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R4sumd. La microscopie optique par ddtection de champ proche appartient h la nouvelle

gdn4ration des microscopes h sonde locale. Cette technique trhs prometteuse permet d'enregistrer
des images de structures p4riodiques de dimension infdrieure h la longueur d'onde du champ

incident. Dans le prdsent travail, nous dtudions dons quelle mesure cette technique peut dtre

gdndralisde aim d'analyser en un site donna les propri£tds spectroscopiques d'une surface. Pour

cela nous simulons h pant d'une mdthode autocohdrente et en fonction de divers paramktres
(frdquence, polarisation, distance d'approche, ...), le comportement du champ proche rdgnant au

voisinage d'un ensemble de particules mat£rielles actives dons le domaine optique (sphkres
mdtaliiques de mdtaux nobles, ).

Abstract. Optical microscopy by near field detection belongs to the new bom family of local

probes. This very promising technique theoretically allows one to image periodic stmctures of

characteristic sizes much smaller than the radiation wavelength. The present work is a

generalization of this concept to local spectroscopy. Starting from a self-consistent equation, we

study the near-field behavior in the vicinity of particles having an optical activity in the visible

range. It will be shown that the spectral resolution depends both on the tip-surface distance and

on the detector size.

1. Introduction.

Depuis la premidre rdalisation d'un microscope h effet tunnel dlectronique Ill, de nouvelles

techniques utilisant le concept de champ proche apparaissent comme des mdthodes

compldmentaires trds performantes pour analyser la surface des matdriaux didlectriques,
mdtalliques ou semi-conducteurs [2-8]. Rdcemment, ce nouveau type de microscopie ~
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balayage a mis en dvidence un certain nombre de phdnomdnes physiques spdcifiques au

processus de ddtection utilisd pour extraire l'information structurale de la surface (rdsonances
61ectroniques localisdes, Electroluminescence induite, effet de polarisation du champ inci~

dent,.. ). La microscopie h effet tunnel optique 5-9] ddveloppde depuis maintenant plusieurs
anndes appartient ~ cette nouvelle gdndration de microscopes h sonde locale. Cette technique

trds prometteuse puisque non destructive, permet d'enregistrer des images de surfaces avec

une rdsolution spatiale trds infdrieure h la longueur d'onde du champ excitateur. Le principe
de cette microscopic optique est basde sur la ddtection des modes non radiatifs du champ
confind au voisinage de la surface. La sonde constitude d'une fibre optique taillde

chimiquement en pointe ou d'une sphbre mdtallique de dimension sub-longueur d'onde est

approchde h quelques nanombtres de l'dchantillon de manibre h convertir le champ proche en

un mode radiatif. L'information recueillie permet alors de reconstituer une image tridimen~

sionnelle de l'objet en faisant apparaitre des ddtails de dimension infdrieure k celle prddite par

l'optique classique (c'est-h-dire au-dell du critbre de Rayleigh). Actuellement, deux

mdthodes thdoriques de nature diffdrente sont ddveloppdes afin de ddcrire les mdcanismes

physiques h l'origine de cette super-rdsolution. On peut en effet dons une premidre approche

tenter de rdsoudre les equations de Maxwell sur certains cas spdcifiques off les conditions aux

limites peuvent dtre appliqudes. Une seconde possibilitd consiste k ddcrire le systbme sonde~

surface comme un ensemble d'dl£ments polarisables interagissant entre eux de fa§on
autocohdrente [10-13]. Le principal avantage de cette seconde analyse de l'interaction

matibre-rayonnement rdside dans la possibilitd de ddcrire plus aisdment des structures

nanomdtriques de forme arbitraire sons avoir k rdsoudre le problbme aux limites [14]. De

nombreux rdsultats numdriques issus de ces deux approches ont dt£ obtenus et une

comparaison avec les rdsultats expdrimentaux est en cours d'analyse.
Dans le prdsent travail, nous proposons d'examiner dans quelle mesure la configuration

expdrimentale de la microscopie optique en champ proche peut dtre appliqu£e h l'analyse des

propri£t£s spectroscopiques locales des surfaces. Ce procdd£ permettrait ainsi d'effectuer des

analyses extrdmement fines et s£lectives de substances hdtdrog~nes adsorbdes. Pour cela nous

examinerons dons le cadre d'une description dlectromagndtique autocoh£rente, de quelle
manidre le transfert £nergdtique entre le nano-ddtecteur et la surface se trouve modifi£

lorsque la fr£quence du champ excitateur vane. Parmi les divers matdriaux actifs dons le

domaine visible, les nanoparticules de mdtaux nobles semblent Etre le candidat iddal pour ce

type de recherche. En effet de tels systbmes prdsentent des rdsonances plasmons trbs

marqu6es darts le domaine visible et ont ddjh fait l'objet de nombreuses Etudes spectroscopi-

ques en champ lointain.

Dans une premibre phase, nous prdsenterons une description non locale de la rdponse
individuelle d'une sphbre mdtallique soumise h un champ extdrieur. Pour cela nous

extrairons, k partir de rdsultats expdrimentaux connus la contribution interbande eo(w) de la

constante didlectrique provenant des ions du mdtal [15]. A partir d'un formalisme incluant les

effets de forme et de dispersion spatiale, nous ddduirons ensuite la polarisabilitd dynamique
«o(w) des sphbres mdtalliques dans la rdgion optique [16-19]. La variation des parties rdelle et

imaginaire de cette fonction par rapport h la frdquence, fait apparaitre une absorption et une

rdsonance plus ou moins marqudes selon les mdtaux envisagds. Une Etude comparative
rdalis£e sur deux m£taux nobles sera ddvelopp£e. Darts une deuxidme partie, une prdsentation

de la resolution de I'£quation autocohdrente, g£rant le transfert dnergdtique champ proche~
champ lointain, sera proposde. Nous montrerons ainsi qu'il est possible de r£aliser dans la

rdgion optique et avec une sonde de dimension sub-longueur d'onde, une spectroscopie locale

(c'est-h-dire en un site donna) d'une surface.
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2. R4ponse individ~lelle d'une sphkre m4tallique.

L'dtude des propri£tds optiques lin£aires et non lindaires de petites particules m£talliques de

forrne sphdrique a fait l'objet d'un grand nombre de travaux ces demibres anndes [16~19].

Ainsi, dans le cadre de l'approximation des phases r£parties au hasard (R.P.A.) [20], les

interactions entre les electrons libres peuvent dtre prises en compte en introduisant un

potentiel £lectrique autocoh£rent. Une telle description s'appuyant sur les travaux de Newns

[21] conduit pour la polarisabilitd dipolaire d'une sphbre mdtallique h une expression de la

forme :

~ll Fi(a, w)la
"°~~°' ~~ ~

2 Fi(a, w)la +
~~~

avec

~~~~' ~°~ ~)~~~jjij)(a)j ~~~

ob j~ est la n~i~me fonction de Bessel sphdrique et e~(w, k) reprdsente la constante

didlectrique non locale du metal en volume. Les nombres d'onde k sont d£finis de fa§on ~ ce

que la relation suivante soit v£rifi£e :

dji(x)
~ =

o (3)

Dans un m£tat la constante didlectrique e~(w, k) apparait comme une somme de deux

contributions, La premi~re, appel£e contribution interbande, provient des electrons localis£s

autour des noyaux alors que la seconde a pour origine les dlectrons libres se d£pla§ant dons le

milieu. Ces deux quantit£s prdsentent une d£pendance en fr£quence tr~s diffdrente l'une de

l'autre. La premibre apparait simplement comme un £crantage non r£sonnant avec une partie
dissipative plus ou moins importante selon la fr£quence optique utilis6e. La seconde,

provenant des dlectrons ddlocalis£s du metal, est ~ l'origine des resonances plasmon (volume

ou surface).
Ainsi, le calcul de la polarisabilit£ d'une sph~re mdtallique n£cessite la connaissance des

parties r£elle et imaginaire de la constante di£lectrique interbande eo(w). Dons la suite de ce

travail, nous utiliserons l'approximation qui consiste h supposer que la contribution

interbande n'est pas modifi£e par la g£omdtrie sphdrique des systbmes £tudids. En d'autres

terrnes, on considdrera que la fonction eo(w) d'une sph~re est identique h la fonction

eo(w) d'un systbme en volume (de dimension infinie). En ce qui conceme les dlectrons libres,

cette approximation n'est plus possible et l'effet correspondant sera donc trait£ de fa§on
autocoh£rente [13].

3. Spectroscopie locale d'agr4gats m4talliq~les d4pos4s s~lr ~lne surface parfaitement plane.

3. I PR#SENTATION DU MOD#LE. Le mod~le que nous allons d4velopper, est basd sur une

approche microscopique de la matibre constituant le d£tecteur. Ceci nous perrnettra d'£tudier

les propridtds optiques (de type champ proche) d'une surface en £vitant les difficultds li£es ~

l'application des conditions aux limites sur la surface de la sonde. Il convient cependant de

remarquer qu'une telle description ndcessite des moyens numdriques relativement importants.
En effet, si on considbre le systbme global comme dtant forrn£ de (p) micro-syst~mes il est

n£cessaire de r£soudre une dquation autocoh£rente construite h l'aide d'une matrice de
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grande dimension (3px3p). Nous verrons par la suite que lorsque les couplages
dlectromagn£tiques k l'intdrieur du systbme sont faibles, il est possible de remplacer
l'inversion de cette matrice par un ddveloppement limitd. Ce procddd n'est cependant

applicable qu'h des dchantillons ne pr£sentant aucune rdsonance dons la r£gion optique, Nous

considdrerons de plus que chaque micro~syst~me appartenant au systbme pointe-objet est

caract£ris£ par une certaine polarisabilitd dynamique lindaire a~(w). Le calcul du champ
effectif agissant sur chacun d'eux peut dtre alors effectud en rdsolvant une Equation

autocohdrente incluant l'influence de tous les £laments voisins. Ainsi, le processus autocohd-

rent inhdrent ~ ce probldme se manifestera algdbriquement par une dquation matricielle.

L'dtape finale consistera h calculer le champ £lectromagndtique rayonn£ darts la zone d'onde

situde h l'int£rieur de la sonde. Ceci nous perrnettra d'£tudier le comportement de l'intensitd

ddtect£e en fonction des param~tres physiques du systdme (distance d'approche, polarisation,
taille du ddtecteur, ).

3.2 DESCRIPTION DE LA soLuTIoN D'ORDRE ztRo. La figure I montre la configuration
expdrimentale utilisde en microscopie tunnel optique. Le champ dvanescent r£gnant dans le

demi espace z m 0 est engendr£ par reflection totale sur l'objet. La th£orie dl£mentaire de la

r£fraction et de la rdflection montre que ce champ d£croit exponentiellement au-dessus de la

surface de l'objet. Si celui~ci n'est pas parfaitement plan, le champ Evanescent, perturbd par la

prdsence des corrugations ou des particules adsorbdes, donne une inforrnation sur la

topographie de l'objet.
Dans le prdsent travail nous choisirons comme solution d'ordre z£ro, le champ dlectrique

Eo(r, t) de l'onde dvanescente engendrde sur un dioptre parfaitement plan. La transforrnde de

y

Fig. i. Illustration du dispositif expdrimentai fonctionnant en rdflection inteme. Le faisceau

d'dclairage, de vecteur d'onde ko, est rdfldchi totalement sur la surface plane d'un milieu transparent.

l'onde dvanescente qui l'accompagne est frustrde localement par une pointe didlectrique de dimension

sub-longueur d'onde balayant la surface. Ici l'objet est forma d'un ensemble de sphdres mdtalliques
ddposdes sur une surface plane. Le vecteur R ddfinit la position de l'extrdmitd du ddtecteur et

r, permet de localiser un 41dment de volume h l'int4rieur de la sonde.

[Illustration of the experimental device working in total reflection. The light beam of wave vector

ko is totally reflected on the plane surface of a transparent medium. The evanescent wave occurring in

vacuum is locally frustrated by a sub-wavelength dielectric tip scanning the surface. In this case the

object is composed by metallic spheres deposited on a plane surface. The vector R defines the detector

apex position and r, characterizes the location of a given volume element inside the tip-j
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Fourier Eo(r, w) de ce champ ddpend de plusieurs paramdtres physiques ajustables tels que

wo la fr£quence du champ excitateur, b l'angle d'incidence et Hi l'angle limite de rdfraction du

milieu transparent. Le mode de polarisation (TE) ou (TM) intervient dgalement dans

l'expression analytique de Eo(r, w) [12, 13, 24].

3,3 ETABLISSEMENT DE L'#QUATION AuTocoH#RENTE. Consid6rons un ensemble de (m)
nanoparticules mdtalliques sph£riques de polarisabilitd «~(w) (cf. Sect. (2)) d6posdes sur un

substrat transparent parfaitement plan (I
=

I, m). La taille de ces objets sera supposde faible

par rapport ~ la longueur d'onde du champ incident. Par consdquent nous traiterons leurs

rdponses dans le cadre de l'approximation dipolaire.
Afin d'dviter la resolution du problbme aux conditions limites, une description originale du

processus de ddtection sera basde sur une ddcomposition de l'extrdmitd de la pointe en un

ensemble de (n) elements de volume et de polarisabilit£ dynamique «~(w) (I
= m + I, n),

couples entre eux (cf. Fig. I). Le champ effectif agissant sur le I-ibme micro-systdme situ6 h la

position R~ est donn6 par :

E(R~, w)
=

Eo(R~, w) + ~f~'si(R~, R~, w), «j(w) E(R
~,

w) +

+

f~'
s~(R;, Rj, w) «j(w) E(R

j,
w) (4)

j «,

Lorsque l'indice I vane de (m + I) h (n) les polarisabilitds a~(w) peuvent dtre rel16es h

l'indice n du ddtecteur grice h la relation suivante :

"I(W)
=

ad(")
" b~( ~~ (5)

~+
2

Dans I'£quation (4), Si reprdsente le propagateur dipolaire entre deux points dans le vide et

S~ le propagateur dipolahe au voisinage d'une surface plane [13, 22, 23]. Avant d'aborder

I'£tape finale concemant la rdsolution de I'£quation (4), spdcifions plus prdcisdment le r61e

des diffdrents terrnes intervenant dans cette relation.

. Le premier terrne comme cela a £td dit plus haut, ddcrit l'amplitude du champ ext£rieur

Eo ~ la position R~ occupde par le I-i~me dl£ment.

. Les deux autres membres de l'dquation (4) sont ddcrits en terrnes de propagateurs
dipolaires Si et S~. La premi~re contribution rend compte de l'interaction avec la surface

plane. Le second terrne ddcrit les modifications de polarisation induites par l'environnement

didlectrique ~ l'intdrieur de la sonde compte tenu de la pr£sence de la surface.

Aria de r£soudre matriciellement l'dquation(4), nous allons ~ prdsent introduire deux

supervecteurs ddfinis par

Fo(w)
=

(..
,

Eo(Ri, w), ) et F(w)
=

(,.
,

E(R
i,

w), )

oh l'indice I vane de ~ n + m. La relation (4) s'dcrit alors

F(w)
=

Fo(w) + B(w) F(w) (6)

oh B(w) est une matrice de dimension (3(n + m) x 3(n + m)) constitude de quatre sous-

matrices B~, Bo, B~o, BO~ construites ~ partir de l'dquation (4). Une description ddtaillde de ces

matrices est prdsentde en rdfdrences [13, 25].
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L'dquation (4) s'£crit alors

F(w)
=

M(w). Fo(w) (7)

avec

M(W)
=

fl B(w)]~~ (8)

ok I reprdsente la matrice identit£. La relation (7) perrnet, h partir de la connaissance de la

distribution du champ Eo(R~, w), d'accdder au champ vrai en tout point du systbme. Toutes

les inforrnations dynamiques et structurelles de l'objet £tudid sort contenues dans la matrice

M. Notons que pour des systbmes faiblement dissipatifs dans le domaine optique, les dldments

de matrice de B restent faibles devant l'unit£. Il est alors possible darts ce cas de calculer le

supervecteur F(w) en effectuant un ddveloppement en puissances successives de B, soit

F(w)
=

II + B(w) + B(w) B(w) + j Fo(w) (9)

3.4 INTENSIT# DIFFUS#E DANS LA SONDE. L'dquation matricielle (7) nous dare la

distribution spatiale du champ effectif I l'extrdmitd du ddtecteur. Nous allons mounter

maintenant que cette distribution perrnet d'accdder h l'intensitd diffus£e dans la partie
supdrieure de la sonde (cf. Fig, 2). Plus prdcisdment, nous allons envisager l'dtude de la

conversion du mode Evanescent initial en un mode radiatif. Bien que ndcessaire la

connaissance du champ effectif au niveau de chaque centre diffusant situd ~ l'extrdmitd de la

sonde n'est pas suffisante pour accdder ~ l'intensitd ddtectde darts la fibre. Il faut en effet

maintenant intdgrer l'dnergie diffusde dans la zone d'onde 3 (cf. Fig. 2) par chaque dipole
effectif. Pour cela rd£crivons le super-vecteur source Fo(w) sous la forrne

Fo(w)
=

F(~(w)
+ F(~~(w) (10)

avec

Fjl(w)
=

8(w w o) Vo et Fj~l(w)
=

8(w + w o) Vi. (I I)

Vo est un vecteur de dimension 3(n + m) ddcrivant la d£pendance spatiale du champ source en

chaque site. En mode TE il peut Etre exprim£ en fonction du coefficient de transmission

Tj et des vecteurs d'onde k et K parall~le et perpendiculaire ~ la surface du dioptre

Vo
=

Tjj arEo(e~~~'e~ ~~'~', 0, 0 ;
e~~~"+~'e~~~'~"+~', 0, 0) (12)

Une expression analogue peut dtre obtenue pour le mode TM. Dans ces deux demibres

relations, nous avons posd

R~ =
(Lj, Z~) m

(X
~, Y~, Z~). (13)

En reprdsentation temporelle, le vecteur F(t) solution de l'dquation (7) s'dcrit maintenant

F(t)
=

Re (e~"°~ M(w o) Vo). (14)

Ainsi, d'apr~s cette relation, il est aisd maintenant de calculer le dipole effectif total

m(t) acquit par l'extrdmit£ du ddtecteur

m~(t)
=

)
a~(wo) £ (V~, ~(wo) e~"°~ + C-C- (15)

avec

i~k, a(t°0)
~

£ Mka, jp("0) V0j,
fl

(16)

J.fl
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Cette relation montre de fa§on explicite l'importance de la forrne du ddtecteur sur la

d£pendance spatiale contenue dans le vecteur d(wo), de l'intensit£ d£tect6e1(R, Ho). En fait,

pour des ddtecteurs tr~s effilds bow 10°) seules les composantes du champ proche parall~les
~ la surface sont converties en modes radiatifs. Dans ce cas, on obtient

1(R, ~
~
i

a
~i d~ 2

+ d~ 2) j~o)

4. Applications et discussion.

La relation (19) introduite ci-dessus est trbs gdndrale puisqu'elle tient compte du profit rdel de

la sonde et des propridtds spectroscopiques de l'objet (cf. Eq. (18)). Ainsi ~ partir des

relations dtablies dans la section 2, nous disposons d'un formalisme bien adaptd h une Etude

de spectroscopie locale par ddtection de champ proche dans la rdgion optique. Une Etude

numdrique compldte basde sur la relation (19), I-e- incluant la distribution spatiale rdelle des

dldments de polarisation h l'intdrieur du ddtecteur, conduit h une matrice dynamique
M(wo) de grande dimension. Par ailleurs, les couplages dlectromagndtiques dons un isolant

(sonde) dtant plus faibles que darts un ensemble de nano-particles mdtalliques, nous

assimilerons en premidre approximation l'extrdmit£ de la sonde h un seul centre diffusant.

Une Etude numdrique incluant le profil rdel de l'extrdmitd du d£tecteur fera l'objet d'un

second article dans lequel la thdorie sera dlargie afin d'dtudier la configuration du microscope

en champ proche fonctionnant en rdflection exteme.

Dans le cas de l'or et de l'argent, la polarisabilitd dipolaire des sphdres mdtalliques est

ddfinie dons la rdgion optique h partir des relations (I) et (2). De plus, afin de traiter les effets

de dispersion spatiale apparaissant dans ce type de matdriaux, nous utiliserons le mod~le de

constante didlectrique hydrodynamique.
Sur la figure 3, nous dtudions l'dvolution du signal ddtectd lorsque la distance entre la sonde

et la surface augmente. En absence de particules adsorbdes (cf. Fig. 3a) et pour un angle
d'ouverture maximum ( Ho

=

ar/2), l'amplitude du signal ddtectd est maximum en polarisation
TM. Ce r£sultat est en accord avec les diverses mesures effectu£es sur des d£tecteurs

didlectriques (fibres optiques tailldes chimiquement en pointe). La figure 3b ddcrit la mdme

fonction de Z lorsque des sphdres de m£tat sont ddpos£es sur le dioptre transparent (la

longueur d'onde choisie est Ao
=

632,8 nm). Dans cette situation, I'£volution du signal
enregistrd en mode TE est fortement perturb£e par la prdsence de particules adsorbdes. Ce

phdnombne peut dtre interprdtd en analysant qualitativement le comportement du champ non

radiatif confind au voisinage de l'objet. Il est alors aisd de vdrifier que seul le champ du mode

TE contribue h aligner paralldlement h la surface du dioptre les dip61es induits dans les

sphbres. Dans ces conditions, chacun de ces dip61es engendrent un champ proche variant en

r~~
avec un signe opposd au champ Evanescent Eo. Par cons£quent, il existe une rdgion de

l'espace, h proximitd immddiate des sphdres, ok l'intensitd est annul£e par ces deux effets

antagonistes. Cette singularitd n'apparait bien s0r qu'en mode TE.

La figure 4 d£crit l'dvolution du signal I(w o) en fonction de la fr6quence du champ incident.

L'intensitd est ddtectde h quelques nanombtres d'un ensemble de 25 sphbres disposdes selon

un maillage h symdtrie hexagonale sur un substrat transparent d'indice n =
1,5. Le spectre

calculd prdsente un pic de rdsonance assez marqud pour une fr6quence voisine de 2,45 eV.

Cette rdsonance correspond, bien s%r, au plasmon de surface associd ~ l'ensemble des

particules en interaction mutuelle. On note dgalement, dons ce cas, que l'intensitd du pic de

rdsonance ddcroit rapidement lorsque la sonde s'dloigne de l'objet ~ analyser. En revanche sa

largeur I mi-hauteur augmente I£gbrement lorsque Z augmente et la figure 4b suggbre de plus
qu'une meilleure rdsolution spectrale peut Etre attendue en travaillant en mode TE.
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Fig. 3. Evolution de l'intensitd I(Z~ ddtectde en mode TE et TM, lorsque la distance d'approche Z

augmente. L'extr£mit£ de la sonde est assimilde h un seul centre diffusant, de diamktre 15 nm. De plus
l'angle d'ouverture 9 est choisi maximum, soit @= ar/2. (a) Calcul effectu£ pour une surface

parfaitement plane et transparente d'indice N =1,5. (b) Calcul effectu£ en pr£sence d'un agr6gat
bidimensionnel de 9 sphdres d'or de rayon 20 nm.

[Evolution of the intensity I(Z~ detected in TE and TM modes when the approach distance Z increases.

The apex of the tip is assimilated to a single scattering center of 15 nm in diameter. Furthermore the

aperture angle is chosen maximum, I-e- for I
=

ar/2. (a) Calculation perforrned with a perfectly plane
and transparent surface of index N

=
1.5. (b) Calculation performed with a bidimensional aggregate

formed by 9 gold spheres of 20 nm in radius.]
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Fig. 4. Repr£sentation de l'intensit£ en fonction de la frdquence wo du champ incident. L'objet est un

ensemble de 25 sphdres d'or de rayon 20nm d6pos£es sur un substrat plan et transparent d'indice

N
=

1,5. Le d6tecteur, d'angle d'ouverture
=

30°, est placd h la position fixe R
=

(0, 0, Z) : (-)
Z

=

50 nm, (------) Z
=

55 nm, (....) Z
=

60 nm et (..-..) Z
=

65 nm. (a) Mode TM. (b) Mode TE.

[Representation of the intensity versus the incident field frequency wo. The object is formed by 25 gold
spheres of radius 20 nm deposited on a plane and transparent substrate of index N

=

1.5. A detector of

an aperture angle 9
=

30° is placed at the fixed position R
=

(0, 0, Z~ : (-) Z
=

50 nm (------)

Z
=

55 nm (....) Z
=

60 nm (..-..) Z
=

65 nm. (a) TM mode. (b) TE mode.]
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Finalement, la position du pic principal semble assez peu
affecide

par la prdsence du

ddtecteur. En d'autres tenures, pour ne pas ddformer le r£sultat de la mesure, le syst~me de

ddtection doit possdder des caract£ristiques spectroscopiques trds diffdrentes de celles de

l'objet ~ analyser. En effet, si cette condition n'est pas v£rifi£e, il apparait un mode couple
entre le d£tecteur et l'objet, et il devient alors impossible de s£parer les caract£ristiques

propres de l'un des syst~mes en interaction.

L'ensemble des courbes reprdsentdes sur la figures sont consacrdes ~ l'dtude de la

spectroscopie locale d'un ensemble de N particules d'argent (N variant de (I) h (45)). On note

tout d'abord que le pic principal prdsente une amplitude beaucoup plus grande que dans le cas

de l'or. Ce comportement est cohdrent avec les propri£tds de rdponse individuelle des sph~res
d'argent. Dans le cas prdsent le caractbre collectif du mode rdsonnant, ne fait qu'amplifier cet

effet (cf. Fig. 5d). On remarque par ailleurs en examinant les courbes 5a ~ 5d que le pic
principal subit un ddcalage vers le rouge lorsque le nombre de particules augmente. Cet effet,
dfi h l'environnement d'une sphbre par ses voisines, est trds similaire au ddcalage vers le rouge

observd lorsque l'on plonge des petites sphbres de m£taux nobles darts un milieu di£lectrique
transparent.

De plus dans le cas de l'argent, l'intensitd I(wo) fait apparaitre des pics secondaires lorsque
le nombre de sphbres est supdrieur h l'unitd (cf. Figs. 5b, c et d). L'origine physique de ces

rdsonances suppldmentaires peut Etre expliqud de fa§on qualitative en analysant la man16re

dont le spectre I(wo) £volue lorsque l'on augmente le nombre de particules. Par exemple pour

un ensemble de neuf sphbres un seul pic secondaire est discemable dans le spectre. En fait, les

sphbres placdes en bordure du motif bidimensionnel se trouvent en pr£sence d'un nombre

plus faible de plus proches voisins que la sph~re centrale plac£e h l'origine du rdfdrentiel (cf.
Fig. I). Par consdquent, les particules situdes sur la limite rdsonneront h une frdquence plus
dlevde

m
3,65 eV. Lorsque l'on augmente encore le nombre de particules (Figs. (5c) et (5d))

de nouveaux pics apparaissent et r£vdlent ainsi les couches concentriques successives

constituant l'agrdgat adsorb£. On note finalement, que de tels pics secondaires apparaissent
seulement sur les spectres calculds avec des sphdres d'argent. Dans le cas de l'or, ces

rdsonances introduisent une structure non rdsolue situde ~ droite du pic principal.

5. Conclusion.

Dans le prdsent travail, nous avons analysd sur plusieurs systdmes d'intdrdt expdrimentaux,
darts quelle mesure la configuration expdrimentale de la microscopie tunnel optique peut

conduire h une spectroscopie locale d'une surface. Concemant l'interaction du stylet avec

l'objet, le processus de ddtection semble affecter assez ldgbrement la rdsolution ainsi que les

caractdristiques spectrales propres du systbme analysd. En fait, il faut dviter de travailler avec

un ddtecteur dent [es fr£quences de rdsonances sent trop voisines de celles de l'objet (mdtal-

mdtal par exemple). De plus, notre simulation, effectu£e sur des agrdgats mdtalliques, montre

dairement l'intdrdt d'une telle mdthode pour l'dtude morphologique ainsi que pour la

caractdrisation de structures situ£es dans le domaine mdsoscopique. Compldment h la

microscopie en champ proche, la spectroscopic locale devrait mdme devenir un pr£alable ~

toute tentative de ddveloppement de microscopic superrdsolvante. En effet, la rdsolution

spatiale nanomdtrique recherchde par [es mdtrologistes est directement life aux ph£nom~nes
r£sonnants interactifs entre le d£tecteur et l'objet. Une meiileure connaissance de ceux-ci

permettraient d'optimiser les conditions de ddtection. Los travaux ddcrits dons cot article vont

dans ce sens. Finalement la gdndralisation de cette technique dans le domaine infrarouge
pourrait constituer un outil prdcieux au niveau de l'analyse locale d'espbces moldculaires

adsorbdes sur des milieux transparents.
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Fig. 5. Spectroscopie locale d'un ensemble de n sphdres d'argent de rayon 20 nm d£pos£es sur une

surface transparente d'indice N
=

1,5. Le d£tecteur d'angle d'ouverture
=

90°, est plac£ h la position
fixe R

=
(0, 0, Z~ (-) Z

=
50 nm, (------) Z

=

55 nm, (....) Z
=

60 nm et (..-..) Z
=

65 nm. Toutes

ces intensitds sont calculdes en mode TM. (a) n =
I. (b) n =

9. (c) n =
27. (d) n =

49.

[Local spectroscopy of n spheres of radius 20 nm deposited on a transparent surface of index N
=

1.5.

The detector of aperture angle
=

90° is placed at the fixed position R
=

(0, 0, Z~ : (-) Z
=

50 nm ;

(------) Z
=

55 nm ; (....) Z
=

60 nm (..-..) Z
=

65 nm. All these intensities are calculated in TM mode.

(a) n =
I. (b) n =

9. (c) n =

27. (d) n =

49.]



N° 7 SPECTROSCOPIE LOCALE PAR DETECTION DE CHAMP PROCHE 1443

(C)

7
t

+ Ii
e i j
e '

i,,
1_.

2,50 3.00 3.50 4.00

G~ (eV)

(d)

2
t pi
+ j',
j
- i_.

I

I
I-

i'
'

2.50 3.00 3.50 4,OO

G~ (eV)

Fig. 5 (suite).

Bibliographie

[I] BINNIG G., ROHRER H., GERBER Ch. et WEIBEL E., Phys. Rev. Left. 49 (1982) 57.

[2] POHL D. W., DENK W. et LANz M., Appl. Phys. Left. 44 (1984) 651.

[3] BINNIG G., QUATE C. F. et GERBER Ch., Phys. Rev. Lett. 56 (1986) 930.



1444 JOURNAL DE PHYSIQUE I N° 7

[4] FISCHER U. Ch. et POHL D. W., Phys. Rev. Lett. 62 (1989) 458.

[5] REDDICK R., WARMACK R. J. et FERRELL T. L., Phys. Rev. B 39 (1989) 767.

[6] CouRioN D., SARAYEDDINE K. et SPAJER M., Opt. Commun. 71 (1989) 23.

[7] DE FORNEL F., GOUDONNET J. P., SALOMON L, et LESNIEWSKA E., EC02 Opt. Storage Scan.

Technol. tt39 (1989) 77.

[8] COURJON D.. VIGOUREUX J. M., SPAJER M., SARAYEDDINE K. et LEBLANC S., App. Opt. 29

(1990) 3734.

[9] VIGOUREUX J. M., GIRARD C. et COURJON D., Opt. Lett. 14 (1989) 1039.

[10] LABANI B., GIRARD C., COURJON D, et VAN LABEKE D., J. Opt. Sac. Am. B 7 (1990) 936.

[I II GIRARD C. et SPAJER M., Appl. Opt. 29 (1990) 3726.

[12] GIRARD C. et COURJON D., Phys. Rev. B 42 (1990) 9340.

[13] GIRARD C. et BouJu X., J. Chem. Phys. 95 (1991) 2056.

[14] VAN LABEKE D. et BARCHIESI D., J. Opt. Sac. Am. A 9 (1992) 732.

[15] JOHNSON P. B. et CHRISTY R. W., Phys. Rev. B 6 (1972) 4370.

[16] FucHs R. et BARRERA R. G., Phys. Rev. B 24 (1986) 2940.

[17] ZAREMBA E. et PERssoN B. N. J., Phys. Rev. B 35 (1987) 596.

[18] GIRARD C, et HACHE F., Chem. Phys, l18 (1987) 249.

[19] HACHE F., RICARD D. et GIRARD C. Phys. Rev. B 38 (1988) 7990.

[20] PINES D. et NozItREs P., The Theory of Quantum Liquids, vol. I Normal Fer~ni Liquids
(Benjamin, 1966).

[21] NEWNS D. M., Phys. Rev. 81(1970) 3304.

[22] KORzENIEWSKI G., MANIV T. et METIU H., Chem. Phys. Lett. 73 (1980) 212 J. Chem. Phys. 76

(1982) 1564.

[23] METIU H., J. Chem. Phys. 76 (1982) 1765.

[24] GIRARD C., Bourn X., J. Opt. Sac. Am B 9 (1992) 298.

[25] GIRARD C., Phys. Rev. 845 (1992) 1800.


