C’est cette chute du ménisque qui donne au
tilament cet aspect de pointe. Une fois la gravure terminée, le morceau de la pointe
encore a l'intérieur de la solution mais non gravé se détache du filament. Cet effet
se caractérise par une chute drastique du courant électrique. Le filament doit alors
étre rapidement remonté hors de la solution puis plongé dans une solution d’éthanol
afin de le nettoyer de potentiels restes de solution. Un schéma du montage électrique
utilisé est présenté sur la Figure 2.1b.

Une fois la fabrication de la pointe terminée, la pointe est observée au microscope
électronique a balayage (MEB) afin d’évaluer son rayon a I'apex. Les pointes seront
réobservées apres leur placement dans le dispositif expérimental afin de voir 1"évo-
lution du rayon a l’apex suite a I’émission. La Figure 2.2 présente les photos pour
une pointe de tungsténe utilisée dans les mesures des chapitres suivants. La pointe
photographiée a été fabriquée par gravure électro-chimique et son rayon a I'apex peut
étre pris ~ 75nm.

Une fois placées a l'intérieur du dispositif expérimental, les pointes de tungsténe
sont flashées avant toutes tentatives d’émission afin d’étre nettoyées. Pour cela, on
applique un courant de 2 A a 4 A pendant 750 ms au travers du filament-pont tenant
la pointe. Le niveau de pression dans la chambre a vide est en méme temps observé
afin de voir son évolution. Ce niveau de pression est observé sur le controleur de la
pompe ionique. Une augmentation de pression lors d’un flash permet de s’assurer
du dégazage d'une partie des impuretés présentes sur la pointe. Ce protocole est
répété jusqu’a ce qu’il n’y ait plus de signature de nettoyage sur le niveau de pression
du vide. Ce flash peut étre reproduit au milieu des expériences si I'on estime que
la pointe n’est plus assez propre, ce qui se manifeste par un courant d’émission de
champ a froid instable.

2.1.2 Pointes de diamant

Les nanopointes de diamant sont fabriquées par nos collaborateurs a 1'université
de Moscou en Russie (Alexander N. OBrazrsov et Victor I. KLEsHCH). Les pointes
sont ensuite envoyées a nos collaborateurs a 1'université de Rouen (groupe d”Angela
VELLA au laboratoire GPM) pour étre montées sur des pointes de tungstene. Toutes
les mesures présentées dans cette these sont faites soit au LCAR a Toulouse soit plus
marginalement & Rouen. Dans cette partie, nous décrivons la fabrication de ces pointes
ainsi que les techniques d’observation et de nettoyage.

Les pointes sont fabriquées par dépot chimique en phase vapeur (CVD = Chemical
Vapor Deposition) [OBRAZTSOV et al. (2010)]. Ce type de procédé utilise un ou plusieurs
précurseurs en phase gazeuse qui se décomposent sur la surface d’un substrat afin
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FIGURE 2.3 - (a) Photo MEB de la surface de diamant fabriquée par CVD. On remarque la
présence de cristaux rectangulaires avec des dimensions de I'ordre du micrometre.
Une oxydation thermique permettra de ne garder que ces cristaux et d’éliminer
ceux avec des dimensions plus faibles. (b) Photo MEB des nanopointes de diamant
couchées sur la surface du substrat. Cette photo est prise aprés 1'oxydation
thermique. D’apres [OBrAZTSOV et al. (2010)].

d’obtenir le dépot désiré. Ici, le précurseur utilisé est un gaz d’hydrogéne-méthane
(CHy4 : Hy = 5: 95). Il est activé par une densité de courant de décharge de 0.7 A /cm?
a partir d'une tension statique de 750 V. La pression totale du gaz a été prise a 9.5 kPa
pour un temps de déposition de 180 min. Le substrat utilisé est une plaque de silicium
[Si(100), 460 pm d’épaisseur] chauffé a 900 °C. Avant d’étre utilisées comme substrat,
les plaques sont traitées avec de la poudre de diamant micrométrique permettant
d’augmenter la densité des sites de nucléations. Le traitement a été fait soit par
abrasion mécanique soit par ultrasonification dans un milieu aqueux contenant de
la poudre de diamant en suspension. Les deux méthodes ont montrées des résultats
similaires [OBrRAZTSOV et al. (2010)].

Une fois la CVD terminée, on obtient un film de diamant présentant des cristaux
rectangulaires de I'ordre du micromeétre a la surface (Figure 2.3a). Ces cristaux sont
orientés le long du plan cristallin (100). Le film CVD est alors oxydé afin d’y supprimer
tous les cristaux dont les dimensions sont trop faibles. Pour cela, on les expose a
I"atmospheére classique a 650 °C pendant 10 heures. L'oxydation permet d’obtenir une
« forét » de pointes de diamant dont 1’apex est dirigé vers le substrat. Les pointes sont
alors poussées délicatement sur le coté afin de prendre une position allongée sur le
substrat (Figure 2.3b).

Une fois les pointes fabriquées, elle sont envoyées a Rouen afin de les coller a la
sonde ionique focalisée (FIB = Focus Ion Beam) sur un filament de tungsténe poly-
cristallin. Le collage se fait a base d’un apport de platine. Le filament de tungsténe
est ensuite inséré dans un tube de nickel pincé afin de le maintenir immobile. La
Figure 2.4 présente des photos MEB prises apres la soudure d'une pointe de diamant
sur le filament de tungsténe pour différents grandissements. On peut y estimer le
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FIGURE 2.4 — Photos prises au MEB d’une nanopointe de diamant accrochée a un filament de
tungstene. Les photos sont prises pour différents grandissements. Le rayon a
l'apex peut étre estimé sur la deuxiéme photo.

rayon a l’apex ~ 25nm.

Les pointes de diamant ne sont pas montées sur la méme céramique que les pointes
en tungstene. La différence se situe sur le nombre bornes pouvant étre reliées sur la
pointe. En effet, la soudure du filament support de tungstene sur le pont de la monture
pourrait fragiliser la soudure tungstene/diamant. Pour les pointes de diamant, il n’y
a qu'une seule borne permettant la mise en place de la tension statique. L’absence
d’une deuxieme borne nous empéche d’effectuer des flashs pour ces types de pointe.
Pour nettoyer les pointes de diamant, nous utilisons donc une forte tension positive
(~ +2500V) pendant 3min suivie d’une illumination par un laser femtoseconde
200mW (300 fs) pendant 30 min.

2.2 MONTAGES D'EMISSION ET DE DETECTION

Nous présentons dans cette partie les différents éléments du dispositif expérimental
permettant 1’émission et la détection des électrons (Figure 2.5).

2.2.1  Chambre a vide

Nos expériences d’émission d’électrons & partir de nanopointes prennent place a
l'intérieur d’une chambre & vide (Ultrahigh Vacuum Chamber = UHV) en acier inox.
Le vide a l'intérieur est maintenu a ~ 107! mbar. Un tel vide permet de diminuer
drastiquement la contamination de surface de nos échantillons. La chambre a vide est
composée de différents hublots de verre permettant l'insertion des faisceaux lasers et
I'observation de la pointe durant I’alignement. Ces hublots ont une épaisseur entre 3
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FIGURE 2.5 — Schéma du dispositif expérimental. Un laser femtoseconde est focalisé, al’aide
d’un miroir sphérique, a 'apex d'une nanopointe placée sous une tension statique
Vbc. Les électrons émis sont mesurés par un spectromeétre a retard placé sur
des translations piézoélectriques. Le courant peut étre mesuré par des MCPs ou
par un picoamperemetre. Une deuxiéme série de translations piézoélectriques
est placée sur la pointe afin de la déplacer le plus précisément possible dans la
focalisation du faisceau laser.

et 6 mm présentant une forte dispersion pour nos faisceaux lasers. Cette dispersion
sera pré-compensée en amont pour chacun des faisceaux laser a 1’aide de miroirs a
dérive de fréquence négative (chirped mirrors).

A l'intérieur de la chambre a vide, la pression est mesurée a 1’aide d’une jauge a
cathode chaude de type Bayard-Alpert. Le vide est quant a lui maintenu grace a 1’as-
sociation d"une pompe ionique et d"'une NEG (Non-Evaporable Getter). Pour certaines
expériences, nous nous sommes apercus que la pompe ionique créait un bruit électro-
nique mesuré par notre détecteur. Celle-ci est donc éteinte pour certaines mesures et
compensée par une pompe turbomoléculaire. L'inconvénient de cette pompe peut étre
la présence de vibrations mécaniques. Dans notre cas, cela n'influait ni sur I'émission
ni sur la position du faisceau laser.

Apres chaque ouverture, la chambre a vide dont un schéma est présenté sur la Fi-
gure 2.6 est chauffée jusqu’a 125 °C pendant 48 heures. Apres cela, elle est redescendue
a température ambiante en 24 heures avec un arrét autour de 50 °C afin de chauffer
les différents filaments présents dans la chambre (deux filaments Bayard-Alpert, un
tilament NEG et un filament sur le spectrometre de masse). Ce chauffage permet de
dégazer les dernieres contaminations présentes sur les filaments. En cas de fuite, il
est possible d’utiliser un détecteur de gaz résiduels (RGA = Residual Gaz Analyser).
Celui-ci est placé directement a I'intérieur de la chambre a vide et permet de détecter
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FIGURE 2.6 — Schéma de la chambre a vide et de ses divers composants.

des gaz tel que I'helium, pratique pour la détection de fuites.

Les différents éléments présents a 1'intérieur de la chambre sont représentés sché-
matiquement sur la Figure 2.5 et détaillés dans les paragraphes suivants.

2.2.2  Bride porte-échantillon

Comme vu dans la partie précédente, les pointes de diamant et de tungsténe ne sont
pas installées sur la méme piece mécanique. Les pointes de tungstene sont montées
sur un filament accroché a deux tiges insérées dans un demi-disque de céramique
(Figure 2.7a). Les pointes de diamant sont quant a elles insérées dans un tube de
nickel pincé a son extrémité (Figure 2.7b). Pour chacune des pointes, le porte pointe
est installé sur des pylones isolants, eux-mémes installés sur trois translations piézo-
électriques (Attocube systems AG) permettant un mouvement dans les trois directions
de I'espace. Elles permettent un déplacement sur une portée de quelques micrometres
avec une résolution de 'ordre du nanometre. Ces translations sont utiles afin de
déplacer le plus précisément possible 1’apex de la pointe dans le foyer du miroir, ceci
permettant la focalisation du faisceau laser sur l'apex (Figure 2.8).

Notre dispositif expérimental permet d’appliquer une tension statique sur les diffé-
rentes pointes. Cette tension négative —Vpc (nous prendrons par la suite Vpc > 0) est
prise entre 0 et —1500 V. Pour les tensions entre 0 et —600 V, un générateur de tension
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FIGURE 2.7 — Porte-pointe dans le cas d"une pointe de tungsténe (a) et d"une pointe de diamant
(b). Sur le premier, on remarque les deux tiges accrochées au pont de tungstene
et permettant le flash de la pointe.

TDK (TDK-Lambda GEN600-1.3) est utilisé. Pour des tensions supérieures, on utilise
un générateur de tension Stanford Researchs (SRS-PS325) qui posseéde en contrepartie
une moins bonne résolution. Un spectrometre a retard, dont le potentiel est nul, est
placé en face de la pointe afin de servir d’anode (voir partie 2.2.4).

La tension statique appliquée sur la pointe permet dans le cas statique d’émettre des
électrons par émission de champ a froid. Dans le cas optique, elle sert a accélérer les
électrons jusqu’au détecteur en leur appliquant une énergie cinétique supplémentaire.
Cette énergie cinétique sera : Ey;,, = e|Vpc| avec e la charge élémentaire.

2.2.3 Meéthode de focalisation du laser sur I'apex de la pointe

A Tintérieur de notre dispositif expérimental, la focalisation du laser sur I'apex de
la pointe se fait a I’aide d"un miroir sphérique de longueur focale 4.5 mm qui permet
d’atteindre des largeurs de faisceau minimale a ~ 3 pm de rayon. Dans la plupart
des cas, nous commencons par placer 1’'apex de la pointe dans le foyer du miroir
a l'aide des translations piézoélectriques du support de pointe. Ceci se fait a 1’aide
d’une caméra placée dans 1’axe du faisceau laser et dirigée vers le miroir sphérique.
En utilisant les translations piézoélectriques du porte-pointe, il est possible de placer
grossierement la pointe dans le foyer du miroir (Figure 2.9a). La méthode est décrite
précisément dans la these de Mina BronTa [BioNnTA (2015)]. A la suite de ¢a, le laser
est envoyé au centre du miroir sphérique. A 1'aide d’'une monture de miroir précise,
il est possible de bouger les axes horizontal et vertical du dernier miroir avant la
chambre a vide. C’est ce dernier miroir qui nous permet de déplacer le foyer laser le
plus précisément possible sur I'apex de la pointe jusqu’a la détection du courant.
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F1GUre 2.8 — Photo (gauche) et schéma (droite) des piéces mécaniques permettant la manipu-
lation de la pointe. On remarque la présence des translations piézoélectriques
permettant un déplacement tres précis de 'apex dans le foyer du miroir.

Notre dispositif permet la mise en place d’'une deuxieme méthode de focalisation
du laser a I'apex de la pointe. Cette technique fut tres peu utilisée tout au long de ma
these. Elle utilise deux miroirs paraboliques de part et d’autre de la pointe. Le laser est
alors envoyé sur un des deux miroirs puis renvoyé a l'extérieur de la chambre avec le
deuxiéme miroir (Figure 2.9b). Cette méthode est tres utile dans le cas ot 'on souhaite
récupérer le faisceau laser apres émission, ou observer un éventuel rayonnement émis
par la pointe (non-réalisé dans cette these).

2.2.4 Spectrometre a retard pour les électrons

Les électrons émis sont mesurés par un spectrometre a champ retardé [Hori et al.
(1975)]. Ce type de spectrometre permet la mesure de I'énergie cinétique des électrons
(Figure 2.10). Dans notre dispositif expérimental, il est entierement recouvert d'un
blindage magnétique fait de mu-métal. Ceci permet de protéger les électrons des
champs magnétiques externes. Ce type de protection est particulierement utile étant
donné que des électrons avec de faibles énergies cinétiques sont tres sensibles aux
champs magnétiques résiduels (champ terrestre par exemple).

Les électrons sont détectés a 1’aide de galettes de micro-canaux (MCP = Micro
Channel Plate). Deux MCP sont placées 1'une apres 1’autre dans des sens opposés en
chevron afin d’éviter tous cas pour lequel un électron pourrait traverser un canal sans
ne toucher aucune paroi. Nous utilisons des MCP Hamamatsu qui ont un diametre
de 32mm. La face d’entrée des MCP est polarisée a une tension de 4200V avec une
anode a leur sortie polarisée a une tension de +2200V. Ces valeurs de tensions ont
été prises car elles correspondaient a une tension d’entrée ainsi qu’a une différence de
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FIGURE 2.9 — Schéma des différentes techniques de focalisation du faisceau laser a ’apex de la
pointe. Utilisation d’"un miroir sphérique (a) ou de deux miroirs paraboliques (b)
permettant la récupération du faisceau.

tension entre les faces d’entrée et de sortie présentant le gain le plus important dans
notre cas. Les MCP nous permettent de mesurer un courant d’émission en fonction
du nombre d’électrons détectés pendant un temps donné.

Le spectrometre décrit dans la Figure 2.10 est composé d’une grille de retard polari-
sée a une tension négative V4. Cette grille agit comme un filtre passe-haut pour
les électrons en fonction de leur énergie cinétique. Une variation de V.4 permet
I'obtention de spectre de 1’énergie cinétique de la distribution des électrons émis.
Les électrons ayant assez d’énergie pour traverser la grille de retard, traversent a la
suite une grille polarisée avec une tension de +30V. Cette tension Vj; permet de
réaccélerer les électrons afin qu’ils rejoignent les MCP. Avant cela, ils traversent une
lentille de Einzel afin de focaliser les électrons sur la partie active des MCP.

Le signal des MCP est ensuite envoyé dans un découpleur suivi d'un amplificateur
(Figure 2.11). Le signal transite alors vers un discriminateur. Celui-ci permet de ne
sélectionner que des signaux dont I'amplitude est supérieure a une amplitude don-
née. Il est alors possible d’éliminer une grande partie du bruit électronique venant
des différents appareils électriques autour de la chambre a vide. Le discriminateur
transforme le signal requ en un signal TTL (Transistor-Transistor Logic) qui peut étre
compté par le systéme d’acquisition de notre ordinateur.

Ce type de spectrometre a retard permet la réalisation de spectre en énergie des
électrons émis. Pour cela, nous déplagons V,,,y autour de Vpc avec des pas de 0.05V
minimum et nous mesurons le courant d’émission a chaque point. Ceci nous permet
I'acquisition d’un spectre d’énergie intégré (Figure 2.12a). En dérivant celui-ci , il est
possible de retrouver le spectre non-intégré (au signe pres). Un lissage Savitsky-Golay
peut étre appliqué afin d’apercevoir plus facilement certains détails (pics multiphoto-
niques par exemple)(Figure 2.12b). La résolution de notre spectrometre a été évaluée
a AE/E ~ 4 x 1073 a partir de simulations de SIMION [BIONTA (2015)] et confirmé en
mesurant des spectres d’émission de champ a froid. Le champ électrique F doit donc
étre pris le plus faible possible afin de maximiser la précision sur la mesure.
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FIGURE 2.10 — Gauche : Photo du spectrometre sans la boite de mu-métal empéchant le champ
magnétique de pénétrer. Droite : Schéma du spectromeétre.

300V T T . MCP front end
300V

2080V, | MCP back end
: 1960V
i op MCP anode
amplifier ! 2080V

___________________________

FIGURE 2.11 — Schéma électrique de la boite de mise sous tension des MCP. Elle contient aussi
le découpleur et I'amplificateur du signal d’anode.
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FIGURE 2.12 - (a) Spectre intégré mesuré en faisant varier la tension de retard V.4 autour
de la tension de pointe Vpc. (b) Spectre obtenu en dérivant le spectre (a) et en
appliquant un lissage Savitsky-Golay.

Le principal défaut du spectromeétre est sa tres faible efficacité. En effet, la présence
de multiple grilles avant I'entrée des MCP élimine une partie des électrons émis de la
pointe (taux de traversée des grilles = 60%). De plus, les MCP ne peuvent détecter
qu’un électron a la fois. De ce fait, si plusieurs électrons rentrent dans les canaux au
méme moment, il n’en sera compté qu’un seul sur le courant. Le taux d’efficacité
des MCP a été mesurée a ~ 1%. Pour remédier a cela et avoir une vraie idée de
la valeur du courant total d’émission, nous avons placé un pioamperemeétre sur la
pointe. Ce picoampeéremeétre est placé a la méme tension que la pointe a I'aide d’un
transformateur d’isolement (Figure 2.13a). Il nous permet de mesurer des courants
d’émission allant de 50 pA (~ 300 millions d’électrons par seconde) qui est la limite
du bruit jusqu’au milliampere. Les MCPs ne pouvant compter qu’au maximum ~ 1
million d’électrons par seconde, on comprend que les deux dispositifs permettent des
mesures de courant dans des gammes de tensions bien différentes.

2.2.5 Cartographies d’émission FEM

L'entrée du spectrometre est délimitée par un trou de taille variable par 1’ajout
d’une piéce percée (0.2mm ou 0.7mm de diametre). Ce trou permet de ne sélec-
tionner qu’une partie des électrons émis. Le spectrometre a retard et son blindage
sont placés sur des translations piézoélectriques (Attocube systems AG). Elles ont
une portée de 20 mm avec une résolution de I’ordre du nanometre. Ces translations,
combinées au trou d’entrée de 1’anode, nous permettent d’effectuer des cartographies
de I’émission (FEM = Field Emission Microscopy (Figure 2.13b)) [GOMER (1961)] des
électrons en déplacant le spectrometre en spirale autour du point chaud de I'émission
(Figure 2.14a). Les électrons sont accélérés principalement proches de 'apex de la
pointe et suivent une trajectoire rectiligne. On peut alors faire correspondre le point
d’émission de 1’électron avec ’endroit ot il est détecté. La résolution des cartes est
directement lié a la taille du trou présent a I'entrée du spectrometre. Les cartes peuvent
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FIGURE 2.13 — (a) Schéma électrique de la mise en place du picoampeéremetre. La carcasse de
I'appareil est isolé de la terre par un transformateur d’isolement. (b) Schéma
du principe de la FEM (Field Emission Microscopy). Les électrons étant accélérés
proches de l'apex, ils suivent une trajectoire rectiligne. La zone d’émission peut
donc étre directement reliée a la zone de détection.

étre lissées afin d’apparaitre moins pixélisées en tenant compte de la taille du trou
d’entrée (Figure 2.14b). Avec ces cartes, il est possible d’étudier la résolution spatiale
de I"émission des électrons et de la mettre en lien avec des calculs d’amplification du
champ au bout de la pointe par exemple.

2.3 DISPOSITIF LASER FEMTOSECONDE

Afin de faciliter ’émission d’électrons a partir de nanopointes sous l'effet d'un
champ laser, de fortes intensités lumineuses du laser sont nécessaires. Celles-ci per-
mettent de maximiser la probabilité d’émission des électrons car les mécanismes de
photoémission sont non-linéaires. Afin d’éviter le chauffage du matériau, les lasers
femtosecondes possédant des temps d’impulsions tres courts sont donc les systemes
optiques les plus pertinents. Ils permettent d’atteindre des puissances crétes tres
hautes (> MW voir GW) sur des temps trés courts de l'ordre de la dizaine de femto-
secondes.

Durant toutes nos expériences, trois systemes laser différents ont été utilisés. Le
premier est un oscillateur femtoseconde Ti :sapphire a 62 MHz de taux de répétition.
Le deuxieme est un laser fibré IR a taux de répétition variable (de I'impulsion unique
a 2MHz). Ce laser peut étre utilisé pour pomper un dispositif optique non-linéaire.
Cette source laser secondaire, nommée NOPA (Noncollinear Optical Parametrical Ampli-
fier), permet de réduire la durée de I'impulsion tout en gardant la propriété du taux



2.3 DISPOSITIF LASER FEMTOSECONDE

(@) (b)

FIGURE 2.14 — Exemple de cartographies d’émission FEM mesurées avec les données brutes (a)
et les données lissées (b).

de répétition variable.

Dans la suite de cette partie, nous rappelons les grandeurs physiques pertinentes
pour la description des impulsions laser femtosecondes, puis nous décrivons les
caractéristiques des sources laser. Enfin, nous détaillons le montage optique utilisé
pour l'illumination des pointes.

2.3.1 Description et modélisation

Une impulsion laser est décrite par un champ électrique complexe solution des
équations de Maxwell tel que :

E(t) = A(t) - e (@20 (2.1)

avec A(t) I'enveloppe temporelle de 'impulsion, wy la pulsation centrale de 1'im-
pulsion, ®(t) la phase temporelle et € la polarisation du faisceau laser. Il est possible
de réécrire cette définition dans le domaine fréquentiel :

a@:Awyﬂwz/wﬂmw (2.2)

avec ¢(w) la phase spectrale et A(w) 'enveloppe spectrale de I'impulsion. I’enve-
loppe A(w) n’est pas modifiée par la propagation. C’est la phase ¢(w) qui est princi-
palement responsable du profil temporel A(t) de I'impulsion. Pour ¢(w) = constante,
la durée est minimale et I'impulsion est dite limitée par transformée de Fourier (durée
« 1/Aw avec Aw la largeur spectrale de A(w)). En appliquant un développement
limité jusqu’a l'ordre 2 sur la phase spectrale, on obtient :

P(0) = 9lwo) + ¢/ (o) (@ — o) + 3¢ (wn) (@ — o)’ 23)
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Dans ce développement limité, 1’ordre 0 représente la phase de 'enveloppe de
I'impulsion par rapport a la porteuse (CEP = Carrier Envelope Phase); I'ordre 1 le
délai relatif de I'impulsion; l'ordre 2 la dispersion de groupe (GDD = Group Delay
Dispersion) aussi appelée chirp. Les ordres supérieurs, bien que pertinents pour des
impulsions < 20 fs ne seront pas discutés ici.

Nous revenons ici sur le phénomene de dispersion d’ordre 2, la dérive de fréquence.
Il représente la dilatation ou la compression de la durée temporelle de 1'impulsion
en fonction de la différence d’arrivée des différentes composantes spectrales de
I'impulsion. On peut alors noter la durée temporelle de I'impulsion AT telle que :

AT = \/ATO + (W) (2.4)

avec ATy la durée minimale possible de I'impulsion. Dans un matériau dispersif,
la vitesse de la lumiére dépend de sa longueur d’onde. Une impulsion laser réunis-
sant plusieurs composantes spectrales, leur vitesse ne seront pas les mémes. Cette
différence de vitesse peut entrainer une dilatation de la durée de I'impulsion par
exemple durant la traversée d’un hublot de verre présent au-niveau de la chambre
a vide. Une dérive de fréquence positive correspond au cas ou les faibles énergies
(rouge) sont plus rapides que les hautes énergies (bleu). De la méme fagon, une dérive
de fréquence négative représente le cas inverse.

Il est possible d’établir une relation entre la durée temporelle d'une impulsion mini-
male At et sa largeur spectrale a mi-hauteur Aw a partir de l'incertitude d’"Heisenberg
énergie/temps :

AwAt > 2K (2.5)

avec K une constante dépendant de la forme de 'enveloppe. Pour des impulsions de
forme Gaussienne, K = 2In(2). Cette équation nous donne une relation directe entre
la largeur spectrale d"une impulsion et la durée temporelle minimale possible sans
aucune dispersion. La dispersion d’ordre 2 étant un phénomene pouvant agrandir ou
diminuer la largeur temporelle d"une impulsion, elle agit donc sur la puissance créte
de I'impulsion.

Dans notre dispositif expérimental, la présence d'un puissancemetre le long du
parcours optique nous permet de mesurer la puissance moyenne du faisceau laser
Pyiean. En connaissant le taux de répétition du laser R (en Hertz), on peut remonter a
I'énergie de chaque impulsion E (en Joule) tel que :

P
E= ”;“" (2.6)

A partir de cette énergie, il est possible de définir une puissance créte Pye, en
prenant la durée de 1'impulsion At tel que :

E
Ppeuk = At (2.7)
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avec un facteur multiplicatif dépendant du profil temporel de I'impulsion. Avec la
taille de la section du faisceau laser Ax, on peut remonter a l'intensité créte Iy (en
W/cm?) :

Ppeak
Ipeak = ﬁ (2.8)

Pour un faisceau gaussien de waist wy :

2P, peak

2 (2.9)

I peak —

Au cours des mesures effectuées, nous considérerons que la surface du faisceau
illuminant la pointe reste constante avec wy ~ 3 um. Nous utiliserons donc le plus
souvent I'énergie de chaque impulsion (du nJ au pJ) ainsi que le taux de répétition du
faisceau laser (du kHz au MHz).

2.3.2  Oscillateur

Le premier systéme laser utilisé pour nos mesures est un laser trés courant pour
I"émission de champ optique. Il s’agit d"un laser oscillateur Ti :sapphire (Femtolaser
femto source synergy) avec un taux de répétition de 62 MHz. Ce laser est pompé par
la deuxieme harmonique d’un laser YAG (532nm) lui-méme pompé par des pho-
todiodes. La longueur d’onde est centrée sur 800 nm avec une largeur spectrale de
70nm a mi-hauteur (FWHM = Full Width at Half Maximum) correspondant & une durée
d’impulsion de minimale ~ 15 fs. En pratique, on se situe plutot a 20 fs. La puissance
moyenne maximale en sortie d’oscillateur est ~ 360 mW correspondant a une énergie
par impulsion de ~ 5.8n].

A la sortie de l'oscillateur, le faisceau laser est minutieusement travaillé pour
atteindre des valeurs de dérive de fréquence, polarisation et puissance moyenne
souhaitées (Figure 2.17). Une série de paires de miroirs a dérive de fréquence est
utilisée afin de compenser la dispersion du faisceau laser traversant le hublot d’entrée
de la chambre a vide. Le choix des paires de miroirs permet de minimiser la durée
de I'impulsion mesurée sur un auto-corrélateur (Femtoeasy single shot autocorrelation).
Cette mesure est effectuée avant 1’entrée du faisceau laser dans la chambre a vide et
apres la traversée d’un hublot identique a celui de la chambre. La différence sur la
durée de I'impulsion est tres fine car les optiques a la suite de la précompensation
n’ajoutent que trés peu de dispersion, au méme titre que l'air ambiant qui sert de
milieu de propagation au faisceau. Avant cela, la puissance moyenne est controlée
avec une lame d’onde A/2 suivie d’un polariseur. Un autre polariseur est ajouté a la
suite afin de nettoyer la polarisation. Enfin, une derniére lame d’onde A/2 permet de
sélectionner la polarisation rectiligne incidente sur la pointe. Tous les miroirs utilisés
sont des miroirs métalliques ou diélectriques adaptés spécialement a l'utilisation
d’impulsions tres courtes.
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FIGURE 2.15 — Dispositif expérimental : un laser Tangerine, 1030 nm, 300 fs, est utilisé comme
pompe pour un NOPA a un taux de répétition de 1MHz. Per. : périscope
pour régler la polarisation. ND : filtré a densité variable. WL (White Light) :
génération de lumieére blanche dans un cristal YAG de 4mm. SHG (Second
Harmonic Generation) : génération de seconde harmonique dans un cristal BBO
de 3mm d’épaisseur coupé a 23.5°. L1 : lentille de distance focale 40 mm, L2 :
lentille de distance focale 250 mm. BS (Beam-Splitter) : lame séparatrice avec une
réflexion de 90%, M1 : miroir d’or concave de distance focale 75 mm, M2 : miroir
diélectrique de distance focale 250 mm, Dic : miroir dichroique, M3 : miroir &
dérive négative, M4 : miroir D-shaped.

2.3.3 Tangerine

Le deuxiéme laser utilisable est un laser fibré Tangerine de chez Amplitude Systems
a une longueur d’onde centrale de 1030 nm. La propriété intéressante de ce laser est
sa particularité d’avoir un taux de répétition variable entre I'impulsion unique et
2MHz pour des durées d'impulsion de 300 fs. Cette propriété est utile pour nous
dans le cas de I’étude des nanopointes de diamant puisque nous nous intéressons a
I"émission entre les impulsions lasers. Il permet d’atteindre une puissance moyenne
de 20 W pour un taux de répétition de 2MHz, ce qui correspond a une énergie par
impulsion de 10 pJ. De la méme facon que pour 1’oscillateur, un ensemble de lame
d’onde A /2-cube polariseur est utilisé afin de sélectionner la puissance moyenne et la
polarisation souhaitée.

2.3.4 NOPA

Un NOPA (Noncollinear Optical Parametric Amplifier) est une source laser secon-
daire femtoseconde artisanale fabriquée directement au LCAR au moment du début de
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FIGURE 2.16 — (a) Spectre du faisceau laser a la sortie du NOPA pour deux taux de répétition
différents. (b) Reconstitution temporelle d'une trace FROG. La ligne bleues
(axe gauche) représente 1'intensité temporelle et la ligne pointillée représente la
phase temporelle en unité de 7.

ma these. Il génere des impulsions accordables a partir d’une source primaire qui est
ici un laser Tangerine. L'intérét de ce laser est de pouvoir choisir le taux de répétition
souhaité mais en ayant une durée d’impulsion plus de dix fois inférieure a celle de
sa source primaire. La longueur d’onde du NOPA est comprise entre 700 nm et 800 nm.

Un NOPA [CeruLLo et al. (2003)] reprend le méme principe qu'un OPA. Cette
technique permet d’amplifier un faisceau signal ws par un faisceau pompe tres intense
wp en les faisant se propager tous les deux dans un cristal non-linéaire. On parle alors
de génération par différence de fréquence (DFG = Difference Frequency Generation).
Un photon du faisceau pompe est divisé en deux photons d’énergie plus faible : un
photon identique & ceux du faisceau signal w; et un photon complémentaire (idler) w;.
Par conservation de I'énergie, on satisfait w, = ws + w;. Afin d’augmenter 1'efficacité
de I'amplification, il est important de satisfaire la conservation du vecteur d’onde (ou
quantité de mouvement). Ce processus est appelé 1’accord de phase.

Un NOPA réutilise la physique d’'un OPA en rajoutant un degré de liberté sur
l'arrivée des faisceaux signal et pompe sur le cristal. Il consiste a placer un angle entre
ces deux faisceaux. En faisant varier cet angle, on permet a une plus grande largeur
spectrale de vérifier la condition d’accord de phase et donc d’étre amplifiée. Cette
largeur spectrale permet d’obtenir des impulsions plus courtes que les impulsions
pompe apres compression. Pour nos caractéristiques physiques, l'angle & = 2.6°
permet d’amplifier des longueurs d’onde entre 650 nm et 1000 nm tout en conservant
’accord de phase.

Pour construire notre NOPA (Figure 2.15), nous utilisons le faisceau laser Tangerine
a 1 MHz (20 uJ /impulsion) que nous séparons en deux. 90% est envoyé dans un pre-
mier cristal de BBO afin d’étre doublé en fréquence et de produire des impulsions
vertes 515 nm (efficacité de conversion 30% — 40%). L'autre partie (10%) est envoyé
dans un cristal de YAG pour créer un continuum de lumiére blanche [BRADLER et al.
(2009)]. Ces deux faisceaux sont alors renvoyés dans un deuxieme cristal BBO afin
d’amplifier le faisceau blanc (signal) par le faisceau vert (pompe). On choisit un angle
entre les deux de 2.6° qui correspond a 'amplification optimale dans notre cas. Le
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FIGURE 2.17 — Schéma du montage optique global. Les différentes sources lasers suivent un
chemin optique différent jusqu’a leur focalisation a I'apex de la pointe. Le
contrdle de la puissance et de la polarisation se fait a I'aide de lames d’onde et
de polariseurs.

faisceau laser ainsi créé est alors envoyé vers un compresseur pour réduire la durée de
son impulsion de 300 a 20 fs. Ce compresseur utilise des miroirs a dispersion négative
(~ 250 fs?). La mesure de cette durée est réalisée a partir d’un autocorrélateur ou d'un
dispositif FROG [DELONG et al. (1994)] réalisé au laboratoire.

La longueur d’onde du faisceau de sortie est de 720nm avec une largeur a mi-
hauteur de 67.8nm pour deux taux de répétition différents (Figure 2.16a). Il est
possible de la faire varier entre 700 et 800 nm. Les impulsions ont une énergie maxi-
male de 1 pJ. La durée temporelle de I'impulsion a la sortie du NOPA est de 13.5fs a
mi-hauteur (Figure 2.16b). Cette mesure est refaite juste avant 1’'entrée dans la chambre
a vide ou I’on obtient une durée de ~ 21fs.

2.3.5 Montage optique

La Figure 2.17 présente un schéma récapitulatif et simplifié du montage optique.
La présence des trois faisceaux lasers est clairement identifiée. Les faisceaux lasers
oscillateur et NOPA empruntent les mémes composants optiques a cause de leur
longueur d’onde proche. Le Tangerine opeére lui sur un autre chemin optique avec la
possibilité non présentée sur le schéma de le doubler en fréquence pour obtenir du
vert a 515nm.

2.4 CONCLUSION

Ce chapitre a été consacré a la description du dispositif expérimental. Les nano-
pointes de tungstene, utilisées lors des mesures, ont été fabriquées par nous mémes
au CEMES par gravure électro-chimique. Ce procédé nous permet d’atteindre des
rayons a I'apex de l'ordre de la dizaine de nanometres. Les nanopointes de diamant
ont été fabriquées par nos collaborateurs en Russie par CVD. Dans les deux cas, les
matériaux utilisés sont des monocristaux.



2.4 CONCLUSION

Dans un deuxiéme temps, nous avons décrit la chambre a vide utilisée durant nos
mesures ainsi que les éléments qui la composent. Un spectrometre a retard, placé
sur des translations piézoélectriques, permet ’acquisition de I'énergie cinétique des
électrons émis, ainsi que des mesures de la disposition spatiale de I’émission (FEM).
La présence de MCP et d'un picoampéremetre nous permet 1’acquisition du courant
d’émission en comptage ou total.

Enfin dans la derniére partie, nous avons décrit I'ensemble du dispositif optique.
Il est composé de trois systemes lasers différents possédant des longueurs d’onde,
des énergies, des taux de répétition et des durées temporelles différents. Le montage
optique permet un contrdle en puissance et en polarisation des impulsions lasers
illuminant la nanopointe.

47






RESULTATS SUR POINTES DE TUNGSTENE

Sommaire
3.1 Calcul numérique de I'amplification du champ a ’apex d’une nano-
pointe de tungstene 50
3.1.1  Rappels sur les coefficients d’amplification statique et op-
tique 50
3.1.2  Modélisation géométrique du dispositif expérimental 51
3.1.3  Calcul numérique du coefficient d’amplification statique
g 52
3.1.4 Calcul numérique du coefficient d’amplification optique
¢ 53
3.1.4.1  Polarisation parallele a I'axe de la pointe 55
3.1.4.2  Polarisation perpendiculaire a I’axe de la pointe 57
3.1.4.3  Lien avec les mécanismes d’émission dans le cas
d’un laser femtoseconde 60
3.2 Cartographies de I'émission des électrons 61
3.2.1  Cartographie sous émission statique 61
3.2.2  Cartographie sous émission laser 62
3.3 Tracé de Fowler-Nordheim 63
3.4 Emission multiphotonique au-dessus du seuil 65
3.4.1 Dépendance en énergie des impulsions du laser 66
3.4.2 Dépendance en polarisation du laser 67
3.4.3 Spectre de photoémission 68
3.4.4 Emission entre les impulsions 69
3.5 Conclusion 70

Le tungstene apparait depuis de nombreuses années comme le matériau idéal pour
I’émission d’électrons par la communauté d’émission de champ et de photoémission
[YANAGISAWA et al. (2009)]. Son haut point de fusion (3695K) [Goop et al. (1956)]
associé a une excellente robustesse mécanique et a de bonnes conductivités élec-
trique (Cung = 8.9 X 10°S/m comparable a celle de I'étain 0, = 8.7 x 10°S/m) et
thermique (Atyng = 174W -m~! - K1) permettent une émission stable et répétable.
Dans son plan cristallin (310), il possede un travail de sortie avantageux de ~ 4.35eV
[MENDENHALL et al. (1937)]. D’un autre c6té, le tungstene est un matériau oxydable,
ce qui nous oblige a travailler dans des vides poussés de 1'ordre de 1019 mbar.

L’émission de champ a froid ainsi que la photoémission a partir de nanopointes
de tungstene (Figure 3.1) ont été longuement étudiées [HOMMELHOFF et al. (2006);
BARWICK et al. (2007); SCHOTTKY (1923); BIONTA et al. (2014)]. Ces études reprennent
les différents types d’émission décrits dans la partie 1.1 (champ a froid, multiphoto-
nique et champ optique). En utilisant ces études, il nous est possible dans un premier

49



50

RESULTATS SUR POINTES DE TUNGSTENE

F1GURE 3.1 — Photo MEB des types de nanopointes de tungstene utilisées. Leur rayon est entre
50 et 100 nm.

temps de les comparer aux résultats sur nos nanopointes de tungstene a l'intérieur du
dispositif expérimental. Ce calibrage sur des nanopointes de tungsténe nous permettra
dans un second temps de comparer le type d’émission de ces pointes avec I’émission
de nanopointes de diamant.

Dans ce chapitre, nous discuterons de 1’émission de champ a froid ainsi que de la
photoémission induite par un laser femtoseconde focalisé a 1’apex de nanopointes
de tungsténe. Des simulations ont été faites afin de caractériser la valeur des coeftfi-
cients d’amplification des champs statique et optique a I’apex de ce type de pointe.
Dans la premiere partie, apres avoir rappelé les définitions de ces coefficients, nous
présenterons les détails de la simulation ainsi que ses résultats. Ces calculs seront
alors comparés aux cartographies de I'émission d’électrons dans la deuxieme partie.
Dans la troisieéme partie, nous présenterons les résultats expérimentaux de I'émission
de champ a froid d’une nanopointe de tungsténe. Ces résultats nous permettrons
de montrer la capacité a suivre I’évolution de la géométrie de la pointe au fur et a
mesure des expériences sans avoir a la sortir du dispositif expérimental pour la placer
au MEB. Dans la derniére partie, nous reviendrons sur les résultats expérimentaux
de la photoémission induite par un laser femtoseconde focalisé a 1'apex d’une na-
nopointe de tungsténe. Cette partie présentera des résultats bien connus d’émission
multiphotonique, notamment de sa dépendance par rapport a la puissance du laser.

3.1 CALCUL NUMERIQUE DE L’AMPLIFICATION DU CHAMP A L’APEX D'UNE
NANOPOINTE DE TUNGSTENE

3.1.1  Rappels sur les coefficients d’amplification statique et optique

Dans cette partie, nous rappelons les définitions des coefficients d’amplification
statique B et optique ¢ décrites dans la partie 1.1.5.
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Il est possible, a partir de la tension statique Vpc appliquée sur une nanopointe,
de calculer le champ électrique local F a I'apex a partir du facteur d’amplification
du champ local . On définit § tel que : B = F/Vpc. Dans cette formule, § dépend
du rayon de la pointe a 1’apex r et d'un facteur géométrique k tel que g = % Pour
nos types de pointe, le facteur géométrique k peut étre pris égal a 5 [GOMER (1961)].
Nous verrons que cette approximation peut étre soumise a discussion. En utilisant
la formule reliant le champ statique local F a la tension appliquée Vpc, une pointe
de tungsténe avec un rayon r = 50 nm soumise a une tension statique Vpc = 250V
possédera un champ électrique local a I'apex F = 1 GV/m correspondant au champ
statique minimum pour observer I'émission de champ a froid.

De la méme fagon, on peut définir un coefficient d’amplification optique ¢ tel que :
&= rr(w;x {|E.f(r)|/|Ein(r)|} avec r I'abscisse curviligne le long de la pointe, E, s (NF
r

= Near Field) le champ optique amplifié proche de la pointe et E;;, le champ incident.
Ce facteur dépend principalement des propriétés géométriques de la pointe, des pro-
priétés optiques du matériau et des propriétés du faisceau laser. L'intensité lumineuse
est alors multipliée par |¢|? qui peut atteindre des valeurs de 10 a 100.

Dans la suite de cette partie, nous calculerons a partir d’'une simulation faite grace
au logiciel COMSOL (éléments finis) la valeur de ces deux coefficients pour une
nanopointe de tungstene dont la géométrie se rapproche de nos échantillons. La
démarche pour calculer numériquement chacun des coefficients sera différente mais
la modélisation du systeme restera la méme. Nous décrivons cette derniére dans la
partie suivante.

3.1.2  Modélisation géométrique du dispositif expérimental

Cette partie est commune au calcul des coefficients statique et optique. Nous
détaillons les différences dans les sous-parties a la suite de ce paragraphe. Notre
dispositif expérimental se compose entre autres d’une nanopointe de tungsténe a
I'intérieur d’une chambre a vide. Dans notre simulation, nous ne modélisons que ces
deux éléments et laissons de coté volontairement le porte-pointe ou les porte-miroirs
par exemple. Pour modéliser la pointe ainsi que I'enceinte a vide, nous utilisons une
méthode par éléments finis a base de tétraedres (~ 1 million d’éléments). Dans le
cas de 'émission statique, la pointe ne sera modélisée qu’en surface car sa surface
représentera une des conditions aux limites de notre calcul (le champ électrique ne
péneétre pas dans le tungsténe qui est considéré comme un métal parfait). Pour le
cas optique, le volume de la pointe sera modélisée avec les parametres optiques du
tungsténe. La pointe est modélisée par un cone tronqué d’angle a, avec une calotte
hémisphérique de rayon r au bout (apex). C’est une approximation, car en réalité, la
surface de la pointe n’est pas aussi réguliere. La chambre a vide est représentée par
un parallélépipede rectangle de dimensions (3 pm x 3 um) sur une hauteur de 7 pm.
Dans notre dispositif expérimental, la chambre a vide a des dimensions de ’ordre de
la trentaine de centimetres. On peut donc considérer quun champ étant réfléchi sur
un des bords ne reviendra pas contaminer I’émission au niveau de I'apex de la pointe.
Pour éviter ce phénomene de réflexions parasites dans la simulation, nous avons
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FIGURE 3.2 — Image de la modélisation géométrique de la pointe et de son enceinte a vide pour
différents zooms.

entouré la chambre vide de couches de matériau absorbant appelées PML (Perfectly
Match Layer). Ces couches ont une épaisseur correspondant a une longueur d’onde du
faisceau laser (800 nm) afin d’atténuer complétement le champ électrique y pénétrant.

La Figure 3.2 présente des images de la modélisation de la chambre a vide et de la
pointe dans la simulation pour différents zooms. On représente sur ces éléments les
mailles tétraédriques.

3.1.3 Calcul numérique du coefficient d’amplification statique

Dans cette partie, nous présentons le calcul du champ statique a I’apex d"une nano-
pointe de tungstene soumise uniquement a une tension statique Vpc. Ce calcul décrit
tres bien le cas de 1’émission de champ a froid par exemple. Dans ce cas 13, la pointe
ainsi que les conditions aux limites sont toutes symétriques par rotation selon I'axe
de la pointe. Notre modele utilise donc un maillage entierement en 2D. Les éléments
tétraédriques de la pointe et du vide sont remplacés par des éléments triangulaires.

Le calcul du champ se fait en appliquant un potentiel Vpc sur la surface a I'apex
de la pointe et en forcant le potentiel loin de celle-ci (~ 11 um qui correspond a 220
fois le rayon de la pointe) a 0V pour simuler I’anode. Le programme résout donc
I’équation de Laplace AV = 0 avec des conditions aux limites. Pour ce calcul, le rayon
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FIGURE 3.3 — Calcul numérique de la norme du champ électrique a 1’apex d’une nanopointe de
tungstene pour une tension appliquée de 250 V. L'angle d’ouverture de la pointe
est pris égal a 1°(a), 3°(b) et 5°(c) pour un rayon de la pointe a I'apex de 50 nm.

de la pointe sera pris égal a 50 nm avec une tension appliquée Vpc = 250'V.

La Figure 3.3 présente le calcul de la norme du champ électrique statique pour
une nanopointe de tungsténe prise avec trois angles d’ouverture a différents entre
1° et 5°. En connaissant la tension statique appliquée sur la pointe Vpc, il est pos-
sible de remonter au coefficient d’amplification du champ S pour chacun des cas,
Equation 1.17 Par exemple, pour le cas a = 3°, la valeur maximale de la norme du
champ est F5x ~ 1.1 GV/m. Cela correspond a une valeur de f = 4.4 x 10°m~! avec
Vbc = 250V. Pour un rayon r = 50 nm, on trouve k = 4.54.

Cette étude permet de comprendre 1’évolution du facteur k en fonction de la géomé-
trie de la pointe et notamment de son angle d’ouverture. Nous avons vu dans la partie
précédente que le facteur k pouvait étre pris égal a 5 pour la forme de nos pointes.
Cependant, en reprenant les images MEB de nos échantillons, il est difficile d’établir
une valeur de I’angle d’ouverture. Pour des angles allant de 1° a 5°, en reprenant le
champ maximum calculé numériquement pour chacun des cas, le coefficient k varie
de 3.44 a 5.11. Pour la suite de notre étude, nous prendrons la valeur k = 5 en se
référant aux études [GOMER (1961)] déja menées sur ce type de pointe mais en gardant
a l'esprit que cela reste une approximation (incertitude de 'ordre de 10% environ).

3.1.4 Calcul numérique du coefficient d’amplification optique ¢

De la méme fagon que pour le champ électrique statique, il est possible de calculer
numériquement le champ électrique optique provenant d’une source laser focalisée
a I'apex d’une nanopointe. En ajoutant le faisceau laser dans I'enceinte a vide, nous
brisons la symétrie de révolution autour de I'axe de la pointe. Les calculs dans le cas
de la simulation optique sont donc faits a partir d'un maillage en 3D tétraédriques.
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FIGURE 3.4 — (a) Schéma de l'arrivée du faisceau laser sur 1’apex de la pointe. (b) Calcul
numérique des lignes de champ présentes aux abords de 1’apex de la pointe
illuminée par un champ laser de polarisation parallele a I’axe de la pointe.

Dans notre simulation, nous résolvons I’équation de propagation du champ élec-
trique dans le domaine fréquentiel. Le champ E est considéré comme un champ
gaussien. L'équation a résoudre est :

v x ;? « E - k%er,gm(wo)f -0 (3.1)

avec y; = 1 la perméabilité relative du milieu, kg = 271/ A le vecteur d’onde de E
dans le vide et €;,.n(wp) la permittivité relative généralisée du matériau trouvée dans
la littérature, et contenant le conductivité du matériau.

Notre étude n’étant pas résolue en temps, elle se fait pour une pulsation wy et une
phase ¢ particuliére du faisceau laser. La phase initiale ¢ = 0° est choisie comme la
phase pour laquelle le champ a 'apex de la pointe, i.e. pour z = 0, est maximal en
I’absence de celle-ci. Le faisceau du laser est généré sur un des bords du vide a l'aide
d’un champ électrique dont la valeur maximale est E;;;;y = 1V/m. Ce faisceau est
pris avec une taille a mi-hauteur en champ wg = 2 um. Les propriétés optiques de la
pointe de tungstene sont choisies a la longueur d’onde du faisceau laser A = 800 nm.
Sa permittivité relative est donc €; gen (wo) = 6.0657 +i x 19.707 [ORDAL et al. (1988)].
La pointe est prise avec un rayon a I’apex r = 50nm et un angle d’ouverture a = 3°.
La Figure 3.4 présentent un schéma du champ optique laser appliqué sur la pointe
ainsi que des lignes de champ présentes a 1’apex de la pointe lors du calcul numérique.

Dans les parties suivantes, nous présentons les résultats du calcul de la norme du
champ électrique optique a I'apex de cette pointe dans le cas de deux polarisations dif-
térentes : la polarisation parallele a I'axe de la pointe et la polarisation perpendiculaire
a l’axe de la pointe.
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FIGURE 3.5 — Calcul numérique de la norme du champ électrique optique a I'apex d’une
nanopointe de tungsténe illuminée par un laser de la gauche vers la droite.
Le champ électrique correspondant au faisceau laser est pris avec une valeur
maximale de 1V /m. (a) Calcul pour la phase ¢ = ¢,;, = 0° correspond a un
champ électrique dirigé vers le haut avec pour norme sa valeur maximale.(b)
Calcul pour la phase ¢ = ¢y, + 62° correspond au maximum d’amplification
du champ au bout de la pointe.

3.1.4.1 Polarisation parallele a I'axe de la pointe

Le calcul de la norme du champ électrique optique a 1’apex d’une nanopointe de
tungstene illuminé par un laser a été effectué pour une polarisation du faisceau laser
paralléle a I’axe de la pointe. A chaque itération, il est possible de changer la phase
¢ du faisceau laser qui correspond a faire varier la position du cycle optique dans
I'espace. La Figure 3.5a présente le résultat du calcul numérique dans le cas ¢ = 0°.
Dans cette figure, le faisceau laser est dirigé de la gauche vers la droite, selon la
direction de k . Nous rappelons que le champ laser est pris avec une valeur maximale
Eyax = 1V/m. En décalant la phase ¢, il est possible de trouver le cas pour lequel
I"amplification du champ au bout de la pointe est maximale au cours du cycle optique,
Figure 3.5b. On remarque que le champ électrique calculé maximal est obtenu pour
une phase ¢ = 62° avec un facteur d’amplification ¢ ~ 3 (donc ~ 9 en intensité).

Pour la suite des calculs, la surface de la pointe est représentée afin de faciliter la
vision du champ a son apex. La Figure 3.6 représente les résultats du calcul numérique
pour différentes valeurs de la phase ¢. Ces figures nous permettent de comprendre
I’évolution du facteur d’amplification au cours du cycle optique. Comme vu sur la
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FIGURE 3.6 — Calcul numérique de la norme du champ électrique optique a l’apex d’une
nanopointe de tungstene illuminée par un laser polarisé parallelement a I'axe
optique. Le champ électrique correspondant au faisceau laser possede une valeur
maximale de 1V /m. La phase correspondant a une disposition spatiale du cycle
optique est prise telle que ¢ = 0° (a), ¢ = 30° (b), ¢ = 60° (c), ¢ = 100°
(d), ¢ = 140° (e) et ¢ = 180° (f). Les cas (a) et (f) montrent des coefficients
d’amplification égaux mais représentent des cas ot la polarisation du champ
est inversée. C’est le sens de cette polarisation qui va, dans un cas, permettre
I’émission d’électrons (a) ou I'en empécher dans 'autre (f).
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Figure 3.5b, le maximum d’amplification a lieu pour une phase ¢ ~ 60°. On remarque
aussi que 1’amplification du champ optique est la méme pour deux phases séparées de
180°. La différence vient du sens de la polarisation du champ qui dans un cas (champ
orienté vers l'intérieur de la pointe, Figure 3.6a) va permettre 1’émission des électrons et
dans l'autre cas (champ orienté vers l'extérieur de la pointe, Figure 3.6f) I'en empécher.

En plus de la valeur du coefficient d’amplification du champ, ces simulations nous
permettent d’évaluer la forme de I'amplification a I’apex de la pointe. Dans le cas
d’une polarisation verticale du champ, la zone d’amplification se caractérise par un
lobe non-symétrique par rapport a 1’axe de la pointe. Ce lobe se situe du c6té opposé a
l'arrivée du faisceau laser. Ce résultat sera confirmé par des mesures de cartographies
expérimentales de 1’émission des électrons.

3.1.4.2 Polarisation perpendiculaire a I'axe de la pointe

Dans cette partie, nous reproduisons I’étude faite pour la polarisation parallele a
I’axe de la pointe pour une polarisation perpendiculaire a I’axe de la pointe. Pour
la suite, nous parlerons de polarisation respectivement verticale et horizontale. La
Figure 3.7a présente le résultat de 1’étude en gardant le méme point de vue que pour
I’étude en polarisation verticale. Sur cette image, on remarque qu’il est difficile d"aper-
cevoir 'amplification du champ pour une polarisation horizontale. En changeant notre
axe de vue pour se mettre dans 1’axe de propagation du laser, on parvient a apercevoir
cette amplification plus aisément (Figure 3.7b).

L’amplification du champ dans le cas d"une polarisation du faisceau laser horizon-
tale se caractérise par deux lobes d’amplification sur les cotés de la pointe par rapport
a l'arrivée du laser. Ces deux lobes ne sont cependant pas identiques. En effet, ces
simulations numériques ne montrent que la norme du champ électrique et laissent de
coté volontairement la direction de celui-ci. Sur la polarisation horizontale, les deux
lobes de I’amplification sont en fait opposés pour n'importe quel temps t. En fonction
du moment durant le cycle optique, la direction du champ va s’inverser pour chacun
des deux lobes.

Pour la suite des calculs, la pointe est modélisée en surface afin de faciliter la vision
du champ a son apex. La Figure 3.8 présente les résultats du calcul numérique pour
différentes phases du cycle optique (¢ = 3 dans le cas maximal). De la méme fagon
que pour la polarisation verticale, la valeur maximale de la norme est la méme pour
deux phases du cycle opposées (i.e. séparées de 180°). Comme expliqué ci-dessus, la
direction du champ est opposé pour les deux lobes de I'amplification. Nous avons
schématisé cet effet sur la Figure 3.8a et la Figure 3.8f.

Sur les calculs de champ optique a I'apex de la pointe pour la polarisation verti-
cale, nous avons remarqué que le lobe d’amplification du champ ne se placait pas
directement en-dessous de 1’apex mais légerement a l'arriere de celui-ci par rapport a
l'arrivée du laser (Figure 3.6c). Nous avons voulu voir si ce phénomeéne était identique
pour une polarisation horizontale. Pour cela, nous avons repris des images du calcul
numérique en se placant perpendiculaire au faisceau laser (méme point de vue que



58

RESULTATS SUR POINTES DE TUNGSTENE

0= 0° - E (V/m)
o—>
K
g
&
N
X (nm)
(a)
0=0° T F (V/m)
o d
E
g
& _
N E
—
y (nm)

(b)

F1GURE 3.7 — Calcul numérique de la norme du champ électrique optique a l'apex d’une
nanopointe de tungstene illuminée par un laser. La polarisation du faisceau laser
est prise perpendiculaire a ’axe de la pointe. Le champ électrique correspondant
au faisceau laser posséde une valeur maximale de 1V /m. (a) Image prise dans
le plan de propagation du faisceau laser. Le laser va de la gauche vers la droite.
Sur ce plan la, I'amplification du champ laser sur 1’apex de la pointe n’est pas
visible. (b) Image prise dans le plan perpendiculaire au plan de propagation du
faisceau laser. Le laser va de 'avant vers l'arriére. On remarque une amplification
du champ laser a 'apex caractérisée par 2 lobes d’amplification sur les cotés de
la pointe.

pour le cas de la polarisation verticale). Les Figures 3.9a et 3.9b présentent les résultats
pour deux cas du cycle optique. La Figure 3.9a montre le cas ou la phase ¢ = 10°
ce qui correspond a I'amplification maximale du champ électrique. La Figure 3.9b
montre le cas ol la phase est ¢ = 40° ce qui correspond a une amplification plus
faible du champ a I'apex. Sur les deux images, le laser se propage selon la direction k.
On remarque que le lobe d’amplification dans les deux cas se situe sensiblement vers
l'arriére de la pointe par rapport a 1’arrivée du laser.

Comme pour le cas de la polarisation verticale, ’amplification du champ laser a
I'apex de la pointe se situe a l'arriére de la pointe par rapport a I’arrivée du laser. Pour
la suite, ces calculs numériques vont étre comparés a des résultats expérimentaux de
cartographies de 1’émission des électrons. Nous verrons que la zone d’amplification
du champ a l'apex de ce type de nanopointe peut étre directement reliée a la zone
d’arrivée des électrons sur le détecteur.



3.1 CALCUL NUMERIQUE DE L’AMPLIFICATION DU CHAMP A L’APEX D'UNE NANOPOINTE DE TUNGSTENE

X X
—> —
E E

$=0° $=30°
(a) (b)
X ¥
Co—ud o=
E E
¢ =60° ¢ =100°
(©) (d)
X X
o—> o—>
E E
-
¢ =140° $=180°

() (®)

F1GURE 3.8 — Calcul numérique de la norme du champ électrique optique a l'apex d’une
nanopointe de tungsténe illuminée par un laser polarisé perpendiculairement a
I'axe optique. Le champ électrique correspondant au faisceau laser posséde une
valeur maximale de 1V /m. La polarisation est prise perpendiculaire a I'axe de
la pointe. La phase correspondant a une disposition spatiale du cycle optique
est prise telle que ¢ = 0° (a), ¢ = 30° (b), ¢ = 60° (c), ¢ = 100° (d), ¢ = 140° (e)
et ¢ = 180° (f). Les cas (a) et (f) montrent des coefficients d’amplification égaux
mais représentent des cas ou1 la polarisation du champ est inversée. C’est le sens
de cette polarisation qui va, dans un cas, permettre I'émission d’électrons par le
lobe de gauche (a) ou dans l’autre cas par le lobe de droite (f).
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FIGURE 3.9 — Calcul numérique de la norme du champ électrique optique a l’apex d’une
nanopointe de tungstene illuminée par un laser. La polarisation du faisceau laser
est prise perpendiculaire a I'axe de la pointe. Les images sont coupées selon le
plan de propagation du faisceau laser. Ces deux images montrent que les lobes
d’amplification du champ électrique pour une polarisation horizontale sont a
l'arriere de la pointe par rapport a l'arrivée du laser comme dans le cas de la
polarisation verticale.

3.1.4.3 Lien avec les mécanismes d’émission dans le cas d'un laser femtoseconde

En appliquant un champ électrique laser femtoseconde a I’apex d’une nanopointe,
il est possible d’émettre des électrons d’au moins deux manieres différentes. Ces
mécanismes, décrits dans la partie 1.1.4, sont I'’émission multiphotonique et 1’émission
de champ optique. La distinction entre les deux se fait en fonction de la puissance
du laser, I'émission de champ optique ayant lieu pour des puissances laser plus
importantes. Il est important de rappeler que 1’émission multiphotonique est un effet
dépendant de 'intensité lumineuse contrairement a I’émission de champ optique qui
est un effet du champ électrique (et dépend donc de sa phase).

Dans le cas de la polarisation verticale, nous avons montré que le champ était
fortement amplifié a I'arriere de la pointe par rapport a I’arrivée du laser. Au cours
du cycle optique, la direction du champ alternait entre dirigée vers la pointe ou vers
I'extérieur. Dans le cas de 1’émission multiphotonique, la direction du champ n’a
aucune influence étant donné qu’elle ne dépend que de l'intensité lumineuse. Celle-ci
sera donc présente durant toute la durée de I'impulsion. La direction du champ durant
I'impulsion aura par contre une influence sur 1’émission de champ optique. Celle-ci
sera maximale quand le champ est dirigé vers la pointe et nulle quand le champ est
dirigé vers I'extérieur de la pointe.

Dans le cas de la polarisation horizontale, nous avons montré que les deux lobes
d’amplification du champ possédaient des directions du champ opposées a tout mo-
ment. L'émission, dans le cas de 1’émission de champ optique, se fera donc par un
cOté puis par 'autre et ainsi de suite. Cet aspect ne pourra pas étre vu sur les cartes
d’émission car notre systéme de détection n’est pas résolu a 1’échelle de la période
optique. Les cartes d’émission de la partie suivante sont des moyennes du courant
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FIGURE 3.10 — (a) Schéma de la direction d’émission des électrons. (b) Schéma de la méthode
de mesure de la zone d’émission des électrons d a I'apex de la pointe.

d’émission sur plusieurs millisecondes (bien au-dela de la période optique au sein
d’une impulsion).

Un moyen d’observer les effets temporels au sein d’une impulsion de 1’émission
de champ optique pourrait étre d’utiliser une impulsion tres courtes (< 5fs). Ces
impulsions ont la particularité d’avoir un tres faible nombre de périodes optiques. En
utilisant un controle sur la phase du champ dans 'enveloppe (CEP), il serait possible
d’avoir une série d’impulsions identiques qui permettraient par exemple de ne faire
émettre qu'un seul des deux lobes dans le cas de la polarisation perpendiculaire a
I'axe de la pointe. Cet aspect de 'amplification du champ optique a I’apex d"une
nanopointe pourrait permettre d’avoir une source d’électrons contrdlée spatialement
par un effet optique.

3.2 CARTOGRAPHIES DE L’EMISSION DES ELECTRONS
3.2.1 Cartographie sous émission statique

Des translations motorisées placées sous le détecteur de notre dispositif expéri-
mental permettent d’effectuer des cartographies de 1’émission des électrons émis sur
une surface de ~ 20mm x 20mm. Le détecteur est déplacé en spirale et un trou
de taille variable (0.2 mm, 0.7 mm ou 3 mm) permet de sélectionner une partie des
électrons émis. Ce dispositif reprend le méme principe utilisé en FEM (Field Electron
Microscopy). La mesure de ces cartes permet d’effectuer un lien direct entre la zone
d’émission des électrons et la zone d’amplification du champ local (Figure 3.10a).

La Figure 3.11 présente une cartographie de I'émission des électrons d"une nano-
pointe de tungsténe sous une tension statique appliquée de 550 V. La tache d’émission
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F1GURE 3.11 — Cartographie de I'émission des électrons d"une pointe de tungsténe sous une
tension statique appliquée de 550V. Le profil spatial de cette émission est
directement relié au calcul numérique de I’'amplification du champ électique
statique au bout de la pointe.

présente un profil spatial circulaire avec un diametre D ~ 1.3 mm. Ce diametre est
variable en fonction des pointes (état de surface, rayon a 'apex...). Il est possible
de relier directement la tache d’émission des électrons sur la cartographie a la zone
d’amplification du champ a I’apex calculée numériquement (Figure 3.10b). Pour ce
calcul, on considere la zone d’amplification du champ a l'apex d comme une droite.
En prenant le rayon de la pointe * = 50nm et la distance pointe/détecteur L = 5mm,
on peut poser :

d:rxD

~ 19nm (3.2)

Ce calcul est valable car le champ électrique est trés fort a 'apex de la pointe et
décroit tres rapidement en s’éloignant. On considere alors que les électrons suivent
une trajectoire rectiligne en sortant de la pointe. Il sera possible de comparer ce résultat
a celui pour une nanopointe de diamant.

Cette partie nous permet de valider ’hypothese selon laquelle le profil spatial de
I"émission est directement relié au profil du champ local électrique calculé numéri-
quement dans la partie précédente (Figure 3.3). Ces résultats seront confirmés dans la
suite avec les mesures sur 1’émission laser.

3.2.2  Cartographie sous émission laser

Les mesures de cartographies des électrons émis par une nanopointe de tungstene
sous champ laser vont nous permettre de valider les calculs théoriques de norme du
champ électrique a I’apex. Des mesures de cartographies ont été faites pour différentes
pointes de tungsténe en utilisant deux lasers différents. Le premier est un oscillateur
laser femtoseconde 800 nm (20 fs) avec un taux de répétition de 62 MHz. Le deuxieme
est un laser Tangerine femtoseconde 1030 nm (300 fs) avec un taux de répétition va-
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riable jusqu’a 2MHz. Ces mesures ont été faites pour différentes valeurs de taux de
répétition ainsi que de puissance. Ces changements ont montré a chaque itération les
mémes résultats. Il est important de préciser que méme sous champ optique laser,
une tension statique reste appliquée sur la pointe afin de faciliter le déplacement des
électrons jusqu’au détecteur en leur fournissant une légere énergie cinétique. Cette
tension, de 'ordre de 50V, est prise trés en dessous du seuil statique de la pointe
pour ne pas rajouter une émission de champ a froid entre chaque pulse. Les résultats
ne dépendant ni du laser utilisé ni de la puissance moyenne, nous ne présentons les
résultats que pour un seul cas (puissance, longueur d’onde et durée temporelle de
I'impulsion fixées).

La Figure 3.12a et la Figure 3.12c présentent des cartographies de I'émission des
électrons de deux lasers différents dans le cas ot la polarisation est parallele a I'axe
de la pointe. On note la présence d'une tache d’émission uniforme et circulaire. Cette
tache confirme le calcul numérique de la norme du champ optique a 'apex de la
pointe qui représentait un lobe de la méme forme. On remarque aussi que la tache
d’émission laser (~ 5mm de diametre) est plus grande que celle en statique (~ 1 mm
diametre). Cet effet, qui a été vu sur plusieurs pointes, s’explique par le fait que la
zone d’émission pour la photoémission est plus importante. L'effet multiphotonique
est en effet un effet beaucoup moins non-linéaire que FN.

La Figure 3.12b et la Figure 3.12d présentent les mémes mesures dans le cas d'une
polarisation perpendiculaire a 1’axe de la pointe. Dans ce cas, on note la présence
de deux taches d’émission sur le détecteur. En reprenant les calculs de la norme du
champ optique a I'apex de la pointe, on remarque que ces deux taches correspondent
aux deux lobes du champ présent dans le calcul.

Ces deux cartographies associées aux calculs de la norme du champ optique
confirment le fait que la zone d’arrivée des électrons sur le détecteur (5mm en
dessous de la pointe) correspond a la zone d’amplification du champ a 'apex de la
pointe. A l’aide des électrons émis, on peut donc directement remonter a leur zone
d’émission.

3.3 TRACE DE FOWLER-NORDHEIM

Quand une nanopointe de tungsténe est placée a I'intérieur du dispositif expéri-
mental, il est possible de caractériser 1’évolution de son rayon a I'apex sans la sortir du
dispositif expérimental. Cette caractérisation, utilisant I'équation de Fowler-Nordheim
(FN) nous permet de suivre les dégats que peuvent engendrer un courant d’émission
trop puissant ou une illumination laser trop importante sur le bout de la pointe.

L'étude de I’émission de champ a froid de la pointe permet de connaitre ’évolution
du rayon a I'apex entre différentes mesures. En mesurant le courant d’émission pour
différentes valeurs de tension appliquée, on peut remonter a la valeur du rayon en
utilisant I'équation de FN. Cette équation décrit le courant d"un échantillon en fonction
du champ local F appliqué dessus. En utilisant le facteur d’amplification du champ
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F1GURE 3.12 — Cartographies de la photoémission d’une nanopointe de tungsténe pour deux
lasers et deux polarisations différentes. On remarque, que pour les deux lasers,
la zone de détection est un lobe unique en polarisation paralléle a I'axe de la
pointe ((a) et (c)). En polarisation perpendiculaire a I’axe de la pointe ((b) et (d)),
on observe la présence de deux lobes de détection. Ces résultats expérimentaux
sont en accord avec les calculs numériques de I'amplification du champ optique
dans le cas des deux polarisations.

local B tel que F = BVpc avec Vpc la tension statique appliquée sur la pointe, on peut
réécrire I'équation de FN, Equation 1.6 :

J(V) < B2VAc - exp (ﬁé‘m> (33)

avec « une pseudo constante prenant en compte l'effet de la charge miroir et
dépendant du travail de sortie du tungstene (310) et du rayon de la pointe a I'apex.
En prenant le logarithme népérien des deux cotés de I"équation, on peut écrire :

In gy i—}—c:onsta]nte (3-4)
Vie B Vbc >
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La connaissance du ratio a/f nous permet de remonter au rayon de la pointe a
I'apex r en remplagant B par 1/kr avec k le facteur géométrique. Le coefficient « peut
étre calculé en utilisant les caractéristiques de la pointe tel que :

42 12053
w22 a2y = 28 501 1010 v /m (3:5)

avec ¢ ~ 4.35¢€V le travail de sortie du tungstene (310) et v(w) = 0.6 [HOMMELHOFF
et al. (2006) ; FORBES (2008)] une fonction prenant en compte 'effet d’'image miroir et
discuté dans la partie 1.1.3.1. Le calcul est effectué ici pour une pointe de tungstene
particuliere mais les résultats sont similaires pour toutes les pointes.

La Figure 3.13 présente les données de courant d’émission mesurées au MCPs
en fonction de la tension appliquée sur la pointe en coordonnées FN. Le ratio «/f
représente la pente de la droite modélisée a partir des données. Sa valeur est inscrite
directement sur le graphe. La connaissance de ce ratio nous permet donc de remonter
au rayon de la pointe r a I'apex avec k ~ 5 et :

r= = 61lnm (3.6)

1
ak

ReNIRS

On peut comparer ce rayon calculé avec les images MEB de notre pointe (Figure 3.1).

On remarque une différence entre cette valeur de rayon calculé et la valeur du
rayon mesuré sur l'image. Plusieurs raisons pourraient expliquer cette différence. La
premiere étant que la pointe a sans doute été arrondie par les premiéres émissions
de courant avant la prise de mesure du FN. D’autres explications viennent des
approximations faites durant le calcul notamment sur la valeur de k. Nous avons
vu dans les parties précédentes que cette valeur variait en fonction de la géométrie
de la pointe. Enfin, la derniére raison possible vient du manque de précision des

images MEB qui pourrait laisser croire a un rayon plus grand qu’il ne I’est vraiment.

Cependant, dans toute cette démarche, il est important de noter que nous nous
intéressons surtout a la différence relative de cette valeur entre plusieurs série de
mesures différentes. C’est cet écart relatif qui nous permet de détecter des dégats
engendrés sur I"échantillon. Ces dégats pourraient avoir lieu en cas de trop fort courant
d’émission ou d’"une puissance laser focalisée sur I’apex trop importante. Une tracé
FN est donc effectué régulierement entre les séries de mesures.

3.4 EMISSION MULTIPHOTONIQUE AU-DESSUS DU SEUIL

Dans cette partie, nous étudions I'émission de nanopointes de tungsténe soumise a
un champ électrique laser a leur apex. Dans notre cas, nous montrerons a partir des

spectres des électrons émis que le type d’émission des électrons est multiphotonique.

Nous avons vu dans la partie 1.1.4.3 que ce type d’émission possédait une forte
dépendance en fonction de la puissance du laser. Nous verrons aussi qu’il est possible
de caractériser cette émission par sa dépendance en polarisation.

Il est important de signaler que pour toutes ces expériences, une tension statique
Vpc < 100V reste appliquée sur la pointe afin de faciliter ’arrivée des électrons au
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FIGURE 3.13 — Caractéristique I-V tracée en coordonnées Fowler-Nordheim. Les points et la
droite représentent respectivement les données expérimentales et la régression
linéaire modélisée. La valeur de la pente de cette droite est indiquée sur le
graphe. Elle est utile pour avoir une idée du rayon de la pointe a son apex en
temps réel.

niveau du détecteur. Cette tension est prise bien plus faible que la tension de seuil
statique pour 1’émission de champ a froid afin d’étre sur de n’avoir aucune émission
entre deux impulsions.

3.4.1 Dépendance en énergie des impulsions du laser

Dans la partie 1.1.4.3, nous avons montré que le courant d’émission multiphotonique
dépendait de l'intensité lumineuse a la puissance n. Le coefficient n correspondait a
'ordre d’émission multiphotonique, i.e. le nombre minimal de photons que le systeme
doit absorber pour permettre & un électron de dépasser le travail de sortie. Dans
le cas d’une émission ol le systeme absorbe plus que le nombre minimal de pho-
tons, le coefficient n devient la moyenne pondérée de tous les ordres multiphotoniques.

La Figure 3.14a présente la mesure du courant d’émission I en fonction de 1’énergie
des impulsions du laser E. Le laser utilisé est le laser Tangerine (1030 nm, 300 fs).
Pour déterminer 1’ordre multiphotonique 7, on trace cette courbe en coordonnées
logarithmiques (Figure 3.14b) tel que :

In(I) = n X In(E) + constante (3.7)

La pente de la droite obtenue nous renseigne alors sur I’ordre multiphotonique
moyenné. On trouve n = 4.37. A la longueur d’onde du Tangerine, "énergie d'un
photon est E = 1.2eV. Pour dépasser le travail de sortie du tungstene sur sa facette
de direction (310), ¢ ~ 4.35€V, le systéme doit absorber au minimum 4 photons. Le
résultat obtenu est donc en accord avec la prédiction théorique.

Cette partie nous permet de conclure sur la présence d’un mécanisme d’émission
multiphotonique sur les nanopointes de tungsténe illuminées par un laser femtose-
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FIGURE 3.14 — (a) Tracé du courant de photoémission en fonction de I'énergie du laser (en
coordonnées logarithmiques (b)). Ce dernier tracé permet d’établir un ordre
multiphotonique n = 4.37.

conde. Le tracé de la courbe du courant de photoémission en fonction de I'énergie des
impulsions nous a permis d’établir un ordre multiphotonique proche de 4.

3.4.2 Dépendance en polarisation du laser

De la méme fagon que pour l'énergie des impulsions du laser, on peut montrer
que le courant de photoémission est fortement dépendant de la polarisation du laser.
Cela vient du fait que la photoémission est dépendante de la composante du champ
perpendiculaire a la surface [VENUSs et al. (1983)]. A 'apex, cela correspond a une
polarisation paralléle a I’axe de la pointe. Lorsque la pointe est treés bien alignée sur
le faisceau laser, ’émission est maximale pour la polarisation parallele a I'axe de la
pointe et nulle pour la polarisation perpendiculaire. Cet aspect de I’émission est un
des criteres nous permettant de valider I'alignement de la pointe sur le faisceau ou non.

La mesure du courant d’émission en fonction de I’angle 6 entre 1’axe de la pointe
et la polarisation du faisceau laser est présentée sur la Figure 3.15. Pour faire cette
courbe, nous placons le spectrometre a une position ou le courant en polarisation
horizontale est nul. Cette courbe est tirée de la thése de Mina BionTA. La pointe est
illuminée par des impulsions de 2.4 nJ (800nm) a un taux de répétition de 62 MHz. On
applique une tension statique Vpc = 50V sur la pointe afin d’accélérer les électrons
émis. La polarisation 6 = 0° correspond a la polarisation parallele a ’axe optique et
donc au cas ot le courant d’émission est maximal. Dans cette configuration, le courant
d’émission I est :

I o« cos>™(9) (3.8)

avec 1 le coefficient d’ordre multiphotonique. Cette formule vient directement de la
loi de Malus pour laquelle on integre la composante non-linéaire de 1’émission multi-
photonique. En modélisant les données expérimentales par cette équation, on trouve
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FIGURE 3.15 — Courbe du courant de photoémission en fonction de I'angle 6 entre I'axe de la
pointe et la polarisation du faisceau laser. L’angle 8 = 0 correspond au cas ot la
polarisation est parallele a I'axe de la pointe. Les croix bleues représentent les
points expérimentaux et la ligne verte est la courbe modélisée par 1’équation :
cos?™(0) avec n 'ordre multiphotonique.

n = 2.8. A 800 nm, I'énergie des photons est E = 1.55€eV. Pour dépasser le travail de
sortie du tungsténe (¢ ~ 4.35eV), le systeme doit absorber au minimum trois pho-
tons. Le décalage entre cette valeur et 1’ordre multiphotonique que nous avons trouvé
peut venir d’une pointe mal nettoyée qui aurait tendance a diminuer le travail de sortie.

Ces deux parties nous ont permis de montrer la présence d"une émission multipho-
tonique dont I’ordre non-linéaire était en accord avec la longueur d’onde du faisceau
laser utilisé. Dans la suite, nous présentons les mesures de spectre d’émission qui
permettront de voir la présence des ordres multiphotoniques supérieurs.

3.4.3 Spectre de photoémission

La Figure ?? présente la mesure du spectre d’émission des électrons pour une
nanopointe illuminée a I’apex par un laser femtoseconde. Lors de cette mesure, une
tension statique Vpc = 50V a été appliquée sur la pointe afin d’accélérer les électrons
émis. Les impulsions laser ont été prises avec une énergie de 10nJ (1030 nm) pour un
taux de répétition de 1 MHz. L'énergie des impulsions a été choisie afin de garantir
I’émission de moins d"un électron par impulsion, ceci dans le but d’empécher toute
interaction coulombienne entre les électrons. Le spectre a été effectué en faisant varier
la tension de retard autour de Vpc et en mesurant le courant d’émission pour chaque
pas. La résolution des pas est de 0.05eV avec un temps de mesure de 500 ms. Cette
mesure nous permet d’acquérir un spectre intégré de 1’émission. Le spectre de pho-
toémission s’obtient en dérivant le spectre intégré. Nous appliquons aussi un lissage
Savitsky-Golay afin d’apercevoir plus aisément les pics multiphotoniques.

Le spectre de photoémission montre clairement la présence de pics signature d'une
émission multiphotonique. Comme observé par KRUGER et al., ces pics (ATP peaks)
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FIGURE 3.16 — Spectre de photoémission des électrons émis par un faisceau laser a 1030 nm.
On remarque la présence de pics multiphotoniques séparés de 1’énergie d'un
photon E = 1.2eV.

sont séparés de I’énergie d’un photon de notre laser (E = 1.2eV a 1030 nm). A cette
longueur d’onde, le systéme requiert au minimum quatre photons afin de permettre
a un électron de dépasser le travail de sortie. Le premier pic correspond donc a un
ordre photonique n = 4. Sur le spectre, il est possible de remonter a 1’ordre 9.

3.4.4 Emission entre les impulsions

Nous proposons dans cette partie d’étudier 1'émission d’électrons d"une nanopointe
de tungstene entre deux impulsions lasers lorsqu’une tension statique supérieure a
son seuil d’émission est appliquée sur elle. Cette étude permettra dans la suite du
manuscrit de la comparer au cas similaire pour les nanopointes de diamant. Une
porte de détection a été utilisée afin de permettre a notre détecteur de mesurer le
courant d’émission soit pendant 1’arrivée de 1'impulsion laser (Gate 1) soit entre deux
impulsions consécutives (Gate 2). La durée de la porte de détection est prise égale a
230ns afin d’y inclure les rebonds du signal électrique en sortie des MCP. La durée de
la porte 2 dépend du taux de répétition du laser. Ici nous prenons le taux de répétition
égal a 50kHz correspondant a un temps entre impulsions de 20 us. La Figure 3.17a
présente un schéma récapitulatif de la méthode de mesure.

La Figure 3.18a et la Figure 3.18b présentent respectivement les cartographie de
I’émission des électrons pour G1 et G2 avec une tension statique Vpc = 400V et une
énergie par impulsion E = 4n]. La tension est choisie inférieure au seuil d’émission
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FIGURE 3.17 — Schéma de la méthode de mesure du courant au niveau de 1'impulsion laser
et entre les impulsions lasers. Une porte de détection de 230ns est placée
sur le discriminateur de notre systeme de détection au niveau de l'arrivée de
I'impulsion laser afin de ne mesurer que les électrons de la photoémission lors
de I'impulsion. Une deuxiéme porte placée entre les impulsions permet de ne
mesurer que 1’émission statique entre les impulsions.

de champ a froid pour cette pointe. L'émission est donc complétement éteinte entre
deux impulsions, comme on peut s’y attendre. La Figure 3.18c et a la Figure 3.18d
correspondent respectivement aux méme cartographies que les précédentes mais pour
une tension prise au-dessus du seuil Vpc = 600V. L'émission pendant I'impulsion
laser (G1) présente le méme profil spatial (courant plus important d a la tension).
Entre les impulsions, on remarque un courant statique présent a cause de la tension
appliquée sur la pointe. Si I’on reproduit la méme mesure sans illuminer I'apex de la
pointe (Figure 3.18e et Figure 3.18f), on remarque cette fois que 1’émission statique
prend place pour n'importe quelle porte. L'émission statique entre les impulsions avec
et sans le laser allumé présente le méme profil spatial. Le niveau de courant maximal
est différent mais en intégrant les cartes, on remarque que le courant d’émission total
est sensiblement le méme. L'émission laser n’a donc pas d’effet sur I'émission statique
entre les impulsions. Nous verrons dans la suite du manuscrit que ce résultat n’est
pas le méme pour les pointes de diamant.

3.5 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons présenté les calculs numériques de champ électrique a
I'apex de nanopointes de tungsténe ainsi que les données expérimentales de I’émission
statique et laser de ces nanopointes.

Nous avons calculé numériquement, a partir d’'une simulation de notre dispositif
expérimental, les coefficients d’amplification statique et optique du champ électrique
a I’apex d’une nanopointe de tungstene. Pour les cas avec illumination laser, nous
avons montré la forte dépendance du coefficient d’amplification avec la polarisation
du faisceau laser. Dans le cas ol la polarisation est paralléle a ’axe de la pointe, le
coefficient d’amplification se caractérise par un lobe unique d’amplification a l’arriere
de la pointe par rapport a l’arrivée du faisceau laser. Dans le cas d"une polarisation
perpendiculaire a I’axe de la pointe, il se caractérise par la présence de deux lobes
d’amplification de part et d’autre de 1’apex pour lesquels la direction du champ est
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FIGURE 3.18 — Mesure du courant d’émission de champ a froid pendant I'impulsion (G1) ou
entre deux impulsions lasers (G2) pour différentes tensions statiques (en-dessous
et au-dessus du seuil d’émission statique) avec et sans laser allumé. Pour les
figures (a) et (b), la tension statique est prise inférieure a la tension de seuil. On
remarque qu’aucune émission statique n’est présente entre les impulsions (G2).
Cette méme mesure refaite pour une tension supérieure a la tension de seuil,
(c) et (d), permet de montrer une émission statique entre les impulsions. On
reproduit la méme mesure sans aucun laser focalisé sur la pointe, (e) et (f), et
’on remarque que 1’émission entre les impulsions avec et sans laser est la méme.
On conclut donc sur le fait que 1’émission entre les impulsions n’est pas affectée
par I’émission laser prenant place pendant les impulsions.
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opposeé.

Les résultats précédents ont été comparés a des cartographies de 1’émission des
électrons. Nous avons montré que les calculs numériques était en accord avec les
données expérimentales sur I’émission.

Dans la derniére partie, nous avons présenté les données expérimentales sur 1'émis-
sion laser de nanopointes de tungsténe. Nous avons montré, de trois manieres diffé-
rentes que 1’émission était de type multiphotonique avec un ordre de photoémission
dépendant de la longueur d’onde du faisceau laser.

Les résultats obtenus sur ces nanopointes de tungsténe vont nous servir d’étalon
afin des les comparer, dans la suite, aux résultats sur I'émission d’électrons a partir de
nanopointes de diamant.
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Au cours des trois dernieres décennies, le diamant (C, nombre atomique 12) a
connu un intérét croissant comme possible alternative aux métaux pour 1’émission de
champ a froid [WANG et al. (1991); BANDIS et al. (1996); GEIs et al. (1996) ; GLESENER
et al. (1996); OkaNoO et al. (1996); ZHU et al. (1998); GOHL et al. (2000)]. Bien que la
tentative de remplacement des cathodes métalliques par des cathodes de diamant ou
du méme type n’ait pas encore connu de réel succés commercial, I'intérét scientifique
pour ces méthodes d’émission utilisant des processus différents de ceux des métaux
reste néanmoins intéressant. La haute résistance mécanique du diamant, couplée a sa
bonne conductivité thermique (A4, ~ 2000 W - m - K!: presque 10 fois supérieure
a celle du tungsténe) et a son inertie chimique pourraient en faire un bon candidat
pour une émission d’électrons stable.
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Un matériau a électro-affinité négative est en général un semi-conducteur dont le
travail de sortie est tel que le niveau d’énergie du vide est plus bas que le niveau
d’énergie de la bande de conduction. Les électrons présents dans la bande de conduc-
tion peuvent alors étre émis facilement hors du matériau. Des études [HiMPsEL et al.
(1979) ; WEIDE et al. (1994)] ont montré que le diamant était un matériau electro-négatif.
Ceci permet de réduire le travail de sortie nécessaire aux électrons afin d’étre émis et
facilite donc le régime d’émission.

Différentes études d’émission de champ sur des semi-conducteurs [Baskin et al.
(1971); SCHRODER et al. (1974)] de type-p comme le germanium [ARTHUR (1965)]
ou le silicium [FURSEY et al. (1969)] ont montré que le courant d’émission pour de
tels matériaux differe du courant d’émission des métaux. Dans les semi-conducteurs
étudiés, le courant présente une saturation par rapport a la loi Fowler-Nordheim
régissant le courant dans les métaux. Prédite par BAskIN [BAskIN et al. (1971)], cette
saturation du courant provient d’une zone de dépletion se formant a 'apex de la
pointe due a la pénétration du champ électrique. Le processus d’émission doit donc
étre retravaillé en intégrant de nouveaux mécanismes d’émission présents dans des
parties non-conductrices de nos échantillons.

Dans ce chapitre, nous discuterons de 1’émission de champ a froid d"une nano-
pointe de diamant. Dans la premiere partie, nous détaillerons les résultats obtenus
par d’autres équipes sur ce méme type de pointe. Puis, nous présenterons les résultats
expérimentaux obtenus sur nos pointes dans le cadre d"une émission de champ a froid.
Nous verrons que le processus d’émission des électrons au bout de la pointe ne suit
pas une loi Fowler-Nordheim classique comme dans le cas d"une pointe métallique.
De plus, les électrons émis sont accélérés dans le vide par une tension plus faible
que la tension appliquée sur la pointe. Nous montrerons qu’ils perdent cette énergie
durant leur transport le long de la pointe. Cette chute de tension sera écrite AV dans
la suite du chapitre. Dans la troisieme partie, nous établirons un modéle simple de
I"émission présente pour nos échantillons. Ce modele utilisera un montage électrique
composé de deux résistances différentielles représentant chacune un type d’émission.
Une fois ce modele établi et ajusté aux courbes expérimentales, nous discuterons dans
la quatrieme et derniere partie du sens physique des parametres d’ajustement et de
leur influence sur le modéle. Les résultats de ce chapitre sont publiés dans [TORRESIN
et al. (2019)].

Pour toutes ces études, les nanopointes de diamant, décrites dans la partie 2.1.2,
ont été fabriquées par nos collaborateurs du département de physique de 'université
de Moscou en Russie. Le montage des nanopointes de diamant sur les pointes de
tungsténe a été fait avec un faisceau ionique focalisé (FIB) par nos collaborateurs
du groupe de physique des matériaux a 1'université de Rouen en France. Enfin, la
grande majorité des résultats expérimentaux proviennent d’études réalisées au LCAR
a Toulouse.
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Depuis les années 9o, de nombreuses équipes ont étudié 1"utilisation de cathodes de
diamant pour I’émission de champ a froid. L’objectif était d"utiliser 1’électro-affinité
négative de ce matériau (NEA) afin de permettre une émission pour des champs
électriques plus faibles que pour des métaux. L'inconvénient de ce matériau vient
de sa faible conductivité ne prenant place qu'au sein de ses défauts. Il fut alors
tenté d’ajouter une grande quantité de défauts afin de permettre une conduction
plus efficace, ceci au dépend des caractéristiques excellentes du diamant en terme de
conductivité thermique, d’'inertie chimique et de stabilité mécanique.

Les premieres études ont été faites pour des films de diamant (1 —2mm d’épais-
seur) faits par CVD (Chemical Vapor Deposition). Une partie se consacrait a des films
dopés a 'azote (dopé-N). La fabrication de ces échantillons est décrite par OxaNO
et al. [OkaNoO et al. (1996)]. Les résultats, [GE1s et al. (1996)], montrent une émission
de champ a froid contrdlée et reproductible pour des champs appliqués entre 0 et
1MV/m. Cette émission s’accompagne d'une différence de potentiel s’établissant
au sein du diamant de I'ordre du kV. La deuxiéme partie des études s’intéressait
a des films de diamant non-dopé et donc rempli de défauts [WANG et al. (1991),
ZHU et al. (1998)]. Il a été montré, en tracant le courant en fonction de la tension
appliquée sur I’échantillon Vpc, que 1’émission de champ a froid ne suivait pas une
loi Fowler-Nordheim. L’hypothése principale est que I'émission est saturée a cause
de la faible conduction du diamant. Dans un article de 2000, GOHL et al. [GOHL et al.,
2000] définissait d’ailleurs le courant de conduction au sein du diamant comme un
régime de Poole-Frenkel. Ce régime de conduction utilise des électrons piégés dans
des potentiels coulombiens qui sautent sur la bande de conduction par effet thermique.

L'hypothese sur la conduction de Poole-Frenkel au sein du diamant a été reprise
en 2016 par KLESHCH et al. pour le cas de nanopointes de diamant monocristalline
[KLEsHCH et al. (2016)]. Dans cette étude, les auteurs montrent que le courant de
conduction tracé en fonction de la chute de tension le long de la pointe suit bien une
loi PF. Ils montrent aussi la dépendance de cette loi en fonction de la température.
Ces nanopointes, dont la fabrication est décrite dans cet article [OBrAZTSOV et al.
(2010)], voir partie 2.1.2, sont celles utilisées dans notre étude. L'étude a montré la
présence d’impuretés d’azote et de silicium notamment a 1’apex. Les centres NV
(Nitrogen-Vacancy) du diamant sont d’ailleurs intéressants pour leur possible implé-
mentation dans la fabrication des ordinateurs quantiques et plus particulierement du
qubit [STONEHAM et al. (2009)]. Les mémes résultats ont été obtenus 1’année suivante
[MALYKHIN et al. (2018)].

Trés récemment, une équipe d"HOMMELHOFF a présenté ses résultats sur 1'étude de
I’émission d'une nanopointe de tungstene recouverte d'un film de diamant (~ 120nm
a l'apex). Le processus de fabrication des pointes est décrit ici [TAFEL et al. (2019a)].
Dans une autre étude [TAFEL et al. (2019b)], les auteurs montrent la présence d"une
émission d’électrons sous illumination laser de 1’apex de la pointe. Ils utilisent un
laser femtoseconde avec une durée d’impulsion de 80fs. Les mesures, faites pour
différentes longueurs d’onde du laser, montrent un type d’émission multiphotonique,
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FIGURE 4.1 — Schéma du potentiel des électrons dans le dispositif expérimental. La mesure
de I’énergie cinétique au-niveau du détecteur permet de remonter a la chute de
tension AV en connaissant la tension Vpc appliquée sur la pointe.

i.e. 'absorption de plusieurs photons pour libérer un électron au-dessus du travail de
sortie. Ce travail de sortie est d’ailleurs établi a 4.7 eV en schématisant la barriere de
potentiel et 1’électro-affinité négative du diamant.

Dans la suite du manuscrit, nous établissons un modele simple pour expliquer les
émissions statique et laser de nanopointes de diamant. En reprenant les résultats déja
connus et en leur associant nos propres mesures, nous sommes capables de modéliser
la plupart des données mesurées au cours de ma thése.

4.2 RESULTATS DE L’EMISSION DE CHAMP A FROID

En appliquant une tension statique Vpc négative sur notre échantillon, il est pos-
sible d’émettre des électrons par effet de champ a froid. Pour une pointe métallique
classique, les électrons sont émis par effet tunnel avec une énergie cinétique propor-
tionnelle a la tension appliquée sur I’échantillon e|Vpc| avec e la charge élémentaire
positive. Pour une pointe de diamant, I’énergie cinétique des électrons est inférieure a
e|Vpc| car une chute de tension le long de la pointe apparait, due a la faible conducti-
vité de ce matériau. On pose alors AV tel que : E.;;, = e|Vpc — AV|. L'étude de cette
chute de tension AV ainsi que du courant électrique permet alors de comprendre
les différents mécanismes de transport et d’émission ayant lieu dans ces échantillons
(Figure 4.1).

Dans cette partie, nous présenterons les résultats des mesures de courant et de chute
de tension le long de la pointe en fonction de la tension statique appliquée pour deux
pointes F16 et F17 qui ont un comportement identique et reproductible (Figure 4.2).
Cette étude nous permettra de créer un modéle simple pour décrire les mécanismes
mis en jeu dans 1'émission des électrons. Au cours de nos mesures, nous avons
remarqué que certaines pointes ne présentaient pas de AV, sans doute a cause de la
présence d’une couche de graphite a leur surface. Une partie sera réservée a 1’étude de
ces pointes particulieres. Pour toutes les autres parties, les pointes présentent un AV
le long du diamant et peuvent donc étre considérées comme en partie non-métallique.
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FIGURE 4.2 — Photos prises au MEB des nanopointes de diamant F16 (a) et F17 (b).

4.2.1  Emission au bout de la pointe

4.2.1.1  Mesure du courant d’émission

Nous avons mesuré le courant d’émission de champ a froid pour deux nanopointes
de diamant en fonction de la tension appliquée sur la pointe. Les résultats sont
présentés sur la Figure 4.3a. Ces mesures ont été faites au picoamperemetre pour
des tensions allant de 400V a 1500 V. On rappelle I'expression du mécanisme Fowler-
Nordheim qui régit ce type d’émission pour des nanopointes métalliques vue dans la
partie 1.1.3.1 :

e3F? 41/2mo¢>/?
[ drhg P (—WV(J/)) (4.1)

Les courants mesurés possedent un comportement exponentiel pour des valeurs
de 50pA, qui est la limite basse de mesure de notre appareil, a quelques nA. En
retracant ces courbes en utilisant les coordonnées de Fowler-Nordheim habituelles
(In (ﬁ) e ﬁ), on observe un comportement non-linéaire pour des tensions entre

400V et 1500V (Figure 4.3b). L'allure de ces courbes peut étre comparée aux résultats
obtenus pour d’autres semiconducteurs vus dans la partie 1.2.2. Les courbes pour
d’autres semiconducteurs se divisent en trois parties au fur et a mesure que 1'on
augmente la tension appliquée sur le matériau : une région de courant linéaire pour
les basses tensions, une région de saturation pour des tensions intermédiaires et une
région d’ionisation a haute tension. La Figure 4.3b montre dans le cadre en insert la
courbe en coordonnées FN du germanium dopé-p en comparaison de nos résultats.
Les courbes en coordonnées FN obtenues pour nos nanopointes de diamant pourraient
alors représenter les parties II et III des courbes d’autres semiconducteurs. La limite
basse de mesure de notre picoamperemetre a 50 pA nous empéche d’effectuer des
mesures a plus faibles tensions pour tenter d’apercevoir le régime 1.

77



78 EMISSION DE CHAMP A FROID SUR DES NANOPOINTES DE DIAMANT

T T Al
® Pointe F16 ° x
A Pointe F17 : -13.0 1
6 L] =
- ; Ns
2 $ « -135 .
5 2 9] *
- 4 . >Q ¢ ¢
£ . g 140 s
& : E« * 109V (V)
5 .JP — ‘ °
) 4 -14.5 N
o A Pointe F16 ¢
s -15.0[| ® Pointe F17
0 -.4;"'1. 1 | 1 =
3
0 400 800 1200 0.8 1.2 1.6 2.0x10
1
Ve (V) 1/Vpe (V)

(a) (b)

F1GURE 4.3 — Courbes du courant d’émission mesuré au picoamperemetre en fonction de la
tension statique appliquée sur la pointe pour deux nanopointes de diamant diffé-
rentes tracées en coordonnées classiques (a) et en coordonnées Fowler-Nordheim
(EN) (b). Le courant ne peut étre modélisé par une droite sur I'image (b) signifiant
la présence d'un autre mécanisme a celui de FN. Dans le cadre : caractéristique
courant-tension du germanium dopé p pour différentes températures (voir partie
1.2.2 [FURSEY (2007)]). La courbe pour le diamant pourrait correspondre a la
partie de la courbe entourée de rouge du germanium. Ceci expliquerait pourquoi
les trois parties caractéristiques de I"émission pour un diélectrique ne sont pas
visibles.

4.2.1.2 Cartographies d’émission des électrons

En plus des mesures de courant, il nous est possible de mesurer des cartographies
de I’émission des électrons grace a des translations motorisées placées sous notre
détecteur. La partie 3.2 nous a permis de montrer que ces cartes de I'emplacement
physique de I"émission des électrons au niveau de la pointe étaient directement relié a
la zone d’amplification du champ local au bout de la pointe. Des cartographies de
I"émission ont été mesurées pour les deux nanopointes de diamant F16 et F17 pour des
tensions allant de 360V a 1500 V. Pour illustrer ces résultats, la Figure 4.4 montre des
exemples de cartes FEM a différentes tensions, 360V, 900V et 1500 V, pour la pointe
F16. On remarque que la tache d’émission dans chaque cas se déplace mais reste de
la méme taille, diametre de 1’ordre de 0.8 mm correspondant a une zone d’émission
de ~ 5nm a l'apex. Le déplacement de la tiche d’émission pourrait étre expliqué
par un effet thermique de 1’émission sur la pointe qui dilaterait 1’échantillon. Une
autre explication serait la présence d’un potentiel parasite lié au différents éléments
présents dans le dispositif expérimental (porte-miroir et porte-pointe par exemple).

Etant donné que la taille des taches d’émission ne dépend ni du courant électrique
ni de la tension appliquée sur les pointes entre 360 V et 1500 V, on peut affirmer que
I’émission de champ a froid de nos nanopointes pour ces tensions ne subit pas d’effet
de charge d’espace dans cette gamme de courant. Les cartes présentent des taches
d’émission avec un profil circulaire comme pour les pointes métalliques (partie 3.2).
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FIGURE 4.4 — Cartographies de "émission des électrons d’une nanopointe de diamant pour
différentes tension statiques appliquées. La tache d’émission se déplace mais
reste de la méme taille. Le phénomene de charge d’espace n’a donc pas lieu pour
des tension entre 360 V et 1500 V.

On peut donc conclure que la zone d’amplification du champ électrique au bout de la
pointe prend la méme forme que sur les pointes métalliques (voir partie 3.1.3).

4.2.2  Courant de conduction le long de la pointe

4.2.2.1  Mesure de la chute de tension

Les mesures des spectres en énergie des électrons émis par la pointe ont mis en
lumiere la présence d’une chute de tension le long de la pointe de diamant. Ce résul-
tat, déja connu pour ce type de pointe [KLESHCH et al. (2016)], provient de la faible
conductivité du diamant en surface. Des mesures de cette chute de tension le long
des nanopointes de diamant pour différentes valeurs de tension appliquées ont été
effectuées. Cette mesure donne le méme résultat pour des spectres pris au centre de
la tiche d’émission ou sur les bords a 1V prés, ce qui est comparable a la résolution
de notre spectrometre dans cette gamme d’énergie. Cette différence vient du fait
que l'énergie des électrons est mesurée dans la direction verticale (parallele a ’axe
de la pointe). Des électrons ayant une direction oblique ont donc une composante
horizontale a leur vitesse qui n’est pas prise en compte. Cette différence de 1V sur
la mesure de AV n’étant pas fondamentale, toutes nos mesures seront faites pour
des électrons arrivant au centre de la tiche d’émission. Les spectres mesurés nous
permettent de connaitre "énergie maximale des électrons en sortie de pointe et donc
de remonter a la chute de tension le long de la pointe. L'énergie des électrons émis
peut donc s’écrire : Ey;, = e|Vpc — AV|. La Figure 4.5a montre le tracé d'un spectre a
450V. Dans le cadre, on montre la dérivée de ce spectre. Cette dérivée présente un pic
d’énergie des électrons a 345 V. On peut donc déduire la valeur AV = 105 £5V pour
une tension appliquée sur la pointe de 450 V.

La Figure 4.5b présente les courbes de cette chute de tension en fonction de la
tension appliquée pour deux nanopointes de diamant différentes. La chute de tension
se comporte de facon linéaire en fonction de la tension de pointe appliquée pour des
tensions allant de 500V a 1500 V. En modélisant ces deux courbes par une fonction
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FIGURE 4.5 — (a) Exemple d'un spectre enregistré pour une tension appliquée sur la pointe de
450V. Dans le cadre, on trace la dérivée du spectre pour remonter a la valeur
de la chute de tension AV. (b) Tracé de la chute de tension AV en fonction de la
tension appliquée sur la pointe pour deux nanopointes de diamant différentes.
Ces courbes peuvent étre modélisées par une fonction affine.

affine, on obtient une pente commune de 0.500 = 0.003 et une ordonnée a l’origine
pour F16 et F17 de respectivement —114 £2.7V et =100 +1.1V.

4.2.2.2  Processus de conduction

Afin de comprendre le mécanisme mis en jeu dans la conduction des électrons le
long de la pointe de diamant, nous avons repris des études précédentes faites sur
des nanotubes de carbone [CHOUEISB et al. (2011)] et sur le méme type de pointe que
les notres [KLESHCH et al. (2016)]. Dans ces études, les auteurs tentent d’expliquer le
transport des électrons ainsi que I’émission en regardant le courant d’émission en
fonction de la tension appliquée sur la pointe. De notre c6té, nous avons décidé de
séparer compléetement les mécanismes de conduction et d’émission. Ici, nous nous
intéressons seulement a 1’effet de conduction et non a 1’effet d’émission au bout de
la pointe. Nous éliminons donc l'effet de barriere Schottky qui est un mécanisme
d’interface. De plus, nous associons le phénomene de conduction a la tension le long
de la pointe AV et non a la tension totale Vpc.

Pour expliquer le transport des électrons le long de la pointe, trois différents
mécanismes sont possibles : conduction Poole-Frenkel (PF : I « AV - exp(BVV)),
conduction par saut a distance variable (Variable Range Hopping : I « G - sinh(HV))
et conduction limitée par charge d’espace (Space Charge Limited : I « KVET1) avec
A, B, G, H, K et L des constantes dépendant des conditions environnementales et
des propriétés du matériau, et V la tension sur le matériau (V = AV pour nos échan-
tillons). Les conductions PF et VRH mettent en jeu des porteurs piégés dans des puits
de potentiel (~ 0.1eV) [KLESHCH et al. (2016)] d1 a des défauts dans le matériau. Dans



4.2 RESULTATS DE L'EMISSION DE CHAMP A FROID

4 M
2 f“‘
1 e
- i
<
= Py 4
N .
e et
/ ’
/
0-1 A A Données expérimentales =
o — PF :
N 7 ]
4 // - - SCL .
] VRH 1

2
| | | |

200 300 400 500 600

AV (V)
(@)

FIGURE 4.6 — Tracé du courant d’émission mesuré au picoamperemetre en fonction de la
chute de tension AV (triangles). On modélise les données expérimentales par un
mécanismes de conduction le long de la pointe. Le trait continu, les tirets longs
et les tirets courts sont respectivement les courbes ajustées des mécanismes de
Poole-Frenkel (PF), limité par charge d’espace (SCL) et variable range hopping
(VRH). Le mécanisme PF (trait continu) donne le meilleur résultat des trois.

le mécanisme PF, ces porteurs peuvent sauter sur la bande de conduction par effet
thermique. Dans le mécanisme VRH, ils transitent par effet tunnel d’un site a un
autre. La conduction SCL prend place quand la quantité de porteurs injectés dans
le matériau est trop importante et limite donc le courant. Ces trois mécanismes sont
détaillés plus précisément dans la partie 1.2.1.

Chacun de ces trois mécanismes a été évalué en comparant les données expéri-
mentales avec les courbes modélisées de chaque modele avec le meilleur ajustement
(Figure 4.6a). Les triangles représentent les données expérimentales. Le trait continu,
les tirets courts et les tirets longs représentent respectivement les courbes modélisées
PF, VRH et SCL en ajustant au mieux leurs constantes. Il apparait clairement sur la
courbe que le modéle PF donne la meilleure modélisation des trois.

Cette partie nous permet donc de conclure sur le mécanisme de conduction le
plus adapté au déplacement des porteurs au sein des nanopointes de diamant. Ce
mécanisme PF sera utilisé dans notre modéle électrique dans les parties suivantes.

4.2.3 Cas particulier : pointe sans chute de tension

Dans le cadre de nos expériences, nous avons remarqué que certaines pointes de
diamant ne possédaient pas de chute de tension AV. L'explication pourrait venir d"une
contamination graphitique en surface jouant le role d’un conducteur parfait. Sur les
images SEM prises avant les mesures, aucune différence n’a été remarquée entre ces
pointes la et les pointes possédant un AV. La découverte de la présence ou non du

81



82 EMISSION DE CHAMP A FROID SUR DES NANOPOINTES DE DIAMANT

° ... Parametres du fit :
° . ordonnée a I'origine =29.5 + 0.6
8000 -5 Q\ pente = -26925 + 484 -

— : ® data
K . — 0 — fit

% 6000 . o -6

a 2 D
K] ’ . :

- z >

. ) .

§ 4000 . g 7 \

& . - .\

= . o

S - A

2000 -8 o

N J—
700 720 740 760 780 128 132 136 4 49,90°
-1
Vi (V) 1YVpe (V')
(a) (b)

FIGURE 4.7 — Tracé du courant d’émission mesuré sur un écran de phosphore en fonction de
la tension statique appliquée sur la pointe en coordonnées classiques (a) et en
coordonnées FN (b). Les données expérimentales en coordonnées FN peuvent
étre modélisées par une droite dont les parametres sont inscrits sur la figure.

AV se faisait donc une fois la pointe a l'intérieur du dispositif expérimental. Afin de
mieux comprendre la différence entre ces pointes et les autres, nous avons étudié le
comportement de leur émission d’électrons.

Nous avons étudié le comportement de 1'émission d’électrons de ces nanopointes
pour le comparer aux autres pointes de diamant ainsi qu’aux pointes métalliques. Des
mesures de courant pour différentes tensions de pointes ont été faites. La Figure 4.7a
présente ces mesures. Elles ont été prises par nos collaborateurs & Rouen. Le nombre
d’électrons a été mesuré sur un écran phosphore pour des tensions entre 700V et
800 V. En retragant ces données avec les coordonnées FN, Figure 4.7b, on remarque
un comportement linéaire comme pour les pointes métalliques.

4.3 MODELE ELECTRIQUE SIMPLE DE L’EMISSION D'ELECTRONS DES POINTES
DE DIAMANT

Afin d’expliquer 1’évolution du courant, et de la chute de tension, en fonction de
la tension appliquée sur la pointe, nous avons imaginé un modéle macroscopique
simple. Ce modeéle part du postulat que le courant de conduction des électrons le long
de la pointe de diamant est égal au courant d’émission des électrons au bout de la
pointe durant le régime permanent. Pour la suite, nous nommerons ce courant I. Les
deux mécanismes d’émission sont alors modélisés par des résistances différentielles
en série traversées par le courant I (Figure 4.8a).
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FIGURE 4.8 — Schéma du modele de conduction des électrons pour le courant d’émission. Les
mécanismes de Poole-Frenkel et de Fowler-Nordheim sont représentés par des
résistances variables traversées par le méme courant.

Comme vu dans la partie précédente, le processus qui décrit le mieux la conduction
des électrons le long de la pointe est le mécanisme de Poole-Frenkel. Le courant de
conduction des électrons le long de la pointe I.,,; peut alors s’écrire :

Long = AAV -exp (B\/E) (4-2)

avec AV la chute de tension le long de la pointe et A et B des constantes dépendant
de la température et des caractéristiques de la pointe.

Le courant d’émission des électrons au bout de la pointe est quant a lui le mieux
décrit par le mécanisme de Fowler-Nordheim associé a un champ électrique local
F. Comme c’est le cas pour 'émission de champ a froid des pointes métalliques, il
est possible de réécrire ce champ comme le produit du facteur d’amplification du
champ local B avec le potentiel électrique présent au bout de la pointe. Néanmoins,
contrairement aux pointes métalliques, le potentiel électrique au bout de la pointe
dans le cas de pointes de diamant differe de la tension appliquée Vpc a cause de la
chute de tension le long de la pointe. Le champ local au bout de la pointe devient
alors : F = B(Vpc — AV). Pour la suite de cette partie, le parametre p sera considéré
comme constant en fonction du courant d’émission I. Ceci est une approximation car
le champ électrique pénetre au bout de la pointe. Le courant de Fowler-Nordheim I,,;
peut alors étre réécrit :

D
Lemi = C(Vpc — AV)? - exp <_VDC—AV> (4-3)

avec C et D des pseudo-constantes dépendant du travail de sortie et du parametre
d’amplification f.
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FIGURE 4.9 — Tracé du courant d’émission mesuré au picoamperemetre en fonction de la
tension au bout de la pointe (Vpc — AV) (a) ou en fonction de la chute de tension
AV (b). Ces courbes sont tracées en coordonnées FN (a) et PF (b). Les triangles
représentent les points expérimentaux et le trait continu la modélisation de ces
données par une droite.

En reprenant le postulat de départ de notre modéle, i.e. le courant d’émission des
électrons au bout de la pointe est égal au courant de conduction des électrons le long
de la pointe, on peut écrire I g = i = I. De fagon plus générale :

D
[ = AAV - exp (B\/AV) = C(Vpc — AV)? - exp <—VDC_AV> (4.4)

4.3.1  Modélisation indépendante des mécanismes FN et PF et calcul de AV théorique

En utilisant les équations 4.2 et 4.3, il est possible de modéliser les données expéri-
mentales du courant mesuré en fonction de la chute de tension le long de la pointe
(AV) et de la tension au bout de la pointe (Vpc — AV). Pour une meilleure lisibilité,
nous avons tracé ces courbes de modélisation en coordonnées FN (ln(VDCfIAV)2 Vs

m)(ﬁgure 4.9a) et PF (lnﬁ vs VAV )(Figure 4.9b). On remarque un léger déca-
lage entre le modele et les données expérimentales. Ce décalage pourrait étre da a la
variation du facteur B en fonction du courant. Dans notre cas et pour la suite, nous
ne tiendrons pas compte de cet aspect la étant donné son faible impact sur la valeur
des coefficients d’ajustement pour les tensions qui nous intéressent. Nous verrons
dans le chapitre 6 comment le modéle pourrait étre amélioré pour obtenir un meilleur
ajustement. Les valeurs des parametres pour les deux pointes sont données dans le

Tableau 4.1. Les valeurs de ces parametres seront discutées dans la partie 4.4.

Pour tester la résilience de notre modele, on résout numériquement 1’'équation 4.4
afin de calculer la valeur attendue de AV en fonction de Vpc. En appliquant ces
parametres a l'une des deux formules 4.2 ou 4.3, on peut aussi remonter a la valeur
du courant [ attendu en fonction de Vpc. Ces courbes calculées numériquement sont
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Pointes A (nA/V) B(V~-1/2) C (nA/V?) D (V)
F16 | (3.07£0.03) x 107> | 0.238 +-0.001 | (8.28 4 0.09) x 1075 | 1967 + 12
F17 | (1.50 £0.02) x 107° | 0.261 4+0.005 | (1.59 & 0.03) x 10~* | 2447 + 14

TABLE 4.1 — Tableau récapitulatif des parametres d’ajustement des régimes FN et PF pour des
modélisations prises séparément.
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FIGURE 4.10 — Tracé de la chute de tension (a) et du courant d’émission (b) en fonction de
la tension appliquée sur la pointe. Les triangles représentent les points expéri-
mentaux et le trait continu représente le tracé de ces variables en utilisant les
parametres A, B, C et D calculés précédemment.

présentées avec les points expérimentaux sur la Figure 4.10a et la Figure 4.10b sans
aucun ajustement supplémentaire. On constate que le modele s’accorde trés bien avec
les résultats expérimentaux. Pour la suite, ce modele nous permettra de prédire les
comportements de I et de AV si on modifie les parametres A, B, C et D.

4.3.2  Modélisation double

La modélisation effectué dans la partie précédente ne prenait pas en compte I'égalité
entre les courants de conduction et d’émission. L'ajustement se faisait sur les courants
FN et PF séparément. Nous proposons ici une deuxieme méthode d’ajustement pre-
nant en compte 'hypothese principale sur les courants. Pour cela, nous avons crée un
modeéle d’ajustement double comprenant les quatre parametres A,B,C et D.

Pour des parametres Vpc,A,B,C et D donnés, le modele calcule une valeur de AV
et de I en utilisant les équations 4.4 et 4.3. Il est a noter que pour le calcul du courant,
il est aussi possible d’utiliser la formule 4.2. Pour chacune des valeurs calculées, on
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Pointes A(nA/V) B(V~1/2) C (nA/V?) D (V)
F16 | (322+1.13) x 107> | 0.23 +£0.016 | (821 +£1.77) x 107> | 1962 4 150
F17 | (1.97£0.7) x 1075 | 0.2444+0.02 | (7.94+2.24) x 1075 | 1840+ 137

TABLE 4.2 — Tableau récapitulatif des parametres d’ajustement des régimes FN et PF pour un
modele d’ajustement double.

calcule un résidu correspondant a 'erreur relative entre la valeur numérique et la
valeur expérimentale égal a :

(X — Xexp)?
Xres - numX2 ar (45)

exp

ou X prend successivement les valeurs de I et de AV, comme ce serait le cas pour
un ajustement simple.

Une fois les résidus de courant et de chute de tension calculés, ils sont sommés
pour créer un résidu total du modele pour les parametres donnés. Le but de notre pro-
gramme est donc de minimiser ce résidu total a partir de 1’ajustement des parametres
A, B, C et D. La valeur des parametres est donné dans le Tableau 4.2. On remarque
que les parametres ont sensiblement la méme valeur que dans la modélisation des
phénomeénes séparément. Le changement se situe au niveau des incertitudes sur
I'ajustement qui sont plus importantes dans ce cas la.

Un fois les parametres ajustés, nous retracons les mémes courbes que précédemment.
On remarque une meilleure précision sur la mesure du AV pour les hautes tension
qu’avec la premiére méthode de résolution numérique. Au contraire, la précision
sur le calcul du courant est moins bonne pour les hautes tensions. Cependant, cette
méthode a I'avantage de garantir Ipr = Iry contrairement a la méthode utilisant des
ajustements simples de chacun de phénomenes séparément.

4.3.3 Résistances associées a chaque mécanisme

Dans le modele présenté dans la partie précédente, les mécanismes de conduction le
long de la pointe et d’émission au bout de la point sont modélisés par deux résistances
différentielles dépendant de la tension appliquée sur la pointe. Ces deux résistances
sont traversées par le méme courant. Il est possible de comparer 1'importance de
chaque mécanisme pour différentes tensions de pointes appliquées. On peut définir
ces deux résistances a partir de la loi d’Ohm :

AV 1
Rpr = T - (4.6)
A-exp (B\/ AV>
et
Vpoc — AV 1
Ry = -2 I = (4.7)

C(Vpc —AV) -exp (—ﬁ)
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F1GURE 4.11 — Courbes reprenant les mémes tracés que la Figure 4.10 avec les parametres A, B,
C, et D de la modélisation double.

La figure Figure 4.12a montre le tracé des résistances FN et PF en fonction de la
tension statique appliquée sur la pointe. Les cercles et les triangles représentent res-
pectivement les données expérimentales des résistances FN et PF. Les traits continus
et discontinus représentent les valeurs des résistances calculés a I’aide des parametres
d’ajustement A, B, C et D cités précédemment (Tableau 4.1). Les données ont été
prises pour des valeurs de tensions de pointe entre 500V et 2000 V. Ces résultats
étaient attendus puisqu’ils confirment les résultats précédents de notre modéle. Entre
ces tensions, les deux résistances ont des valeurs du méme ordre de grandeur (T(Q2).

Il est possible de comparer cette résistance a celle qu’aurait une pointe métallique
(tungsténe) de méme géométrie. En faisant I’approximation que la pointe est un cone
coupé a la base, on note son angle « = 5° et son rayon a 1’origine ryp = 30nm. On
rappelle la formule de la résistance R = p% avec p la résistivité du matériau, L sa
longueur et S sa section. Pour le tungsténe, p = 5.44 x 1078 Q) - m. En calculant la
résistance le long d’un cdne, on trouve :

[y
R = =0.120Q 8
TTXTQ (4-8)
Une pointe de tungsténe avec la méme géométrie aurait donc une résistance 10
fois plus faible qu'une pointe de diamant. Cependant, la résistance tres grande de PF
ne modifie que légerement le courant d’émission par rapport au cas métallique car
elle est du méme ordre de grandeur que la résistance FN.

Pour comprendre la place qu’occupe chacun des mécanismes dans 1’émission en
fonction de la tension statique appliquée, il peut étre intéressant de comparer les
résistances relatives de chacun des phénomenes. La figure Figure 4.12b montre les
résistances relatives FN (% Iljﬂw) et PF ( R 5413{ ) en fonction de la tension appliquée
pour des tensions allant jusqu’a 2000 V. Les cercles et les triangles représentent res-

pectivement les données expérimentales des résistances relatives FN et PE. Les traits
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FIGURE 4.12 - (a) Courbe des résistances Fowler-Nordheim et Poole-Frenkel mesurées expéri-
mentalement (cercle et triangle) et calculées numériquement (trait continu et
trait discontinu) en fonction de la tension appliquée sur la pointe. On constate
un bon accord entre les mesures expérimentales et les données calculées a partir
des parametres A, B, C et D calculés précédemment (voir tableau ...). (b) Courbe
des résistances relatives RFI\IjiI\I[{PF et z 5 ror 1égendée de la méme fagon que sur
la courbe du (a) en fonction de la tension appliquée sur la pointe. La résistance
RpN reste toujours supérieure a la résistance Rpr, ce qui fait du mécanisme FN

le mécanisme limitant I'émission d’électrons pour toutes les tensions entre 0V
et 2000V.

continus et discontinus représentent les valeurs des résistances relatives calculées a
l'aide des parametres d’ajustement A, B, C et D cités précédemment (voir tableau).
Pour les faibles tensions, la résistance FN est beaucoup plus élevée que celle de PF.
Ceci pourrait s’expliquer par le fait qu’a faible tension, et donc a faible courant, la
chute de tension le long de la pointe est proche de zéro, entrainant un effet tres faible
du phénomeéne PF sur I"émission. En augmentant la tension statique, on augmente
la chute de tension le long de la pointe et on constate que la différence entre les
deux résistances s’affaiblit. Le phénomeéne PF prend donc plus d'importance dans le
phénomene d’émission. Cependant, pour toutes ces tensions, la résistance FN reste
toujours supérieure a la résistance PF. Le mécanismes FN est donc celui qui limite le
courant d’émission pour ces parametres A, B, C et D.

Dans la prochaine partie, nous verrons qu’'une augmentation de la température
entraine un changement sur les parametres A et B qui régissent le mécanisme Poole-
Frenkel. Cette augmentation de la température pourra, pour certaines tensions, inver-

ser le rapport entre les deux résistances de notre modeéle, faisant du mécanisme PF le
mécanisme limitant.

4.4 DISCUSSION SUR LES COEFFICIENT A,B,C,D

En reprenant les définitions des mécanismes Fowler-Nordheim (FN) et Poole-Frenkel
(PF), on constate qu’un changement sur les caractéristiques de la pointe de diamant
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entrainera une modification des parametres A, B, C et D de notre modéle. On rappelle
la définition de chacun des parametres :

_epuNc ‘ B E,

B_ v/ e3/mepe;d

kT (4.10)
83
C= W (4.11)
R ) (4:12)

3he

Pour nos échantillons, il est difficile de connaitre les valeurs de mobilité et de
densité d’états des porteurs a cause de nombreux défauts présents au sein du diamant.
La valeur du parametre A est donc difficilement exploitable puisqu’il contient quatre
inconnues. Une possibilité pour remonter aux valeurs de mobilité et de densité d’états
des porteurs pourrait étre d’étudier les effets de Hall et de Shubnikov-de Haas. Ces
effets permettent, pour certains types d’échantillons, de remonter a la mobilité et a la
densité d’états des porteurs en mesurant les résistances longitudinales et transversales
du matériau sous un champ magnétique intense.

Le parametre B met en jeu la constante diélectrique du matériau €; et la longueur
de la pointe sur laquelle le champ pénetre d. Ce parametre d provient du changement
de variable que nous effectuons pour remplacer le champ électrique E dans la pointe
par le potentiel AV le long de celle-ci tel que E = AV /d. A partir des valeurs de
B calculés dans notre modele pour les pointes F16 et F17, il est possible de défi-
nir les valeurs du produit €;d pour chacune des pointes en prenant la température
T = 293K : €d(16) = 1.60 x 10~*m et €;d(17) = 1.33 x 10~*m. Ces deux variables
sont néanmoins difficilement séparables. En effet, nous connaissons la valeur de la
constante diélectrique du diamant pur (e, = 5.7) mais celle-ci pourrait varier pour nos
échantillons étant donnée la présence de défauts a I'intérieur. Il est aussi difficile de
connaitre avec précision la longueur de la pointe sur laquelle le champ pénétre.

Les parametres C et D mettent en jeu le travail de sortie de la nanopointe ¢, le
facteur d’amplification du champ local au bout de la pointe j et le rayon de la pointe
r. On retrouve également le parametre v(y) dans D. De la méme facon que pour les
autres parametres, la méconnaissance de la valeur des variables physiques du modele
nous empéche de pouvoir conclure sur des données quantitatives. Notre modéle se
veut donc purement macroscopique et qualitatif.
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FIGURE 4.13 — Courbes calculées de 1'évolution des parametres A (courbe pleine) et B (courbe
pointillée) en fonction de la température.

4.4.1 Influence de la température sur le modele

En reprenant les définitions des mécanismes FN et PF, on remarque qu'un change-
ment de la température dans notre dispositif expérimental entrainera un changement
sur les parameétres A et B. Ces parametres régissent le mécanisme PF et permettent
donc de changer I'importance relative de ce mécanisme par rapport a celui de Poole-
Frenkel.

4.4.1.1  Influence de la température sur les paramétres A et B

Les équations 4.9 et 4.10 nous donnent les définitions des parametres A et B. En
les reprenant, il est possible d’étudier 1'influence d"une variation de la température
sur ces deux parametres. Pour chacun des parametres, il est possible de calculer
une partie constante Ay et By ne dépendant pas de la température. Ces parties sont
calculées a partir des valeurs de A et B calculées dans notre modele et de la tem-
pérature T = 293K a laquelle ont eu lieu nos mesures : By = BT = 70K-V~1/2
et Ag = A- exp(,f—%) = 1.61 x 1073nA/V en prenant E, = 0.1eV. A partir de ces
valeurs constantes, on peut donc calculé les valeurs de A et B pour des températures
différentes. La Figure 4.13a montre 1’évolution des parametres A et B en fonction de la
température prise entre 293K et 893K. La courbe en trait continu présente 1’évolution
du parametre A. Celui-ci croit de fagon quasi-linéaire pour des températures entre
293K et 893K. Le trait discontinu présente 1’évolution du parametre B qui évolue en
1/T.

Ces deux courbes vont nous permettre d’évaluer le changement de température
dans notre modeéle notamment son action sur le tracé de la chute de tension AV, sur
le courant I et sur les résistances relatives de chacun des mécanismes.
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4.4.1.2 Influence de la température sur la chute de tension AV

L’Equation 4.4 montre qu'un changement de température dans le dispositif expé-
rimental (et donc un changement de valeur pour A et B) entraine une modification
de la chute de tension AV. La Figure 4.14a montre I'évolution de AV en fonction de
la tension appliquée pour quatre températures différentes. Le trait continu, les tirets
courts, medium et longs représentent respectivement les températures 293K, 493K,
693K et 893K. Nous avons vu dans la partie précédente (conduction dans la pointe de
diamant) que I’évolution de AV en fonction de la tension appliquée sur la pointe pré-
sentait trois comportements distincts. A basse tension, le courant est nul donc la chute
de tension aussi. Pour des tensions intermédiaires, AV devient linéaire par rapport a
la tension de pointe. Puis, en augmentant la tension de pointe, une saturation apparait.

Cette courbe montre deux points importants sur 1’évolution de la chute de tension
en fonction de la température. Le premier point est le changement de la pente de la
partie linéaire. On remarque qu’en augmentant la température, la pente augmente elle
aussi. Le deuxiéme point est I’apparition plus ou moins tot de la zone de saturation.
On remarque qu’en augmentant la température, la zone de saturation a lieu pour des
tensions de pointe plus élevée. Ces deux points sont en accord avec le fait qu'une
augmentation de la température amplifie le mécanisme Poole-Frenkel. Ce mécanisme
permet a la chute de tension d’avoir des valeurs plus élevées (augmentation de la
pente) et d’apparaitre sur le modéle pour des plus hautes tensions de pointe (zone de
saturation a plus hautes tensions de pointe).

4.4.1.3 Influence de la température sur le courant d’émission

Pour mesurer l'influence de la température sur le courant d’émission, on peut
utiliser une des équations 4.2 ou 4.3. Dans le cas de I'équation FN, les parametres A
et B n’apparaissent pas directement dans la formule mais sont présents dans le calcul
théorique de la chute de tension AV. Notre modele étant entierement construit sur
le fait que les deux courants des équations sont égaux, le calcul en prenant 'une ou
'autre des formules donnera le méme résultat.

La Figure 4.14b montre I’évolution du courant d’émission calculé avec 1’équation FN
en fonction de la tension appliquée sur la pointe pour quatre différentes températures.
Sur cette courbe, on remarque qu’une augmentation de la température entraine une
chute du courant d’émission pour une méme tension. Ce résultat est lui aussi en
accord avec le fait qu'une augmentation de la température permet une augmentation
de I'effet du mécanisme PF sur le modele.

4.4.1.4 Influence de la température sur les résistances relatives FN et PF

Les parties précédentes ont permis de montrer l'influence de la température sur les
parametres A et B et donc sur le courant d’émission et sur la chute de tension. Nous
avons montré que ces changements tendaient vers une amplification du mécanisme
PF quand la température augmentait. Pour tenter de quantifier les proportions de
chacun des mécanismes, PF et FN, durant 1’émission des électrons, nous retragons les
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FIGURE 4.14 — Calcul numérique de la chute de tension AV (a) et du courant d’émission I (b)
en fonction de la tension appliquée sur la pointe pour différentes températures.
Ces deux figures permettent de mettre en évidence l'effet de la température sur
le mécanisme de Poole-Frenkel dans notre modele.

résistances relatives en fonction de la tension de pointe applique pour différentes tem-
pérature. La Figure 4.15 montre les résistances relatives normalisées des mécanismes
PF et FN pour trois températures différentes. Pour les trois figures, le mécanisme
FN est toujours largement dominant a basse tension étant donné le faible courant
d’émission. En augmentant la température, on remarque qu’aux hautes tensions, le
mécanisme PF devient dominant. La tension correspondant au point d’inversion du
mécanisme dominant diminue en augmentant la température.
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4.5 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats obtenus pour 1’émission de
champ de nanopointes de diamant. L'intérét pour le diamant vient de son électro-
affinité négative ainsi que de ces excellentes propriétés physiques (inertie, bonne
conductivité thermique).

Dans la premiére partie, nous avons montré que le courant d’émission présentait
une saturation par rapport a 'équation de Fowler-Hordheim, régissant 1"émission de
champ a froid de pointes métalliques. En mesurant I'énergie cinétique des électrons
émis, nous avons remarqué la présence d’une chute de tension AV le long de la pointe
tel que : AV = Vpc —V,, ou V, est le potentiel a I'apex , mesuré grace a 1'énergie
cinétique des électrons. Cette chute de tension doit sa présence a la faible conductivité
du diamant. Nous avons alors montré que le régime de conduction des électrons dans
la pointe est un régime de Poole-Frenkel dépendant de AV

Dans la deuxiéme partie du chapitre, nous avons présenté un modele électrique
simple afin de modéliser les courbes de courant d’émission et de chute de tension
en fonction de Vpc. L'hypothése principale du modele est qu’a tout moment lors de
I’émission statique, le courant de conduction a l'intérieur de la pointe est le méme que
le courant d’émission a l'apex. Cette égalité sur les courants nous permet de remonter
aux parametres A, B, C et D, constantes dépendants entres autres du travail de sortie
et de la constante diélectrique du matériau.

Dans la derniere partie, nous avons prédit le comportement du courant d’émission,
ainsi que de la chute de tension en fonction de la température en utilisant les résultats
du modele. Les courbes calculées n’ont malheureusement pas pu étre testées expéri-
mentalement puisque nous n’avons pas les technologies pour refroidir ou chauffer la
pointe.
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Dans le chapitre précédent, nous avons étudié le mécanisme d’émission de nano-
pointes de diamant soumises a une tension statique Vpc. Nous avons vu que cette
émission différait de celle de nanopointes métalliques notamment a cause de la pré-
sence d"une chute de tension AV le long de la pointe. Ces deux pointes ont pu étre
réutilisées afin d’étudier leur émission sous illumination laser. Des séries de mesures
faites en fonction de I'énergie par impulsion et du taux de répétition du laser ainsi
que pour différentes tensions statiques appliquées sur la pointe nous ont permis de
définir deux régimes d’émission différents en fonction des parametres.

Dans ce chapitre, nous décrivons I'ensemble des résultats obtenus pour la pho-
toémission de nanopointes de diamant. Le laser utilisé est un laser fibré Tangerine
(300fs de durée, 1030 nm de longueur d’onde focalisé sur 1’apex avec un rayon de
quelques micrometres). Toutes nos mesures seront faites pour une tension statique
appliquée sur la pointe supérieure a la tension seuil d’émission car nos systemes de
détection ne permettaient pas de voir de 1'émission en-dessous. Dans la premiere
partie, nous rappelons rapidement les caractéristiques de 1’émission multiphotonique
d’une pointe métallique afin de les comparer dans la suite a I'émission caractéristique
des nanopointes de diamant. Dans les parties suivantes, nous présentons les diffé-
rentes observations faites sur 1’émission optique des nanopointes de diamant. L'ordre
dans lequel nous les présentons n’est pas 'ordre chronologique dans lequel nous les
avons observées. Nous choisissons un ordre que nous pensons plus adéquat pour la
compréhension du phénomeéne. Les observations décrites nous permettrons d’établir
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un modele qui reprendra le circuit électrique simple utilisé dans le cas de 1’émission
purement statique (partie 4.3) mais réajusté afin de prendre en compte I'émission due
a l'illumination laser. Dans la derniére partie, nous utilisons le modéle établi afin de
retrouver quantitativement les données expérimentales mesurées.

5.1 RAPPELS SUR LA PHOTOEMISSION A PARTIR DE NANOPOINTES METAL-
LIQUES

Dans la partie 3.4, nous avons étudié la photoémission de nanopointes de tungs-
tene. Nous avons vu, que sous l'effet d"un laser femtoseconde illuminant leur apex,
le courant d’émission I de ces pointes de tungsteéne est proportionnel a la norme
du champ électrique E a la puissance 2n avec n un exposant proche du nombre de
photons minimum nécessaire a un électron pour dépasser le travail de sortie (J o< E2").

Dans notre étude sur les nanopointes de tungsténe, tous les résultats de la partie 3.4
dans le cas d’une émission sous illumination laser ont été obtenus pour une tension
statique Vpc appliquée sur la pointe inférieure au seuil de détection. Entre deux
impulsions laser, aucune émission statique ne prenait donc place. Les résultats de
la partie 3.4.4 montrent qu’entre deux impulsions laser, I’émission statique revient
quasiment instantanément, avec un temps de remontée inférieur a notre capacité a le
mesurer (< 50ns). Cette caractéristique, intuitive pour un matériau métallique, sera
comparée dans la suite au cas de nanopointes de diamant.

Dans la suite de cette partie, nous discuterons des différentes observations faites
sur I"émission sous illumination laser de nanopointes de diamant. Ces résultats,
tres différents de ceux obtenus pour les nanopointes métalliques, nous permettront
d’établir un modele réajusté par rapport a celui établi pour le cas de I"émission statique

(partie 4.3).
52 CARTOGRAPHIES D'EMISSION DES ELECTRONS

Dans cette partie, nous décrivons les mesures de cartographies de 'émission des
électrons pour une nanopointe de diamant illuminée a son apex par un laser femtose-
conde. La Figure 5.1 présente les résultats pour différentes énergies du laser jusqu’a
180 nJ/impulsion. On rappelle qu'une tension est toujours appliquée sur la pointe,
Vpe = 500V, supérieure au seuil statique de I’émission de champ a froid.

Sur les cartographies, la tiche d’émission pour les basses énergies jusqu’a 30 nJ /impulsion

(Figure 5.1b) est la méme que celle en émission purement statique (Figure 5.1a). Ce
résultat peut s’expliquer par un effet de seuil de détection dti & une trop faible
probabilité pour le systeme d’absorber des photons. On retrouve cet effet pour des
nanopointes métalliques lors d’une émission multiphotonique par exemple. A hautes
énergies, au-dela de 100 nJ/impulsion, la tdche d’émission se transforme en un anneau
non-symétrique dont le rayon diminue avec 1'énergie par impulsion du laser. Entre
ces deux régimes, pour des énergies entre 30 nJ/impulsion et 100 nJ/impulsion, nous
ne détectons aucun électron sur notre détecteur. Des mesures de courant faites au

picoamperemetre nous permettent de nous assurer que des électrons sont bien émis
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FIGURE 5.1 — Image des cartographies de 1’émission d’électrons pour différentes énergies du
laser a 500 V. (a) Cas statique sans aucune illumination laser. Les cartographies
montrent une tdche d’émission identique a celle en statique pour des basses
énergies du laser. En augmentant 1’énergie, on voit 'apparition d’un anneau
d’émission dont le rayon diminue avec la puissance du laser. Pour des énergies
intermédiaires entre 30nJ/impulsion et 100nJ/impulsion, aucun électron n’est
détecté sur le détecteur.

pour ces énergies du laser malgré leur absence sur le détecteur. L'hypothese la plus
probable est que 1’anneau de la tache d’émission détecté a hautes énergies soit déja
présent pour ces énergies intermédiaires mais son rayon est trop grand par rapport
aux dimensions spatiales de notre détecteur, ce qui ne nous permet pas de détecter
les électrons émis.

Nous avons mesuré 1'énergie cinétique des électrons aux quatre coins de 1’anneau.
Leur énergie ne varie que de ~ 6% (~ 10eV pour Vpc = 300 V). Cette différence vient
probablement du fait que le spectrométre mesure 1’énergie cinétique des électrons
selon la direction verticale. En décalant le détecteur, on sélectionne des électrons dont
la composante horizontale du vecteur vitesse est beaucoup plus importante. Cette
composante horizontale n’étant pas mesurée, elle induit un décalage de valeur sur
I'énergie mesurée des électrons. Cette différence étant relativement faible, la valeur de
I’énergie cinétique des électrons en un point de 'anneau sera considérée pour la suite
comme la valeur de I’énergie cinétique de 1'ensemble des électrons émis.

Ces résultats, completement différents de ceux obtenus lors de 1’émission multipho-
tonique d"une nanopointe métallique, mettent en lumiere la présence d'un phénomene
d’émission exotique pour ce type de nanopointes. Dans la suite, nous présentons les
résultats des mesures de courant au moment de 'impulsion laser ainsi qu’entre deux
impulsions consécutives.
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FIGURE 5.2 — Schéma de la méthode de mesure de courant au niveau de l'impulsion laser
et entre les impulsions laser. Une porte de détection de 200 ns est placée sur le
discriminateur de notre systeme de détection au niveau de l'arrivée de I'impulsion
laser afin de ne mesurer que I’émission laser. Une deuxiéme porte placée entre les
impulsions permet de ne mesurer que 1’émission statique entre les impulsions.

5.3 DYNAMIQUE TEMPORELLE DE L'EMISSION

Dans cette partie, nous étudions I'émission entre les impulsions laser d"une nano-
pointe de diamant illuminée par un laser femtoseconde lorsqu’elle est soumise a une
tension statique Vpc supérieure au seuil de détection de son émission de champ a froid.
Pour cela, on applique une tension statique Vpc = 500V sur la pointe puis on l'illu-
mine avec un laser femtoseconde a une énergie par impulsion E = 200 nJ/impulsion.
Une porte de détection a été utilisée afin de permettre a notre détecteur de mesurer
I’émission soit pendant l’arrivée de I'impulsion laser (Gate 1) soit entre deux impul-
sions laser consécutives (Gate 2). La durée de la porte de détection (G1) est prise égale
a 200ns, bien supérieure a la durée d’'une impulsion laser (300 fs) et suffisamment
grande pour inclure les rebonds du signal électrique en sortie des MCP. La durée de
la porte de détection (G2) dépend du taux de répétition du laser et donc de la durée
entre deux impulsions consecutives. La Figure 5.2 présente un schéma récapitulatif
de notre méthode de mesure. Une porte de détection permet de mesurer le courant
électrique au moment de l'arrivée de I'impulsion (G1) tandis que la deuxiéme permet
de mesurer le courant électrique entre deux impulsions consécutives (G2).

Les mesures décrites précédemment sont présentées sur la Figure 5.3 pour deux
taux de répétition du laser différents. Le courant d’émission est mesuré a partir de
cartographies d’émission des électrons car il ne nous est pas possible de placer la porte
de détection sur le picoampéremetre (résolution temporelle insuffisante). Celle-ci est
donc placée directement sur le discriminateur placé a la suite des MCP. La Figure 5.3a
présente une cartographie de 1’émission des électrons a un taux de répétition du laser
de 10kHz pour une porte de détection placée au niveau de I'impulsion laser (G1). Sur
cette cartographie, on remarque une tache d’émission caractéristique de 1’émission
laser de nos nanopointes de diamant. Le rayon de celle-ci est beaucoup plus important
que celui pour le cas de 'émission statique. Ce résultat est en accord avec les résultats
sur des nanopointes de tungstene. La Figure 5.3b présente la méme mesure dans
le cas d’une porte de détection prise entre deux impulsions consécutives (G2). Ici,
contrairement au cas des pointes de tungstene, on observe un courant statique nul
malgré une tension Vpc appliquée sur la pointe supérieure au seuil d’émission de
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FIGURE 5.3 — Cartographies d’émission des électrons pour une nanopointe de diamant illumi-
née par un laser femtoseconde a 200nJ/impulsion. (a) et (b) Mesure du courant
au niveau des impulsions (a) et entre les impulsions(b) pour un taux de répétition
de 10 kHz. Aucune émission statique n’apparait entre les impulsions malgré une
tension statique suffisante pour de I’émission de champ a froid, Vpc = 500V. En
reprenant la méme mesure a 1 kHz de taux de répétition, (c) et (d), on remarque
une émission statique entre les impulsions. L'émission laser semble annuler
I"émission statique présente entre les impulsions.

champ a froid. Il semble donc, a la lumiere de ces résultats, que 1'émission due a
l'illumination laser annule I’émission statique entre deux impulsions. Ces résultats
ont pu étre reproduits a I'identique pour des taux de répétition supérieurs a 10 kHz
jusqu’a 2 MHz.

Les mesures précédentes ont été reproduites pour des taux de répétition inférieurs
a 10kHz. La Figure 5.3c présente les résultats obtenus pour un taux de répétition
de 1kHz et une porte de détection placée au niveau de I'impulsion (G1). Dans ce
cas, on observe une tache d’émission identique a celle a 10kHz avec un facteur 10
sur le courant entre les deux. Ce facteur provient directement du rapport entre les
deux taux de répétition. Si 'on reproduit la mesure en plagant la porte de détection
entre les impulsions (G2) (Figure 5.3d), on remarque cette fois la présence d"une tache
d’émission caractéristique de 1’émission statique. La tdche d’émission statique est plus
intense, 80000 cps/s au maximum, et plus réduite dans l’espace. Si I'on compare cette
tache d’émission avec celle obtenue dans un cas purement statique a la méme tension
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FIGURE 5.4 — Schéma de la mesure du temps de remontée du courant statique entre deux
impulsions laser.

appliquée sur la pointe, (Figure 5.1a), on observe qu’elles sont identiques.

Ces mesures ont été refaites pour des taux de répétition entre 1 kHz et 10 kHz. Dans
chaque cas, la tache d’émission statique réapparaissait entre deux impulsions mais le
rapport entre la valeur du courant dans ce cas et la valeur du courant en émission
purement statique augmentait avec le taux de répétition du laser. En d’autres termes,
plus le temps séparant deux impulsions consécutives était grand, plus le courant
d’émission statique entre les impulsions était proche du courant purement statique,
jusqu’a atteindre sa valeur pour des taux de répétition faibles. Il apparait donc qu’a
l'arrivée d"une impulsion laser, des électrons soient émis quasi instantanément et qu’a
la suite de ¢a le courant statique ait besoin d’'un certain temps pour pouvoir revenir a
son niveau maximal.

Il est possible de mesurer le temps nécessaire au courant statique pour réapparaitre
entre deux impulsions. Pour cela, nous utilisons une porte de détection de 50 us que
nous déplagons entre deux impulsions a 1kHz de taux de répétition (Figure 5.4). Le
placement de la premieére porte a été fait au plus pres a la suite de I'impulsion (1 us) en
évitant tout de méme tout électron provenant de 1’émission optique. On déplace ainsi
la porte de détection jusqu’a I'impulsion suivante. La Figure 5.5 présente la mesure
du courant d’émission au cours d"une porte de détection en fonction de la durée entre
I'impulsion et la porte de détection déplacée pour plusieurs tensions Vpc appliquées
sur la pointe. Pour chacun des cas, on remarque un phénomene de « remplissage »
ressemblant aux mécanismes de premier ordre de type charge d'un condensateur
dans un circuit RC, avec un temps caractéristique de 'ordre de la centaine de ps.

Ce résultat pourrait s’expliquer par la présence d'un condensateur accumulant
les charges au bout de la pointe. Ici, il agit en ralentissant la remontée du courant
statique entre deux impulsions consécutives du laser. De méme, on observe un temps
caractéristique de la remontée du courant qui change en fonction de la tension statique
appliquée sur la pointe. Ce résultat peut s’expliquer par le fait qu'un changement sur
la tension appliquée induit directement une variation de la résistance le long de la
pointe de diamant et donc un changement sur le temps caractéristique de remontée
du courant.

Les mesures nous ont permis de montrer que I’émission due a une illumination
laser sur nos échantillons engendrait un phénomene de charge le long de la pointe
de diamant entre les impulsions. Dans la suite, on s’intéresse a 1’émission optique en
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FIGURE 5.5 - Mesure du courant d’émission mesuré sur une porte de détection de 50 ps en
fonction du temps entre I'impulsion et la porte de détection pour différentes
tensions de pointe. Le taux de répétition du laser est pris égal a 1kHz. Les
courant mesurés prennent ’aspect de la charge d’un systéeme du premier ordre
type RC. On remarque que le temps caractéristique de la charge dépend de la
tension appliquée sur la pointe.

elle-méme notamment en la comparant a I’émission multiphotonique bien connue
pour des échantillons métalliques.

5.4 ETUDE DU COURANT D’EMISSION EN FONCTION DE L’ENERGIE DES IMPUL-
SIONS DU LASER

Dans la partie précédente, nous avons décrit les phénomeénes purement statique
se déroulant entre deux impulsions lasers. Ici, nous nous focalisons sur 1"émission
due a l'illumination du laser a I'apex de la nanopointe de diamant. En utilisant les
mesures de courant d’émission en fonction de l'énergie par impulsion du laser, il est
possible de déterminer deux régimes d’émission différents dépendant entre autres
de I’énergie du laser. Ces deux régimes vont étre étudiés dans les parties suivantes et
nous permettrons de réajuster le modele électrique statique fait dans la partie 4.3 en y
appliquant un mécanisme d’émission optique.

Nous avons étudié le courant d’émission de nanopointes de diamant illuminées
par un laser femtoseconde en fonction de I'énergie par impulsion de celui-ci pour
une tension appliquée sur la pointe Vpc = 500 V. La Figure 5.6a présente les résultats
de ces mesures pour un taux de répétition de 500 kHz. Les ronds bleus représentent
les points expérimentaux du courant d’émission mesuré au picoamperemetre. On
remarque qu’a faible énergie du laser (< 50 nJ/impulsion), le courant d’émission est
le méme que le courant d’émission statique a la méme tension de pointe sans laser
(~ 50pA). Ce résultat rejoint les mesures de cartographies faites dans la partie 5.2 qui
montraient que les taches d’émission en statique et celles a faible énergies du laser
étaient identiques. Pour ces faibles énergies, la probabilité d’absorption de photons
est trop faible pour permettre une émission optique, ce qui permet une émission
statique sans discontinuité. En augmentant I'énergie des impulsions, on observe une
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F1GURE 5.6 - (a) Courbe du courant d’émission en fonction de I'énergie par impulsion du laser.
Le taux de répétition du laser est pris égal a 500 kHz ce qui assure de n’avoir
aucune émission statique entre les impulsions laser & partir du moment ot I’émis-
sion laser a commencé. Les cercles bleus représentent les points expérimentaux.
On remarque un régime d’émission statique a faibles énergies des impulsions et
un régime de saturation du courant pour les hautes énergies. Entre les deux, le
courant semble suivre une loi multiphotonique. Les tirets violets représentent le
courant statique théorique chutant lors de l'arrivée de 1’émission laser. (b) Courbe
de (a) tracée en coordonnées logarithmiques sur laquelle le courant statique I a
été soustrait. La premiere partie de la courbe peut étre modélisée par une droite
de pente ~ 4.22 ce qui implique la présence d'une émission multiphotonique ot
au moins 4 photons ont été absorbés par le systéme pour permettre 1’émission
au-dessus de la barriere de potentiel d'un électron.

augmentation du courant d’émission de fagon non-linéaire suivie par un régime de
saturation. A saturation, le courant mesuré est de 0.35nA, ce qui correspond a environ
4400 électrons par impulsion laser. Dans la partie précédente, nous avons vu qu’a
500kHz de taux de répétition, aucune émission statique n’avait le temps de prendre
place entre les impulsions pour les énergies ot la photoémission était possible. Le
courant mesuré a partir de ~ 50nJ/impulsion n’est donc composé que d’électrons de
photoémission. En-dessous de ces énergies, le courant mesuré est purement statique.
La courbe pointillée présente une estimation du courant statique entre les impulsions.
Notre hypothese est que ce courant diminue jusqu’a atteindre une valeur nulle lorsque
la photoémission pompe un courant égal au courant statique. Malheureusement, au-
cune mesure réelle sur ce courant en fonction de I'énergie du laser n’a pu étre effectuée.

En observant la courbe du courant d’émission en fonction de 1'énergie du laser,
on remarque trois régimes d’émission différents (émission statique, photoémission
saturée et une zone intermédiaire correspondant elle aussi a de la photoémission).
Dans la suite de cette partie, les deux régimes de photoémission vont étre étudiés a
part. Nous verrons que le régime a basse énergie du laser peut étre modélisé par un
mécanisme d’émission multiphotonique.
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5.4.1 Emission multiphotonique

La courbe du courant d’émission d’'une nanopointe de diamant en fonction de
I'énergie du laser illuminant son apex a permis de mettre en lumiére la présence de
deux régimes de photoémission. A basse énergie, le courant augmente de maniere
non-linéaire aprés avoir dépassé un « seuil » en énergie du laser. Ce comportement
rappelle le mécanisme d’émission multiphotonique qui régit 1’émission des nano-
pointes métalliques illuminées par un laser.

Afin de vérifier I'hypothése d"une émission multiphotonique pour nos nanopointes
de diamant, on reprend la mesure du courant d’émission en fonction de I’énergie du
laser (Figure 5.6a). Le courant d’émission multiphotonique I évoluant comme : I = E"
avec E I’énergie des impulsions du laser, on s’attend a obtenir une droite pour la
premiere moitié de la courbe (émission non saturée), si elle est retracée en coordonnées
logarithmiques. Avant cela, on soustrait au courant d’émission la valeur du courant
statique aux faibles énergies (~ 0.5nA). Comme il nous est difficile de connaitre avec
précision pour quelles énergies le courant d’émission statique disparait complétement,
nous avons fait le choix de le soustraire pour toute la courbe. La Figure 5.6b présente
la courbe qui nous intéresse (In(I — Iy) en fonction de In(E), avec Ij le courant statique
sans laser). Les ronds bleus représentent les points expérimentaux. On remarque qu’il
est possible de modéliser la premiére partie de la courbe par une droite. La pente de
la droite de modélisation nous donne alors 1'exposant n qui correspond a une valeur
proche du nombre d’électrons minimum que le systéme doit absorber pour émettre un
électron au-dessus du travail de sortie. Dans notre cas, la valeur de n sera sous-évaluée
a cause du choix de soustraire le courant statique a E = 0 pour toute la courbe. On
prend donc cette valeur comme une valeur minimale de n. Sur la Figure 5.6b, la
droite représente la modélisation linéaire des premiers points expérimentaux. On
trouve une pente de 4.22 + 0.13 qui correspondrait alors a I’absorption de 4 photons
par le systeme pour permettre I'émission d’un électron au-dessus de la barriére de
potentiel. La hauteur de cette barriere peut étre évaluée a partir de I'énergie d'un
photon a 1030nm (hv = 1.2€eV) : ¢ ~ 5eV correspond au travail de sortie. Dans la
suite, nous comparons cette valeur avec d’autres résultats obtenus sur des nanopointes
de diamant.

Treés récemment, nos collaborateurs a Rouen ont obtenu des résultats similaires pour
des nanopointes de diamant sans AV [Borz et al. (2019)]. Ils ont mesuré le courant
d’émission pour une pointe illuminée par un laser femtoseconde a 1040 nm et sont
remontés a un ordre multiphotonique 7 ~ 4. De méme, une équipe d’'HOMMELHOFF a
effectué le méme type de mesure pour des pointes de tungstene recouvertes d'une
couche de diamant [TAFEL et al. (2019a)]. Leurs mesures ont été faites pour différentes
longueurs d’onde de faisceau laser. Pour chaque cas, ils ont retrouvé une valeur de
hauteur de barriere proche de 5eV [TAFEL et al. (2019b)].

Les observations obtenues jusqu’a ce point du manuscrit nous permettent de
reprendre 1’hypotheése principale du modele de 1’émission sous illumination laser,
qui fait état d'un mécanisme d’émission optique annulant pendant un certain temps
I"émission statique entre les impulsions. L'émission purement optique se comporte
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FIGURE 5.7 — Schéma électrique de I'émission d’électrons d’une nanopointe de diamant sous
illumination laser. On reprend le schéma de la partie statique dans lequel on
ajoute une résistance Dysp (MultiPhotonique) afin de modéliser I'émission multi-
photonique et un condensateur qui modélise ’accumulation des charges a I'apex.
Un tel schéma implique donc que I"émission laser soit gouvernée par la loi de
Poole-Frenkel, conduction des électrons le long de la pointe de diamant.

alors comme si elle vidait un réservoir de charges a 1'apex de la pointe. En reprenant
le modele électrique utilisé dans la partie 4.3, on remarque qu’il est facile de le
réutiliser en intégrant le cas de 1’émission optique. La Figure 5.7 présente un schéma
du modele électrique réajusté. Dans ce circuit électrique simple, la résistance MP
(MultiPhotonique) se substitue a celle de Fowler-Nordheim lors de I’émission laser.
L’ajout du condensateur permet de décrire le mécanisme de charge de la pointe entre
deux impulsions. En reprenant ce circuit, on remarque qu’en régime de photoémission,
le courant de photoémission devrait suivre une loi Poole-Frenkel une fois dans le
régime permanent. La partie suivante se concentrera sur la partie du courant qui
sature a haute énergie du laser. Nous verrons que ce courant d’émission dans le
régime saturé suit en fait la loi de conduction des électrons le long de la pointe (voir
partie 4.2.2).

5.4.2 Mesure de la chute de tension le long de la pointe lors de I'émission optique

La Figure 5.6a a mis en lumiere la présence d'une saturation du courant d’émission
optique pour les hautes énergies laser. En reprenant le modele électrique de la partie
4.3, nous avons rajouté une résistance modélisant 1"émission multiphotonique. Ce
modele électrique nous impose cependant que I’émission optique soit gouvernée par la
loi de conduction des électrons le long de la pointe de diamant, i.e. la loi Poole-Frenkel
(PF). Dans cette partie, nous démontrons que le courant de photoémission pour les
hautes énergies suit bien une loi de Poole-Frenkel (] o« AAV - exp(BV/AV)).

Pour la suite, on fait 'hypothese que les parametres régissant la loi de Poole-Frenkel
(A et B) ne change pas lors de l'illumination laser. Cette hypothése est possible
puisque le laser n’éclaire que 1’apex de la pointe sur 3 um et non sur toute sa longueur
(~ 35 um). Le mécanisme de conduction le long de la pointe n’est donc a priori pas
modifié par l'illumination laser. A partir de cette hypothese, il est possible de déduire
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que le changement sur le courant d’émission entre 1’émission statique et 1"émission
laser ne peut alors venir que d’un changement sur la chute de tension AV le long de la
pointe de diamant. De plus, en reprenant la mesure du courant d’émission en fonction
de I’énergie du laser (Figure 5.6a), on remarque que le courant, une fois a saturation
n’évolue que trés peu. La loi de Poole-Frenkel étant non-linéaire, un changement aussi
fin sur la valeur du courant se traduira par une variation peu perceptible sur la valeur
de AV. En reprenant la Figure 5.6a ainsi que les hypothese énoncées ci-dessus, on
s’attend a ce que la chute de tension AV soit différente pour les électrons émis durant
I’émission laser par rapport a ceux émis durant I'émission statique. On s’attend aussi
a ce que AV ne change quasiment pas en fonction de 1’énergie du laser.

Nous présentons ici les résultats de la mesure de la chute de tension AV le long
de la pointe de diamant en fonction de la tension statique appliquée sur la pointe a
différentes énergies par impulsion. Dans notre dispositif expérimental, la mesure de
AV se fait a partir du spectrometre pour les électrons détectés par le détecteur. Dans
la Figure 5.1, nous avons vu que pour certaines énergies du laser, aucun électrons
n’arrivaient sur notre détecteur a cause de la présence d"une tache d’émission en forme
d’anneau trop grande pour la résolution spatiale de notre détecteur. Par conséquent, la
mesure de AV pour ces énergies la est impossible. Les mesures seront donc faites pour
les énergies basses du laser, correspondant au cas de 1’émission purement statique, et
pour les hautes énergies, correspondant au cas de 1'émission optique saturée.

La Figure 5.8 présente les résultats de la mesure de AV en fonction de la tension
appliquée sur la pointe Vpc pour différentes énergies du laser. On remarque la pré-
sence de deux régimes différents. Dans le premier, pour les basses énergies du laser,
AV ala méme valeur que dans le cas statique (voir partie 4.2.2.1). Ce résultat rejoint
les précédentes observations faites a des énergies du laser aussi basses. L'illumination
laser de 1’apex de la pointe n’influe en rien I’émission purement statique. En regardant
aux hautes énergies, on remarque que AV est différent par rapport au cas statique
mais ne varie que tres peu en fonction de 1'énergie du laser. Il est possible de modéliser
la chute de tension lors de la photoémission AV}, en fonction de la tension Vpc
par une droite de pente 0.511. Cette valeur est comparable a la valeur de la pente de
la droite obtenue dans le cas statique (partie 4.2.2), mais cette fois sans ordonnée a
l'origine.

Dans la partie suivante, nous utiliserons les données mesurées de AV en émission
laser afin de montrer que I"émission d’électrons sous illumination laser est toujours
compatible avec le mécanisme Poole-Frenkel (les électrons qui sortent a I'apex tran-
sitent le long de la pointe par PF). Pour cela, nous verrons que les courbes du courant
d’émission en fonction de la tension appliquée sur la pointe peuvent étre tracées en
coordonnées PF afin de confirmer I'hypotheése de notre modele électrique.

5.4.3 Courant d’émission optique en fonction de la tension appliquée sur la pointe

En mesurant la valeur du courant d’émission optique en fonction de la tension
statique appliquée sur la pointe, il est possible de voir si celui-ci peut étre modélisé
par la loi de Poole-Frenkel en utilisant la valeur de la chute de tension AV mesuré
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FIGURE 5.8 — Mesure de la chute de tension AV la long de la pointe en fonction de la tension
appliquée sur celle-ci pour différentes énergies par impulsion du laser. On note
que le AV ne différe pas du statique pour les faibles énergies du laser. A hautes
énergies, le AV est différent de celui obtenus en statique mais il ne varie pas en
fonction de l'énergie du laser.

dans la Figure 5.8. Avant ¢a, on rappelle au regard de la Figure 5.6a, que 'émission
optique de la pointe apparait a partir d'une certaine énergie du laser. Nous verrons
dans la suite que cette énergie dépend de la tension statique appliquée sur la pointe.
De la méme fagon, pour une énergie du laser fixe, il existe une tension Vpc seuil a
partir de laquelle 1"émission statique reprend le dessus sur le courant laser. Pour le
tracé du courant d’émission en fonction de la tension appliquée sur la pointe, nous
présentons les résultats pour deux énergies différentes des impulsions. Une pour
laquelle le courant d’émission est toujours égal au courant statique pour les tensions
utilisées et une deuxieme pour laquelle le seuil de retour en émission statique se
trouve a haute tension.

La Figure 5.9a présente les résultats des mesures faites pour deux énergies par
impulsion différentes (400 nJ/impulsion en rouge et 100 nJ/impulsion en bleu). Nous
avons rajouté sur la courbe la mesure du courant statique sans aucune illumination
laser (tirets violet). On remarque que la courbe bleue possede un courant d’émission
purement statique. Cela vient du fait qu’a cette énergie des impulsions, les tensions
statiques appliquées étaient bien trop importantes pour permettre une émission op-
tique. Dans le cas de la courbe pour des impulsions laser de hautes énergies (rouge),
on remarque que celle-ci possede une émission optique a basse tension mais rejoint la
courbe statique pour des tensions autour de 1000 V. La partie qui nous intéresse ici
est celle pour les basses tensions ot1 I’émission est purement optique. Le laser est pris
a un taux de répétition de 500 kHz afin de n’avoir aucune émission statique entre les
impulsions.

Le modele électrique établit dans la partie 4.3 obligeait le courant d’émission Fowler-
Nordheim a dépendre exclusivement du courant de charge de la pointe, i.e. du courant
de conduction des électrons le long de la pointe. Dans la partie purement statique
de notre étude sur ces échantillons, nous avons établi que cette conduction était régit
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par la loi de Poole-Frenkel dépendant de la tension de long de la pointe AV. Cette
tension a été mesurée dans le cas d"une émission purement optique. Nous utilisons
cette tension mesurée afin de modéliser la courbe & haute énergie de la Figure 5.9a en
coordonnées PF (In(I/AV) « v/AV). La Figure 5.9b présente le résultat de cette modé-
lisation. On remarque que la partie qui nous intéresse, correspondant a une émission
purement optique, peut étre modélisée par une droite. On peut alors comparer les pa-
rametres A et B de cette droite avec les parametres Ag et By trouvés pour une émission
purement statique (Tableau 4.1). Dans le cas optique, on trouve A = 7.34 x 107°nA/V
et B = 0.218V~1/2 contre Ag = 3.07 x 107°nA/V et By = 0.238V"/2 dans le cas
statique. On montre ici que dans les deux cas, les parametres A et B reste du méme
ordre de grandeur. En tracant la méme courbe mais pour le cas ot1 I'on prend le AV
statique, on voit que la courbe du courant de photoémission est une droite pour les
hautes tensions et qu’elle rejoint le courbe d’émission purement statique (Figure 5.9c).

Ce résultat valide donc notre hypothese selon laquelle I’émission optique agit peu
sur les parametres de la conduction de Poole-Frenkel le long de la pointe de diamant
et que seule la variation du AV est responsable du changement sur la valeur du
courant d’émission. Cela valide d’autant plus notre modele électrique qui implique
que le courant d’émission optique est entierement gouverné par la conduction des
électrons le long de la pointe. D’un point de vue qualitatif, on a montré tout au long
de ces observations qu'une impulsion laser retirait un certain nombre d’électrons
(~ 4000) et qu’a la suite de cette émission, la distribution de charges dans la pointe
n’avait pas le temps de se réorganiser pour permettre une émission statique entre les
impulsions. Au moment de l'arrivée d"une deuxiéme impulsion, les électrons émis
seront donc ceux qui auront transités le long de la pointe par conduction PE.

5.5 EFFET DE SEUIL DANS LA TRANSITION ENTRE LES DEUX REGIMES

En reprenant les mesures du courant d’émission en fonction de l’énergie par
impulsion laser (Figure 5.6a), on identifie une énergie critique E;; pour laquelle le
courant d’émission commence a saturer. La Figure 5.10a présente cette méme courbe
pour différentes tensions appliquées sur la pointe. On remarque que E; varie en
fonction de la tension pour un taux de répétition donné. Il est donc possible de prendre
une énergie critique du laser E. pour chaque tension appliquée sur la pointe Vpc.
Les résultats sont présentés sur la Figure 5.10b. Ils mettent en évidence la séparation
entre les deux régimes : émission statique et émission saturée. Au centre de ces deux
zones, le courant augmente en suivant une loi multiphotonique.

5.6 EFFET DU TAUX DE REPETITION

11 est possible de reproduire les mesures de la Figure 5.10a pour différents taux
de répétition du laser. La Figure 5.11a présente les résultats des mesures du courant
en fonction de 'énergie des impulsions pour trois taux de répétition différents (250,
500 et 1000 kHz). On remarque que 1’énergie critique de saturation diminue quand
on augmente le taux de répétition. Cela peut étre expliqué qualitativement par le fait
qu'un haut taux de répétition empéche d’autant plus vite a la pointe de se recharger
entre chaque impulsion. La saturation du courant arrivera donc pour des énergies par
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FIGURE 5.9 — (a) Courbe du courant d’émission en fonction de la tension appliquée sur la
pointe dans le cas statique (tirets violets) et pour différentes énergies du laser
(points rouges et bleus. La courbe a 100nJ/impulsion est prise en-dessous de
I'énergie seuil du laser pour voir de la photoémission a ces tensions statiques.
La courbe a 400nJ/impulsion présente de la photoémission pour les basses
tensions avant de repasser en émission statique a haute tension. (b) En retragcant
la courbe a 400 n]/impulsion en coordonnées PF, on remarque la présence d'un
comportement linéaire pour les basses tensions correspondant a une émission
laser gouvernée par la loi PF. Le décrochage s’explique par le fait que le AV est
ici le AV g, pour tous les points. (c) La méme courbe a été tracée pour le cas du
AV statique. Dans ce cas, le courant statique est une droite et le courant laser suit
la loi statique pour les hautes tensions.



5.7 CONCLUSION SUR LE MODELE QUALITATIF

1.0 ! . 1100
—@— Vp =900V o
®— V=700V .
0.8 P ./c 1000 Zone d'émissjon
, statique
3 T / 900 .
T‘v 0.6 | 2
s I S 800
H [s]
g 04 : >
5 / : 700 .
’ , 5 Ecrit =250 nJ Zone d'ém,,ssion
0'2 % 600 sature
0.0lg—o—%" 500
0 100 200 300 400 240 280 320
Energie/impulsion (n]) E (nJ/impulsion)

(a) (b)

FIGURE 5.10 — (a) Courbe du courant normalisé en fonction de 1’énergie par impulsion du laser
pour deux tensions statiques différentes. On remarque que la zone de saturation
du courant est différente en fonction de la tension appliquée sur la pointe. On
note Eqit 'énergie du laser pour laquelle le courant commence a saturer. (b) On
trace Eqt en fonction de la tension statique appliquée sur la pointe. Ces points
forment une droite séparant les régimes statique et de saturation.

impulsion plus faibles. La Figure 5.11b présente les mémes mesures tracées en fonction
de la puissance moyenne du faisceau laser. Il serait alors possible de reprendre la
Figure 5.10b de la partie précédente et d’y rajouter un troisiéme axe. Ce troisieme axe
représenterait le taux de répétition du laser et I'énergie critique serait donc dépendante
a la fois de la tension statique, de I'énergie des impulsions et du taux de répétition du
laser.

5.7 CONCLUSION SUR LE MODELE QUALITATIF

L’ensemble des observations sur 1’émission de nanopointes de diamant en statique
et en laser nous ont permis d’établir un modéle d’émission et de conduction des
électrons pour nos échantillons. En émission purement statique, le courant d’émission
est dirigé par le mécanisme de conduction Poole-Frenkel ainsi que par le mécanisme
d’émission de Fowler-Nordheim. Ces deux mécanismes régissent le courant en alter-
nance en fonction de la tension statique appliquée sur la pointe.

En illuminant 1'apex de la pointe avec un laser femtoseconde, on observe une
émission multiphotonique qui sature en fonction de 1’énergie laser. En regardant les
valeurs de courant, on s’apercoit que le nombre d’électrons qui sort pour chaque
impulsion du laser est bien supérieur a 1 (plusieurs milliers dans le régime de satu-
ration). Le diamant étant un matériau non-métallique, la dynamique des électrons
le long de la pointe est tres lente. A 1’arrivée d’une impulsion, environ un millier
d’électron quitte la pointe. Ce départ applique alors a I'apex de la pointe une charge
positive importante que la densité de charges dans le diamant a du mal a combler
da a la lenteur de sa dynamique. Le courant de Fowler-Nordheim présent entre deux
impulsions pourra revenir a sa valeur maximale a condition que le taux de répétition
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FIGURE 5.11 — Mesure du courant en fonction de 1’énergie des impulsions (a) (ou de la puis-
sance moyenne du faisceau laser (b)). On remarque un décalage de la valeur
pour laquelle le courant sature en fonction du taux de répétition du laser.

du laser soit assez faible. Dans les autres cas, le niveau du courant statique entre deux
impulsions ne reprend jamais sa valeur maximale et I'on atteint donc rapidement un
régime ou I'impulsion laser fait émettre la totalité des charges disponibles a 1’apex de
la pointe. Dans ce cas, le régime d’émission statique FN est completement éteint entre
deux impulsions laser et I'émission laser saturée devient dépendante du courant de
conduction des électrons le long de la pointe.

5.8 MODELISATION DU COURANT DE REMONTEE

A partir des résultats recensés tout au long de ce chapitre et en reprenant les résultats
de la partie statique, il nous a été possible d’imaginer un circuit électrique modélisant
I'émission des électrons d’une nanopointe de diamant sous émission statique ou
laser. Dans cette partie, nous reprenons ce modéle afin de modéliser les courbes de re-
montée temporelle de courant statique de Fowler-Nordheim entre les impulsions laser.

En reprenant la Figure 5.7 du schéma électrique on peut écrire (avec iz = 0 apres le
passage de I'impulsion laser) :

I=i1+i ; Vpc=V,+AV ; U=V, (5.1)

avec Vpc la tension statique appliquée sur la pointe, V;, la tension a l'apex de
la pointe, AV la tension de le long de la pointe et U, la tension aux bornes du
condensateur. En utilisant les différentes lois de Kirchoff, on peut écrire une équation
différentielle de V; telle que :

av, o Ipr — IrN o A(VDC - Vfl) ’ eXP(B\/m) - CV,ZZ - exp (—%)
it K K

(5-2)
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FIGURE 5.12 — (a) Ajustement des points expérimentaux de remontée temporelle a 600V avec le
modele électrique décrit dans ce chapitre. (b) Calcul de V, en fonction du temps
en utilisant les parametres d’ajustement calculés. On remarque que V; devient
quasi-nul aprés I'impulsion, ce qui est contraire a nos résultats expérimentaux.

avec A, B, C, D constantes calculées dans le modele statique (Tableau 4.1) et K la
capacité du condensateur. Cette équation est en fait directement la différence entre le
courant de Poole-Frenkel et le courant de Fowler-Nordheim divisée par la capacité du
condensateur. Une résolution numérique de cette équation nous permet de trouver
Vu(t). Dans nos mesures, nous mesurons le courant FN en sortie de pointe. A partir
de la valeur de la tension a l'apex, il suffit donc de reprendre la définition du courant
FN tel que :

’ D
Ien(t) = CV,(t)? - exp <—Va<t)) (5.3)

En méme temps que nous calculons la solution de 'équation différentielle, nous
modélisons le résultat pour correspondre au mieux a la remontée du courant statique
entre deux impulsions laser. Dans ce cas, deux parametres de modélisation sont
utilisés. Le premier est la valeur de la capacité K du condensateur. Le deuxieme est
la valeur de la tension a I'apex V, a l’origine, i.e. juste apres I'impulsion laser. Cette
valeur est connue puisque 'on est capable de mesurer la valeur AV, juste apres le
pulse. Nous décidons cependant de la laisser libre puisqu’elle pourra servir de gage
de qualité a notre modélisation.

La Figure 5.12a présente le calcul de I'ajustement numérique du courant FN de
remontée entre deux impulsions pour la courbe a Vpc = 600V sur la Figure 5.5. Les
triangles représentent les points expérimentaux et la ligne pleine est le résultat de
la modélisation. On remarque que la modélisation est en trés bon accord avec les
points expérimentaux. En méme temps que l’ajustement est effectué, nous sommes
capables de calculer la valeur de V;, pour n’importe quel temps entre les impulsions
(Figure 5.12b). Le temps t = 0 correspond au moment de 1'impulsion. On remarque
qu’a ce temps la, V; chute a une tension nulle. Ce calcul est en désaccord avec la
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mesure expérimentale de la tension a 1'apex (V; ~ 0.5Vpc).

Ces courbes nous ont permis de montrer que le modele établit pour expliquer les
phénomeénes de remontée temporelle entre les impulsions n’était pas suffisant. Nous
proposons dans le chapitre suivant un modele complexifié, reprenant les principales
hypotheses faites jusqu’ici mais en séparant la tension a 1’apex pour y distinguer les
contributions des charges a I’apex et des charges dans le reste de la pointe.

5.9 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats de 1’émission d’électrons induite
par laser de nanopointes de diamant. Le comportement de 1’émission est tres différent
de la photoémission dans le cas de nanopointes métalliques. Nous avons remarqué
plusieurs points importants :
— A hauts taux de répétition du laser (> 10kHz), l'illumination laser annule
I’émission statique entre deux impulsions

— Le courant d’émission posséde une dépendance particuliere en fonction de
'énergie des impulsions du laser : émission multiphotonique a basse puissance,
puis saturation du courant a partir d'une énergie critique dépendant de la
tension statique appliquée sur la pointe et du taux de répétition

— La chute de tension AV augmente quand I’émission induite par laser atteint le

seuil de saturation

— A bas taux de répétition, le courant d’émission statique entre deux impulsions

augmente avec une dynamique tres lente (~ ms)

Les quatre points cités peuvent étre expliqués qualitativement en reprenant le mo-
déle électrique du chapitre 4. Nous y avons ajouté une résistance multiphotonique
afin de modéliser le courant de photoémission. L’ajout d’un condensateur, en paral-
lele, a aussi permis de comprendre 1’effet de charge a 1’apex entre deux impulsions.
L’hypothese principale ici est que I'impulsion laser vient arracher un certain nombre
d’électrons lors de la photoémission. Le diamant étant un faible conducteur, il faut
un certains temps, mesurable, afin que les électrons rechargent 1’apex de la pointe et
permettent une nouvelle émission statique.

Dans la derniere partie, nous avons essayé d’ajuster les courbes expérimentales de
remontée du courant statique entre les impulsions a partir du modele établi. Nous
avons vu que l'ajustement était possible, mais avec des parametres incompatibles avec
les valeurs mesurées expérimentalement, notamment la tension V, a I'lapex au moment
de I'impulsion. Nous avons alors déduit que le modele utilisé n’était pas satisfaisant
pour décrire I’émission des nanopointes de diamant sous illumination laser. Dans
le prochain chapitre, nous décrirons un modele amélioré a partir de celui-la afin de
modéliser plus précisément les résultats obtenus.
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Dans ce chapitre, nous reprenons les résultats expérimentaux sur 1’émission laser de
nanopointes de diamant du chapitre 5 pour tenter de les modéliser plus précisément.
Nous avons vu, a la fin de celui-ci, que le modele électrique établi dans le 4 et com-
plexifié dans le chapitre 5 ne suffisait pas pour retrouver quantitativement les données
expérimentales de I’émission laser. Dans la premiere partie, nous appliquerons un
changement dans la définition du courant Fowler-Nordheim régissant 1"émission
statique de la pointe. Ce changement sera induit par la séparation des charges dans la
pointe en deux zones spatiales distinctes. La deuxiéme partie permettra de démontrer
que ce nouveau modele est beaucoup plus adéquat que le précédent puisqu’il nous
permettra de modéliser quantitativement a toutes les données mesurées.

6.1 MODELISATION DE LA DISTRIBUTION DE CHARGE AU SEIN DE LA POINTE

Dans le premier modele (décrit au chapitre 4), nous avions fait I’hypothese forte
que le champ électrique a I'apex de la pointe F, pouvait s’écrire comme F, = BV,
avec B un facteur de proportionnalité constant et V; le potentiel a I'apex de la pointe.
Ce potentiel peut étre retrouvé expérimentalement par la mesure de I'énergie ciné-
tique des électrons émis. Nous avons démontré qu'une chute de tension AV prenait
place le long de la pointe pour une émission liée a une tension statique Vpc tel que
Va2 = Vpc — AV. A partir de I'hypothese faite, nous pouvions prendre la liberté d’écrire

le courant de Fowler-Nordheim Iry comme une fonction du potentiel a ’apex de la

pointe : Iry = CVa2 - exp (—%) avec C et D des constantes dépendantes de . C’est

en essayant de modéliser la remontée du courant statique entre les impulsions que
nous avons remarqué que cette hypotheése n’était pas compatible avec 'émission laser
des nanopointes. En effet, le courant FN descendant a 0 a la suite d"une impulsion
laser, cela imposait forcément une tension a 1’apex V; nulle (ou treés proche de 0 car
le courant FN est tres non-linéaire). Or, des mesures expérimentales ont montré que
cette tension juste apres I'impulsion laser était égale a ~ 0.5Vpc (voir partie 5.4.2 o1
I'on a montré que AV ~ 0.5Vpc avec AV = Vpc — V;). Dans la suite, nous faisons
I'hypothese que B n’est plus constant. Il est important de noter que dans toute la suite
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- = charge électrique

FIGURE 6.1 — Modéle simple de répartition des charges (représentées en surface, mais ce n’est
pas indispensable pour le modele) de la pointe. On les divise en deux parties :
des charges locales a I’apex qui contribuent au courant de photoémission, au
potentiel et au champ a I’apex, et des charges de fond, éloignées de 1’apex de
sorte qu’elles ne puissent pas étre émises, mais qui contribuent au potentiel et au
champ a l’apex.

du manuscrit, nous ne toucherons pas a la définition de la conduction des électrons le
long de la pointe (conduction PF : Ipr = AAV - exp (B V AV)). La variable principale

de notre étude ne sera donc plus la chute de tension le long de la pointe AV mais la
tension a l’apex V.

Une méthode pour connaitre la valeur de 8 aurait été de calculer le champ électrique
et le potentiel en tout point de la surface de la pointe. Cette méthode, exigeant la
mise en place d"un modele microscopique, aurait été plus compliquée a faire. Nous
proposons donc un modéle intermédiaire ot nous séparons les charges dans la pointe.
Ce nouveau modele reste macroscopique dans le sens ou il ne cherche pas a calculer
des grandeurs locales mais se contente de valeurs a ’apex. Nous considérons que les
charges électriques de la pointe (en surface et/ou en volume) peuvent étre séparées en
deux contributions. Une premiere partie, proche de I'apex qui contribue au potentiel
et au champ a l'apex de la pointe, et est aussi la seule a participer a la photoémis-
sion (I'impulsion étant trés courte, les charges les plus éloignées n’ont pas le temps
d’atteindre 'apex). La deuxieme partie de la charge se situe dans le reste (fond) de
la pointe. Les charges électriques présentes dans cette partie sont trop éloignées de
I’apex pour pouvoir étre émises. Cependant, on considere qu’elles contribuent elles
aussi au champ et au potentiel a 1’apex.

Dans la suite, on assimile ces deux distributions de charges a deux charges ponc-
tuelles Qfong €t Qjoc- Ceci est une approximation qui suppose que les distributions
restent similaires pour différentes valeurs de tension et courant (I'intérét d’introduire
ces deux charges sera que leur contribution au champ et au potentiel d’apex seront
différentes). On suppose également que seules les charges Qj,. contribuent au courant
sous illumination laser. Par linéarité des équations de Maxwell-Gauss et de Poisson,
il est possible d’écrire le champ F, et le potentiel V; a I'apex de la pointe comme la
somme des contributions Qjoc et Qrong, tels que :
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Fy = Foe + Ffond avec Fjpe x Qo et Ffond & Qfond (6.1)
Vi = Vipe + Vfond avec  Vie & Qo et Vfond X Qfond (6.2)

Il est important de noter ici, que contrairement au premier modéle, nous n’avons
plus F, « V;. En considérant les potentiels et les champs indépendants entre eux,
on peut écrire : Fioc = BiocVioc €t Frond = BondViond avec Bioc et Brona constants. Cette
hypothése est moins forte que celle utilisée dans le modéle précédent car on estime
que les charges électriques se réorganisent toujours de la méme fagon dans leur zone
de la pointe respective.

En mesurant le courant d’émission laser, nous avons remarqué une zone de sa-
turation de ce courant pour les hautes énergies des impulsions laser (Figure 5.6a).
La mesure de 1'énergie cinétique des électrons dans ce régime nous renseigne sur
la tension a I’apex V;. Cette mesure a été faite dans la partie 5.4.2, ot 'on mesurait
AV = 0.511Vpc. 1l est alors possible d’écrire dans ce cas :

Va = VDC —AV = VDC - O.511VDC = IXVDC (63)

avec « = 1 —0.511 = 0.489 un coefficient de proportionnalité sans dimension.
Toujours dans ce régime d’émission saturée, pour les hauts taux de répétition, nous
avons montré (partie 5.3) qu’aucun courant statique FN ne prenait place entre les
impulsions. Cette observation nous permet de supposer que chaque impulsion laser
vide la charge Q.. et que celleci reste tres faible entre chaque impulsion. A partir
de 14, on peut écrire V), o« Qj, = 0 et donc V; mesuré sous illumination laser
approximativement égale a >~ Vy,,4. En reprenant I'Equation 6.2 et 'Equation 6.3, on
peut écrire, pour le régime d’émission laser saturée :

Viond = aVpc (6.4)

On suppose dans la suite que cette expression reste valable tout le temps (en dehors
du cas de I’émission laser saturée). Pour s’en convaincre, on rappelle que 'illumination
laser se fait sur une zone tres réduite ~ 3 um), et affecte peu la distribution des charges
du fond. En reprenant 'Equation 6.1, on peut écrire :

F, = ,Blocvloc + ﬁfondvfond = ,Bloc(vloc + (SVDC) (6-5)

avec § = zx'@flﬂ un coefficient sans dimension. Il est alors possible de définir un

potentiel Vry p;i)portiomel au champ a l'apex F, tel que :

Ven = Vipe +0Vpc =V, — (06 — 5)VDC (6.6)

avec V, et Vpc des tensions mesurables expérimentalement. Ce potentiel Vry n’a
pas de réalité physique car il ne correspond pas au potentiel calculé en un point précis.
Nous introduisons cette notation pour l'utiliser a la place de F, (champ a l’apex) et
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FIGURE 6.2 — Pseudo-schéma électrique du modele statique (gauche), de la remontée tem-
porelle du courant statique entre les impulsions (milieu) et de 1’émission laser
(droite). Dry représente 1'émission FN, qui dépend en réalité du champ a 'apex.
Ce champ figure dans le schéma via le potentiel Vry. Ce potentiel n’a donc pas
réellement de sens physique. Le condensateur K modélise la charge d’électrons a
I'apex (Qj,.) et la résistance D)yp I'émission multiphotonique. Ces deux dipoles
sont associés a la charge Qj,. (donc au potentiel V},.), ce qui nécessite de les
raccorder en un point intermédiare de Dry (car Veny = Vioe +6VDe > Vige)-

ainsi ne garder que des grandeurs ayant la dimension d’une tension. La Figure 6.2
présente des pseudo-schémas électriques récapitulatifs du modéle électrique utilisé
pour les différents phénomenes d’émission des nanopointes de diamant. Le schéma
de gauche montre le cas de I"émission purement statique pour lequel le courant PF est
strictement égal au courant FN. Le schéma du milieu correspond au cas de la remontée
temporelle du courant FN entre deux impulsions laser. Le condensateur permet de
comprendre 'effet de charge de la pointe. Cette charge est naturellement associée au
potentiel Vj,. < Vrn, ce qui justifie son raccordement en un point arbitraire de Dry. Le
schéma de droite montre le cas de I’émission laser saturée. Dans ce cas, une résistance
Dyp, correspondant a ’émission multiphotonique, s’ajoute a la résistance FN. Le
fait que le courant FN soit gouverné par une relation entre le champ et le courant
et non une relation tension/courant rend difficile une représentation électrique plus
rigoureuse. Nous pensons cependant que cette représentation est utile pour rendre
compte des mécanismes en jeu dans I’émission d’électrons. Nous avons représenté sur
ces schémas les tensions intéressantes pour la suite Vry et V..

6.2 AMELIORATION DU MODELE STATIQUE

En reprenant les hypothéses du modéle de la partie précédente, il est possible
d’utiliser ce nouveau modele pour ajuster le modele statique du chapitre 4. Pour faire
cela, on considére que la conduction le long de la pointe reste la méme et donc que
les coefficients A et B de 1’équation du courant de Poole-Frenkel ne changent pas :
A =3.07x10"* A/V et B=0.238V~1/2. On peut écrire le courant Fowler-Nordheim
en fonction de la tension Vry tel que :

D/
Irn = C'Viy - exp <_VFN> (6.7)

avec C’ et D’ des nouvelles constantes dépendant entres autres de fj,., du travail
de sortie ¢ ou de la masse de l'électron m, et Vpiy = V, — (o« — 8) Vpc définie dans
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FIGURE 6.3 — Tracé en coordonnées Fowler-Nordheim du courant d’émission statique en fonc-
tion de V; (a) ou de Vpy (b). La premiére courbe reprend la modélisation du
chapitre 4 tandis que la deuxieme utilise le nouveau modele. On montre que le
deuxiéme cas permet une légere amélioration de la modélisation dans le cas des
tensions élevés (les points a basses tensions correspondent a des courants trées
faibles avec une incertitude relative élevée, non représentée sur la figure).

la partie précédente. En utilisant les données expérimentales de Iry, V; et Vpc, et
en prenant & = 0.489, comme discuté dans la partie précédente, il est possible de
modéliser le courant d’émission statique mesuré dans la partie 4.2.1.1 en fonction de
Ven afin de trouver les parametres d’ajustement C’, D’ et 6.

La Figure 6.3b présente le résultat de la modélisation en coordonnées FN, dans
le cas du nouveau modele en comparaison de celui du chapitre 4 (Figure 6.3a). On
remarque que le fait de prendre une nouvelle tension Vpy dépendant des parametres
expérimentaux Vpc et V, et de deux parametres a et § permet une légére amélioration
de I'ajustement. Etant donné que cette nouvelle modélisation se fait avec un para-
metre d’ajustement supplémentaire (9), il n’est pas surprenant qu’elle soit meilleure.
En prenant en compte les différentes incertitudes dans les mesures, on remarque
que la modélisation reste bonne pour des valeurs de é entre 0.2 et 0.28 avec dif-
férentes valeurs de C’ et D’. Dans la suite, nous utiliserons les valeurs suivantes :
C'=1.6x10712+£0.0227 x 10712A/V?, D' = 1614 £44V et § = 0.2.

A partir des valeurs des parametres d’ajustement C’, D’ et §, du modele statique,
il est possible de calculer les différentes tensions mises en jeu dans le modele en
fonction de la tension statique Vpc appliquée sur la pointe. La Figure 6.4 présente
les valeurs calculées de Vin, Vi, Vioua €t Vo, ainsi que les valeurs expérimentales
de la mesure de V;, en fonction de la tension statique appliquée sur la pointe Vpc.
Comme dans le premier modele, les données calculées sont en tres bon accord avec les
données expérimentales. On remarque aussi que pour les valeurs de tension de nos
données expérimentales (entre 500 et 1500 V) la tension locale V},. est quasi-constante.
Ce résultat peut étre vu sur les données expérimentales. En effet, Vj,, est directement
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FIGURE 6.4 — Calcul numérique des potentiels reliés a la pointe en fonction de la tension
appliquée dessus. On rajoute les points expérimentaux de V; afin de voir le tres
bon accord entre eux et les valeurs calculées. On remarque aussi que, pour les
tensions dans la gamme de nos mesures (entre 500 et 1500 V), le potentiel local
Vioc est quasiment constant.

proportionnelle a la différence entre les AV statique et laser. Cette différence a été
mesurée comme constante pour les tensions qui nous intéressent (Figure 5.8), ce qui
reste en accord avec les calculs.

Nous avons vu dans cette partie que le nouveau modele permet une légere amélio-
ration de la modélisation du courant FN en émission statique. Méme si 1’ajout des
parametres « et 6 ne semble pas nécessaire ici, nous verrons dans la modélisation de
la dynamique de 1'émission laser, qu’ils sont indispensables pour la compréhension
des phénomenes.

63 TEMPS DE REMONTEE DU COURANT FN ENTRE IMPULSIONS LASERS

Dans la partie 5.3, nous avons présenté les données expérimentales du temps de
remontée du courant statique FN entre deux impulsions lasers pour un faible taux de
répétition (1 kHz). Dans la partie 5.8, nous avons montré que I’ancien modéele ne per-
mettait pas de modéliser cette remontée temporelle avec les données expérimentales.
Dans cette partie, nous utilisons le nouveau modéle afin de modéliser les données
obtenues a Vpc = 600V (Figure 5.5). En reprenant I’étude de la partie 5.8, on peut
écrire, a nouveau Qj,. = KV, et, 'équation différentielle régissant la tension Vj,.
devient maintenant :

dVloc

Kdt

D/
= Ipr — Irn = AAV - exp (B\/AV) — C’VFZN - exp <_V> (6.8)
FN
avec AV = (1 —a)Vpe — Vipe et Ven = Vipe + 0Vpc. La résolution de cette équation
différentielle nous permet de connaitre Vj,.(t). Il est facile a partir de 1a de remonter
au courant Iry(#) (qui est la grandeur mesurée expérimentalement) en reprenant la
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définition de Vry (Equation 6.6).

La résolution de 1'équation différentielle se fait en méme temps que la modélisation
sur les données expérimentales. Pour cette modélisation, nous avons deux parameétres
d’ajustement différents. Le premier est la valeur de la capacité K = % du condensa-
teur équivalent. Le deuxiéme est la valeur initiale V},.(t = 07). Pour n'importe quel
temps, on sait que Vj,. est proportionnel a la charge a I'apex Qj,.. Dans notre modéle,
le temps t = 0 correspond au moment ot I'impulsion laser atteint 1’apex de la pointe.
On considere que les charges présentes a 1’apex juste avant 'arrivée de 1'impulsion
Qioc(t = 07) ont toute la méme probabilité py d’étre photoémises. La charge émise
durant I'impulsion sera donc poQjo.(t = 07), avec pg dépendant de l'intensité et de la
durée des impulsions lasers. On peut alors écrire :

Vloc(t = 0+) = (1 - pO)Vloc(t = 0_) (6.9)

Pour les bas taux de répétition, le temps entre les impulsions est assez long pour que
le courant FN revienne a sa valeur purement statique, avant 1’arrivée de I'impulsion
suivante. Cette observation expérimentale nous permet d’établir la valeur Vj,.(t = 07)
comme la valeur Vj,. correspondant au courant FN dans le régime permanent. La
Figure 6.5 présentent les mesures de remontée temporelle du courant FN entre deux
impulsions a 1kHz. Cette courbe reprend les résultats de la Figure 5.5, avec certaines
tensions différentes. Pour la modélisation, nous avons retracé ces courbes en utilisant
des valeurs de courant total (en A) et non plus le courant de comptage obtenu sur
les MCP. Pour cela, nous considérons que le courant final de chacune des courbes
correspond au courant d’émission purement statique (valable car le temps entre les
impulsions est assez long). Il est alors possible de calculer la valeur de ce courant en
utilisant les parametres C’, D/, a et . En considérant que 1'efficacité de mesure des
MCP reste constante pour ces courants, un simple rapport de proportionnalité nous
permet d’obtenir la totalité de la courbe.

L’Equation 6.8 permet de modéliser les données expérimentales de la courbe a 600 V
avec deux parametres d’ajustement K et pg. Nous retrouvons numériquement les
valeurs K = 4.51 x 1071 F et py = 0.85. Nous pouvons alors calculer numériquement
le courant de remontée pour les autres courbes sans aucune modélisation supplé-
mentaire. Les résultats sont montrés dans la Figure 6.5. Ce calcul fonctionne bien
pour Vpc = 550 V. Pour les plus basses valeurs de Vpc, par contre, le calcul montre
des limites. Ces cas correspondent a des tensions pour lesquelles le courant entre les
impulsions ne revient pas a sa valeur maximale avant l'arrivée de I'impulsion suivante.
Il est alors possible de considérer que pour ces tensions la, la charge Q,. juste apres
I'impulsion est complétement nulle aprés un certain nombre d’impulsions. Afin d’en
tenir compte, nous avons choisi de prendre pgp = 1 dans ces cas 1a, ce qui permet alors
une tres bonne adéquation avec les valeurs expérimentales.

La valeur de la capacité trouvée K, associée a une valeur de résistance PF :
Rpr = 1.33TQ) (prise a Vpc = 600V et AV = 186V) nous permet de remonter a
une constante de temps T = KRpr = 600 ps. L'ordre de grandeur est en accord avec
les observations expérimentales. La différence vient du fait que la tension PF, et
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FIGURE 6.5 — Mesures du courant de remontée statique entre deux impulsions. Les données
expérimentales sont prises pour quatre tensions de pointe différentes. On modé-
lise la courbe a 600V puis on calcule avec les parametres d’ajustement trouvés
les courbes numériques pour les autres tensions. La probabilité d’émission d'un
électron pg est prise égale a 0.85 ou a 1 en fonction de la tension étudiée (voir
texte).

donc la résistance PF, n’est pas constante au cours de la remontée du courant. On
peut aussi calculer la valeur numérique de la charge Q,. en régime statistique avec
Qloc = KVjye. On trouve Qj,c = 3.6 x 10%¢ avec e la charge élémentaire. Cette valeur
est 100 fois supérieure a la charge émise par une impulsion pour Vpc =500V et E =
a 500kHz (calculée dans la partie 5.4). Cela signifie alors que seulement 1% de la
charge maximale est atteinte entre les impulsions.

La valeur calculée numériquement de pg (85%) nous donne le pourcentage de
charges déplétées hors de I'apex a chaque impulsion. Cette probabilité ne dépend a
priori pas du taux de répétition. Pour des taux de répétition élevés, le temps entre
chaque impulsion est trop court pour que 1’émission statique reprenne sa valeur maxi-
male. Dans ces cas 13, la charge locale a 1’apex, juste apres I'impulsion, va rapidement
diminuer, pour chaque impulsion, jusqu’a devenir presque nulle. On retrouve ce
phénomene lorsque le courant d’émission laser est saturé.

Afin d’aider a la compréhension du phénomene physique prenant place entre
chaque impulsion, nous avons calculé numériquement les grandeurs physiques per-
tinentes de courant et de tension en fonction du temps au cours de la charge. La
Figure 6.6a présente le calcul numérique des courants PF et FN pour un temps de
2ms, correspondant a deux impulsions lasers successives a 1kHz. Au moment de
I'impulsion, 1'apex de la pointe se vide, ce qui a pour effet d’éteindre le courant FN et
d’augmenter le courant PF. Entre les impulsions, ces deux courants se stabilisent pour
redevenir égaux (modele statique).

La Figure 6.6b présente les valeurs calculées des potentiels Vj,., Vrn, V, et AV en
fonction du temps pour un temps de 2ms. Cette courbe permet d’avoir un apergu
global de lI'évolution de ces tensions au moment des impulsions et apres celles-ci.
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FIGURE 6.6 — (a) Tracé du calcul numérique des courants PF et FN en fonction du temps au
cours de deux impulsions lasers. Au moment de l'impulsion, t = 0, la charge
locale se vide et le courant FN tombe & zéro. Le courant PF augmente afin de
recharger 1'apex de la pointe. Les deux courants se stabilisent entre les impulsions
jusqu’a rejoindre un niveau ot ils sont égaux. (b) Tracé des différentes valeurs

(b)

des potentiels au niveau de la pointe en fonction du temps pendant 2 ms.
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6.4 REGIME DE SATURATION

Dans la partie précédente, nous avons utilisé les courbes de remontée temporelle du
courant statique entre les impulsions, pour un taux de répétition du laser faible, afin
de retrouver les valeurs des parametres K et py. La capacité K est a priori une gran-
deur géométrique et ne varie pas dans nos expériences. Il est possible de garder ces
parametres pour prédire le comportement de I’émission pour des taux de répétition
élevés, i.e. des cas pour lesquels le courant FN n’a pas le temps de revenir entre les
impulsions. Pour cela, nous faisons I'’hypothese que la probabilité de photoémission
po ne varie pas en fonction du taux de répétition. Elle dépend cependant de la durée
temporelle des impulsions (ne change pas dans nos expériences) et de 1’énergie des im-
pulsions. Comme nous voulons étudier la photoémission en fonction de I'énergie des
impulsions E, nous réécrivons pp comme p(E) qui n’est maintenant plus une constante.

Le schéma électrique, a droite de la Figure 6.2 présente le cas de la photoémission.
On modélise le courant par une résistance multiphotonique Ryp(t), égale & zéro entre
les impulsions lasers, et avec une valeur constante lorsque I'impulsion illumine 1’apex
(Figure 6.7 (haut)). Ceci implique que chaque impulsion du laser libére la méme
charge (p(E)Qjoc) en moyenne une fois le régime permanent atteint. Le courant de
photémission total peut donc étre pris comme la valeur moyenne du courant induit
par chaque impulsion. En notant At la durée temporelle de I'impulsion, on peut écrire
le courant de photoémission I;p comme :

:@_pKV _Vloc

AF E loc — Rup (6-10)

avec Ryp = %. Pour les valeurs de pg et de K trouvées dans la partie précédente,
et en prenant At = 300fs, on trouve Ry;p = 780 (). En substituant a At le temps T
entre deux impulsions (ce qui revient a considérer la charge pQj,. émise en continu

ou faire une moyenne de conductance), on obtient Ryp = le =26GQavec T =1us

a 1MHz. On remarque que Ryp < Rpr ~ TQ. Ceci implique donc que le régime PF
est le régime limitant de 1’émission méme pendant la photoémission, ce qui explique
la saturation du courant en fonction de 1'énergie laser.

Pour les hauts taux de répétition (supérieurs a quelques kHz), nous avons montré
qu’entre les impulsions, la charge locale Qj,. n'avait pas le temps de rejoindre son
niveau stationnaire. La charge locale apres une impulsion sera donc plus faible que
celle aprés I'impulsion d’avant. Ce phénomene se produit pour plusieurs impulsions
jusqu’a arrivée a un régime permanent pour lequel Qj,. est toujours quasi nul juste
apres l'impulsion (Figure 6.7 (bas)). Dans ce cas, nous avons aussi vu que la valeur de
Qioc atteinte juste avant I'impulsion n’était pas assez haute pour permettre d’observer
de I’émission FN.

Il est possible d’utiliser ce modele afin de calculer numériquement la dépendance
du courant de photoémission en fonction de l'énergie des impulsions pour différentes
tensions de pointe ou différents taux de répétition. Dans la partie 5.4.1, nous avons
établis I’émission laser des nanopointes de diamant était multiphotonique avec un
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FIGURE 6.7 — Schéma présentant 'effet de diminution de la charge locale a I'apex en émission
laser saturée. Pour chaque impulsion laser, de durée At, une partie constante
de la charge Qj, est émise hors de la pointe. Pour les hauts taux de répétition,
cette charge n’a pas le temps de revenir a sa valeur stationnaire avant I'impulsion
suivante, avec T le temps entre les impulsions. Le niveau diminue donc petit a
petit aprés chaque impulsion jusqu’a atteindre une valeur nulle aprés chaque
impulsion. A noter que le schéma n’est pas du tout a échelle avec At = 300fs et
T ~ us.

ordre n entre 4 et 5. On rappelle que 1 représente le nombre de photons absorbés pour
la photoémission d"un électron. On peut alors écrire, pour une durée d’impulsion fixe,
que la probabilité de photoémission d'un électron p(E) est :

p(E) = po (;) et p(E)=1 si <1§0> po > 1 (6.11)

avec E I'énergie des impulsions du laser et Eq 1’énergie des impulsions pour laquelle
la probabilité pg a été calculée. La probabilité ne peut bien évidemment pas dépasser
1, ce qui a pour conséquence de garder le courant de photoémission constant a partir
d’une valeur d’énergie des impulsions. On peut également écrire :

p(E) = <E> si E<E (6.12)
Eq
=1 si E>E (6.13)

avec Ef = E[/po. E} représente 1'énergie d"une impulsion nécessaire pour avoir
p =1, cest a dire que la totalité des charges a 1'apex Q. est émise durant 1'illumina-
tion laser. En pratique, nous avons vu que le courant en régime laser saturé n’était
pas completement constant en augmentant 1’énergie E. On pourrait expliquer cela
avec un modele microscopique qui prendrait en compte le fait qu’a hautes énergies, la
photoémission n’est sans doute plus completement uniforme sur 1’apex de la pointe
et donc la charge maximale Q;,. n’est plus constante.

Pour une valeur fixe de n = 4 pour nos nanopointes, nous pouvons calculer nu-
mériquement 1’évolution de Vj,. entre les impulsions laser. Puisque le temps entre
deux impulsions (< 10 ps) est largement supérieur a la durée d’une impulsion 300 fs,
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F1GURE 6.8 — Courbe du courant de photoémission, dans le régime laser saturé, en fonction
de I’énergie par impulsion rapporté a E;, ’énergie pour laquelle la probabilité
d’émission est 1. Ces courbes ont été faites pour différentes tensions de pointes
(a) et différents taux de répétition (b). La valeur de E; étant dépendante de
I'alignement du faisceau laser sur la pointe, elle est a priori différente pour chaque
courbe car 'on réaligne le laser entre chaque série de mesures. Les données
expérimentales sont ajoutées aux valeurs calculées sans aucune modélisation
supplémentaire.

on peut considérer que chaque impulsion émet les électrons de maniere instantanée
avec la méme probabilité p. Cette approximation nous permet d’éviter la description
temporelle de I'émission au cours de 1'impulsion.

La Figure 6.8a présente les données expérimentales (triangles) et les données calcu-
lées (trait plein) du courant de photoémission en fonction de I’énergie par impulsion
pour trois tensions de pointes différentes. La grandeur physique importante pour
étudier la photoémission aurait été 1'intensité lumineuse. Cependant, comme le laser
est réaligné entre chaque mesure, la focalisation du faisceau sur la pointe peut étre
différente d’une courbe & une autre. Nous avons donc a priori une valeur E; diffé-
rente pour chacune des courbes. Il est important de noter que les calculs sont faits
sans aucun autre ajustement supplémentaire et que les parametres utilisés sont ceux
calculés dans la partie précédente. La Figure 6.8b présente les mémes résultats pour
des taux de répétition du laser différents. Dans les deux cas, le modele déployé pour
retrouver les données expérimentales est trés satisfaisant et confirme la validité de
notre modéle dans notre gamme de parametres.

6.5 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons décrit un nouveau modele, reprenant les hypothéses
principales du précédent, afin de modéliser plus précisément les mesures de 1’émission
statique mais surtout de celle sous illumination laser de nanopointes de diamant.
Le souci principal du modele précédent vient du fait que le champ a 'apex est di-
rectement proportionnel au potentiel a I’apex. Le principal changement dans notre
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nouveau modéle par rapport au précédent consiste a diviser les charges de la pointe
en deux : une partie a I'apex de la pointe, contribuant au courant d’émission, au
champ et au potentiel a 'apex, et le reste contribuant lui aussi au potentiel et au
champ a l'apex mais pas au courant d’émission. Ceci nous a permis de définir un
nouveau potentiel Vry, sans réalité physique et dépendant des grandeurs mesurables
V. (tension a 'apex) et Vpc (tension appliquée sur la pointe), décrivant le champ a
I’apex par un facteur de proportionnalité.

Dans la deuxieme partie, nous avons utilisé ce nouveau potentiel Vry afin de réajus-
ter la modélisation des courbes du courant statique (Chapitre 4). Ceci nous a permis
de rendre la modélisation légerement meilleure, notamment pour les hautes tensions.

Dans la troisieme partie, nous avons repris les courbes de remontée temporelle du
courant statique entre les impulsions afin de les modéliser avec le nouveau modeéle.
Une des courbes a servi a I'ajustement des parametres K, capacité d"un condensateur
modélisant la charge a 'apex, et pg, probabilité d'un électron d’étre émis par I'im-
pulsion laser. A partir de ces coefficients, nous avons pu calculer, sans modélisation
supplémentaire, les valeurs attendues du courant de remontée pour des tensions
de pointe différentes. Les résultats ont montré un trés bon accord entre les données
expérimentales et les valeurs calculées du courant.

Dans la derniere partie, nous avons utilisé notre modele pour calculer le courant de
photoémission en fonction de 1’énergie des impulsions pour des tensions de pointe et
des taux de répétition du laser différents. Comme précédemment, les valeurs calculées
ont montré un bon accord avec les données expérimentales, confirmant la validité de
notre modéle dans notre gamme de parameétres.
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Dans ce chapitre, nous présentons des résultats préliminaires de mesures de la
statistique temporelle de I'émission d’électrons, statique ou laser, de nanopointes de
tungsténe et de diamant. Dans la premiére partie, nous établirons les motivations
qui nous ont poussé a effectuer de telles mesures. Dans la deuxiéme partie, nous
décrirons la mise en place d"un nouveau dispositif expérimental essentiel pour ce
type de mesure. Nous verrons qu'un changement de détecteur était nécessaire afin
d’améliorer I'efficacité de détection. Enfin dans la derniere partie, nous présenterons
des résultats préliminaires obtenus sur des nanopointes de tungstene et de diamant.

7.1 MOTIVATIONS

Les chapitres 4, 5 et 6 du manuscrit ont permis de montrer la dynamique lente de
I’émission d"une pointe de diamant par rapport aux pointes métalliques. Nous avons
montré que, pour une nanopointe de diamant, 1'émission d’un électron modifiait
la charge électrique a l’apex de la pointe, et que 1'émission était gouvernée par
une dynamique temporelle de 1'ordre de la centaine de microsecondes. Ce temps
caractéristique pourrait alors se manifester dans la statistique temporelle de I’émission
d’électrons. A fort courant, il devient peu probable que le temps séparant I’émission
de deux électrons puisse tendre vers 0. Nous avons voulu mesurer la distribution
de bruit de grenaille (shot noise) pour I’émission d’électrons dans les cas statique
et laser. Ce bruit est analogue au bruit de photon en optique, en gardant a I'esprit
que la statistique des fermions est différente de la statistique des bosons. Dans le
cas de photons, on peut considérer que 1’émission d’un photon est indépendante de
I’émission des autres photons. La distribution temporelle de 1’émission suit alors une
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loi poissonnienne. Si le nombre moyen d’occurrences dans un intervalle de temps fixé
est A, alors la probabilité d’avoir k occurrences est :

/\k
pk) = e (7.1)

Cette statistique poissonienne définit le bruit quantique standard en optique quan-
tique [GRYNBERG et al. (2010)], généralement observé pour un faisceau laser (état
cohérent dans le formalisme de I'optique quantique) [GLAUBER (1963)]. La manipula-
tion de ces fluctuations quantiques est un enjeu majeur en optique quantique, avec
notamment des applications pour les mesures de tres grandes précisions (détection
d’ondes gravitationnelles par exemple [BARsOTTI et al. (2018)]).

Dans le cas des électrons, le bruit de grenaille est plus facile a conceptualiser, car
il est associé a leur nature corpusculaire. Il y a plus d'un siecle, Schottky [ScrHOTTKY
(1922)] a montré que le caractere discret de 1’émission d’électrons entrainait forcément
une fluctuation du courant. Ces fluctuations de I'émission d’électrons s’accompagnent
d’un bruit de grenaille qui s’écrit :

S = 2el (7.2)

avec S la densité spectrale de puissance de bruit a fréquence nulle (en A2/Hz), e
la charge élémentaire et I le courant moyen d’émission. Ce phénomene fut confirmé
expérimentalement dans la foulée pour des tubes a vide ot les fluctuations thermiques
étaient les principales sources de fluctuation du courant [HARTMANN (1921); HULL
et al. (1925)]. Des mesures de ces fluctuations ont été effectuées dans le cas de mesure
de courant total. Nous proposons ici de reproduire ces mesures pour un comptage
des électrons individuels possible grace a notre dispositif expérimental. La premiére
mesure effectuée sera alors de mesurer le bruit de grenaille dans le cas des nano-
pointes de tungstene et de le comparer a une distribution poissonnienne. Des calculs
théoriques [BULASHENKO et al. (2003); Wu et al. (2008)] dans le cas de 1'émission de
champ ont permis de montrer qu’une augmentation du courant, dii une augmentation
du champ électrique, écarte la distribution de bruit d'une distribution poissonnienne
vers une distribution sub-poissonnienne (Figure 77.1). Cette réduction de bruit peut
s’expliquer de maniére intuitive en rappelant le fait, qu’a fort courant, la répulsion
coulombienne a tendance a ordonner temporellement les électrons et donc réduire les
fluctuations de courant. La transition s’effectue pour des champs de I'ordre du GV/m,
atteignables dans notre expérience.

Dans le cas des pointes de diamant, nous avons remarqué que la dynamique
de remplissage de la pointe était tres lente (ordre de la microseconde) due a la
conduction de Poole-Frenkel (faible conductivité). On a montré au chapitre précédent
que I"émission d'un électron dépend de la distribution de charge au bout de la pointe,
et donc des électrons émis avant lui. L'idée est alors de mesurer les fluctuations sur le
courant d’émission pour des nanopointes de diamant afin d’apercevoir une différence
avec les nanopointes de tungstene.
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FIGURE 7.1 — Puissance de bruit du courant d’émission de champ a froid S; normalisée par la
valeur de Schottky 2el en fonction du champ électrique F. L’émission se fait au
travers d’une barriere de potentiel triangulaire. Les courbes sont prises pour des
valeurs de travail de sortie W différentes. [Bulashenko (2003)]

7.2 DISPOSITIF EXPERIMENTAL
7.2.1  Cahier des charges

Le dispositif expérimental décrit dans le chapitre 2 a du étre modifié afin de
permettre les mesures décrites dans la suite de ce chapitre. L'objectif premier était
d’améliorer 1'efficacité de notre détecteur pour collecter la plus grande partie des
électrons émis. En effet, lors de I'émission de champ d’une nanopointe, toutes les
pertes arrivant apres 1’émission auront tendance, si elles sont le fruit du hasard, a faire
tendre les fluctuations du courant vers une distribution poissonnienne. Dans la partie
2.2.4, nous avons vu que le spectrometre, composé de plusieurs grilles et de deux
MCP en chevron avait une efficacité de 1’ordre de 1%. Nous décrivons dans la suite
la conception et la mise en place d'un nouveau détecteur utilisant un CEM (Channel
Electron Multiplier) ayant la forme d’un entonnoir et permettant une efficacité 40 fois
supérieure a celle du spectrometre utilisant des MCP.

Le deuxiéme objectif a atteindre était la mise en place d"un dispositif permettant
de mesurer des temps de vol de 'ordre de la nanoseconde. Pour cela, nous utilisons
un TDC (Time-to-Digitale Converter). Cet appareil permet I'ouverture de porte de
détection afin de mesurer le temps entre l'ouverture de cette porte et un signal de
comptage arrivant durant I'ouverture de la porte. Nous décrivons dans la suite les
caractéristiques de cet appareil ainsi que les différentes manieres de 'utiliser.
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FIGURE 7.2 — Schéma du Channeltron utilisé dans le nouveau dispositif. La taille de 1’entonnoir
(10mm) placé assez proche de la pointe permet de recueillir la plus grande partie
des électrons émis.

7.2.2 Channel Electron Multiplier

Un CEM (Channel Electron Multiplier) ou Channeltron est un amplificateur de
signal électrique ou photonique. Il permet la détection de particules uniques en ampli-
fiant le signal par multiples collisions avec ses parois. La différence par rapport aux
galettes de microcanaux est son entrée en forme d’entonnoir sur plusieurs millimetres
(Figure 7.2). Placé proche de la pointe, il permet alors de recueillir une grande partie
des électrons émis. Cependant, comme pour les microcanaux, plusieurs particules
arrivant simultanément sur la cathode du CEM ne pourront pas étre différenciées et
seront comptées comme une seule. Ceci peut entrainer une perte d’efficacité dans
le cas d’émission multiphotonique avec plus d’un électron émis par impulsion par
exemple.

Le Channeltron utilisé est un Standard CEM de SJUTS. Le diametre de son enton-
noir est de 10 mm. Apres différents tests, nous avons établis que la détection était
la meilleure pour une tension d’entrée nulle et une tension sur la sortie de +2100V'.
Cette différence de potentiel entre 1’entrée et la sortie correspond a un gain de plus
de 10%. La tension sur I'anode est mise a +2300V. Entre la pointe et le Channeltron,
nous disposons une grille d’anode a la masse (Figure 7.3). Cette grille posséde un
taux de passage de 90.3%, estimé par la fabricant. Il est possible avec ce dispositif de
mesurer 1'énergie cinétique des électrons. Pour cela, nous utilisons la face d’entrée
du détecteur comme une tension de retard. Il est important dans ce cas de garder
constante la différence de potentiel entre 1'entrée et la sortie du Channeltron. Un
changement sur la tension d’entrée du détecteur entraine cependant une chute dans
I'efficacité de détection. Cette chute n'empéche pas de mesurer 'énergie cinétique des
électrons mais réduit la précision de notre mesure a ~ 10eV.

L'objectif de la mise en place de ce nouveau dispositif de comptage est d’améliorer
l'efficacité de détection. Nous présentons ici une méthode afin de connaitre ce taux
d’efficacité dans le cas du Channeltron. Pour cela, nous mesurons le courant d’émission
I au Channeltron en fonction de la tension statique Vpc appliquée sur la pointe, dans
le cas d'une pointe de tungstene. Ce courant peut étre tracé en coordonnées Fowler-
Nordheim (In(I/V3.) « 1/Vpc) afin d’obtenir une droite d’équation In(I/Vpc) =
—25188/Vpc + 24.991 (courbe bleue sur la Figure 7.4). Le courant d’émission total a
aussi été mesuré au picoamperemetre pour des tensions appliquées sur la pointe plus
élevées. La limite basse du picoampéremetre et le seuil de saturation du Channeltron
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FIGURE 7.3 — Schéma du dispositif de détection des électron pour les mesures de statistiques
temporelles.

ne nous permettant pas de mesurer les courants pour les mémes tensions. Il est
possible de tracer sur la méme courbe les points expérimentaux du courant total
mesuré au picoamperemetre ainsi que la courbe modélisée, d’équation In(I/Vpc) =
—25688/Vpc + 26.44 (courbe rouge sur la Figure 7.4). Le fait que les deux courbes
aient la méme pente nous assure une efficacité du Channeltron constante sur toute
la gamme de tension qui nous intéresse. A partir de ces deux courbes, 1'efficacité de
détection du Channeltron peut étre facilement déduite en prenant la différence entre
les deux courbes. Ceci nous permet d’établir une valeur d’efficacité ~ 40%.

7.2.3 Mesure du temps de vol

Afin de mesurer les temps de vol des électrons émis, nous utilisons un Time-to-
Digital Converter (TDC). Cet appareil permet de mesurer des temps entre un signal
d’entrée (trigger) et un signal de comptage (stop). Le TDC que nous utilisons possede
une carte fabriquée par la plateforme DTPI (Détection : Temps, Positon, Image) du
laboratoire LUMAT & I'Université d’Orsay a Paris. Il permet de mesurer des temps
jusqu’a 3.9 ms avec une précision de ~ 30 ps (valeur donnée par le fabricant). Nous
proposons une mesure simple afin de retrouver cette valeur expérimentalement. La
Figure 7.5 présente les mesures de temps entre deux impulsions électriques provenant
de la méme source et divisées par une BNC-T. Elles sont envoyées sur le TDC comme
déclenchement pour 'une et comptage pour I’autre. On s’assure au préalable que le
fil du signal de comptage soit plus long que le fil du signal de déclenchement. La
courbe mesurée présente la forme d’une Gaussienne avec une largeur a mi-hauteur
de ~ 123 ps correspondant a la limite de précision de notre dispositif. Pour la suite,
toutes les mesures seront donc faites avec une précision de 123 ps. Au cours de nos
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FIGURE 7.4 — Courbes en coordonnées Folwer-Nordheim du courant mesuré au Channeltron
(bleu) et au picoampeéremetre (rouge) modélisées par une droite. La différence
entre ces droites permet de remonter a l'efficacité de détection du CEM.

mesures, nous avons utilisé le dispositif expérimental de deux manieres différentes
que nous présentons dans la suite.

7.3 STATISTIQUE TEMPORELLE DE L'EMISSION STATIQUE
7.3.1 Principe de la mesure

La premiére mesure qui nous intéresse est le temps d’arrivée entre deux électrons
successifs en émission statique et laser (Figure 7.6). Pour cela, nous utilisons un
signal périodique, créé a partir d'un générateur de signal, qui génere des impul-
sions NIM a une fréquence de 1kHz. Le signal de comptage du TDC, marquant la
mesure, est relié au signal de sortie du Channeltron. Un discriminateur est placé
entre les deux éléments pour ne garder que les signaux que I’on considére étre de
vrais électrons détectés. La durée de la porte de mesure sur le TDC est choisie a la
valeur maximale possible pour la fréquence choisie du générateur de signal, i.e. 980 us.

7.3.2  Mesures sur pointes de tungstene et de diamant

Les premieres mesures présentent les résultats obtenus pour une nanopointe de
tungsténe et de diamant sous émission de champ a froid. Nous mesurons les temps
d’arrivée entre deux électrons consécutifs au sein d’'une méme porte de détection.
La Figure 7.7 présente I'histogramme des différences de temps d’arrivée entre deux
électrons consécutifs au sein d’une méme porte de mesure pour le tungstene et
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FIGURE 7.5 — Histogramme du temps d’arrivée entre deux signaux électriques venant du méme
générateur, séparés par un BNC-T. La largeur a mi-hauteur de la modélisation
par une courbe de Gauss permet de remonter a la précision sur la mesure de
temps du TDC.
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FIGURE 7.6 — Schéma de la mesure du temps d’arrivée entre deux électrons émis successive-
ment. Le TDC (Time-to Digital Converter) est déclenché par une signal périodique
a 1kHz. Pendant 980 us apres le déclenchement, le TDC mesure le temps entre
I'ouverture de la porte de mesure et 1’arrivée des électrons.
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F1GURE 7.7 — Histogramme du temps entre deux électrons émis successivement pour une
pointe de tungstene (a) et de diamant (b). Les deux sont modélisés par I'équation
de la distribution de Poisson pour k = 1 et permettent de remontée au parametre
T correspondant au temps moyen entre deux électrons successifs.

le diamant. Cette histogramme H peut étre modélisé par 1’équation de Poisson
(Equation 7.1) pour k = 0 tel que :

(7:3)

Al

H=A e

avec A I’'amplitude initiale et T le temps moyen entre deux électrons émis consécuti-
vement. Parallélement a cette mesure, nous mesurons le courant d’émission moyen au
Channeltron. En connaissant le nombre d’électrons par seconde, il est donc possible
pour chacune des courbes de comparer le temps moyen entre deux électrons consécu-
tifs mesuré au Channeltron et celui modélisé sur 1’histogramme.

La Figure 7.7a présente les résultats pour une pointe de tungstene a 870V. La
modélisation est en tres bon accord avec les données expérimentales. Le coefficient
T est trouvé égale a 48.1 us. Ce coefficient représentant le temps moyen entre deux
électrons consécutifs, il est possible de remonter & un courant en électrons par seconde.
En utilisant la valeur de T, on trouve I 4, ~ 20833 cps/s. Cette valeur est en accord
avec le courant moyen mesuré au Channeltron : L.y, ~ 21000 cps/s. Cela montre que
le courant est bien poissonnien.

En reprenant la méme étude pour la pointe de diamant (Figure 7.7b), on remarque
que la modélisation n’est pas satisfaisante pour les temps courts. Il semble donc que
les électrons aient tendance a sortir plus proche les uns des autres que pour une
distribution poissonnienne, ce qui est contradictoire a 1'intuition qu’on pourrait avoir
avec les résultats des chapitres précédents. Ces résultats préliminaires n’ont pas pu
étre testés sur une autre pointe et il est donc possible que cet effet soit un effet de la
mesure.
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FIGURE 7.8 — Schéma de la mesure du temps d’arrivée entre un électron détecté et 'impulsion
qui a permis son émission. Le TDC est déclenché 1’arrivée de 1'électron. Pendant
980ns (dépendant du taux de répétition du laser) apres le déclenchement, le
TDC mesure le temps entre 'ouverture de la porte de mesure et 'arrivée de
I'impulsion ayant permis 1’émission de 1’électron déclencheur.

7.4 STATISTIQUE TEMPORELLE DE L’EMISSION LASER

Dans cette partie, nous présentons les résultats préliminaires de la statistique
temporelle de I'émission laser d'une nanopointe de tungstene.

7.4.1 Principe de la mesure

Il est possible de réaliser deux mesures différentes pour étudier statistique tem-
porelle de I’émission laser. La premiere reprend le principe de la mesure statique
(Figure 7.6). Dans ce cas, on mesure la différence d’arrivée entre deux électrons émis
successivement. L'émission étant gouvernée par un laser femtoseconde a impulsion
cadencé, ces temps devraient toujours étre des multiples de la durée At entre deux
impulsions.

Dans la deuxiéme utilisation du dispositif, nous nous intéressons au temps entre
I'arrivée d'une impulsion laser sur la pointe et l’arrivée de 1’électron sur 1’anode
(Figure 7.8). Ce temps est dépendant de nombreux parametres (tailles des fils, rebonds
dans le Channeltron ...). La mesure intéressante est I'écart relatif de ce temps d’arrivée
entre plusieurs expériences faites pour des tensions appliquées sur la pointe différentes.
L'émission multiphotonique d"une pointe de tungstene pour nos puissance laser se fait
a moins d'un électron par impulsion. Afin d’éviter le bruit dt & un déclenchement du
TDC sans signal d’arrét, nous le déclenchons avec le signal d’arrivée des électrons. Le
signal de comptage provient alors d"une photodiode rapide (temps de monté < 10ns)
captant une partie de I'impulsion laser. En rallongeant de plusieurs metres le fil reliant
la photodiode au TDC, il nous a été possible de détecter I'impulsion ayant servi a
I"émission de l'électron déclencheur de la porte TDC. Si le temps de vol de 1’électron
depuis sa photoémission est tp, nous mesurons donc un temps égal a Ty — tg avec Ty
constant et dépendant du chemin optique et de la longueur des fils.
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FIGURE 7.9 — Histogramme du temps d’arrivée entre deux électrons émis consécutivement
dans le cas d’une émission laser a un taux de répétition de 100 kHz. Les pics de
I'histogramme sont séparés d’un multiple du temps At entre deux impulsions.
L’'histogramme est modélisé par I'équation de la distribution de Poisson pour
k=1

7.4.2 Mesures sur pointes de tungstene

Dans cette partie, nous présentons les mesures faites sur une pointe de tungstene
pour de I’émission laser. La Figure 7.9 montre I'histogramme du temps d’arrivée
entre deux électrons émis successivement par le laser. Ici, le laser (Tangerine) est
pris a un taux de répétition de 100kHz avec une puissance moyenne de 2.7 mW.
Une tension statique de 100V est appliquée sur la pointe. Le courant d’émission est
mesuré a 30000 cps/s. Comme dans la partie précédente, cet histogramme peut étre
modélisé par une loi de Poisson avec k = 0. La modélisation, trés correcte, apparait
sur la courbe avec un parametre d’ajustement T ~ 12 ps. Nous rappelons que ce
parameétre correspond au temps moyen entre deux électrons émis consécutivement.
Un rapide calcul permet de remonter a une valeur théorique du nombre d’électrons
par seconde. On trouve 1.4, ~ 8000 cps/s. En comparant ce courant a celui mesuré,
Lexp ~ 30000 cps/s, on remarque une forte différence. Nous n’expliquons pas ce phé-
nomene mais il nous parait indispensable de reproduire ces expériences en changeant
la tension de pointe ou la puissance du laser par exemple.

En reprenant I’histogramme de la Figure 7.9, on remarque une différence avec les
histogrammes statiques (Figure 7.7). En effet, I’émission laser étant cadencée par 1'arri-
vée des impulsions, le temps d’arrivée entre deux électrons consécutifs ne peut étre
qu'un multiple du temps At en deux impulsions. A 100 kHz, ce temps est At = 10 s,
ce que l'on appercoit clairement sur 1’histogramme puisque les pics sont espacés de
cette durée.

La deuxieme mesure faite sur cette pointe consiste a mesurer le temps d’arrivée
entre I'impulsion laser et 1’électron émis pour différentes tensions appliquées sur
la pointe. On cherche alors & montrer que ce temps de vol est proportionnel a une
constante prés a 1/1/Vp¢, d’apres un calcul classique de temps de vol. Nous rappelons
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FIGURE 7.10 — (a) Mesure de I'histogramme normalisé du temps entre un électron et I'impul-
sion qui a permis son émission pour différentes tensions statiques. La largeur
de chaque histogramme est la méme At ~ 8ns, ce qui est une mesure de gigue
du Channeltron. (b) Tracé expérimental du temps pour lequel I'histogramme
est maximal en fonction de 1/+/Vpc. La courbe peut étre modélisée par une
droite. On remarque néanmoins un effet de saturation pour les premiers points,
correspondant aux hautes tensions.

que le temps mesuré est égal a Ty — t avec Ty une constante dépendant du chemin
optique et de la longueur des fils. L'ouverture de la porte de détection sur le TDC est
effectué par I'arrivée d’'un électron. Le comptage se fait lors de I’arrivée de 'impulsion
laser ayant permis 1’émission de 1’électron déclencheur. La Figure 7.10a présente des
histogrammes normalisés du temps d’arrivée des électrons pour différentes tensions
statiques. Les histogrammes ont tous les mémes largeur a mi-hauteur At ~ 8ns. Cette
largeur ne dépendant pas de la tension statique, on peut déduire que cet effet n’est
pas géométrique (lié a la trajectoire des électrons), mais plutdt un effet de la détection
sur le Channeltron. Cette mesure pourrait étre apparentée a une mesure de la gigue
(jitter) du Channeltron (non-fournie par le constructeur).

Il est possible, pour chaque courbe de tension, de mesurer un temps moyen
correspondant au maximum du pic de I'histogramme. Nous nommerons ce point
y(Vpe) = Tp — t(Vpc). La Figure 7.10b montre les points expérimentaux (triangles
rouges) de y en fonction de Tp — \/% avec 7 un coefficient (en s - V1/2). Il semble que
les points aient 1’aspect d’une droite sauf pour les deux premiers points, correspon-
dant aux tensions statiques les plus hautes. On modélise les derniers points par une
droite pour remonter aux valeurs de Ty et y. La courbe de modélisation ainsi que les

valeurs des parametres sont notées sur la Figure 7.10b.

7.5 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats des mesures de la statistique
temporelle de I’émission d’électrons. En reprenant les observations faites sur 1’émis-
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sion de nanopointes de diamant, et notamment sur la dynamique trés lente de ce
matériau, nous avons voulu voir un effet de I’émission sur la statistique temporelle de
ces échantillons. Malheureusement, le manque, sur la fin de mes trois années de these,
de nanopointes avec un AV a rendu impossible la mesure sur le diamant.

Dans la deuxieme partie du chapitre, nous avons décrit la mise en place d'un
nouveau dispositif expérimental. Le but était d’améliorer l'efficacité de détection
de notre détecteur. Nous avons alors remplacé le spectrometre par un Channeltron
permettant de maximiser la collecte des électrons émis. Nous avons utilisé un TDC
afin de permettre la mesure de temps tres courts avec une précision de l'ordre de la
centaine de picosecondes.

Dans les troisiéme et quatrieme parties, nous avons décrit les résultats préliminaires
obtenus en émission statique et sous illumination laser d"une nanopointe de tungstene.
Nous avons montré que 1'émission se comportait avec une statistique temporelle
poissonnienne, comme attendue. L'étude du temps de vol entre un électron émis sous
illumination laser et l'arrivée de I'impulsion qui a permis son émission a aussi montré
que la durée du temps de vol était bien proportionnelle a 1/+1/Vpc, ce qui peut étre
prédit par un calcul classique.
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Dans ce manuscrit, nous avons présenté les différentes études expérimentales faites
sur 1’émission statique et sous illumination laser de nanopointes. Les résultats obtenus
dans le cas du tungstene, tres bien documentés dans la littérature [HOMMELHOFF
et al. (2006); BioNTA et al. (2014)], nous ont servi d’étalon afin de les comparer a des
résultats inédits sur des nanopointes de diamant.

Les chapitres 1 et 2 nous ont permis d’établir les bases théoriques ainsi que les outils
expérimentaux utilisés au cours de ma these. Le dispositif expérimental sert, entre
autres, a la mesure du courant d’émission de nanopointe dans le cas de I’émission
statique ou lorsque la pointe est illuminée a I’apex par un laser femtoseconde. Les
différentes techniques d’émission ont été décrites. Deux catégories sont particuliere-
ment intéressantes pour nos mesures. L'émission de champ a froid, prenant place sous
I'effet d’'un champ statique intense, et la photoémission, dans le cas de la physique du
champ fort (illumination par un laser femtoseconde). Cette derniére permet 1’émission
d’électrons de deux manieres différentes en fonction de I'intensité du champ électrique
laser. Afin de différencier les deux, nous possédons un spectrometre a retard, mesu-
rant I’énergie cinétique des électrons émis. Une étude des spectres de photoémission
permet de distinguer 1"émission multiphotonique, présentant des pics d’émission
sur le spectre, de I’émission de champ optique, caractérisée par un plateau sur le
spectre s’étendant a de hautes énergies. Une étude des mécanismes de conduction au
sein des diélectriques a aussi été proposée afin de comprendre ce phénomene dans
des nanopointes de diamant. La conduction des électrons dans les diélectriques est
rendue possible par la présence de nombreux défauts. Les mécanismes PF, VRH et
SCL (mécanismes de conduction des électrons dans les diélectriques) ont été décrits et
ont été réutilisés dans la suite du manuscrit pour définir le mécanisme de conduction
a l'intérieur des nanopointes de diamant.

Dans le chapitre 3, nous avons présenté les résultats expérimentaux obtenus sur
I’émission statique et sous illumination laser de nanopointes de tungstene. Des calculs
du coefficient d’amplification optique en fonction de la phase et de la polarisation
ont été effectués afin de les comparer aux cartographies de I’émission. Nous avons
montré, a partir de trois études, que la photoémission dans le cas de nanopointes
de tungstene était multiphotonique pour les énergies des impulsions laser qui nous
intéressent. L'étude de 1'émission statique a aussi permis de rappeler la description
Fowler-Nordheim de 1'émission de champ a froid. Ces résultats, obtenus en statique
et sous illumination laser, ont été comparés dans la suite aux résultats obtenus sur le
diamant.

Les chapitres 4, 5 et 6 ont présenté I'ensemble des résultats obtenus expérimentale-
ment pour 1’émission d’électrons de nanopointes de diamant, ainsi que la modélisation
des phénomenes par un circuit électrique simple. Les chapitres 4 et 5 ont été consacrés
respectivement a I'étude des résultats pour 1’émission statique et sous illumination
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laser. Dans le cas statique, I'émission peut étre divisée en deux parties : un phénomene
de conduction le long de la pointe (conduction Poole-Frenkel) et un phénomene
d’émission a I'apex de la pointe (émission Fowler-Nordheim). En faisant I'hypothese
naturelle que les courants associés a ces deux mécanismes sont égaux a n'importe quel
moment de 1’émission, nous avons pu imaginer un circuit électrique simple, composé
de deux résistances en série, afin de modéliser 1’émission statique. L'ajustement du mo-
dele sur les courbes expérimentales a permis de remonter a différents parametres des
équations gouvernants les deux phénomenes. Malheureusement, la méconnaissance
de la physique de surface de ces pointes (présence de nombreux défauts) ne nous a pas
permis de relier ces parametres d’ajustement a des grandeurs physiques réelles. Dans
le chapitre 5, nous avons présenté les résultats pour I'émission sous illumination laser.
Ces résultats ont montré un effet de charge de la pointe entre les impulsions du laser.
Notre hypothése est que I'impulsion laser décharge une grande quantité d’électrons,
et qu’a la suite de ¢a, la dynamique lente de la pointe de diamant ne permet pas a
I"émission statique de revenir immédiatement. Elle réapparait cependant apres un
temps caractéristique de 1’ordre de la centaine de microsecondes. Des mesures de ce
courant de remontée, entre deux impulsions, a faible taux de répétition du laser, ainsi
que des mesures de courant d’émission en fonction de I'énergie des impulsions du
laser permettent de confirmer cette hypothése. En réutilisant le modéle défini dans le
chapitre 4, nous avons montré que la dynamique de 1’émission sous illumination laser
ne peut pas étre modélisée par celui-ci. Dans le chapitre 6, nous avons introduit un
changement sur le modéle afin de permettre un ajustement plus précis des résultats de
I’émission sous illumination laser. Ce nouveau modele sépare les charges a l'intérieur
de la pointe de sorte que le champ a 'apex ne soit plus porportionnel a la tension a
I'apex. Ce changement permet 1’ajustement d"une des courbes de remontée temporelle.
Avec les parametres d’ajustement calculés, nous avons montré qu'’il est possible des
calculer des valeurs de courant de photoémission dans divers régimes et que les
données expérimentales sont a chaque fois en treés bon accord avec les calculs du
modele.

Dans le chapitre 7, nous avons présenté les résultats préliminaires de mesures de la
statistique temporelle de I’émission d’électrons. La fabrication d’un nouveau dispositif
expérimental a été nécessaire dans le but d’améliorer 1'efficacité de détection de notre
détecteur. L'ajout d"un TDC (Time to Digital Converter), permettant la mesure de temps
trés courts entre un signal d’entrée et de sortie, nous a permis d’effectuer des mesures
de temps entre deux électrons émis successivement ou entre un électron émis et
I'impulsion laser a I'origine de la photoémission. Les premieres mesures ont confirmé
le caractere poissonnien de I’émission en statique ou sous illumination laser pour les
nanopointes de tungstene.

L’ensemble du manuscrit ne prétend pas fournir une étude complete sur I'émission
d’électrons a partir de nanopointes. De nombreuses autres études auraient pu étre
faites, notamment sur les pointes de diamant, tres peu documentées. Une étude
microscopique de la surface de ces pointes serait un bon point de départ afin de
comprendre la proportion de défauts sur ces pointes. En effet, la conduction dans
un diélectrique provient exclusivement de ses défauts, et en ce sens, I’étude de leurs
caractéristiques permettrait de remonter a des grandeurs microscopiques permettant
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de valider notre modéle. Au cours de ma thése, nous avons été limité par le manque de
pointes avec un Av. De nouvelles pointes pourront permettre d’effectuer des mesures
de photoémission en changeant la durée temporelle des impulsions du laser ou leur
longueur d’onde par exemple. Toutes ces nouvelles mesures pourront venir enrichir
I'étude proposée tout en permettant d’ajouter des parametres de validité a notre
modele.

Le chapitre 7 ne présentant que des résultats préliminaires, il reste aussi de nom-
breuses mesures a effectuer. L'étude de la densité spectrale de bruit en fonction de
la tension statique appliquée pourra étre menée dans le cas de pointes métalliques.
Toutes les mesures pour des pointes de diamant ont aussi été impossibles a faire par
manque de pointes valides. L'étude de la statistique temporelle d’émission dans les
cas statique et sous illumination laser, pourrait nous permettre de mieux comprendre
le phénomene d’émission, et notamment 1’effet de I’émission d'un électron sur ceux
qui restent au sein de la pointe.

Les résultats décrits dans ce manuscrit ne constituent pas la fin d'un voyage. Dans
le chapitre 3, les calculs et les cartographies sur la photoémission en polarisation laser,
ont montré qu'il pourrait étre possible de contrdler spatialement 1’émission d’électrons
par un controle optique. En ce qui concerne les pointes de diamant, nous avons
montré qu’elles possédaient de nombreuses propriétés d’émission tres différentes des
métaux. Ces propriétés pourraient étre intéressantes dans le cas de la microscopie
par exemple. L'un des principaux avantages de ce matériau est sa transparence. Les
puissances moyennes utilisées dans nos études sont presque 100 fois supérieure a
celles utilisées dans le cas de pointes de tungsténe sans que 1’on ait observé de dégats
sur la pointe. Cela permettrait par exemple d’éviter des problémes de chauffage de
pointes. Lorsqu’elles sont illuminées par un laser femtoseconde, les nanopointes de
tungstene permettent d’émettre un paquet d’onde électronique ultra-court de fagon
périodique. Nous avons montré que 1’effet inverse était possible pour des nanopointes
de diamant. En effet, la photoémission, dans le cas du diamant, permet I'annulation du
courant statique juste apres I'impulsion. Ceci pourrait permettre d’annuler un courant
quasi-instantanément pour une durée de quelques centaines de microsecondes. Un
des aspects original de mes travaux est que nous avons essayé, tout au long des
résultats sur les pointes de diamant, de modéliser 1’émission par un schéma électrique
équivalent. Ce modeéle macroscopique, peu effectué sur des nanopointes de tungstene,
permet de comprendre la physique de I’émission du diamant et pourrait étre étendu
dans le cadre de la mise en place de circuits électriques plus complexes. On pourrait
alors utiliser les lois électriques, et notamment certains circuits avec des propriétés
spécifiques, afin de construire des systemes d’émission d’électrons dans le vide
utilisant ces propriétés.
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ABSTRACT

This thesis presents electron emission from metallic (tungsten) and dielectric (dia-
mond) nanotips under femtosecond laser illumination. The behavior of DC emission
and laser induced photoemission from tungsten nanotips has been widely studied
and we use it to benchmark diamond measurements.

In the first part, we study DC emission and photoemission from tungsten nanotips.
Numerical simulations made from a finite element model (using COMSOL) of our
experimental setup, allow the computation of static and optical field enhancement
coefficients linked to the tip geometry. Results are compared with the spatial profile
of electron emission, which links the field enhancement area at the tip apex and the
electron detection area.

In the second part, we study DC emission and photoemission from diamond nano-
tips. Electron energy measurements highlight the presence of a voltage drop along the
diamond tip, due to the low conductivity of this material. Electron emission current
inside the tip and at the apex obeys Poole-Frenkel conduction, coupled with Fowler-
Nordheim field emission observed commonly for metallic surfaces. We propose a
macroscopic model to combine conduction and emission mechanisms for DC emission.
Under laser illumination, emission measurements are very different from the metallic
case. Electron emission saturates under intense laser illumination. In this regime, we
show that the DC current cannot reach its DC value between pulses. By lowering laser
repetition rate, we are able to measure the dynamics of the DC current in between
laser pulses. We adapt the DC macroscopic model for laser induced photoemission
using an effective capacitance, and we show very good quantitative agreement with
experimental measurement obtained on diamond nanotips.

The last part is an introduction to electron time-of-flight measurements to measure
the temporal statistics of electron arrival times. We present the modifications made
on the experimental setup to be able to make these kinds of measurements, as well
as preliminary results obtained on DC and laser-induced emission from tungsten
nanotip.



RESUME

Cette these s’intéresse a 1’émission d’électrons a partir de nanopointes métalliques
et diélectriques sous illumination laser femtoseconde. Les différents types d’émission
sont étudiés dans les cas spécifiques de nanopointes de tungstene et de diamant.
Les nombreuses études précédentes sur le tungstene, permettent une comparaison
des phénomenes d’émission bien connus, a ceux, nouveaux, observés dans le cas du
diamant.

Dans la premiére partie de I'étude, nous reprenons les résultats expérimentaux
de I’émission statique et de la photoémission a partir de nanopointes de tungsténe.
Des simulations numériques, faites a partir d"'un modele a éléments finis (utilisant le
logiciel commercial) COMSOL du dispositif expérimental, permettent un calcul des
coefficients d’amplification statique et optique du champ électrique, due a la forme par-
ticuliére de ces pointes. Les résultats sont alors comparés a des cartographies spatiales
de I’émission, ce qui permet de conclure sur la relation directe entre la zone d’amplifi-
cation du champ a I'apex de la pointe et la zone d’arrivée des électrons sur le détecteur.

Dans la deuxieme partie de 1’étude, nous reprenons les études expérimentales faites
sur le tungsténe pour le cas du diamant. Les premieres mesures de I'énergie des
électrons mettent en évidence la présence d"une chute de tension le long de la pointe
de diamant, venant de sa faible conductivité. Le courant de conduction des électrons
dans la pointe est alors modélisé par un mécanisme Poole-Frenkel dépendant directe-
ment de cette chute de tension. Nous modélisons 1’émission statique de ces pointes
par un circuit électrique simple composé de deux résistances en série. Dans le régime
de photoémission, induit par un laser femtoseconde, les résultats sont tres différents
du cas du tungstene. Les impulsions laser induisent 1’émission d’électrons jusqu’a
un courant de saturation tel que I"émission statique entre les impulsions disparait.
Nous avons mesuré le temps nécessaire (de l'ordre de la microseconde) permettant
a I'émission statique de réapparaitre entre les impulsions laser. Ces mesures sont
interprétées par un effet capacitif de déplétion des charges disponibles pour la photoé-
mission. En complétant le modele électrique précédant avec 1’ajout d’un condensateur,
il est possible de modéliser quantitativement 1’ensemble des résultats obtenus pour
I"émission statique et la photoémission de nanopointe de diamant.

La derniére partie de 1'étude propose une introduction a la mesure du temps de vol
et des statistiques temporelles des électrons émis. Nous présentons les changements
opérés sur le dispositif expérimental afin de permettre de telles mesures ainsi que les
résultats préliminaires obtenus sur une nanopointe de tungsténe sous illumination
laser.



