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a microscopie de photoé-
mission d’électrons ap-
partient a la famille des
microscopies démission
d’électrons. Technique
d'investigation des surfaces
de la physique du solide, elle constitue
aujourd’hui un outil d’investigation
d'intérét pour foptique champ proche.

Développée des les années 1930 [1], la
microscopie de photoémission délec-
trons, connue sous l'acronyme an-
glosaxon PEEM pour PhotoEmission

Electron Microscopy, possede pour
principe d'imagerie la collection des
électrons émis par une surface par
effet photoélectrique (phénomeéne
physique démission d’'un électron
d'un solide par absorption d'un, voire
de plusieurs photons). Il s'agit dune mi-
croscopie de type plein champ, dontle
principe de construction de 'image est
équivalent a celui mis en ceuvre dans
un microscope optique. Sa résolution
spatiale peut atteindre la dizaine de
nanometres, voire 1 nm sur des ins-
truments corrigés des aberrations des
optiques électroniques.

Dans sa configuration classique,
I'échantillon est illuminé par un

La microscopie de photoémission d’électrons constitue
une technique non intrusive d’investigation du champ
proche optique. Son domaine d’application actuel
autorise une approche physique multidimensionnelle
des phénomeénes d’optique de champ proche aux
échelles spatiale (nm), temporelle (fs) et spectrale (meV).
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faisceau de lumiere dans la gamme
des longueurs donde UV (lampe a
vapeur de mercure), voire X (source
X, radiation synchrotron). L'image
obtenue possede un contraste fonc-
tion de Iénergie cinétique des élec-
trons collectés et reflete directement
le travail de sortie du matériau ou la
distribution des especes chimiques
présentes en surface. A l'instar de la
microscopie électronique a balayage,
la microscopie PEEM constitue alors
un outil d'investigation des surfaces,
particulierement adapté a la conduite
détudes spatio-temporelles de crois-
sance de matériaux et de suivi de ré-
actions de surface.
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Par substitution de la source de
lumiere UV/X par une source laser
femtoseconde opérant dans le do-
maine des longueurs donde visibles/
IR, la microscopie PEEM devient une
méthode non-intrusive de cartogra-
phie du champ proche optique. Sur
un plan physique, les phénomeénes
dexaltation du champ proche optique
omniprésents en nanophotonique et
plasmonique magnifientleffet photoé-
lectrique. Compte tenu des énergies
de photons mises en jeu au regard
de Iénergie minimum requise pour
extraire un électron d’'un solide (tra-
vail de sortie) des matériaux étudiés,
les électrons collectés résultent d'un
processus de photoémission non-li-
néaire, ¢f fig. 1. Les images obtenues
affichent alors un fort contraste reflé-
tant les zones dexaltation du champ
proche. Corollaire instrumental,
Temploi d'une source laser impulsion-
nelle cohérente dote la microscopie
PEEM du large éventail d'analyse des
spectrométries optiques (longueur
donde, polarisation, profil temporel)
etautorise I'investigation multidimen-
sionnelle des phénomenes doptique
en champ proche aux échelles multi-
ples : spatiale (nm), temporelle (fs) et
spectrale (meV).

Cartographie & Manipulation du
champ proche optique. En raison
des multiples degrés de liberté offerts
par une impulsion laser (polarisation,
longueur donde, profil temporel), la
microscopie PEEM constitue un puis-
sant outil de cartographie, diagnostic
nanométrique et manipulation du
champ proche optique.
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Principe d’'imagerie de la microscopie
PEEM. Emission d’électrons par effet

photoélectrique non linéaire dans le champ

proche d’un nano-objet métallique a

résonance plasmon.

La figure 2 illustre ces possibilités
dans le cas de résonances plasmons
localisées sur des objets métalliques de
dimensions sub-longueur donde. Le
premier objet considéré est une sphere
Au hérissée de multiples pointes obte-
nue par synthese colloidale, fig. 2.1.(a).
Lemploi d'une source de lumiere po-
larisée autorise l'excitation sélective
d'une pointe quelconque de lobjet par
alignement du champ électrique inci-
dent sur son axe de symétrie, fig. 2.1
(¢, d, e). Compte tenu de sa géométrie,
lexcitation d'une pointe se manifeste

Figure 2.

Imagerie PEEM - Cartographie & Manipulation

du champ proche optique

1. Par le biais de la polarisation. Excitation
800 nm, polarisations variables, nano-
étoile Au, barre d’échelle 100 nm. Imageries
MEB (a), PEEM (b,c,d,e). Adapté de [2],

2. Parimpulsions croisées décalées en
temps. Excitation 800 nm, polarisations
croisées, noeud papillon Au, barre d’échelle

200 nm. Adapté de [3].

par lapparition d'un point chaud du
champ proche optique a son extrémité.
Le diameétre d'un point chaud quantifie
la résolution optique de I'instrument,
en loccurrence environ 25 nm. Le
facteur d'exaltation de 'amplitude
du champ électrique est de lordre de
quelques dizaines. Cette méthode dex-
citation sélective d'un état propre d'une
résonance plasmon par le biais de la
polarisation constitue une technique
simple de manipulation du champ
proche optique aux petites échelles [2].

Une seconde voie d'ingénierie du
champ proche consiste a employer des
impulsions croisées décalées en temps
pour manipuler des interférences in-
ter-modales a 'échelle locale [3]. Le
degré de liberté physique mis a profit
esticila phase relative des impulsions.
La figure 2.2 démontre la réalisation
d'une telle approche sur un objet de
type noeud papillon (« bowtie ») fabri-
qué par lithographie électronique. Le
jeudesinterférencesinter-modales au-
torise un controle précis des positions
des points chauds ala surface delobjet.

Dynamique plasmonique. En paral-
lele de ces aspects cartographiques, la
microscopie PEEM est également
adaptée a l'étude des dynamiques
spatio-temporelles plasmoniques se
manifestant a la fois a des échelles
nanométrique et femtoseconde. Lamé-
thode couramment adoptée consiste
a utiliser deux impulsions femtose-
condes identiques retardées l'une de
l'autre par le biais d'un interférometre
a ligne a retard. Le contraste PEEM
change alors en fonction du retard
entre les deux impulsions d'une fagon
qui refléte la dynamique plasmonique.
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Figure 3.

Etude de dynamiques plasmoniques par microscopie PEEM résolue en temps
1. Etude PEEM de la propagation de paquets d'onde plasmoniques a la surface d’un film

métallique monocristallin Au. Adapté de [4],

2. Etude PEEM de la dynamique d'oscillation de paquets d'onde plasmoniques a la surface
d’une nanoantenne « bowtie » Au. Adapté de [5].

Une premiere approche de ce type,
conduite sur un film Au monocristallin,
est rapportée figure 3.1 [4]. Par illumina-
tion d'un réseau de couplage, la premiére
impulsion (« pompe ») génére des paquets
d'ondes de plasmons de surface polari-
tons. La deuxiéme impulsion (« sonde »)
interfere localement avec ces paquets
donde. L'interférence constructive entre
un paquet donde et I'impulsion sonde se
traduit par une exaltation de la photoémis-
sion a la position du paquet donde. Ainsi,
lesimages PEEM obtenues pour différents
retards entre impulsions visualisent direc-
tement la propagation du paquet donde
et permettent d'accéder a ses vitesses de
phase et de groupe.

Un second exemple illustré sur la fi-
gure 3.2 porte sur la dynamique d'oscil-
lation de paquets d'onde plasmoniques a

la surface de nanostructures métalliques,
nanoantennes « bowtie » Au [5]. Dans ce
scénario, chacune des deux impulsions
excite un paquet d'ondes, dont la dy-
namique d’oscillation est dictée par les
modes propres plasmons de la nanos-
tructure. Les interférences entre impul-
sions conduisent a des oscillations du
signal PEEM pour des retards inférieurs
a quelques dizaines de femtosecondes.
Ces oscillations renseignent sur la dy-
namique du paquet d'onde, notamment
sur sa fréquence d’oscillation, de fagon
locale. Ici, la dynamique est accessible
dans l'interstice de la nanoantenne par
un effet d’exaltation. A noter que cette
méthode nécessite des durées d'impul-
sions de lordre du temps de vie des mo-
des propres plasmoniques (5 fs dans le
travail considéré).
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Signal de photaémission

Perspectives. En paralléle des as-
pects doptique de champ proche, la
nature méme de son signal ouvre a la
microscopie PEEM de nouveaux axes
derecherche. Elle se révele ainsi un ou-
til particuliérement adapté a létude de
la physique des électrons chauds, é1é-
ments clefs de thématiques actuelles
telles que la photochimie, la photo- et
Pélectro- catalyses plasmoniques sur
particules et/ou surfaces, la conver-
sion dénergie solaire, la production
et le transport délectrons aux petites
échelles. Sur un plan instrumental,
les perspectives visent a exploiter plus
avant le caractére multiéchelle (nm,
fs, meV) de la méthode. Les améliora-
tions techniques portent a la fois sur
lesinstruments (correction des aberra-
tions des optiques, types de détecteurs
délectrons : a temps de vol, en spin)
et les sources de lumiére (sources ul-
trabreves : femto ou atto seconde).

Une premiére illustration de ces
tendances est rapportée figure 4.1.
Létude en question porte sur le suivi,
dans lespace réciproque, de la distri-
bution en moments et en énergie des
électrons émis par un unique baton-
net dor a la résonance plasmon [6].
Elle est conduite sur un instrument a
détection délectrons par temps de vol.
Lexamen de la distribution des élec-
trons révele la compétition de deux
processus d'émission électronique
distincts. Le premier est un processus
de nature multiphotonique, le second
reléve d'un processus par émission de
champ, clest-a-dire 'émission d’élec-
trons par effet tunnel au travers de la
barriere de potentiel de surface. Le
passage de I'un a l'autre est piloté par
lirradiance incidente. Ce type détude
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Figure 4.

Applications multiéchelles (nm, fs, meV) de la microscopie PEEM pour l‘étude de la

physique d’électrons chauds.

1. Etude de la distribution en moment et en énergie des électrons émis par un unique
batonnet Au a résonance plasmon. Adapté de [6].

2. Etude de la dynamique spatio-temporelle résolue en énergie du transport d’électrons
dans une hétérojonction PN modele GaAs / InSe. Adapté de [7].

illustre l'intérét de la technique pour
l'investigation des champs électroma-
gnétiques de hautes intensités et son
cortege de phénomenes physiques
associés, tels que les effets pondéro-
moteurs, responsables de laccéléra-
tion des électrons dans le vide par le
champ électrique de l'impulsion laser
ou encore l'ionisation au-dessus du
seuil (above threshold ionization ATI),
un processus démission électronique
par absorption d'un nombre inhabi-
tuellement élevé de photons.

Le second et dernier exemple porte
sur le suivi par PEEM de la dynamique
spatio-temporelle résolue en énergie
du transport délectrons au sein d'une
hétérojonction photovoltaique GaAs /
InSe, fig. 4.2 [7]. Lapproche adoptée
est de type « pompe sonde » a deux
couleurs : une premiere impulsion
de longueur donde 800 nm génere la
population délectrons chauds, suivie
d'une seconde impulsion de longueur
d'onde 266 nm qui éjecte cette popu-
lation de la jonction. En analysant la
répartition spatiale des électrons pho-
toémis en fonction de leur énergie et
du retard entre impulsions, on peut
suivre le transport de la population
d'un matériau a l'autre. Cette preuve
de principe, obtenue sur une jonc-
tion PN modele, illustre la pertinence
de la microscopie PEEM pour revisi-
ter certains phénomenes physiques

macroscopiques bien connus par
le biais d’'une approche mésosco-
pique novatrice.

Aux c6tés de techniques telles que
les microscopies de champ proche
optique a balayage de sonde (SNOM
scanning nearfield optical microsco-
Py), la microscopie de photoémission
délectrons PEEM constitue 'une des
rares techniques de cartographie du
champ proche optique aux petites
échelles spatiales (nm). Issue des do-
maines de loptique et de la physique
dusolide, elle permet d'investiguer les
phénomenes physiques aux petites
échelles spatiales (nm), temporelle
(fs) et spectrale (meV).





