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Résumé

La dispersion d’oxydes métalliques au sein d’une matrice polymere permet de décupler la permittivité diélec-
trique de cette derniére tout en conservant ses propriétés mécaniques. Une compréhension fine des interactions
entre les constituants est néanmoins nécessaire pour maitriser la formulation et 'optimisation du matériau
composite final.

Cette these porte sur la création d’un instrument permettant la caractérisation a ’échelle des nanoparticules
de la réponse du matériau : un microscope a force atomique (AFM) pour réaliser une spectroscopie diélectrique
locale. Cette méthode donnera acces a la dynamique microscopique des chaines polymeres en interaction avec les
particules. L’instrument développé se distingue par sa grande précision, liée a une détection interférométrique
de la déflexion de la sonde AFM et & un environnement tres faible bruit, combinant cage de Faraday, chambre
sourde et isolation des vibrations mécaniques. Une chambre a vide et un contrdle de température parachevent
la maitrise des conditions de mesure.

Pour caractériser la précision et la fiabilité de la mesure interférométrique, une étude poussée des imperfec-
tions optiques est réalisée. Une méthode de calibration innovante permettant de passer outres ces imperfections
est proposée. Elle améliore notablement la linéarité de la mesure par rapport aux méthodes traditionnelles des
interférometres a quadrature de phase. Pour finir, une preuve de principe de la mesure diélectrique locale est
réalisée sur un échantillon de PVAF-HFP chargé de particules de BaTiO3. Elle démontre le potentiel de la mé-
thode pour la cartographie des propriétés diélectriques a 1’échelle de particules de 50 nm de diameétre.



Abstract

The dispersion of metallic oxides within a polymer matrix is used to enhanced its dielectric properties while
preserving its interesting mechanical properties. A better understanding of the interactions between the different
materials of such a composite is nevertheless required in order to fully optimize the end product.

The aim of this PhD thesis was to create a system able to perform nanoscale characterisation of the dielectric
response of a polymer-oxide composite by the mean of Atomic Force Microscopy (AFM). This method give us
access to the microscopic dynamic of polymer chains in interactions with the particles. The system is highly
precise due to the use of an interferometric monitoring of the deflection of the AFM cantilever and the multiple
isolation systems shielding the measure from outside noises, including a Faraday cage, a semi-anechoic chamber.
Additionally the measure is performed within a vacuum chamber under temperature control.

To characterize the precision and reliability of the interferometric measure system, the impact of optical
imperfections have been extensively studied. An innovative calibration method to compensate these imperfec-
tions is offered. It improves the end linearity of the mesure in comparison to the traditionally used methods
of correction. Finally, a proof of principle of our ability to perform dielectric measure is demonstrated upon a
sample of PVAF-HFP composite mixed with BaTiO3 nanoparticles. It shows the potential of our method for
the cartography of dielectric properties on the scale of these 50 nm diameter particles.
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Introduction

L’utilisation des énergies fossiles carbonées a permis une progression technologique considérable au cours des
deux derniers siecles mais le colit environnemental de ces énergies rend nécessaire leur remplacement dans les
plus brefs délais. A I'inverse, 1’énergie électrique peut étre produite de nombreuses facons dont plusieurs sont
décarbonées voir renouvelables. Son utilisation a la place des combustibles est probablement le défi technologique
le plus important auquel notre génération doit faire face.

Cette transition énergétique recouvre un champ d’application immense et son implémentation demande
le développement de nouveaux matériaux. Les systemes de stockage et de restitutions de ’énergie couramment
utilisés aujourd’hui ne sont pas en mesure de couvrir I’ensemble des fonctions remplies par les moteurs thermiques.
Si les batteries chimiques sont capable d’emmagasiner et de retransmettre de I’énergie de maniere efficace, elles
ne sont pas en mesure de fournir les pics de puissance nécessaire au démarrage d’'un moteur par exemple. A
ce titre, il est clair que la transition écologique ne se fera pas sans systemes capacitifs performants. Le pic de
puissance qu'un condensateur peut fournir dépend de sa capacité et celle-ci est régie en partie par la constante
diélectrique de l'isolant séparant ses deux électrodes ainsi que par la proximité des ces dernieres.

A Theure actuelle, les condensateurs a haute capacité utilisent des oxydes métalliques comme isolant, ces
derniers présentent de hautes constantes diélectriques mais leur conductivité importante (pour des isolants) les
rend plus vulnérables aux risques de claquages, d’autant qu’il s’agit de condensateurs dits “polarisé”, dont la
couche d’oxyde est crée sur 'une des deux électrodes lors de la premiere utilisation. Ce type de condensateur
présente un sens d’utilisation qui, s’il n’est pas respecté, conduit a la destruction du composant, de maniere
parfois brutale.

A Dinverse les condensateurs  isolant polymériques ne sont pas polarisés. Ils sont robustes d’utilisation tant
du point de vue électrique que mécanique du fait de la tres faible conductivité des polymeres et de leurs proprié-
tés visco-élastiques. Cependant, la faible permittivité de ces matériaux empéche leur usage pour des applications
de puissance.

La demande d’apport de puissance par des systéemes capacitifs nécessaire a la multiplication des utilisations de
I’énergie électrique demande donc un nouveau type de matériau, combinant haute isolation et haute pemittivité.

De tels matériaux peuvent étre obtenus en dispersant un oxyde métallique au sein d’une matrice polymere, le
matériau composite conservant alors les propriétés d’isolation du polymere ainsi que ses intéressantes propriétés
de mise en forme tandis que la dispersion de particules a haute constante diélectrique affecte la permittivité en
volume du matériau, permettant a ce dernier d’atteindre des valeurs inaccessibles a un composé purement orga-
nique. La dynamique de dispersion de ces particules doit néanmoins étre bien controlée car la création d’agrégats
risque de créer des courts circuits dans le matériau final si ces derniers constituent des chaines de particules au
contact les unes des autres, le caractere isolant du matériau étant crucial pour son utilisation dans un systeme
capacitif.

La dynamique de dispersion des nano-particules au sein d’un polymere est un sujet complexe sur lequel tra-
vaillent de nombreuses équipes a travers le monde. L’établissement d’un modele de comportement des polymeres
en présence d’un autre composé est difficile puisque celui-ci va dépendre des compatibilités chimiques entre les
deux composés, de la méthode de fabrication voir méme de I'histoire du matériau. A ce titre, il est intéressant
de disposer d’un instrument de mesure capable de caractériser ces composés a 1’échelle nanométrique afin de
disposer de vérifications expérimentales pour le développement de modeles théoriques.



Mon travail de theése s’inscrit dans le cadre d’une collaboration entre le Laboratoire de Physique a PENS de
Lyon et le LPMA de Solvay® & Saint Fons sur I’étude de la dynamique des polyméres vitreux sous contrainte
mesurée par relaxation électrique. Cette collaboration a notamment été incarnée par une série de post-doctorats
dont le dernier en date est celui de Jérome Hem, qui a effectué des mesures de variation de permittivité d’échan-
tillons polymeres sous contrainte lors d’une série d’expériences de traction. Mon travail de these concerne I’étude
de cette dynamique a ’échelle nanométrique, en combinant mesure diélectrique et microscopie de force atomique.
L’instrument développé devra a terme capable d’apporter un éclairage expérimental sur les modeles de compor-
tement théoriques des chaines polymeres développés au LPMA.

Durant ces trois années notre but a été de construire un tel appareil. Celui-ci, désormais installé au sein
de la plateforme Optolyse au Laboratoire de Physique a 'ENS de Lyon, a déja prouvé sa capacité a remplir
une partie des objectifs de son cahier des charges. Son développement, son fonctionnement et ses principales
caractéristiques font ’objet de ce document.

Dans ce manuscrit nous abordons tout d’abord les bases nécessaires a la compréhension du travail réalisé. Le
chapitre 1 détaille les informations générales sur le type d’échantillon analysé ainsi qu'un apercu des possibilités
offertes par la mesure par microscopie de force atomique. Le chapitre 2 décrit plus particulierement les mesures
diélectriques locales pour lesquelles notre systeme a été concu, afin d’en souligner les défis et d’en proposer une
modélisation. Le chapitre 3 décrit I’appareil construit et détaille 'ensemble des systéemes qui le compose, leur
utilité et leur performance. Le chapitre 4 étudie, un élément essentiel de la microscopie de force, & savoir le
suivi de la déformation du micro-levier. Le systeme de suivi interférométrique détaillé dans le chapitre 3 est
plus profondément exploré ici, en exposant notamment les possibles imperfections pouvant I'affecter et leurs
impacts sur le suivi de la déflexion. Dans la seconde partie de ce chapitre sont abordées des méthodes de
corrections de ces imperfections ainsi que des preuves de concept de ces méthodes. Enfin le chapitre 5 détaille
les premiers résultats expérimentaux obtenus sur des films polymériques chargés de nanoparticules, notamment
par 'utilisation de notre instrument. On terminera par quelques perspectives et les conclusions.



Chapitre 1

Etat de D’art

La chance ne sourit qu’aux esprits bien préparés.
- Louis Pasteur

1.1 Polymeres

Les polymeres forment aujourd’hui un type de matériau incontournable dans nos sociétés de par leur versatilité.
Les défis écologiques qui se posent a nous ne pourront étre résolus sans les apports de ces matériaux.

1.1.1 Présentation

Un matériau polymere est un matériau constitué par l’enchevétrement de macromolécules qui présentent des
motifs périodiques. Les motifs élémentaires de la macromolécule sont appelés monomeres, ils constituent les
briques a partir desquelles le polymere a été synthétisé.

La structure microscopique des polymeres influence leurs caractéristiques macroscopiques. La taille des
chaines polymeres, leurs formes, leurs compositions ainsi que les groupements qu’elles présentent déterminent le
type d’interactions qui les lient les unes aux autres et donc régir la dureté, ’élasticité ou bien encore la résistance
a la température du matériau ainsi constitué.

1.1.1.1 Influence de la température

Dans le cas des polymeres dont la structure est maintenue par I’enchevétrement stérique de leurs macromolécules,
les propriétés mécaniques varient avec la température. En effet 'agitation thermique régit la vitesse a laquelle
les chaines se réarrangent ce qui fait varier la réponse du matériau aux sollicitations mécaniques(!). On distingue
en général trois phases : I’état vitreux, I’état caoutchouteux et le régime visqueux.

Dans I’état vitreux l'agitation thermique n’est pas suffisante pour permettre aux chaines de bouger au sein
de I'enchevétrement, le matériau est alors plus rigide et cassant.

Dans la phase caoutchouteuse, 'agitation thermique permet aux chaines de se réarranger sous la contrainte
ce qui rend le matériau plus flexible. Cependant les chaines restent & leur place au sein de ’enchevétrement, ce
qui fait que le matériau reste solide.

Enfin la phase visqueuse correspond au cas ou la température est suffisamment élevée pour que le matériau
soit en mesure de se réarranger lui-méme en ’absence de contrainte, ce qui lui fait passer de 1’état solide a 1’état
liquide. On peut distinguer ces différents états en regardant 1’évolution des propriétés mécaniques du matériau,
ce qui est illustré par la Figure 1.1.

On distingue deux températures importantes pour un polymere : la température de transition vitreuse, a
laquelle le polymere quitte I’état vitreux, et la température de fusion, a laquelle le polymere passe de 1’état solide
a I’état liquide. On note la température de transition vitreuse Ty et la température de fusion T5,.



Etat vitreux

Plateau
Caoutchouteux

Régime visqueux

Module mécanique

»
>

Température

Ty T

F1GURE 1.1 : Représentation schématique de 1’évolution du module mécanique des différentes phases d’un matériau po-
lymere en fonction de la température. On peut voir les positions relatives des différents états ainsi que les grandeurs
caractéristiques T et T7y,.

1.1.1.2 Equivalence temps-température

L’influence de la température sur les polymeéres se fait par 'impact qu’a cette derniere sur la cinétique des
chaines. De ce fait, augmenter la température revient a observer le matériau sur une plus grande échelle de
temps. En soumettant un matériau polymere a des sollicitations mécaniques périodiques on peut retrouver la
courbe de la Figure 1.1 avec en abscisse la période de 'oscillation au lieu de la température. C’est ce que 1'on
appelle 1'équivalence temps-température. Cette équivalence est régie par la loi de Williams-Landel-Ferry (dite
communément WLF)P! :

(T —Top)
logar = —————2— 1.1
S = T+ T+ T) (1)
ou ar est le ratio entre la valeur a la température T d’'un temps de relaxation mécanique et sa valeur a la

température de référence 1. On peut typiquement prendre ap = % avec 7)(T) la viscosité en écoulement

continu du matériau a la température T. Les parametres c¢; et co dépendent du matériau considéré.

1.1.2 Usages

Les polymeres sont un type de matériau dont la grande diversité de propriétés induit un usage tres répandu.

Il existe cependant encore aujourd’hui des limites a leur application. L’une des principales limites est le
fait que les polymeres sont par nature inertes électriquement. En effet, la plupart des matériaux polymeres
sont organiques, c’est a dire que les chaines qui les constituent sont principalement constitué de carbone et
d’hydrogene. Leur structure chimique ne présentant pas de charge mobile, ce genre de matériaux sont en général
de trés bons isolants qui, du fait de la faible polarisation des liaisons C-H, présentent une faible permittivité.
Ceci fait que dans le domaine de 1’électronique les polymeres ne sont utilisés en général que dans le cadre de
l'isolation des composants!®l.

Ces limites peuvent néanmoins étre repoussées par la fabrication de matériaux composites mélangeant des
matériaux polymériques a des matériaux non-polymériques de facon a extraire de chacun les propriétés les plus
intéressantes.

1.2 Propriétés diélectriques des polymeres

1.2.1 Permittivité diélectrique

On g’intéresse ici & la mesure de la permittivité diélectrique d’un composé polymérique constitué de particules
d’oxyde métallique BaTiO3 dispersées dans une matrice de PVdF-HFP.
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La permittivité diélectrique ¢ représente la capacité d’'un matériau isolant a s’aligner sur le champ électrique.
Elle relie le champ d’induction électrique D qui reflete le déplacement des charges et la réorientation des dipoles
électriques au champ électrique EM.

Dans le cas d’un matériau linéaire, homogene, isotrope et avec une réponse instantanée on peut écrirel?! :

D = eyeE, (1.2)

avec £¢ la permittivité du vide, g = 8,854187.1072 F.m~!. ¢ est techniquement la permittivité relative (par
rapport a celle du vide), par la suite on 'appellera simplement la permittivité. Il s’agit d’une valeur complexel :

e=¢ +ig’, (1.3)
avec €' et €” des réels. On peut également écrire la permittivité sous la forme :

e = lelle”, (1.4)

avec 0 I'angle de perte tel que tand = Ea—l,l

Les valeurs &’ et £” sont reliées par les relations de Kramers-Kronigl :

£(Q) = 1/00 w)dw (15)

T o Q—w

£(Q) = _% /00 igw_)(jj) (1.6)

1.2.2 Effet de la fréquence

On a vu dans la partie 1.1.1 que les échelles de temps influaient sur le comportement des polymeres. Ceci est
également vrai dans le cas des propriétés diélectriques. En effet, c’est la mobilité des charges locales qui détermine
la permittivité d'un composé et, dans le cas d’un polymere, ces charges sont fixées sur une chaine polymere dont
la mobilité dépend de 1’échelle de temps considérée. On a donc pour un composé polymérique une variation de
la permittivité en fonction de la fréquence de I'excitation électrique.

Au vu de la partie précédente, on observe en général une décroissance de la permittivité réelle avec la
fréquence d’excitation puisque le cout énergétique du déplacement augmente. La forme de cette décroissance
dépend des caractéristiques du polymere, elle n’est pas forcément uniforme.

La mesure de cette évolution est importante pour la caractérisation des échantillons, le dispositif expérimental
devra étre en capacité de réaliser une étude fréquentielle de la permittivité de 1’échantillon.

1.3 Propriétés du PVAF-HFP dopé en oxyde métallique

Le stockage de I’énergie électrique se fait aujourd’hui essentiellement par le truchement de batteries chimiques.
L’utilisation de ces dernieres pour ’électrification des usages fossiles dans le cadre de la transition énergétique est
limité par la faible densité de puissance qu’elles sont capables de générer ce qui rend impossible leur utilisation
pour la génération d’un pic de puissance. Celui-ci peut en revanche étre fourni par un dispositif capacitif. Les
condensateurs ne peuvent stocker beaucoup d’énergie mais ils sont capable de générer de haut pics de puisssance,
ce qui les rend complémentaires des batteries, les alternatives électriques aux moteurs thermiques les envisagent
couplées a un troisieme dispositif, le supercondensateur, dont les caractéristiques intermédiaires permettent de
faire la liaison entre la batterie et le condensateur.

Les performances d’'un condensateur dépendent de sa capacité et donc de la permittivité diélectrique du
matériau isolant séparant ses deux électrodesl®”). Le choix d’un matériau polymere dans un tel cadre semble
assez évident pour son caractere isolant et sa facilité de mise en forme. Cependant les matériaux polymeres sont
également faiblement diélectriques, ce qui n’aide pas & maximiser les performances du systeme.

Une manieére de contourner cette limitation est de disperser des particules a haute constante diélectrique
au sein de la matrice polymeére. De cette facon on obtient un matériau composite qui présente les propriétés
mécaniques d’un polymere mais dont la permittivité est renforcée par les particules présentes en son seinl®.

Un matériau de ce type a été concu au Laboratoire Polymeére et Matériauz Avancés (LPMA) UMR5268). 11
s’agit d’une suspension de nanoparticules de BaTiOgs dispersées au sein d’une matrice de PVdF-HFP.
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1.3.1 Le PVdJF-HFP

Le Poly(vinylidéne fluoride-co-hexafluoropropyléne), que 1’on appelle communément le PVAF-HFP, est un copo-
lymere aléatoire fluoré semi-cristallin présentant une forte polarisabilité du fait de la polarisation importante de

ses liaisons C—F[IOLMI Une représentation de la molécule constitutive de ce polymere se trouve sur la Figure
1.2.

-
-
-
-
=
=]
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FIGURE 1.2 : Formule topologique d’une molécule de Poly(vinylidene fluoride-co-hexafluoropropylene). Chaque molécule
est formée d’un ensemble de monomeres de vinylidene fluoride (VAF, & gauche) et d’hexafluoropropylene (HFP, & droite).
Les valeurs z et y représentent les proportions respectives de VdF et de HFP au sein de la molécule. Leur répartition sur
la longueur de la chaine est aléatoire.

Le PVdF-HFP présente une constante diélectrique importante pour un polymere (autour de 10), dont ’évo-
lution en fonction de la fréquence peut étre vue sur la Figure 1.3.

5 Permittivité diélectrique relative du PVdF-HFP
10 F T Ty T T T Ty T T

' T e
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........
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FIGURE 1.3 : Evolution de la permittivité avec la fréquence. Ce spectre nous a été fourni par Nicolas Uguen, doctorant au
LPMADL

Les polymeres basés sur le Polyvinylidene fluoride(PVdF) peuvent présenter différentes phases cristallines
plus ou moins polaires selon orientation des molécules. La présence d’hexafluoropropylene (HFP) réduit la
cristallinité du matériau, lequel adopte une structure semi-cristalline totalement dépourvues des phases cristal-
lines ferroélectriques qui peuvent exister dans le PVdF pur. Cette absence d’effets ferroélectriques le rend tres
intéressant pour son utilisation dans le stockage d’énergie[lg]. Ses propriétés sont résumées Table 1.1.

Le PVdF-HFP utilisé dans mon travail de these est identique a celui utilisé par Nicolas Uguen dans le cadre
de sa thesel”). 11 s’agit du composé commercialisé par Solvay sous le nom de PVAF-HFP Solef®,

1.3.1.1 Structure

Le PVAF possede quatre phases cristallines mentionnées dans la littératurel'? :
La phase «, ou Phase II, est une phase orthorhombique non polaire du fait d’un alignement en opposition
des dipéles crées par la conformation anti-gauche-anti-gauche des chaines polymeres!) . 11 s’agit de la phase
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Propriété Valeur Unité

Chimique

Masse molaire moyenne en nombre 175 kg.mol™*

Masse molaire moyenne en masse 310 kg.mol™?
Physique

Densité a 'ambiante 1,754 1,8 g.cm™3

Absorption d’eau (24 heures a 23°C) <0,04 wt%
Mécanique

Module de traction 360 a 480 MPa
Thermique

Température de fusion 133 °C

TABLE 1.1 : Propriétés du PVAF-HFP fournies par Solvay et le LPMA!. La masse molaire moyenne en nombre M,
correspond a la masse molaire d’une chaine de longueur moyenne. La masse molaire moyenne en masse M,, est la moyenne

des masses molaires pondérée par la masse des chalnes de chaque longueur. Soit n; le nombre de chaines de degré de

P . . ;ni X M; . ; ni X M;?
polymérisation 7 et M; leur masse molaire respective, M,, = 7212_ o tandis que M, = 722 Py VP
; ; ;

cristalline la plus courante pour ce polymere. La littérature confirme la présence de cette phase dans le cas d’un
co-polymere PVAF-HFP avec une proportion de groupes HFP de 12% en massel'?.

La phase 3, ou Phase I, est une phase orthorhombiquel’¥ polaire ( conformation anti-anti-anti-anti ) qui
apparait en général suite a une contrainte mécanique du matériau. C’est la seule phase férroélectrique de ce
matériau. Dans le cas du PVAF-HFP, I'ajout des groupes HFP empéche la formation de cette phasel).

La phase 7, ou Phase III, présentent des dipoles peu marqués (conformation anti-anti-anti-gauche) mais leur
orientation commune la rend polairel’). Cette phase apparait sous contrainte mécanique légerel'. La littérature
confirme la présence de cette phase dans le cas d’un co-polymere PVdF-HFP avec une proportion de groupes
HFP de 12% en massel'3.

La phase &, ou Phase IV, hautement polaire du fait de 'alignement de ses chaines en conformation anti-
gauche-anti-gauche, n’apparait que sous des conditions particulieres!*?].

Les données de la littérature attestent de la présence de structure lamellaire avec des couches alternatives
cristallines et amorphes avec une périodicité d’une dizaine de nanométres!'®! pour le PVAF-HFP pur. Dans le
cadre de nos travaux il est important de noter que cette organisation risque d’étre fortement perturbée par la
présence de nanoparticules ainsi que par le fait qu’on utilise des couches minces du matériau dont les dimensions
sont du méme ordre de grandeur que la périodicité des structures semi-cristallines. Ceci a un impact sur la
mesure de la permittivité puisqu'une structure cristalline réduit par nature davantage la mobilité des charges
qu’un état amorphe.

1.3.2 L’oxyde BaTiO;

L’oxyde BaTiOgs est un matériau de structure perovskite a haute constante diélectrique. Les particules utili-
sées par le LPMA pour fabriquer le composite proviennent du fournisseur Sigma Aldrich, leurs propriétés sont
résumées Table 1.2.
Le BaTiOg3 a été choisi pour sa haute permittivité de 150, qui permet de doper celle du PVAF-HFP tout en
maintenant une faible quantité d’oxyde afin de ne pas trop impacter les autres caractéristiques du polymere.
Les particules utilisées par le LPMA pour la fabrication des échantillons ont des dimensions autour de 50
nm de diametre en moyenne.

1.3.3 Propriétés du matériau composite

Le composite est constitué de la dispersion des nanoparticules de BaTiO3 au sein d’une matrice de PVdF-HFP.
11 est préparé au sein du LPMA. Ses propriétés dépendent de la proportion de nanoparticules dispersées au sein
de la matrice. Une étude extensive de ces matériaux a été réalisée par Nicolas Uguen dans le cadre de sa these
au LPMAD!,
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Propriété Valeur Unité
Physique

Densité a 'ambiante 6,08 g.cm™3

Structure cristalline Cubique

Absorption d’eau (24 heures a 23°C) 0,7 wt%
Structure

Diametre moyen 50 nm

Surface BET 20 m?g!
Electrique

Permittivité relative 150

TABLE 1.2 : Propriétés des nanoparticules de BaTiO3 fournies par le LPMA[! et Sigma Aldrich.

1.3.3.1 Fabrication

BaTio PVdF-HFP
3 . .
S OOO Protocole A Spin-Coating '-. .:. .. »
oo —_— Wﬁ
(@)
MEK BaTi0,
- * +
sonication BaTi0, PVdF-HFP
_> +
PVdF-HFP
MEK
sonication Spin-Coating v L%.8 4.
— — AW
MEK BaTi0,
+ +
BaTiO; PVdF-HFP
+
PVdF-HFP PVdF-HFP

FIGURE 1.4 : Schéma du processus de fabrication mis en place par le LPMA!. La mauvaise dispersion des particules
d’oxyde dans le butanone (MEK) a conduit a mettre en place deux protocoles. Il a été constaté par analyse d’image que
dans les composés fabriqués selon le protocole A, les particules d’oxyde se trouvaient regroupées au sein d’agrégats faisant
entre 400 et 800 nm. Pour les composés fabriqués selon le protocole S, cette taille est réduite & 100 nm en moyenne, ce qui
est tres proche de la taille des particules élémentaires, et indique que les agrégats en question ne sont constitués que de

quelques particules élémentaires.

Le composé est fabriqué en suivant les étapes illustrées sur
la Figure 1.4. Les nanoparticules de BaTiO3 sont tout d’abord
dispersées dans le butanone (MEK) par un bain & ultrasons (so-
nication). Ceci est nécessaire du fait de la mauvaise dispersion
naturelle du BaTiO3 dans le MEK. La molécule de MEK est re-
présentée sur la Figure 1.5.

Ala suspension de nanoparticules on ajoute le PVdF-HFP qui
se dissout dans le MEK. C’est ici que le choix du MEK comme
solvant s’explique. En effet le MEK n’est pas le solvant idéal pour
la dissolution du polymere qui présente une compatibilité compa-
rable vis a vis du solvant et des nanoparticules. A cela s’ajoute

FIGURE 1.5 : Formule topologique du butanone,
aussi appelé méthyléthylcétone (MEK).

le fait que la dispersion de BaTiOg3 est tres instable dans le MEK. Cependant la compatibilité chimique est
meilleure entre le polymere et 'oxyde qu’entre eux et le solvant. Lors de la dissolution du polymere dans la
suspension les molécules de PVdF-HFP s’adsorbent a la surface des nanoparticules, améliorant leurs dispersion

dans le solvant, et par extension dans le dépot final.

Une fois le polymere dissous, on dépose le composé sur la surface souhaitée par spin-coating (Protocole A

14



de la Figure 1.4). Cependant du fait de la mauvaise dispersion des particules dans le solvant, il est préférable
d’effectuer un second passage aux ultrasons (Protocole S de la Figure 1.4) si on veut minimiser la quantité et la
taille des agglomérats de particules dans le produit finall®),

La maitrise de I’état de dispersion des particules d’oxyde est trés importante et tout particulierement dans
le cas des couches minces. En effet, les propriétés isolantes du matériaux sont fortement dégradées si il existe
une chaine de particules d’oxyde en contact reliant les deux surfaces, ce qui compromet son utilisation dans un
systeme capacitif.

1.3.3.2 Propriétés diélectriques

]
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FIGURE 1.6 : Evolution des constantes diélectriques selon la proportion d’oxyde et le protocole suivi telles que mesurées
par Nicolas Uguen dans le cadre de sa thesel”). L’échantillon dénommé “neat PVAF-HFP” représente le polymeére pur. Les
échantillons “A1”“A2.5”, “A5” et “A10” ont été obtenus en y ajoutant 1, 2,5, 5 ou 10 % volumique de nanoparticules de
BaTiOg3 respectivement en suivant le Protocole A mentionné dans la Figure 1.4. De méme les échantillons “S17, “S2.5”,
“S5” et “S10” ont été obtenus par le Protocole S explicité dans la Figure 1.4. Les spectres ont été réalisés par spectroscopie
diélectrique & large bande. Figures issues de [9].

Le travail de Nicolas Uguen a prouvé qu’a 1’échelle macroscopique la permittivité complexe du PVdF-HFP
était renforcée par la présence de nanoparticules de BaTiOs comme on peut le voir sur la Figure 1.6. A cette
échelle la quantité d’oxyde accroit les valeurs de &’ et £’ sur tout le spectre (voir partie 1.2.1). On constate que
Pétat de dispersion des particules (protocoles A ou S) influe également sur cette augmentation.

Cette dépendance & ’état de dispersion des particules, en sus de la dépendance de la permittivité a I’état
cristallin du PVdF-HFP mentionnée dans la partie 1.3.1, indiquent I'importance de l'influence des dynamiques
microscopiques sur les parametres macroscopiques du composé. Une étude de la dispersion des particules et de la
dynamique locale du polymere autour d’elles pourrait aider a comprendre de maniere plus approfondie 'impact
que ces dernieres ont sur le PVAF-HFP.

Pour cela il est nécessaire de recourir a une méthode de mesure locale précise et capable de réagir a la
permittivité d’un matériau donné.

1.4 La Microscopie a Force Atomique

La microscopie a force atomique, communément appelée AFM (Atomic Force Microscopy), est aujourd’hui une
technique de mesure de résolution nanométrique tres répandue et surtout tres polyvalente.

1.4.1 Principe

La microscopie a force atomique repose sur le suivi du mouvement d’un microlevier pourvu d’une pointe dont
Pextrémité fait quelques nanometres de rayon de courbure. Le mouvement du levier est influencé par les inter-
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actions auxquelles I’ensemble est soumis. En approchant une surface de la pointe, des forces d’interactions entre
ces deux éléments s’appliquent sur cette derniere, ce qui induit un mouvement du levier. Du fait de la finesse de
la pointe on a alors une mesure extrémement localisée de 'effet en question.

1.4.2 Définitions

Pour la suite on définit les grandeurs suivantes :

1.4.2.1 Dimensions du levier

FIGURE 1.7 : Schéma explicitant les différentes dimensions utiles du levier

Les leviers que nous utilisons sont similaires dans leur géométrie a la plupart des leviers de microscopie de
force atomique. On peut les modéliser par une poutre sur laquelle se trouve une pointe conique possédant une
extrémité sphérique. On note Licyier,Wiecvier €6 Tievier les longueur, largeur et épaisseur de la poutre. Pour la
pointe on note Hppinte sa hauteur, Opointe son angle et Ryointe le rayon de courbure de son extrémité sphérique.
Ces dimensions sont explicitées sur la Figure 1.7.

Les valeurs typiques de ces grandeurs peuvent étre trouvées dans la partie 5.1.1 qui détaille les caractéristiques
des leviers utilisés.

1.4.2.2 Déflexion

Une valeur utile & définir dans le cadre de la microscopie de force atomique est la déflexion d du levier. Celle-ci
permet de suivre le mouvement du levier. On prend d = 0 pour la position de 'extrémité du levier lorsque
celui-ci n’est soumis & aucune force. A I’équilibre, il s’agit souvent de la moyenne de ses positions en 1’absence
de force appliquée puisque le levier oscille 1égerement sous I'action de la température ambiante, c’est ce qu’on
appelle le bruit thermique.

On peut voir une illustration schématique de la définition de la déflexion sur la Figure 1.8.

1.4.3 Modele mécanique

La déflexion est la valeur que I’on mesure dans un AFM et son évolution nous renseigne sur les forces exercées
. ’ 7 K N . . 5 3 7’ .
sur la pointe. En général on utilise le modele de l'oscillateur harmonique: 6] pour décrire le comportement de
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’

position considérée

surface de l'échantillon

FIGURE 1.8 : Schéma explicatif de la définition de la déflexion d et de la position z du levier au repos. La position de la
pointe est considéré z + d puisque dans les faits d < Hpointe-

la déflexion d : ) '
md + vd + kd = F(z + d) (1.7)

avec m la masse du levier, k sa raideur, v le coefficient d’amortissement visqueux et F la résultante des forces
appliquées.
De ce modele on peut extraire une définition de la fréquence de résonance du levier :

1 k
fres = 27[_\/; (18)

Le facteur de qualité ) est une grandeur caractéristique des systemes oscillants amortis comme le levier que
nous utilisons. On peut le calculer d’apres les termes de I’équation (1.7)[17] :

vmk
77 .

1.4.3.1 Facteur de qualité

Q- (L9)

Plus le facteur de qualité est élevé et plus le pic de résonance en fréquence est étroit.

1.4.3.2 Variation de la fréquence de résonance

Un phénomene important a signaler concernant la fréquence de résonance est que celle-ci varie en présence d’un
gradient de forcel'8. En effet, si on considére une faible amplitude d’oscillation, un simple développement limité
de la force autour de d = 0 donnel'?! :

md +yd+kd = F(z+d)|;_, +d x OF(z+d) (1.10)
9z d=0
On voit alors que cette équation définit une raideur effective k.

OF
k =k - — 1.11
eff 97, (1.11)

Ceci nous donne alors une fréquence de résonance effective :

1 [kesy

fresess =5 - (1.12)

Dans le cas de la microscopie a force atomique la valeur absolue de la force d’interaction augmente a mesure

que ’on se rapproche de la surface :
M <0 (1.13)
0z '
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On voit alors bien qu’une interaction pointe-échantillon attractive induit un décalage de f,.s vers les basses
fréquences tandis qu’une interaction répulsive induit un décalage vers les hautes fréquences. Ceci influence le
choix de la fréquence d’excitation. On peut voir sur la Figure 1.9 que dans le cas d’une interaction longue portée
attractive le fait de se placer a une fréquence d’excitation légerement inférieure a la résonance permet d’avoir
une variation de 'amplitude en fonction de la proximité monotone, ce qui n’est pas le cas pour une fréquence
d’excitation supérieure & la résonance. De plus cette variation est perceptible plus tot pour une fréquence d’ex-
citation différente de la résonance que pour la fréquence de résonance, ce qui offre une plus grande marge de
sécurité pour une approche expérimentale.

Ares [ T Ares [

[} [}

el el

=] j=]

=1 =1

a1 a1

g‘ §Ares r b % iA"ﬁs I |

< <
fexc = fres
fEfI?C < .f7'€S

T femn > fres
fres contact
Fréquence Distance pointe-échantillon z

FIGURE 1.9 : Représentation de I'impact du choix de la fréquence d’excitation dans le cadre d’une interaction longue portée
attractive. La Figure a) représente la réponse du levier en amplitude autour de la fréquence de résonance f;.s, sur laquelle
on choisit ici trois fréquences d’excitation fe .. Sur la Figure b) on voit I’évolution de I'amplitude lors de I’approche selon
la fréquence d’excitation choisie.

1.4.4 Microscopie de contact

La Microscopie de contact est la plus ancienne et son principe est simple. En approchant la pointe a vitesse
constante de la surface de ’échantillon, la déflexion statique reste faible jusqu’au contact entre la surface et la
pointe. Ce contact répulsif avec la surface déforme le levier, ce qui se mesure par la déflexion. Il est a noter que
le levier peut parfois "sauter” au contact de la surface (voir Figure 1.10) de maniére anticipée du fait de l'action
des forces attractives de Van der Waals.

En fixant une valeur de déflexion limite et en mesurant la position des systemes utilisés pour effectuer le
rapprochement lorsque cette valeur est atteinte on peut avoir une estimation de la position de la surface. On
peut donc utiliser cette mesure pour réaliser des courbes topographiques, mais pas seulement.

Lorsqu’on procede a un éloignement pointe-échantillon une fois le contact réalisé on peut souvent observer que
la fin du contact n’a pas lieu lorsque ’on retrouve d = 0 ni méme au niveau ou le contact s’est fait a ’aller. Ceci
est dii au phénomene d’adhésion et constitue méme une mesure de ce dernier. En effet, la déflexion a laquelle
le contact est terminé est proportionnelle & la force nécessaire pour surmonter I’adhésion pointe-échantillon
(F =k x d d’apres ’équation (1.10)) et donc la force de cette adhésion.

1.4.5 Microscopie en “tapping”

Dans le cas de I'imagerie en mode dit “tapping” on excite le levier de facon a générer de grandes oscillations de
la pointe. Le but est ici de réaliser des cartographies topographiques avec un contact intermittent, ce qui permet
de se prémunir des contraintes latérales subies par 1’échantillon dans le cas de la microscopie de contact ainsi

que de diminuer '’endommagement de la pointel!6].
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Force A
(ou Déflexion)

Limite fixée -~

{ Adhésion
\

T 3 Position de la pointe

Hauteur locale

FIGURE 1.10 : Représentation schématique d’une courbe d’approche en microscopie de force de contact. Pour déterminer le
contact on fixe une limite en force (c’est a dire en déflexion du levier). La pointe est descendue vers la surface de I’échantillon
avec une vitesse constante (courbe rouge). Lorsque la déflexion mesurée atteint la valeur limite la pointe remonte (courbe
bordeaux). L’adhésion de la pointe au matériau se traduit par une force nécessaire pour initier le décollage de la pointe (et
revenir donc & une déflexion initiale), on mesure donc ’adhésion comme 1’écart entre la déflexion loin de la surface (force
nulle) et la valeur minimale de cette déflexion lors de la remontée.

Déflexion

teont tadn
Progression de I'approche

FiGURE 1.11 : Illustration schématique du comportement d’un levier excité a haute amplitude lors d’une approche a
vitesse constante tel que décrit dans la littératurel2”/'8!, On néglige ici les variations de Pamplitude dues aux interactions
attractives de Van der Waals. t.,,; représente le moment ou la pointe commence a heurter la surface, c’est a dire le
moment ou l'extréma minimal de la déflexion se trouve dans la zone des interactions répulsives de I'échantillon. A partir
de t.ont amplitude décroit continuellement du fait de la proximité croissante de la surface de I’échantillon. t,4; représente
le moment ol 'amplitude devient trop faible pour détacher le levier de 'adhésion de la surface (voir partie 1.4.4). Passé
ce stade, si on continue de descendre le levier (ou de monter I’échantillon), on obtient une déflexion due a la poussée du
levier exactement comme celle représentée sur la Figure 1.10. On peut également observer une oscillation résiduelle due a
la forte oscillation mécanique appliquée sur le systeme.

1.4.5.1 Principe

Comme mentionné précédemment, lorsque I'on approche la pointe de la surface de ’échantillon celle-ci subit
une légere force attractive qui devient brutalement répulsive lors du contact. En approchant un levier décrivant
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de grandes oscillations, celui-ci réalise des contacts intermittents qui affectent son amplitude d’oscillation. La
modélisation exacte de cette interaction intermittente est un sujet complexel'® et quelque peu hors sujet dans
le présent travail mais il suffit de considérer que I'amplitude suit 1’évolution décrite dans la Figure 1.11. On voit
qu’entre teont et tegn la valeur de I'amplitude d’oscillation constitue une mesure de la distance pointe-échantillon.

1.4.5.2 Réalisation

On peut se servir de cet état de fait pour réaliser des images topographiques. On excite le levier a la fréquence
donnée fiqpp. Cette fréquence est en général choisie légerement inférieure a fr..s pour les raisons expliquées
dans la partie 1.4.3.2. De cette facon, les mécanismes explicités en partie 1.4.3.2 et 1.4.5.1 se relayent. Dans
cette configuration on réalise une courbe d’approche. C’est a dire que 'on mesure I"amplitude d’oscillation de
la déflexion tandis que 'on rapproche la pointe de la surface. Si on a bien réglé fi,,, on obtient une courbe
similaire celle présentée sur la Figure 1.12.

10 Illustration de la méthode “tapping”
T T T T T

Amplitude d’oscillation (nm)

3 1 1 1 1 1
-1.2 -1 -0.8 -0.6 -0.4 -0.2 0

Position verticale (um)

FIGURE 1.12 : Illustration expérimentale de la réduction de ’amplitude d’oscillation a I'approche du contact. L’échelle de
la position verticale de I’échantillon est ici arbitraire avec pour origine le point de départ de I’approche. Sur la longueur de
la courbe on applique au levier la méme excitation. On voit qu’a 'approche de la surface 'amplitude d’oscillation mesurée
s’effondre.

On sélectionne sur cette courbe une valeur d’amplitude au sein d’'une zone présentant une pente importante
(typiquement la zone autour de 6 nm d’amplitude sur la Figure 1.12). On sait que cette valeur d’amplitude
correspond a une valeur de z. On lie ’amplitude mesurée et la position de I’échantillon controlée par le position-
neur selon ’axe Z par une boucle de rétroaction. De cette facon, lors d’un balayage d’une région de I’échantillon
la position de ’échantillon s’ajuste en temps réel afin de garder 'amplitude d’oscillation, et donc la distance
pointe-échantillon, constante. Ce mouvement du positionneur suit ainsi la topographie de la surface, ce qui nous
permet d’en faire une image topographique.

L’avantage principal du mode “tapping” est qu’il ne repose que sur un contact ponctuel entre la surface et la
pointe permettant de les préserver tous deux de l’endommagement[m.

1.4.6 Microscopie en modulation de fréquence

La Microscopie de force atomique en modulation de fréquence, que ’on appellera par la suite “AFM-FM”, permet
d’effectuer des mesures sans contact avec la surface de I’échantillon ainsi que de remplacer la méthode du tapping

pour les cas ou le facteur de qualité est trop élevé2H122].

1.4.6.1 Principe

Le levier oscille a sa fréquence de résonance f,.;. Les forces d’interactions pointe-échantillon Fs influent sur la
valeur de fres[m] :

fres +A d
Meteo) = =55 | Pl 20 gt .
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avec freso la valeur de la fréquence de résonance en ’absence de force (soit ici infiniment éloignée de 1’échantillon),
k la raideur du levier, A son amplitude d’oscillation et zy la distance entre 1’échantillon et la pointe pour une
déflexion d nulle.

1.4.6.2 Réalisation

Dans la pratique on excite le levier a une fréquence modulable f que I'on aligne sur la fréquence de résonance
grace a une boucle a verrouillage de phase. On peut ensuite régler la position z du levier de fagon a avoir un
décalage fréquentiel Af,.s constant. Le levier suit ainsi le relief de la surface et nous fournir une image de la
topographie de 1’échantillon.

1.4.7 Microscopie a sonde de Kelvin

Le but de la microscopie a sonde de Kelvin, que I’on appellera KPFM par la suite, est de déterminer le potentiel
de surface d’un échantillon.

En I’'absence de potentiel appliqué une tension existe entre la pointe et la surface de I’échantillon en vis-a-vis
du fait de la différence de remplissage des niveaux de Fermi entre les matériaux de ces deux éléments. On note
cette tension due aux propriétés électriques des matériaux Vpc :

VDC _ ¢pointe - ¢échcmtillon ) (115)
e

avec ¢ la différence d’énergie entre le vide et le niveau de Fermi du matériau considéré et e = 1,6.1071°C la
charge élémentaire. Cette différence de potentiel induit une interaction de nature capacitive.

En positionnant un levier conducteur au-dessus de I’échantillon on crée dans les faits un systeme capacitif
dont on appelle la capacité C. Si on note V la tension existant entre les deux on a un chargement électrique
opposé des deux électrodes d’une chargel'” :

Q=CV. (1.16)

On sait que pour un systéme donné Dénergie électrostatique Eg; s'éerit!'

Ea=j [[[ sivioner (1.17)

avec p la distribution spatiale des charges. Si on considere que le potentiel est localement homogene on obtient :

=20 [ wrer- v

ce qui d’apres (1.16) nous donne :

1

B, = 5CVQ. (1.18)

Cette énergie induit selon 'axe Z, en valeur absolue, la force électrique F[2!

3E€l 1 80 2
F = =—-—V 1.19
0z 2 0z ( )
Si on applique alors au levier la tension :
V =V, + Vi cos(wet), (1.20)
ceci nous donne la force appliquée :
19C 1oC VP Vi

F=5—-(Vbo+Vo+ W cos(wet))? = 5, [(Vbo+ Vo)? + 71 +2(Vpe + Vo) Vi cos(wet) + 71 cos(2wet)] (1.21)

La force détermine le comportement de la déflexion. On peut distinguer les différentes composantes fréquentielles
de la force a I’aide d’une détection synchrone sur la mesure de la déflexion. En 'occurrence la composante qui
nous intéresse ici est celle & we. On note A,, 'amplitude de la composante de la déflexion a la fréquence we :

oC
Ape < |Fu | = g(VDC + Vo)Vi. (1.22)
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Le principe de la KPFM consiste a régler la tension V de fagon a obtenir A, = 0022 ceci signifiant qu’on a
alors Vo =~ —Vpc. De cette fagon, en enregistrant la valeur de Vj nécessaire a ’annulation de A,,, on mesure le
potentiel de surface de I’échantillon par rapport a la pointe.

Dans le cas ou ’on cherche a réaliser des cartographies il faut prendre une précaution supplémentaire : méme
si annulation de I'amplitude ne nécessite pas en théorie un controle de la position du levier par rapport a la
surface, dans la pratique la dépendance du facteur % par rapport a la distance pointe échantillon fait qu’il vaut
mieux se placer a une distance fixe afin d’assurer une précision constante sur la mesure.

1.4.8 Microscopie de force électrostatique

Le dispositif de PAFM peut étre utilisé pour mesurer les caractéristiques électriques d’un échantillon. C’est ce
que 'on appelle la technique de microscopie de force électrostatique, que ’on appellera EFM. Pour cela on
considere un levier et un substrat conducteur.

L’application d’un potentiel V" entre ces deux éléments induit une interaction de nature capacitive. On obtient
alors la force :

F= *7(‘/ + Vpe)? (1.23)

Si on s’intéresse a la seule permittivité locale contenue dans le terme %—S, le fait que la valeur de Vp¢ ne soit
pas toujours connue et puisse varier selon les zones de 1’échantillon compromet la mesure. Pour contourner ce
probleme il suffit de faire de la tension appliquée V' une tension sinusoidale V' = Vj cos(wet). On a alors :

10C
F(t) = 55[‘/[)(; + Vi cos(wet)]? (1.24)
Pour isoler la permittivité on sélectionne la composante de la force associée a la fréquence 2w, :
10C
Fy,, (t) = —ngl cos(2wet) (1.25)

On a ainsi isolé une valeur proportionnelle & la dérivée de la capacité (et donc a la constante diélectrique), pour
laquelle tous les autres parametres sont connus/?®/. Une autre limitation est que cette force concerne surtout le
corps du levier. En revanche, la mesure du gradient de force est dominée par la dynamique autour de la pointe.
Le gradient de force affecte la raideur effective du systéme et peut se retrouver par la mesure de la phase ¢ du
signal ou par celle du décalage de la fréquence de résonance fyes24.

_ QOF
Apr —— — ) (1.26)
~ _dres OF
Afres ™ =% 5 ) (1.27)

avec () le facteur de qualité du levier, k sa raideur et f25, sa fréquence de résonance en dehors de toute interaction.

En général on effectue un premier passage en tapping, puis on integre la topographie pour réaliser un second
passage a distance fixée de la surface avec une excitation mécanique a f,.s & laquelle on peut ajouter une tension
continue.

Cette méthode permet de réaliser des cartographies diélectriques mais également des spectroscopies de la
permittivité locale en jouant sur la valeur w, au dessus d'un point fixel23.

1.5 Conclusion

La diversité de des méthodes détaillées dans la partie 1.4 illustre bien la grande versatilité permise par un
appareil AFM. Les échantillons que ’on souhaite caractériser présentent quant & eux de nombreux parametres
qu’il serait pertinent de quantifier, topographie, hétérogénéité de chimie de surface et, bien sir, de constante
diélectrique.

C’est en partant de ce constat qu’il a été décidé de monter un appareil AFM adapté a la méthode EFM (voir
partie 1.4.8) afin de réaliser des cartographies et des spectres diélectriques du polymere chargé de nanoparticules
introduit dans la partie 1.3. On espere ainsi cartographier la dispersion des oxydes dans la matrice polymérique,
et mesurer localement la réponse diélectrique de ’échantillon.
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Chapitre 2

Techniques de Mesures

Quand un homme a faim, mieux vaut lui apprendre a pécher que de lui donner un poisson.
- Confucius

Le but de ma these étant d’effectuer une mesure locale des propriétés diélectriques d’un matériau composite,
il convient tout d’abord de se pencher sur quelques modeéles théoriques pour identifier les moyens d’y parvenir.

2.1 Mesure de la permittivité

levier conducteur

échantillon J ,
generateur

diélectrique j @) de

tension
\\\\\\\\\\ NN\ N\ \\\\\\\
substrat conducteur
AUV
FIGURE 2.1 : Schéma explicitant la position du levier par rapport au substrat conducteur. Ce substrat est positionné sur un

support mobile, ce qui permet de controler sa distance par rapport a la pointe. L’angle du levier est du a des considérations
d’encombrement du support (voir partie 3.6).

{ooonty

2.1.1 Principe

La Microscopie a Force Atomique permet de mesurer avec précision la force d’interaction entre une pointe effilée
et un échantillon. Pour cela la pointe est portée a l’extrémité d’un microlevier qui sert de transducteur de
force : sa déflexion d permettant de quantifier la dite force lorsque sa raideur k est connue. Pour voir la maniere
dont la déflexion est mesurée, on peut se référer a la section 3.7.3 qui détaille le type d’appareils utilisés pour
remplir cette fonction. Pour mesurer la permittivité diélectrique de I’échantillon il faut donc se placer dans des
conditions ou celle-ci participe & une force d’interaction entre la pointe et 1’échantillon. Comme introduit en
partie 1.4, en utilisant un microlevier et un substrat d’échantillon conducteur, on crée entre ces deux éléments
un condensateur. En appliquant une tension V entre les deux bornes distantes de z d’un condensateur de capacité
C, chaque électrode est alors soumise & la force attractive résultante F[22 .

=_-—V2% (2.1)

Le parametre important ici est la capacité C puisqu’elle dépend de la permittivité diélectrique du composé e..
On sait en effet que dans le cas d’un condensateur plan la capacité d'un condensateur peut s’écrirelfll7 :

C= sosg, (2.2)
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avec S la surface des électrodes, z la distance séparant les deux électrodes, ¢¢ la permittivité du vide et e
la permittivité du milieu intermédiaire. Le milieu intermédiaire en question étant partiellement constitué du
matériau a étudier, € dépend de la permittivité de ’échantillon .. Pour nous, cela signifie que l'effet capacitif
généré par ce dispositif crée une force résultante de laquelle on peut extraire une information sur la permittivité
de notre matériau. La force générée par cet effet capacitif influence la déflexion d du levier dont la mesure est le
principe méme de la microscopie a force atomique. Il reste cependant & modéliser précisément la maniere dont
on peut extraire la permittivité locale de notre échantillon de cette interaction.

2.1.2 Localisation de la mesure

La mesure de la capacité entre le microlevier et le substrat est la clé de la mesure de la permittivité. Il convient
cependant de noter que l'utilisation d’un levier conducteur faisant face & un substrat conducteur sur lequel est
déposé 'échantillon crée en réalité un ensemble capacitif que I’on modélise par plusieurs condensateurs associés
aux différents éléments géométriques du levier. Il est important de caractériser ces capacités si on veut pouvoir

analyser nos résultats de maniére pertinentel?2.

2.1.2.1 Définitions

Condensateur 1
Condensateur 2 S, .
Condensateur 3 levier

_____ g r :
3 f: o EHpointe CV)
Blevier 71N ;{?91’3?‘3_ ______ B
. PilaEe e’ ;

FIGURE 2.2 : Schéma explicatif de la géométrie des éléments capacitifs de I’ensemble levier-substrat. On y voit le rayon
de courbure de la pointe Rpsinte €t sa hauteur Hyointe ainsi que I’épaisseur e de la couche d’échantillon. La surface Sicyier
est la mesure de la surface parallele au plan du substrat. Le levier étant considéré en premiere approximation en position
horizontale on a donc Sjieyier égal au produit de la largeur Wieyier du levier par sa longueur Ljcyier. On voit également la
définition de 'angle 6;¢yic, formé par 'inclinaison du levier. Comme on peut le voir sur le schéma, )cyier st en général
tres faible mais non nul.

En premiere approximation on considere trois équivalents de condensateurs crées par le systeme substrat-
25]
sondel??,

Le premier de ces condensateur est celui qui nous intéresse le plus. Les deux électrodes qui le définissent
sont l'extrémité de la pointe du levier et la zone de substrat en vis-a-vis. La capacité C de ce condensateur
concerne une zone de dimension définie par le rayon de courbure de la pointe Rpinte, s0it quelques dizaines de
nanometres pour les leviers utilisés ici. 11 s’agit bien ici de la mesure locale qui constitue ’objectif de nos travaux.

Le second condensateur est celui créé par le cone de la pointe. On notera la capacité associée Cy. Du fait
des dimensions de la pointe, il y a de fortes chances que cette capacité soit en partie impactée par des éléments
au-dela de la zone que I'on cherche & mesurer. Il est donc dans notre intérét de minimiser cet effet par rapport
au précédent.

Le troisieme de ces condensateurs est di au levier lui-méme. En effet, étant conductrice, la surface du levier
est une électrode qui induit un élément capacitif avec le substrat conducteur en vis-a-vis. On note Cj la capacité
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due & la surface du microlevier. Cet effet est régi par la permittivité moyenne d’une surface grande (=~ 1000 pm?)
par rapport a la résolution attendue d’'un AFM (autour de Rppinte soit ~ 100 nm?). On cherche donc également
a s’affranchir de cet effet qui pollue notre mesure locale.

Un schéma illustrant les principales caractéristiques de ces trois capacités peut étre trouvé sur les Figures
2.2 et 2.3.

2.1.2.2 Formulation

On cherche a estimer théoriquement I'impact relatif de ces trois effets. On utilise pour cela les formules dévelop-
pées par J. Colchero, A. Gil et A. M. Bar¢?"),
Pour chaque géométrie la force résultant de l'effet capacitif peut s’écrire :

i V2 5i($7yaz)
Fi(z) =/ —E(z,y,2)%dS ~ / SEASEE AR 1) (2.3)
Ssubstrat 2 2 Ssubstrat a; ('/1“’ Y, Z)2

avec F le champ électrique, €; la permittivité relative du milieu séparant les deux électrodes considérée et a; la
longueur de 'arc de cercle reliant le point (z,y) de la surface du substrat a 1’électrode.

On doit donc déterminer les formulations de €;(z, y, z) ainsi que de a;(x,y, z) pour chacune des composantes
de la force électrostatique appliquée au levier.

2.1.2.3 Arcs de champs
Condensateur 1

Condensateur 2
Condensateur 3

N

T
X03 0 X

FIGURE 2.3 : Illustration de la forme des lignes de champs connectant le substrat conducteur au levier. Les lignes sont
différentiées selon les trois composantes capacitives illustrées sur la Figure 2.2.

La mesure de la force est régie par la forme et la longueur des lignes de champs qui relient les différentes
zones du levier au substrat conducteur. Les lignes de champs en question sont ici modélisées par des arcs de
cercles reliant le substrat au levier et localement perpendiculaires & la surface conductrice dont ils sont issus!2".
La Figure 2.3 donne une illustration de la forme de ces lignes de champs.

On obtient les longueurs des arcs de champs pour chacun des trois condensateurs (voir la Figure 2.3) :
Condensateur 1 (extrémité de la pointe, considérée de forme parabolique) :

16R20in e 4R, ointe 4d+R ointe
\/(QRpoi:te-iid)‘l pG + p(QRtp(Emte-f-g)2 : )944(d2 - dRpomte)p2 + d2(2Rpomte =+ d)2

2Rpointe +d

ai(p, z) = (2.4)
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Condensateur 2 (cone de la pointe, soit I’ensenble de la pointe & I’exception de I'extrémité couverte par I’équation

(2.4)) :

= (5 )y = (5 ) o o D ()

Condensateur 3 (corps du levier) :
a3($7 Z) = (.’L‘ - x03)elevier (26)

avec o3 la position du point imaginaire ou ’axe du levier coupe le plan du substrat,

p=Vat+y?
d=z+e.

et
Rpointe

tan2 ( epc;nte )

Dans le cadre de notre travail on a choisi de se baser sur les approximations de Colcherol?” qui pour un

levier et un substrat métallique considere les lignes de champs comme des arcs de cercles perpendiculaires aux
deux surfaces conductrices. On construit donc ces lignes a la base de ces considérations géométriques, comme
détaillé dans I’annexe B.

Ici, ces lignes de champs traversent deux milieux différents, I’air (ou le vide) environnant, et 1’échantillon. Si
on choisit ici de négliger I'impact ce cette inhomogénéité sur la trajectoire des lignes de champs, il faut tout de
méme prendre en compte la variation de permittivité. On considere ici que I’échantillon est localement homogene
et d’épaisseur constante e. Pour la suite on sépare chaque ligne de champs a;, i € [1,2,3] en deux composantes
@ic €t ajy. a;c est la partie de larc a;, @ € [1,2, 3] présente dans ’échantillon tandis que a;, est la partie de larc a;
présente dans le milieu environnant. Une représentation graphique de cette définition est donnée par la Figure
2.4.

N

ligne de champ

FIGURE 2.4 : Représentation schématique des parametres a;, a;. et a;, autour d’une ligne de champ quelconque.

On utilise ces lignes de champs pour décrire 'effet capacitif entre le levier et le substrat conducteurs en le
modélisant par I'intégration d’un ensemble d’effets capacitifs locaux existants le long de ces lignes de champs.

2.1.3 Dépendance a la permittivité

On a pu identifier dans la partie précédente les trois principales contributions aux forces d’origine capacitive qui
s’appliquent sur le levier. Si on a déja pu les différencier sur leur précision topographique, il convient également de
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FIGURE 2.5 : Illustration du modele utilisé pour calculer la permittivité équivalente.

se demander dans quelle mesure leurs parametres diélectriques respectifs, que ’'on nomme €1, €2 et €3, dépendent
de la permittivité du composé €. que I’on souhaite mesurer. Pour cela on calcule les valeurs des capacités associées
C1, Cs et (5. Chacune de ces capacités peut étre vue comme la résultante de deux capacités branchées en série,
I'une existant entre le substrat et la surface du composé et dont la permittivité dépend de la composition locale
de I’échantillon, et 'autre entre la surface du composé et la zone du levier concernée, séparés par du vide. On
pose Cj. et Cy, les deux capacités en questions pour chaque capacité Cy, i € [1,2, 3].

1 1 1

c oot an 2.7)

c’est a dire en reprenant ’expression (2.2) et en 'appliquant aux parametres de la Figure 2.5 :

Qj Qic iy
= + = (2.8)
€0&; €0€c €0

2.1.3.1 Expression

Ici on considere 'effet capacitif suivant les lignes de champs reliant le substrat conducteur au levier comme on
peut le voir sur les Figures 2.4 et 2.5. D’apres I’équation (2.8) en chaque point £ de 1’électrode, on peut écrire la
permittivité percue comme :
eca;i(&, 2)
aic(g, Z) + ectiy (57 Z) ’
avec a; la longueur de la ligne de champ reliant le point £ a la surface du substrat, c’est a dire la valeur de
I’arc mentionnée en 2.1.2.3, a;. la longueur de la dite ligne de champ située dans I’échantillon et a;, la longueur
située dans le vide. On a donc a; = a;c + a;y.
Dans les faits on considere que :

gi(§,2) = (2.9)

Qe ~ €. (2.10)

Les étapes de calculs et la justification de cette approximation peuvent se trouver dans I’annexe B.

2.1.3.2 Cas de I’extrémité de la pointe

En utilisant les équations 2.9 et 2.4, on obtient :

4Rpointe<€c\/,06 + o (Z)P4 + 51(Z)p2 + ’Yl(z)
(2Rpointe +z+ 6)(1 - 50)6 + 4Rpointe€c\/p6 + OKI(Z)P4 + Bl (2)/02 + 71(2)

e1(p,z) = (2.11)
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avec

a1(z) = ﬁ(‘“z + €) + Rpointe) (2Rpointe + 2 + 6)2 (2.12)
pointe
1
Bi(z) = W(z +e)(z + e + Rpointe) 2Rpointe + 2 + 6)4 (2.13)
‘pointe
1
m(z) = (2 + €)*(2Rpointe + 2 + €)° (2.14)
16R12)0inte P

2.1.3.3 Cas du cone de la pointe

En utilisant les équations 2.9 et 2.5, on obtient :
ec( - 9”7’”) (,0 +(z+e+3)tan ("Pf’;m))

€+€c<( _ 0po§nte><p+(z+e+g)tan <9po;nte)) —€>

B

e2(p, 2) = (2.15)

B

2.1.3.4 Cas du levier

Pour nos expériences I'angle du levier par rapport a 1’horizontal est tres faible. Dans le cadre du calcul de la
permittivité on considere donc que la longueur des lignes de champs est uniforme sur la longueur du levier.

a§($37 Y3, Z) =z+ Hpointe +e (216)

ce qui nous donne d’apres 1’équation (2.9) une estimation de la permittivité équivalente :

~ 50(2 + Hpoim‘e + 6)

53 ~ . 217
e+ Ec(z + Hpointe) ( )

On sait que pour la plupart de nos échantillons on aura Hpinte > €. Ceci implique :
ez ~ 1. (2.18)

La capacité crée par le levier n’est donc pas seulement problématique pour son manque de précision mais
également car elle ne peut méme pas constituer une mesure de la permittivité de I’échantillon puisque celle-ci
est masquée par la contribution de I’épaisseur d’air.

2.1.3.5 Application Numérique

La valeur €1 est celle qui nous intéresse le plus ici puisque c’est elle qui correspond a la mesure la plus localisée.
Si on se place au centre de la pointe, c’est a dire dans le cas ou 1 = 0, on a alors :

a1(0,0,2) =z+e (2.19)
D’apres ’équation 2.9 on a alors :
e(z+e)
0,0 = —" 2.20
51( ) 72) e+ ez ( )

Pour appréhender la maniére dont 1’équation (2.20) limite notre mesure on peut se référer a la Figure 2.6
qui représente 1’évolution de la permittivité mesurée en fonction de Z. On a fait 'application pour les valeurs 7
et 150 car il s’agit 1a des valeurs de permittivité relatives respectives du PVdF-HFP et du BaTiO3 autour de la
centaine de Hz.

On voit alors que pour avoir €1 & &, on a intérét a avoir z < e, c’est a dire z le plus petit possible. D’un
point de vue plus pratique la Figure 2.6 présente la permittivité que ’on verrait selon z pour les deux composés
que I'on souhaite pouvoir différencier. On voit alors aisément que pour pouvoir différencier I'oxyde du polymere
on a besoin de se placer de facon a avoir z < e.
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FIGURE 2.6 : Exemple de I'évolution de la permittivité au niveau de la pointe mesurée en fonction de Z avec z la distance
entre la surface de I’échantillon et la pointe et e I’épaisseur de la couche d’échantillon (typiquement autour de 100 nm). On
a ici pris les valeurs 7 et 150 pour les permittivité €. car ce sont des valeurs proches de celles du polymere et des oxydes

considérés.

2.1.4 Formulation de la force

2.1.4.1 Formulation

On cherche a estimer théoriquement I'impact relatif de ces trois effets. On utilise pour cela les formules dévelop-
pées par J. Colchero, A. Gil et A. M. Baré[?), en reportant les valeurs de a; et de &; calculées précedemment
dans I’équation (2.3).

A la suite des calculs explicités en annexe B , on obtient les expressions de force suivantes :

Composante due a ’extrémité de la pointe

(ZRpointe +z+ 6)3

Fi(z) = eoV?me, iR
pointe

/Pmaac 1
X
4R ointe
0 C"‘Q(W—eé_‘_e)a\//ﬁ+a1(2)04+ﬁ1(2)92+’)’1('z) —e)

X P dp
V8 + a1(2)pt + Bi(2)p? +7(2)

avec avec a, 31 et 1 définis par les équations (2.12), (2.13) et (2.14).

et

Pmazx =

Roine eoine Roine eoine Roine
point — dtan(-22ey \/(Pt+dtan(19t))2+(1’t+d)2

2 tan(iepoém ) 2

2 tan(L’O;"te ) 2 2 tan? (%)

Composante due au cone

TEe pQ(Z)
OVQ/ . P dp
p

1(2) Ecazp® + (2ecazfa(z+e—§) —e(ec —1))p+ ccafB3(z+e— g)Q

el Hpointe)
o= (55
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(2.24)
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et

s Opointe é
1 —sin(2%5") +
2 de(2) (2.26)

COS( Hpoénte )

1 _ Sin(epo;nte) + I'{dpco(i;z)te

(2.27)

COS( epo;nte )

Composante due au levier

0.
EC 1 Lle’UieT taHQ(%)

: (2.28)
e+ec(z+ Hpointe) 91261”‘67« 2+ Hpointe + € + Licyier tan(ielegl”)

FS(Z) ~ QI/VlevierEOV2

2.1.4.2 Application Numérique

On cherche ici & juger I'influence respective des trois effets a partir des ordres de grandeurs du dispositif expéri-
mental.

Influences respectives des forces appliquées sur le levier

10-1 0 T T T T LI B | T T T T LI B | T T T T T T T
i Fi-extrémité | |
L . Fy-comne )
r . F3-levier b
z
(] [ i
[
5
=
10-1 1 -
L 1 1 1 1 | 1 1 R
10°° 10°® 107 10®

FIGURE 2.7 : Tllustration de I’évolution des différentes forces en fonction de la distance z pour e = 100 nm et e, = 7.

Les leviers que nous utilisons ont une longueur de 150 pm pour une largeur de 30 pm et une épaisseur de
2,7 pm selon le fabricant. La pointe est quant a elle longue de 17 pm avec un rayon de courbure de 25 nm a
son extrémité (les caractéristiques des leviers utilisés peuvent se trouver dans la partie 5.1.1). Pour les calculs
suivants, on estime ’épaisseur de I’échantillon a 100 nm, ce qui est dans l'ordre de grandeur de la plupart des
échantillons utilisés au cours de la these. On considere donc les valeurs suivantes :

Rpointe = 25 nm (2.29)
Hpointe = 17 pm (230)
Hpointe = 25° (2.31)

Les applications numériques nous confirment qu’en général la force prépondérante ressentie par le levier est
celle due a la surface du levier. On voit en effet sur la Figure 2.7 que la force due a 'extrémité de la pointe ne
devient significative par rapport aux deux autres que pour une valeur de z autour de 10 nm.
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En revanche on peut remarquer que la pente de la courbe est plus importante pour la force F; que pour les
deux autres composantes.

Au vu de ces résultats on peut donc supposer que le gradient de force est plus important au niveau de la
pointe qu’au niveau du levier a partir d’une valeur de z plus grande (c’est a dire plus aisément atteignable). En
effet si on reprend les expressions 2.1 et 2.2 on a (en ordre de grandeur) :

S.
F =~ Ei—; (2.32)
2
d’ou : OF g
Pl 2.33
5, z3 (2:33)
On sait qu’on a
z1~z+e
1
R z+e+ inainte (234)

3= z+e+ Hpointe

Pour z et e suffisamment petits par rapport & Hppinte, 1 est dominant par rapport & 5 et Fs'.

On voit bien ici qu’il nous faut nous concentrer sur le gradient de la force par rapport a la distance d’approche
z. Cela nous permet de remonter a la permittivité e; qui correspond a celle se trouvant a ’extrémité de la pointe.
Il nous reste néanmoins a trouver une maniere d’extraire ce gradient de force du mouvement du levier.

2.1.5 Formulation du gradient de force

Influences respectives des gradients de forces subis par le levier

T T T T T T T T ' T T T T T T T T ' T T T T T T T T
1073 & . +  Fi-extrémité |
r ° . . F-cone ]
r e, . . F3-levier 7
g I T, ]
8
510% ¢ =
A [ ]
) 3 . . . . o . ® e csecesccrscteccscccece 1
S| i ]
= L
9 L i
T
3
— L a
@)
10° .
I 1 1 1 1 1 1 1 1 I 1 1 1 1 1 1 1 1 I 1 1 1 1 1 1 1 1 ]
10°° 108 107 10
z(m)

FIGURE 2.8 : Représentation comparative des évolutions des trois composantes du gradient de force selon la distance z
entre la surface de I’échantillon et la pointe. Les calculs ont été réalisés avec une épaisseur e de 100 nm. On voit que
pour une distance pointe-échantillon de plus de 100 nm, la composante Fj, qui est celle que I'on cherche a extraire de la
mesure, est masquée par la composante F. On remarque également que 'utilisation du gradient de force diminue fortement
Iinfluence de la composante du levier F3 par rapport a ce que ’on pouvait voir sur la Figure 2.7.
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2.1.5.1 Formulation

D’apres ’équation 2.3

OF;,  gV? 0 [ ei(z,y,2)
< 9 12) 9.
0z 2 /S 0z (ai(a?, Y, 2)? ds (2:35)

substrat
Composante due a ’extrémité de la pointe

0F(2)
0z

0

2R, . 3
~ €0V27T€ech17 <( pointe + 2+ ¢)

4Rp0inte

0z

Pmazx 1
x / 1Rp.; 2.36
0 e+€ech1(%m5€%\/p6 + a1 (2)pt + Bi(2)p? +1(z) —e) ( )

P d
P+ B AP+ ) p)

avec aq, (1 et v, définis par les équations (2.12), (2.13) et (2.14).

Composante due au cone

=~ €0 —_—
0z a2 02\ Jpi(x) Eecn202p® + (22cchacaBa(z + e — 3) — e(eecnz — 1))p + echaaaB3(z + e — §)2

(2.37)
avec ag, B2, p1 et py définis par les équations (2.24), (2.25), (2.26) et (2.27) respectivement.
Composante due au levier
8F3 ~ 2Wlevier<€0V2€ech3Llevier tan2(eleu%)
0z elQevier(e + 5ech3(z + Hpointe))(z + Hpointe + e+ Licvier tan(%}%)) (2 38)
€ech3 1

4
e+ 5ech3(z + Hpointe) z 4+ Hpointe + e + Licyier tan(el”%)

2.1.5.2 Application numérique

Du fait de ’absence de solution exacte des intégrales de F} et Fy on privilégie le calcul numérique de la dérivée.
Ces calculs nous permettent de réaliser la Figure 2.8. On voit sur cette Figure que 'utilisation du gradient
de force permet d’avoir une mesure dont la principale composante est issue de l'extrémité de la pointe pour
une distance z inférieure a 100 nm. Ce genre de proximité entre la pointe et I’échantillon est accessible par les
systemes AFM, ce qui rend possible notre mesure.

2.1.6 Mesure du gradient de force

Le gradient de force est moins direct a mesurer que la force elle-méme. Pour le retrouver on considére a nouveau
les oscillations du levier autour de sa position d’équilibre comme celles d’un oscillateur harmonique :

md + yd + kd = F(d) (2.39)

F est ici la résultante des forces Fi, Fs et F3. On considere que la déflexion d est une variation infinitésimale de la
position du levier si on la compare aux distances z; (voir équations 2.34) qui régissent les différentes composantes
F; de la force. En fixant la position du levier & une distance connue on peut écrire :

zi(t) = zo; + d(t) (2.40)
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avec zg; la valeurs de la position z; a ’équilibre mécanique, c’est a dire pour ce qu’on considere étre une déflexion
nulle.
On peut alors réaliser le développement limité des forces en présences, et on obtient :

- : o0F oF, OF3
d+~d k— — - - d=F F: F 2.41
m +PY + ( 82 o az 4o az o X 1‘d=0+ 2’d=0+ 3‘d=0 ( )
On voit alors que les forces influencent la déflexion via la raideur effective ks [26]
oF OF, OF, OFy
S A ot e =S P = S 242
d=0 d=0 d=0 d=0

Or la raideur de l'oscillateur harmonique détermine la valeur de la fréquence de résonance effective f.s, i du

systeme :
1 [kegy 1 OF
Jresea/ B =52\ T = Ireo\[ P75 92

Dans les cas qui nous concernent, les tensions appliquées ne dépassant pas une dizaine de Volt, on a fres, (F)—

(2.43)

d=0

fres < fres, ce qui implique %—I; < k. On peut donc réaliser le développement limité suivant :

1 oF
2V km 0z

On voit qu’on peut alors considérer I'écart A fres, ,, & la fréquence de résonance en I’absence de force comme pro-

freseff(F) = fres + = freseff + Afreseff(F)

portionnel au gradient de force que ’on souhaite mesurer %—5 ‘ 4o €t donc de la permittivité de I’échantillon2426],

Le systeme AFM repose sur une mesure précise de la déflexion d, c’est donc a partir de cette valeur que
I’on peut extraire la variation de la fréquence de résonance. En excitant le levier avec un signal sinusoidal a
fres, un décalage de la fréquence de résonance du levier induit une variation du déphasage du signal. C’est donc
en mesurant la phase du signal d, par exemple a ’aide d’une détection synchrone, que 1’on peut retrouver la
variation de fréquence de résonance, et donc la permittivité.

Supposons que la pointe soit soumise a un champ de potentiel électrique V' générant une force F'. En appli-
quant au levier une excitation mécanique a la fréquence de résonance en ’absence de force appliquée (loin de la
surface) fres on obtient une déflexion de la forme :

d(t) =dy Sin(27rfrest + ¢)

Pour mesurer cet écart A f.s on s’intéresse au déphasage entre le signal envoyé et la déflexion.
Dans le cas d’une mesure sous vide, la faible valeur de la dissipation visqueuse v implique @) = @ > 1.
Dans le cas d’une excitation sinusoidale de fréquence f, le déphasage ¢ de la déflexion avec I'excitation peut
s’écrire :
¢ = arctan <ffms) — ¢ (2.44)
Q(f2 - 7"265) "

avec ¢res la valeur du déphasage mesuré a la fréquence de résonance.

On peut voir sur la Figure 2.9 que si la fréquence de résonance change on a une chute de 'amplitude ainsi
que de la phase. Dans la pratique cependant, étant donné que la force appliquée est tres sensible a la position,
on préfere généralement garder 'amplitude constante en jouant sur l’excitation. On voit également qu’autour de
la fréquence de résonance la phase présente une évolution linéaire par rapport au décalage fréquentiel.

2.1.7 Exploration fréquentielle

Comme mentionné en partie 1.4.8 la microscopie de force électrostatique permet de réaliser des spectroscopies
diélectriques locales. Ceci peut s’avérer tres intéressant dans le cadre de notre étude.

On a vu dans la partie 1.3 que le polymere de nos échantillons présentait a 1’échelle macroscopique une
permittivité variable avec la fréquence mais également que ses propriétés pouvaient varier en fonction de son
organisation microscopique notamment avec I’existence d’une phase ferroélectrique pour le PVdF prévenue ici
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FIGURE 2.9 : Représentation de ’évolution de I’amplitude et de la phase en fonction du facteur de qualité Q. On considere
ici 'amplitude relative par rapport a sa valeur a basse fréquence, dans la pratique elle dépend de I'excitation appliquée.
On s’est ici positionné a une fréquence de résonance f,..s ~ 100 kHz, ce qui est proche des types de leviers que 'on utilise.

par la présence de monomeres HFP. On sait également que la structure adoptée par le PVAF-HFP pur est
une structure semi-cristalline avec des phases amorphes et des phases cristallines. Au vu des considérations sur
la permittivité des polymeres détaillées dans la partie 1.2 on peut légitimement assumer que ces deux phases
présenteront des constantes diélectriques variables, au moins a certaines fréquences. Ici les composés qui nous
intéressent sont dopés en particules d’oxyde métallique. Une comparaison du spectre diélectrique a proximité
des particules avec un spectre issu d’une zone localement pure en polymere pourra donc nous renseigner sur les
différences morphologiques induites par la proximité des particules.

2.2 Cartographie

Nous cherchons a effectuer une caractérisation microscopique d’un matériau hétérogene, une étude de la répar-
tition des différentes caractéristiques présente donc d’une pertinence incontestable.

L’utilisation de ’AFM pour réaliser des cartographies est une chose courante. De plus, on a vu dans la partie
1.4 que PAFM permettait d’explorer une grande variété de parametres. Ceci signifie qu’il est envisageable de
réaliser des cartographies extrémement informatives afin de pouvoir extraire des corrélations entre des données
topographiques, diélectriques ou autre.

Dans le cadre de notre travail sur le BaTiOj3, 'utilisation de la cartographie s’avere tres pertinente. En effet,
on a vu dans la partie 1.3.3 et sur la Figure 1.6 que la dispersion des particules d’oxyde pouvait avoir d’impor-
tantes conséquences sur les propriétés du matériau final. Il est & ce titre intéressant d’effectuer une mesure de
cette dispersion en effectuant une cartographie de la permittivité qui nous permettra d’identifier les particules
d’oxyde et ainsi de quantifier et de caractériser la maniere dont elle se dispersent voir d’étudier les caractéris-
tiques des polymeres en relation avec cette dispersion.

La cartographie du matériau présente néanmoins un défi au vu de ce que I'on a mentionné précédemment.
En effet, on a vu que la mesure diélectrique dépendait fortement de la distance entre la pointe et I’échantillon
conducteur, ce qui peut poser probleme si la topographie de I’échantillon est irréguliere. Dans ce cas, deux
solutions peuvent étre envisagées :

En effectuant une mesure a position verticale fixe on s’assure d’une mesure diélectrique pertinente au risque
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cependant que la topographie de la région cartographiée nous force a choisir une position trop éloignée du
substrat pour assurer la localisation (voir Figure 2.8).

Il est possible de réaliser une cartographie diélectrique en suivant la topographie afin de se placer toujours au
plus pres du substrat. Il faudra cependant trouver un moyen de corriger a posteriori les variations de permittivité
dues aux variations de la distance pointe-substrat, ceci nécessitera d’avoir une bonne estimation de celle-ci, alors
qu’elle n’est pas directement mesurable.

2.3 Conclusion

Les différents calculs et modeles présentés ci-dessus montrent que la mesure que 'on souhaite réaliser est théo-
riquement possible mais celle-ci pose d’importantes contraintes sur le montage qui en sera capable. En effet on
a vu dans la partie 2.1.5 que la mesure du gradient de force demande une grande proximité entre la pointe
et I’échantillon. De plus, la mesure du gradient de force n’est pas directe (voir partie 2.1.6) et demande donc
d’implémenter des systemes de traitement de données en temps réel.
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Chapitre 3

Instrumentation

La technique, il est bon de la fréquenter pour [...] attirer ses bonnes graces, aprés quoi elle doit vous ficher
royalement la paiz.
- Robert Doisneau

Dans ce chapitre sont discutés les aspects pratiques de la réalisation de la mesure, c’est a dire I’ensemble des
systémes qui rendent cette mesure possible. La construction du dispositif présenté ici a en effet constitué la
majeure partie de mon travail de these.

3.1 Cahier des charges

On souhaite réaliser des cartographies diélectriques d’échantillons hétérogenes en couche minces incorporant des
particules de quelques dizaines de nanometres a ’aide d’'un montage AFM.

On a vu dans la partie 1.4 que la mesure AFM reposait sur un microlevier positionné en vis-a-vis de la surface
d’un échantillon déposé sur un substrat, conducteur si on veut pouvoir réaliser des mesures EFM (voir partie
1.4.8). Dans la pratique 'instrument nécessite de nombreux systémes auxiliaires qui permettent de rendre cette
mesure possible.

3.1.1 Isolation

Notre mesure doit avoir une précision nanométrique. La résolution d’un appareil AFM est souvent limitée par le
niveau de bruit ambiant. Il faut donc que le montage soit entouré par des systemes d’isolation qui empécheront
la mesure d’étre affectée par les vibrations mécaniques ambiante, la pollution sonore ainsi que les perturbations
électromagnétiques.

Les systemes utilisés pour l'isolation de notre mesure sont décrits dans la partie 3.4.

3.1.2 Stabilité de la chimie de surface

L’absorption d’eau ou le dépot de pollution diverse peuvent impacter la chimie de surface des composés que
I'on souhaite caractériser. De plus, la proximité de la pointe avec 1’échantillon peut causer des phénomenes
de condensation si on a une présence d’eau dans I’atmosphere environnante. Pour particulier que soit un tel
événement, ses conséquences lors d’'une mesure diélectrique, ol un potentiel élevé est appliqué entre la pointe et
le substrat conducteur, pourraient étre dramatique pour le levier.

La méthode la plus siire pour s’affranchir de toutes ces difficultés est de se placer sous vide.

Pour déterminer le niveau de vide nécessaire on peut calculer a titre indicatif la pression de vapeur saturante
de l'eau a une température T' en utilisant la formule de Clausius-Clapeyron :

AyapH x Mu,0 ( 1 1 )]

= S

Pyt (T) = Py X exp T

avec Py et T les pression et température d’un point d’ébullition connu (on prend ici 100°C & pression atmosphé-
rique), AyqpH T'enthalpie de vaporisation, R la constante des gaz parfaits et My,o la masse molaire de l'eau.
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On a les valeurs suivantes :

Py =1,013 bar

Ty = 373,15 K

AyapH = 2,365.10° J kg™

R = 8,314 J.mol L. K1
My,0 = 18,01.1073 kg.mol ™

Pour une température T de 25°C, on a alors :
Psor =~ 32,20 mbar

ce qui nous donne une indication de la valeur de pression en dessous de laquelle on veut se placer.
Les systemes permettant d’atteindre et de maintenir un niveau de vide suffisant sont détaillés dans la partie
3.5.

3.1.3 Positionnement

Tout montage AFM doit incorporer des systémes permettant de régler la position relative du levier et de
I’échantillon. Celui-ci doit étre capable de déplacements suffisamment importants pour parcourir les échantillons
mais suffisament précis pour nous permettre de réaliser des cartographies de résolution nanométrique.

Les systemes utilisés pour controler la position de la pointe par rapport a I’échantillon sont détaillés dans la
partie 3.6.1.1.

3.1.4 Connectivité électrique

Comme expliqué en partie 1.4.8, on a besoin d’établir une différence de potentiel entre le substrat et la pointe.
Ceci nécessite donc d’établir des contacts électriques avec le levier et avec le substrat intégrés a leurs supports
respectifs. Ces deux contacts sont abordés en partie 3.6.5 pour le levier et en partie 3.6.2 pour le substrat de
I’échantillon.

3.1.5 Suivi de la déflexion

La déflexion d du levier que ’on a introduite dans la partie 1.4.2 est au coeur du principe de ’AFM et sa mesure
doit étre d’une précision optimale.

De par le fonctionnement de la mesure EFM détaillé dans la partie 1.4.8 on a besoin de suivre des oscillations
du levier suffisamment faibles pour rester linéaires et dans des fréquences de ’ordre de la fréquence de résonance
mécanique.

Le systeme de suivi de la déflexion est détaillé dans la partie 3.7.

3.2 Généralités

Comme pour tous les systémes de Microscopie & Force Atomique, le dispositif est construit autour d’un micro-
levier et d’un support d’échantillon. Ces deux éléments sont placés dans une enceinte sous vide afin de protéger
I’échantillon des pollutions, notamment aqueuses. Cette enceinte est elle-méme protégée du monde extérieur par
une succession de dispositifs d’isolation mécanique et électrique. On peut voir une illustration des principales
composantes du montage sur la Figure 3.1. Un systéme de suivi de la déflexion du levier est évidemment
obligatoire pour réaliser la mesure

Le fonctionnement de ces différents éléments ainsi que leurs caractéristiques sont détaillés dans les différentes
parties de ce chapitre.
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FIGURE 3.1 : Représentation des différents blocs fonctionnels du montage. On peut voir au coeur du dispositif le levier
surplombant le substrat conducteur sur lequel est déposé ’échantillon. Le substrat est déposé sur une plateforme porte-
échantillon incorporant des fonctions motrices permettant de régler la position de 1’échantillon. Le suivi de la déflexion du
levier est assuré par un systeéme interférométrique.

FIGURE 3.2 : Vue des principaux composants du montage. Le levier et I’échantillon se trouvent dans la chambre centrale,
au niveau du hublot noté H situé au sommet de la chambre principale C, cylindrique et en acier. On voit également sur
I'image l'interférometre QPDI, la pompe turbo PT et la pompe ionique PI séparée de la chambre C par les vannes V1 et
V2, que l'on retrouve sur la Figure 3.3. On distingue également la jauge de pression J qui est connectée a la chambre C.
On peut voir dans le fond le revétement anéchoique qui tapisse la piece.
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3.3 Controle de la tension

Etant donné que ’on cherche a réaliser des mesures EFM on a besoin de controler la tension appliquée entre le
levier et le substrat de I’échantillon.

3.3.1 Générateur de fonction

Pour appliquer la tension voulue entre la pointe et le substrat on utilise un générateur de fonction Waveform
Generator 33500B de Keysight Technologies®. Il posséde deux sorties indépendantes capable de délivrer un
signal d’amplitude de 2 mV & 20V pic a pic. On a également une sortie SYNC qui peut fournir un signal de
synchronisation TTL aligné sur la fréquence de I'une des deux sorties.

3.3.2 Mise a la masse

Par défaut la table optique sur laquelle repose 'appareil ainsi que le métal de la chambre a vide sont mis a la
masse afin de ne pas perturber le champ électrique entre la pointe et le substrat.

3.4 Systéemes d’isolation

La précision d’'un montage AFM dépend beaucoup du bruit auquel est soumis le levier durant les mesures, ce qui
nécessite de bien penser son isolation mécanique puisque les vibrations du sol ou les sons environnants suffisent
a le perturber. On se prémunit des premiers en plagant le dispositif sur une table & suspensions pneumatiques et
des seconds par le fait que le dispositif est placé dans une piece spécifique isolée de 'extérieur par un revétement
semi-anéchoique.

Le but de notre montage est de réaliser des cartographies diélectriques. Les parties 1.4 et 2.1 mentionnent
que la mesure de la permittivité locale dépendait de la création d’un champ électrique entre la pointe et le
substrat. Il faut donc également s’affranchir de la pollution des ondes électromagnétiques qui dans notre monde
moderne sont assez présentes, particulierement au sein d’un laboratoire de physique au coeur d’une grande ville.
Ces dernieres risquent d’introduire des pics parasites dans le spectre du champ. Au vu de I'importance d’une
caractérisation fréquentielle de la permittivité mentionnée en partie 2.1.7 on ne peut se permettre de voir notre
mesure affectée par des signaux d’ondes extérieures.

Pour protéger le dispositif, la piece mentionnée précédemment a été construite comme une cage de Faraday.
Elle constitue ici une piece de 3 m 60 par 3 m pour une surface intérieure de 3 m 10 par 2 m 50 au centre de
laquelle se trouve la table optique sur laquelle est placé le dispositif.

3.5 Systéeme de vide

Afin de se prémunir de toute pollution de la surface, en particulier de celles dues a I’humidité, on place le levier
et le substrat dans une chambre hermétiquement fermée et placée sous vide.

A température ambiante la pression de vapeur saturante de ’eau se situe autour de 30 mbar. Il faudra donc
se placer en & une pression inférieure a celle-ci, de préférence avec une marge de sécurité.

3.5.1 Principe

Si la pression nécessaire pour prévenir la condensation n’a pas besoin d’étre tres basse (voir partie 3.1.2) il
faut toutefois également veiller & ne pas perturber la mesure AFM. Ceci interdit de maintenir la pression en
fonctionnement par le biais de pompes mécaniques puisque les vibrations générées viendraient perturber la
dynamique du microlevier.

On utilise donc une pompe ionique pour maintenir la pression dans la chambre principale. Cette pompe
ionise les molécules de gaz qui y entrent et les précipite sur ses électrodes sous haute tension. Ces électrodes
s’endommagent a 1'usage en fonction du nombre de particules piégées, il est donc nécessaire d’assurer un certain
niveau de vide avant de la mettre en marche.
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FIGURE 3.3 : Représentation schématique du systeme de vide que I'on peut voir en photo sur la Figure 3.2

Pour atteindre ce premier niveau de vide on adjoint a la chambre principale un systéme de pompes méca-
niques. Cet ensemble comprend une pompe dite primaire située dans une piece annexe et connectée au systeme
par un tuyau, elle est utilisée pour réduire la pression du systéme jusqu’a une valeur de moins de 1mbar. A cette
pression la seconde pompe mécanique, une pompe turbo moléculaire, peut fonctionner afin d’amener le vide a
un niveau acceptable pour la pompe ionique, autour de 107¢ mbar.

Une fois un tel vide atteint on connecte la pompe ionique au circuit (par ouverture de la valve 2 sur la
Figure 3.3). Ensuite, on isole (fermeture de la valve 1) et éteint les pompes mécaniques. A partir de 1a, la pompe
ionique assure seule le maintien du vide. L’étanchéité de ’enceinte sous vide est assurée par des joints cuivres a
la jonction entre la plupart de ses éléments constitutifs.

3.5.2 Isolation des jonctions

Comme on peut le voir sur la Figure 3.4, l'isolation de la chambre est assurée par des joints cuivres au niveau
de son couvercle et de son fond. En revanche la jonction entre le hublot et la chambre ainsi que celle entre le
support du levier et le hublot sont, elles, rendues hermétiques par des joints de caoutchouc (joints toriques en
Viton®). Si ces derniers fournissent une moins bonne isolation par rapport a 'extérieur que les joints cuivres,
ils présentent sur les premiers I’avantage d’étre réutilisables.

En effet I'isolation des joints en caoutchouc se fait par la compression du matériau tandis que le joint cuivre
est "mordu” par des aspérités tranchantes taillées dans la masse des éléments, ce qui empéche son réemploi apres
ouverture.

On réserve par conséquent I'utilisation du joint cuivre aux jonctions censées demeurer jointes sauf dysfonc-
tionnements importants. Ce qui n’est pas le cas pour les deux jonctions présentant des joints caoutchouc sur
la Figure 3.4. La jonction entre le support du levier et le hublot sera ouverte pour extraire le support du le-
vier, notamment pour pouvoir changer de levier si les caractéristiques de celui présent ne correspondent plus
aux expérimentations que ’on souhaite réaliser ou qu’il a subi des dommages. La jonction entre le hublot et le
couvercle de la chambre quant a elle, doit étre ouverte a chaque fois que ’on veut changer d’échantillon. Du fait
de la fonction de ces deux jonction on a préféré I'utilisation moins couteuse de joints caoutchoucs.

Le hublot H présente des ouvertures sur toutes ses faces. Si 'une est occupée par le support du levier, les
autres sont toutes occupées par des lentilles focalisées sur la pointe du levier. Ces lentilles sont bordées de joint
caoutchouc afin d’assurer 'isolation au niveau de leur jonction avec le hublot. La lentille de la face supérieure
sert dans le cadre de 'interférometre a quadrature de phase comme on peut le voir sur la Figure 3.13 ou elle est
mentionné sous 'appellation L. puisque c’est elle qui focalise les rayons lasers sur le levier.
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3.5.3 Performances

L’isolation de I’enceinte nous permet de maintenir un vide d’environ 3.10~% mbar dans la chambre & I'aide de
la seule pompe ionique, ce qui est trés largement suffisant pour la protection de la chimie de surface de nos
échantillons.

3.6 Intérieur de la chambre

Le cceur de notre dispositif est la chambre principale au sein de laquelle s’effectue I'interaction pointe-échantillon.
L’organisation de cette chambre est décrite sur la Figure 3.4.

Interférométre & Quadrature de Phase

Lentille Lo, de linterférométre

Support levier
Hublot H

Joints caoutchouc

Levier

Echantillon

Support de l'échantillon
Positionnement de l'échantillon

Joints cuivres Chambre Principale C

FIGURE 3.4 : Schéma de la chambre principale du montage. On y distingue les différentes composantes essentielles de
Pintrument. Au centre on trouve bien stir le levier (en jaune) au dessus de I’échantillon et situé au sein de ’élément d’acier
que l'on appelle le hublot H. Le levier est intégré au sein d’un élément de support (en vert) intégrant un contact électrique
avec celui-ci ainsi qu'un élément piézoélectrique permettant de piloter I'oscillation de la sonde. Sa déflexion est suivie par
un interférometre (en bleu) & quadrature de phase situé au-dessus du hublot et dont 'acces au levier se fait via la lentille
Lievier située sur la face supérieure du hublot H. L’échantillon est posé sur un support (en orange) qui assure le contact
électrique avec l'extérieur et incorpore des systemes permettant de modifier et de mesurer la température. Ce support est
lui méme posé sur un ensemble de positionneurs (en violet) qui assurent le controle de la position relative de la pointe, ici
statique, par le déplacement de 1’échantillon.

Ici le micro-levier est fixé a la paroi d’'un hublot d’acier. Ce hublot comporte plusieurs ouvertures équipées
de lentilles focalisées sur I'extrémité du levier, ce qui permet un controle visuel 1’état du levier. Ce hublot ferme
I'ouverture supérieure du couvercle de la chambre principale C. La déflexion du levier est mesurée en temps
réel par un interférometre a quadrature de phase connecté a une carte FPGA. L’interféromeétre est situé sur la
surface supérieure du hublot. La géométrie du hublot induit une inclinaison du levier par rapport a la surface
de I’échantillon, nécessaire pour empécher le support du levier (en vert sur Figure 3.4) de heurter 1’échantillon
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ou son support lorsque 1'on explore la surfacel'”.

Le support de I'échantillon est fixé sur la face inférieure du couvercle de la chambre C. Sa géométrie amene
I’échantillon au niveau du levier sous le hublot. Il incorpore une série de moteurs et d’actionneurs piézoélectriques
qui permettent un réglage respectivement grossier et fin de la position. L’échantillon est en effet la seule partie
mobile tandis que le levier est fixe. On a donc besoin d’un contrdle précis de sa position pour 'acquisition
d’images.

La chambre principale est connectée a une série de pompes pour faire le vide en son sein. La pression est
controlée par une jauge couvrant la gamme 1078 & 103 mbar.

3.6.1 Support de ’échantillon

Par commodité, les échantillons étudiés sont montés sur un support d’échantillon en aluminium pour Microscope
Electronique & Balayage (MEB) que l'on appelle de son nom anglais "stub” par la suite.

Le support de I’échantillon est conc¢u pour intégrer des fonctions variées : on a vu en partie 3.1.3 qu’il est
nécessaire d’y incorporer des dispositifs de positionnement afin de pouvoir modifier la position relative du levier
par rapport a la surface de ’échantillon tant au niveau de la distance pointe-échantillon, afin de pouvoir changer
I'un ou l'autre en toute sécurité et réaliser des courbes d’approches, qu’au niveau de la position du levier au-
dessus de la surface sondée, afin de pouvoir sonder différentes zones d’intérét et réaliser des cartographies. On a
également besoin ici d’assurer un contact électrique avec le substrat de 1’échantillon.

Meéme si cela ne figure pas a proprement parler dans le travail présenté ici, nous avons aussi voulu prévoir des
études sur l'influence de la température, parametre important pour 1’étude des polymeres (voir & ce sujet la partie
1.1.1), nous avons donc incorporé au systeme un moyen de régler et controler la température de I’échantillon.

_ < stub
support cuivre —— couvercle -

NN\ NN

L jsolation Macor

—| & D

w L piezoélectrique Z

moteurs L piezoélectrique XY

f

FIGURE 3.5 : Vue schématique du support motorisé. On peut voir les positions des différents systémes et la maniere dont
ils sont fixés au couvercle de la chambre principale.

3.6.1.1 Controle de position

Dans notre montage, la pointe est fixe et les systemes de positionnements reglent la position de ’échantillon par
rapport a cette derniere (voir Figure 3.4).

Pour protéger la pointe, celle-ci est en général laissée au-dessus de 1’échantillon et on démarre la mesure
par une phase d’approche qui consiste a remonter 1’échantillon jusqu’a trouver le contact. Ceci implique un
systeme de positionnement vertical assez fin, stable au moins au micrometre pres afin de ne pas endommager le
levier (ce dernier fait en général entre quelques dizaines et quelques centaines de microns). A Dinverse, ce méme
systeme de positionnement doit permettre d’éloigner suffisamment la pointe de I’échantillon lorsque 'un de ces
deux élément doit étre changé, ce qui s’effectuera a la main en retirant le support du levier ou le hublot. Le
positionneur vertical doit donc pouvoir nous permettre d’atteindre des distances pointe-échantillon de ’ordre du
centimetre avec une précision micrométrique.

De plus, on cherche ici a effectuer des cartographies d’échantillons hétérogene présentant des éléments de
I’échelle de la dizaine de nanometres. Pour pouvoir imager ces éléments on a besoin d’une résolution nanométrique

42



Couvercle

FIGURE 3.6 : Vue des systemes incorporé sur le support de ’échantillon. On voit en partant du bas les deux positionneurs
piézoélectriques ("Piézos”) ainsi que la piece d’isolation Macor® ("Macor”). Sur la piece d’isolation est vissé une piece de
cuivre ("Cuivre”) sur laquelle on peut attacher le type de support ("Stub”) que 1’on utilise pour les échantillons. Cette piece
de cuivre dispose également de cavités qui permettent d’y attacher une résistance chauffante ("R. Chauff.”) ainsi qu’une
sonde thermique ("Sonde Th.”). Le contact électrique se fait par une rondelle ("Contact”) touchant I'une des lames de
maintien du stub. A titre d’indication la surface supérieure du stub fait 12,5 mm de diamétre.

du parcours relatif de la pointe dans les trois dimensions.

Enfin, nos échantillons sont préparés en laboratoire et présentent des surfaces de dimensions millimétriques
qu’il sera intéressant d’explorer sans briser les différents niveaux d’isolation pour effectuer un déplacement
manuel. On a donc également besoin d’un systéme de positionnement latéral capable de déplacements millimé-
triques.

Ceci nous conduit donc a envisager deux systemes de positionnement, I'un dédié aux réglages macrosco-
piques (1 pm & 10 mm) utilisé pour amener ’échantillon & proximité tandis que le second assure les réglages
microscopiques (100 pm a 10 pm). On peut voir la maniére dont ces systémes sont agencés sur la Figure 3.5.

Le réglage macroscopique est assuré par trois moteurs mécaniques Smaract : deux positionneurs SLS-5252-
S-HV® qui assurent les déplacements selon les axes X et Y et un positionneur SLS-5252-D-S-HV® qui présente
une meilleure tenue mécanique nécessaire au maintien de la position sur I'axe Z malgré le poids du montage.
Ces trois moteurs peuvent se déplacer sur 30 mm, ce qui est largement suffisant pour notre systéme, avec une
précision théorique autour du nanometre.

Les trois moteurs sont controlé par un systéeme MCS2®. Ce systeme permet de suivre la position des moteurs
avec une fréquence d’acquisition de 8 kHz et peut étre branché a un contréleur manuel ou bien étre connecté a
un ordinateur et fonctionner via des blocs logiques sur LabVIEW®,

Du fait du risque de vibration, on préfere couper les moteurs mécaniques lors des mesures. On a donc
également installé une série de positionneurs piézoélectriques pour effectuer des déplacements fins sans risque de
polluer la mesure avec le bruit mécanique des moteurs.

Pour cela on utilise des positionneurs de Piezosystem Jena, & savoir un PXY38SGV et un PZ38CAP-V
respectivement controlés par deux 12V40SG et un 30V300nanoX CL. Ces actionneurs piézoélectriques sont
utilisés en boucle fermée : chaque axe possede un capteur de déplacement, et la tension d’alimentation des
actionneurs est ajustée pour atteindre une consigne. Cette derniére est fixée par une tension analogique entre
0 et 10 V qui permet de parcourir la plage de déplacement de I’élément piézoélectrique. Le constructeur nous
fournit les caractéristiques suivantes :

PXY385GV Axe X Gamme de déplacement 32 pm
Précision 3 nm

Axe Y Gamme de déplacement 32 pm
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Précision 4 nm

PZ38CAP- V Axe Z Gamme de déplacement 32 pm
Précision 1,4 nm

Dans la pratique on ajuste le ratio voltage-distance sur les positionneurs des axes X et Y a ’aide d’une
imagerie en tapping (voir partie 1.4.5) d’une surface calibrée HS-20MG de Budget Sensors. Cette surface présente
des motifs de dimensions connues que 1’on utilise comme référence pour paramétrer les coefficients de conversion
de l'outils de balayage qui nous permet de réaliser des cartographies.

Pour l'axe Z on utilise tout simplement le contact avec la surface et la mesure calibrée de la déflexion.

3.6.2 Contact électrique

Au vu du type de mesures que I'on souhaite réaliser il est nécessaire d’assurer un contact électrique avec 1’échan-
tillon. Le stub sur lequel est monté I’échantillon peut venir s’encastrer dans une piece de cuivre spécialement
concue comme on peut le voir sur la Figure 3.6. Une rondelle métallique est vissée sur 'une des lamelles de
maintien du stub. Le fil qui part de cette rondelle rejoint le passage de paroi de la chambre principale et nous
permet de mettre I’ensemble métallique au potentiel souhaité.

3.6.3 Controle de la température

Etant donné que I'on travaille avec des polymeres, il peut s’avérer important de pouvoir réaliser des explorations
de des propriétés de I’échantillon selon la température.

La piece de cuivre qui porte le stub présente des cavités dans lesquelles on peut insérer une résistance
chauffante HT15W - 15W Miniature Cartridge Heating Element ainsi qu’une sonde thermique HEL-700 Series
de Honeywell. Ceci nous permet d’explorer différentes températures pour le polymere.

3.6.3.1 Résistance chauffante

La résistance chauffante est une HT15W fournie par Thorlabs™27l. Dans des conditions optimales, c’est & dire
installée dans une ouverture métallique ajustée comme cela est fait sur le montage, elle permet d’atteindre une
température de 315 °C. Son pouvoir chauffant dépend de la tension appliquée : il est de 0.9W pour une tension
de 6V, 3.8W pour 12V et 15W pour 24V. D’apres le constructeur, la résistance ohmique du composé est de 38.4
Q.

3.6.3.2 Sonde thermique

La sonde thermique est une sonde platine HEL-705 Series Platinums RTD (Resistance Temperature Detectors).
Cette sonde est capable de mesurer les températures entre -70°C et 260°C avec un temps de réponse de 0,15
secondes(?%.

Cette sonde possede deux cables de sorties au bout desquels on connecte deux céables afin de réaliser une
mesure de résistance a 4 fils dont le principe est détaillé sur la Figure 3.7. Ce montage est nécessaire dans notre
cas puisqu’il permet de s’affranchir de la résistance des fils, qui sont tres long ici puisqu’ils traversent la cage de
Faraday.

3.6.4 Isolation thermique

Le fait de vouloir explorer ces températures pose toutefois un défi. Comme on peut le voir sur les Figures 3.5 et
3.6, le support en cuivre, que ’on veut pouvoir chauffer sur une large plage de température, est proche d’éléments
piézoélectriques qui risquent I’endommagement a haute température.
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FIGURE 3.7 : Représentation d’un montage de mesure de résistance classique et d’'un montage de mesure a 4 fils. Un

générateur de courant I délivre un courant i qui parcoure la résistance Rgsonge- On mesure la tension Vj,.s a ses bornes.

La mesure de la température est proportionnelle & la résistance mesurée R,es = V"l%es. Or seule la résistance Rgongde €st

proportionnelle & la température. On voit que dans le cas du montage classique on a Ryes = Rsonde + 2R 4. Si les fils

sont particulierement longs, comme dans le cas de notre montage, on a une mesure de la température tres décorrélée de

Vines _ Ve, +VR : +Vr;y _
T 1

sonde

la température réelle au niveau de Rgsonde. A 'inverse sur le montage 4 fils on a Ryes =

Ry Xx0+R Xi+Ryi X0
fit X0+ sonide i+ Ryl :Rsonde~

(a) Piece originale (b) Pitce apres étude

F1GURE 3.8 : Photographie des pieces d’isolation Macor. Les deux piéces ont une base carrée de 26 mmx26 mm congue
pour pouvoir se visser au sommet de l'empilement de composants piézoélectriques. La piece originale est possede une
structure cylindrique évidée. Sa hauteur totale est de 13 mm. La structure de la piece apres étude repose est similaire mais
sa hauteur totale a été portée a 32 mm et les paroi du tube on été réduites a trois sections de tubes afin de réduire la
surface d’échange thermiques. On peut voir sur les deux photographies les effets de ces changements dis a la réévaluation
des flux thermiques.

3.6.4.1 Risques liés a la température

Les éléments piézoélectriques que nous utilisons ne sont pas fait pour opérer a haute température. D’apres la
notice d’utilisation, & partir d’'une température d’environ 150°C il existe un risque de désolidarisation entre la
céramique piézoélectrique et les éléments structurels Pencadrant?”). On doit donc isoler les éléments piézoélec-
triques du support cuivre que 'on veut chauffer. C’est la raison pour laquelle on a intégré une piece d’isolation
en céramique Macor® que 'on peut voir sur les Figures 3.5 et 3.6.

Initialement la piece d’isolation en Macor® était beaucoup plus courte et épaisse, comme on peut le voir
sur la Figure 3.8a. C’est avec cette piece d’isolation qu’on a réalisé une série de mesures destinées a estimer la
fagon dont elle protégeait les piézoélectriques. Pour cela on a placé une deuxieme sonde thermique au contact
d’une des vis métalliques qui fixent la piece de Macor® au positionneur piézoélectrique le plus haut placé. Les
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FIGURE 3.9 : Résultats des mesures de température effectuées a puissance de chauffage constante pour la piece d’isolation
initale (celle de la photographie 3.8a). On voit en orange la température du support de cuivre, en contact avec la résistance
chauffante et en violet celle du piézoélectrique, de I'autre c6té de la piece d’isolation. La température initiale des deux
éléments était de 24.1°C.
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FIGURE 3.10 : Résultats des mesures de température effectuées pour la piece d’isolation améliorée (celle de la photographie
3.8b). On voit en orange la température du support de cuivre, en contact avec la résistance chauffante et en violet celle du
piézoélectrique, de 'autre c6té de la piece d’isolation. La puissance de chauffage était ici de 0,4 W.

résultats de cette série de mesures se trouvent sur la Figure 3.9.

Lorsque le systeme a atteint 1’équilibre on voit que pour une augmentation de 18,8°C par rapport a la
température initiale au niveau du support en cuivre on a une augmentation de 6,43°C au niveau de 1’élément
piézoélectrique ce qui représente 34.2% du gain du support. On prend ici comme température limite 80°C, ce
qui nous donne une bonne marge de sécurité par rapport a la température de 150°C autour de laquelle I'endom-
magement commencel??). Une telle marge de sécurité est notamment nécessaire du fait qu’en fonctionnement on
peut également avoir un réchauffement de la céramique piézoélectrique du fait de son fonctionnement périodique.
Etant donné que ’on veut pouvoir explorer des température jusqu’a 250°C l'isolant initial ne peut étre conservé.
Avec l'atelier du laboratoire nous avons donc réalisé une nouvelle picce d’isolation en Macor® que I'on peut voir
sur la Figure 3.8b. Nous avons également ajouté des tresses métalliques reliant la face supérieure de ’actionneur
piézoélectrique a l’enceinte pour évacuer plus efficacement la chaleur.

Ces modifications permettent une meilleure protection des éléments piézoélectriques, comme on peut le voir
sur la Figure 3.10. En effet, a la fin de la mesure, 'augmentation de température du piézoélectrique atteint 13%
de 'augmentation de température du support.

Si on reprend la valeur limite de 80°C pour les éléments piézoélectriques, pour une température ambiante de
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25°C cela signifie qu’avec la seconde piece I’échantillon peut étre potentiellement chauffé jusqu’a 450°C, contre
185°C pour l'ancienne piece. On voit donc que cette nouvelle piece étend grandement la plage de température
pouvant étre exploré en sécurité. La limitation actuelle est de 260°C, la température maximale supportée par la
sonde de température.

3.6.5 Support du levier

Les leviers que nous utilisons sont fixés a un élément de dimensions millimétrique qui permet leur manipulation.
Par la suite on fera référence a cet élément par le terme “chip” (voir la Figure 5.1 pour plus de détail).

--- vis métallique

_aressort

s _asupporten PEEK
v/ _— .
— piezoelectrique
/A
--- levier
EXTERIEUR INTERIEUR

FI1GURE 3.11 : Vue schématique du support du levier. On peut voir la position de I’élément piézoélectrique ainsi que la
vis métallique fixée & une lame et maintenue par un ressort. Le levier est ainsi maintenu en force entre la lame et le
piézoélectrique grace au ressort. Les trois lignes de couleur représentent le cablage électrique. Le cable vert est celui qui
permet de controler le potentiel électrique du levier. Les cables bleu et rouge permettent de controler la tension aux bords
du piézoélectrique et donc de controler son mouvement. Si le corps de la piéce est en acier inoxydable, sa partie finale est
en PEEK, un polymere haute performace thermiques et mécaniques, assurant l'isolation électrique

Le levier est monté sur un support d’acier congu pour venir fermer I’'une des fenétres du hublot comme on peut
le voir sur la Figure 3.4. Au vu de nos besoins, ce support de levier doit incorporer un élément piézoélectrique au
contact du levier pour pouvoir le faire osciller a une fréquence controlée. Un ressort et une vis métallique fixée a
une lame assurent quant a eux la tenue mécanique du levier ainsi que le contact électrique. En effet I’action du
ressort pousse la lame a écraser le chip contre le piézoélectrique, ce qui met également cette dite lame métallique
en contact avec le levier conducteur. On coince ensuite un fil électrique entre deux écrous au sommet de la vis
et on connecte ce fil ainsi que les deux fils controlant la tension aux bornes du piézoélectrique & une prise DBE
102 A052-130® de Fischer Connectors.

On peut noter ici qu'un seul cable suffit pour le potentiel du levier car celui-ci est déterminé par rapport a
la masse a laquelle se trouve les pieces métalliques constituants la chambre ainsi que le hublot.

3.7 L’interférometre différentiel & quadrature de phase

On utilise en général des leviers d’une longueur d’environ une centaine de microns et présentant des fréquences
de résonance de quelques centaines de kHz. Comme précisé dans la partie 2.1.6 la mesure du gradient de force
implique que 'on ait une variation de la déflexion tres faible devant la distance pointe-échantillon. Or, on a
également vu dans cette méme partie qu’une mesure pertinente nécessitait une grande proximité entre la pointe
et la surface de I’échantillon. Ceci implique des amplitudes d’oscillations du levier tres faibles lors des mesures
diélectriques, inférieur a la dizaine de nanometre a 'extrémité du levier.

Le systeme de suivi de la déflexion doit donc posséder une résolution spatiale bien inférieure au nanometre et
une résolution temporelle de I'ordre de la microseconde. Nous avons choisi d’utiliser un interférometre différentiel
A quadrature de phase , instrument maitrisé au laboratoire depuis de nombreuses années!!?h30]
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3.7.1 Principe
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FI1GURE 3.12 : Schéma explicatif de la réflexion des rayons lasers référence et sonde sur le chip et sur le levier respectivement.
L’interférence de ces deux faisceaux permet de mesurer la distance doptigue. En notant Hep;p, 1’épaisseur du chip, on peut
simplement retrouver la déflexion avec doptigue = d + Henip. On voit également que si le chip du levier est fixe par rapport
a I’échantillon et dans ’approximation de petites déformations, les variations de la déflexion d sont égales aux variations
de la distance pointe-échantillon z.

L’idée est ici de séparer un rayon laser en deux a l’aide d’un prisme biréfringent. Le faisceau de référence
se réfléchit sur le chip (voir partie 5.1.1 pour une description des leviers utilisés) auquel est attaché le levier, il
est considéré comme statique. Le faisceau sonde se réfléchit quant a lui a 'extrémité du levier dont la position
varie selon les forces qu’il subit. Ceci est illustré sur la Figure 3.12. Ainsi la mesure n’est pas trop affectée par
les vibrations de l'interférometre puisque celles-ci affectent & I'identique les deux faisceaux®. L utilisation du
phénomene d’interférence pour la mesure de la position permet une tres grande précision, pouvant théoriquement
aller jusqu’a 10~° nm?.

Le décalage dopique entre la position de I'extrémité du levier et la surface supérieure du chip selon 'axe du
laser (voir Figure 3.12) induit un déphasage ¢ entre les deux rayons apres réflexion®? :

do ique
p = 4 Coptique = (3.1)

avec n l'indice de réfraction du milieu environnant et A\ la longueur d’onde du laser, ce qui donne lieu au
phénomene d’interférence entre les faisceaux. Cette interférence est mesurée a 'aide des quatre photodiodes du
montage optique complet présenté sur la Figure 3.13. Etant donné que l'on sera toujours dans un vide poussé
ou dans l’air on pose ici n = 1 et on s’abstient de prendre en compte 'indice optique du milieu dans les calculs
suivants.

La valeur d’intérét est ici la déflexion d. D’apres la formule (3.1) et ce qu’on voit sur la Figure 3.12 on a :

d+ H.; 47 47 47

=Ar——— — 4+ —H iy = —

LAY N T e =7y

Le déphasage est donc proportionnel & la déflexion d a une constante prés et avec un facteur connu. Une simple

mesure de calibration du levier au repos pour mesurer ¢y nous permettra de mesurer la déflexion d.

d—+ o (3.2)

3.7.2 Détail du parcours

On détaille ici le parcours du faisceau laser représenté sur la Figure 3.13.

Etape D

Le faisceau laser sort de la fibre optique qui I’a conduit au niveau du montage pour rencontrer une lame demi-
onde (noté A/2 sur le schéma). Celle-ci permet de régler I'orientation de polarisation du faisceau, chose qui aura
son importance au niveau du prisme de Wollaston.
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FIGURE 3.13 : Principe de 'interférometre différentiel a quadrature de phase : Schéma du dispositif optique.

Etape @

Le rayon est réfléchi sur I'un des cubes séparateurs.

Ces cubes séparateurs sont constitué de deux prismes a angle droit joint par la surface de I’hypothénuse.
Au niveau de cette jonction se trouve un revétement diélectrique qui réfléchi et transmet la lumiere en égales
proportions sans affecter la polarisation.

Ici le rayon transmis est bloqué par une paroi opaque tandis que le rayon réfléchi est envoyé sur le prisme de
Wollaston

Etape @

Le rayon est séparé en deux par un prisme de Wollaston. Il s’agit des faisceaux sonde et référence dont l’inter-
férence constitue le coeur de la mesure.

Un prisme de Wollaston est constitué de deux prismes triangulaires de calcite ou de quartz accolés dont
les axes optiques sont orthogonaux entre eux. Lors du passage d’un rayon lumineux celui-ci est scindé en deux
rayons de polarisations orthogonales et séparés par une divergence angulaire fixée par I'angle au sommet des
deux prismes et la longueur d’onde du faisceau lumineux.

Les deux rayons passent ensuite par une lentille Ly ;e qui les réoriente sur le levier.

Si le prisme de Wollaston est positionné de fagon a ce que le point d’intersection des deux rayons sortants
soit situé au niveau du plan focal de la lentille Ljcqer ils arrivent paralleles sur le levier, sinon I'angle entre les
rayons sonde et référence dépend de la position du prisme de Wollaston par rapport au plan focal comme on
peut le voir sur la Figure 3.15.
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FIGURE 3.14 : Photographie d’un montage d’interférometre différentiel & quadrature de phasel*'l. Son fonctionnement est

explicité dans le schéma de la Figure 3.13.
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FIGURE 3.15 : Illustration de Peffet de la position du prisme de Wollaston sur I’orientation des faisceaux!'"!. Le déplacement
du prisme permet notamment de s’adapter a la courbure du levier.

Etape @

Lors de la réflexion des deux rayons sur le levier, une différence de chemin optique s’instaure entre les deux
faisceaux qui jusque la étaient parfaitement en phase puisqu’issus d’un seul et méme rayon.Cette étape est celle
ou les rayons lasers se font les vecteurs de I'information recherchée, a savoir la déflexion du levier d.

Etape ()

En repassant en sens inverse a travers la lentille et le prisme de Wollaston les deux faisceaux sont recombinés
en un. Cependant du fait de I'action du prisme de Wollaston les faisceaux sonde et référence existent sur des
polarisations orthogonales, leur recombinaison ne donne donc pas ici naissance a un phénomeéne d’interférence.

Etape ©

A la sortie des deux cubes séparateurs le rayon réfléchi sur le second cube a changé de direction et est dirigé sur
un photodétecteur détaillé dans I’étape mesure ci-dessous.
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Etape @

Le rayon transmis par le second cube traverse lui une lame quart-d’onde. Celle-ci crée un retard d’un quart
de longueur d’onde, c’est a dire un déphasage de 7, de l'une des deux polarisations. Il est dirigé vers un
photodétecteur jumeau de I'étape ®.

Mesure

L’élément de mesure du systeme est constitué d’une lentille, d’'une lame de calcite et de deux photodiodes, dans
I’ordre vu par le rayon laser incident.

La lentille permet de focaliser le rayon sur les photodétecteurs.

Le prisme de calcite est un matériau biréfringent qui sépare le rayon incident selon I'orientation de ses axes.
Ici on positionne la lame de fagon a ce que ses axes optiques forment un angle de 45° par rapport a ceux du prisme
de Wollaston (modulo la réflexion de ’étape ©). En effet on a vu qu’apres la recombinaison au niveau du prisme
de Wollaston le rayon laser est en fait constitué de deux faisceaux, la sonde et la référence, de polarisations
orthogonales. En orientant la lame de calcite a 45° des axes de polarisation de ces deux faisceaux, les faisceaux
sonde et référence sont chacun projetés en égales proportions sur ces deux directions ce qui donne enfin lieu au
phénomene d’interférence.

Les deux faisceaux créés par le prisme de calcite sont orientés sur deux photodétecteurs, un pour chaque
polarisation. On nomme ces deux photodiodes A, et B, avec = € [1,2] selon le “bras” de l'interférometre
considéré.

3.7.3 Formulation mathématique

Pour traiter de la polarisation du laser au cours de son cheminement a travers I'interférometre on pose une base
orthonormée (Z, 7, Z). Cette base est représentée sur le schéma de la Figure 3.13. La numérotation des champs
correspond a celle également indiquée sur cette figure. Dans cette base on peut écrire le champ électromagnétique
E, du laser & son entrée dans le systeme :

- 2 2
By = Eo(w,1) ({m \Qf;) (3.3)
Apres réflexion sur le premier cube séparateur, le rayon entre dans le prisme de Wollaston avec le champ suivant :
- Eo(w,t) /.,
E, = % (ZL‘ + y) (3.4)

Comme mentionné précédemment le biréfringent sépare le rayon en deux afin d’avoir deux champs a la sortie de
ce dernier et de la lentille Ljcyier :

- EO(wat)—» i E0<w7t)_,

Esq = —s % E3o = —s U (3.5)

La réflexion sur le levier et le chip introduit un déphasage ¢ entre les deux rayons comme indiqué en section 3.7.1 :
- FEo(w,t) - Ey(w,t) ;.

Ey1 = 0(;0)937 Eyo= 0(;})6“0@/‘ (3.6)

La traversée du biréfringent au retour recombine les deux faisceaux en

- Ey(w,t) /7 o
Es = 0(2) (ac + e“py>. (3.7)
Ce faisceau traverse ensuite deux séparateurs, I’'une des sorties est dirigée directement vers le premier couple de
photodiodes :

o E t .
Es = O(Z’) (f - ewz). (3.8)
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La seconde sortie quant a elle passe d’abord par une lame quart-d’onde, produisant :

- E w, t 5 ; T
E; = 0(4) (w + /¥ F3 )y>. (3.9)
Les deux rayons (® et (D) sur la Figure 3.13) sont ensuite tous deux séparés par un prisme biréfringent (lame
de calcite) et les deux rayons résultants sont chacun envoyé sur une diode (A, ou B;). Les axes de biréfringence
des prismes sont orientés a 45° par rapport aux axes du prlsme de Wollaston aﬁn d’obtenir des interférences
dépendantes de . On obtient ainsi les champs E, A, et Er B, depuis Eﬁ, ot E A, €t E} B, depuis E7, avec :

Ea, = M(l + ei%’)(@a—j’_ @g)’

42 22 (3.10)
By, = Bl ey L4 ),
EA2 — M(l —_ ellet ))(Q;g_ ﬁg’%

42 22 (3.11)
Ep, = Ei%t) (1+ ei<w+’£>)(?f+ ?g).

En posant Iy = 1—16 < Ep(w,t)? >, on peut alors calculer I'intensité lumineuse théorique mesurée par chaque
photodiode :

[\

—_
e~
S— N N N~

In(1 4+ cos ),
Io(1 = cos ),
(
(

K
— =

Io(1 = cos(ip + 3)) = Io(1 +sinp),

) = Io(1—sing).

o~ o~ o~ o~

'CO
[a—
t

= Ip(1 + cos(p +

Ces valeurs dépendent toutes de la phase ¢ qui nous permet de remonter a la déflexion d.

3.8 Traitement de données

On a vu la maniere dont le systeme optique réagissait a la déflexion et le type de données que ’on obtenait a la
sortie de I'interférometre. Il reste maintenant & définir la facon dont on doit traiter la sortie des photodiodes de
maniere a avoir une mesure en temps réel de la déflexion.

3.8.1 Calcul de la déflexion

3.8.1.1 Principe

Les sorties des photodiode nous donnent quatre signaux explicités par les équations (3.12), (3.13), (3.14) et (3.15).
A partir de ces équations on voit que la mesure des quatre photodiodes nous permet d’accéder aisément au
déphasage ¢ :

Cy = IAI — ‘[Bl

= = CcOos ©, 3.16
Tn I, @ (3.16)
Ia, —Ip .
Oy = —2——2 =singp. 3.17
2 IA2 —l— IBQ SO ( )
On pose alors le contraste complexe CPY
C = Oy +iCy = cos @ + isinp = . (3.18)

Ce contraste nous permet d’extraire ¢. En effet, sur le plan (C7,C3) le contraste sera positionné sur le cercle
unité avec un angle égal a .
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FIGURE 3.16 : Schéma de branchement des appareils dédiés au traitement de données dans le cas de I'utilisation de deux
détections synchrones décrite en partie 3.8.3. Les éléments représentés ici sont situés a 'extérieur de la cage de Faraday.
L’encadré “Passage de paroi” représente les connecteurs qui traversent la cage de Faraday pour relier différents éléments
du montage. Les connecteurs dénommés “Photodiodes A;”, “Photodiodes B;”, “Photodiodes As” et “Photodiodes Bs” sont
les sorties des photodiodes du méme nom que l'on peut voir sur la Figure 3.13. Le connecteur “Piézo Levier” permet de
controler la tension aux bornes de ’élément piézoélectrique placé contre le levier que l'on voit sur la Figure 3.11. Les
connecteurs “Piézo X”, “Piézo Y” et “Piézo Z” jouent un role similaire pour les positionneurs piézoélectriques situés dans le
support de I’échantillon et que ’on peut voir sur la Figure 3.5. Le connecteur “Potentiel Levier” est quant a lui relié au fil
de connection électrique du levier que I'on peut voir sur la Figure 3.11. Il est a noter que ’ensemble des connecteurs des
différentes cartes n’est pas représenté mais seulements ceux qui nous intéressent dans le cadre de notre travail.
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Pour retrouver la déflexion d a partir du déphasage ¢ on peut se référer aux équations (3.1) et (3.2) définissant
ce déphasage. Ce déphasage est régi par la valeur du décalage doptique entre la pointe du levier et la surface du
chip. Or ce décalage dyptique n’est autre que la déflexion d plus une constante liée au décalage entre la position
au repos (d = 0) et la surface du chip. La seule calibration nécessaire est donc de fixer l'origine de la déflexion.
Pour cela il suffit de mesurer ¢ pour le levier libre en I'absence de force ou d’excitation, ce qui permet de définir
expérimentalement la valeur ¢ de 1’équation (3.2). On a alors :

Mo —9o) A Cy
d= ym = arctan <Cl) ©o |- (3.19)

Ceci nous permet une mesure directe de la déflexion tant que celle-ci reste en dessous de %
Dans le cas ou celle-ci dépasse cette limite, le suivi temporel est souvent suffisant pour suivre avec précision
I’évolution de la déflexion.

3.8.1.2 Réalisation

Dans la pratique on utilise une carte FPGA (Field-Programmable Gate Array) pour réaliser ces opérations en
temps réel. Comme son nom l'indique, une carte FPGA peut étre reconfigurée par 'utilisateur. Ceci est rendu
possible par son architecture de blocs logiques programmables et de connections reconfigurables a la différence
d’un circuit classique constituée de fonctions logique fixes. La carte FPGA doit donc étre préalablement compilée
par 'utilisateur pour y configurer le circuit logique souhaité.

La carte FPGA utilisé ici est une carte NI-5783® de National Instrument. On I'utilise montée sur un chéssis
PXIe-1088®. Sa bande passante & 3 dB est de 39.4 MHz.

Ici on utilise la carte FPGA pour réaliser les opérations d’extraction de la déflexion a partir des signaux des
quatre photodiodes en réalisant les opérations (3.16), (3.17), et (3.19). Les performances supérieures de cette
carte nous permettent d’acquérir ces données en temps réel, ce qui est particulierement utile ici pour intégrer la
déflexion a des mécanismes de rétroaction.

La carte FPGA retourne un signal proportionnel & la déflexion mesurée. Ce signal est utilisé par la suite
pour régler les rétroactions sur sa sortie comme on peut le voir sur la Figure 3.16 ou cette sortie est représentée
par un fil rouge.

3.8.2 Rétroaction
3.8.2.1 Principe

Comme le montrent les équations (2.43) et (2.42), les forces capacitives appliquées au levier causent des variations
de la fréquence de résonance du levier. Pour pouvoir mesurer cette variation on excite mécaniquement le levier a
sa fréquence de résonance. On le fait en envoyant un signal électrique sinusoidal sur le piezoélectrique situé contre
le chip. On met ensuite en place une boucle de rétroaction de 'amplitude d’excitation de maniere & maintenir
I’amplitude de la déflexion constante. Partant de la on a deux manieres de mesurer le décalage de la fréquence
de résonance : la premiere consiste a mesurer le déphasage entre le signal envoyé et la déflexion mesurée.
On appellera cette méthode la méthode directe. On peut également compenser en temps réel ce déphasage
en modifiant la fréquence d’excitation afin qu’elle corresponde a la nouvelle fréquence de résonance : c’est la
technique de verrouillage de phase.

3.8.2.2 Réalisation

En pratique ceci est réalisé par une série d’appareils Nanonis : Le Nanonis RC4 Real-Time Controller®¥ est
le processeur central de ’architecture, il apporte sa puissance de calcul a jusqu’a quatre appareils fonctionnels
branchés. Du fait que son interaction avec le montage ne se fait qu’au travers d’autres instruments il n’est pas
représenté sur la Figure 3.16.

Le Nanonis SC4 Signal Conversion!®® sert d’entrée et de sortie pour les signaux traités ou générés par le
processeur central. C’est notamment par lui que s’effectue le controle des éléments piézoélectriques qui permettent
de scanner la surface et de controler la distance pointe-échantillon. On voit sur la Figure 3.16 qu’il recoit, en
plus de la déflexion (fil rouge) les amplitudes et phases calculées par 'une des détections synchrones. D’une
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maniere générale ses entrées servent a fournir au logiciel de Nanonis les parametres additionnels que I'on souhaite
enregistrer lors d'une mesure. De l'autre coté, trois des sorties du SC4 (en violet sur la Figure) servent & controler
les positionneurs piézoélectriques du support de 1’échantillon.

s 2
OSCILLATION CONTROLLER @ 0c4
Nano
INPUT MONITOH ADD OUTPUT SYNC AUX 1 AUX 2 CH1 CH2 10 MHz
rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ rA\ 2\ Y AN
\'4 \'1 \'4 \'4 \'4 \'1 \'1 \'1 \'1 \'4 \'J =— \N—— ——A
=———- OSCILLATION ——— ———— ANALOGOUT ————— == DIGITAL/0 —

FIGURE 3.17 : Représentation du panneau avant du Nanonis OC4 Oscillation controller. On peut y voir I’ensemble des
entrées et sorties de 'appareil dont certaines sont représentées sur la Figure 3.16. L’entrée INPUT est celle par laquelle on
fait rentrer la mesure de la déflexion, elle peut recevoir des signaux allant jusqu’a 10 V avec une bande passante s’étendant
de 100 Hz a 5 MHz. La sortie OUTPUT peut étre utilisée pour mettre en place des rétroactions, le signal qu’elle transmet
dépend des programmes de controle. Elle peut délivrer une tension jusqu’a 10 V a une fréquence jusqu’a 5MHz. La sortie
SYNC fourni un signal sinusoidal d’amplitude 1 V de méme fréquence que la sortie OUTPUT. Les sorties AMP et PHA
sont des mesures de 'amplitude et de la phase du signal requ sur INPUT tandis que EXC et FRQ retournent ’amplitude
et la fréquence du signal d’excitation fourni par la sortie OUTPUT. Il retourne un signal s’étalant de -10 & 10 V et
proportionnels aux valeurs de ces différents parametres ou les bornes de tensions représentent les extremas indiqués sur
I'interface utilisateur. A cela s’ajoute les sorties AUX1 et AUX2, que l'on peut programmer. Figure issue de [36]

Le Nanonis OC4 Oscillation controller? utilise une boucle & verrouillage de phase. C’est lui qui permet
de controler le mouvement du levier puisque sa sortie (en rose sur la Figure 3.16) est envoyée sur 1’élément
piézoélectrique en contact avec le levier (voir la Figure 3.11). On peut voir sur la Figure 3.17 qu’il présente
également des sorties pour le déphasage et le décalage en fréquence (PHA et FRQ), ce qui nous permet de
mesurer ces parametres pertinents. La boucle a verrouillage de phase permet, si elle est activée, de compenser
le déphasage en modifiant la fréquence, c’est alors le décalage fréquentiel (FRQ) qu’il nous faut regarder.

3.8.3 [Extraction des parametres importants

Pour rappel on cherche ici a mesurer le gradient de la force. D’apres les considérations de la partie 2.1.6 on sait
qu’on accede a ce gradient de force par son influence sur la fréquence de résonance du levier. On peut donc soit
mesurer le déphasage résultant de ce décalage en fréquence, soit compenser ce déphasage a 1’aide d’une boucle
a verrouillage de phase et suivre I’évolution de la fréquence de résonance elle-méme.

3.8.3.1 Principe

Les parametres importants ici sont, selon 'activation ou non de la boucle a verrouillage de phase, le décalage
fréquentiel par rapport a la fréquence de résonance non-contrainte du levier ou le déphasage entre la tension
sinusoidale envoyée au piézoélectrique du levier et la déflexion mesurée. Comme expliqué dans la section 2.1.7,
on isole une seule composante fréquentielle du parametre observé, a savoir la réponse a 2w., w, étant la pulsation
du voltage appliqué entre le levier et le substrat. Pour cela on réalise une détection synchrone a 2we.

Principe de la détection synchrone Supposons un signal d’entrée quelconque :
Vin = in0 Sin(wint + ¢zn) (320)
L’idée est ici de multiplier le signal re¢u par un signal de référence que ’on choisi :

Vier = Vrefo Sin(wreft + ¢ref)- (3.21)
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On obtient alors :

Vin * Vref = VinOV;"efO Sin(wint + (bm) * Sin(wreft + ¢ref> (3'22)

1 1
= §%n0‘/7’ef0 COS((Win - wref)t + Qin — d)ref) - §%n0‘/ref0 COS((Win + Wref)t + Gin + ¢T€f) (323)

que 'on fait passer dans un filtre passe-bas. Dans la plupart des cas les signaux sinusoidaux disparaissent alors
sauf si on se trouve dans le cas oll Wi, = wWyer. On a alors :

1
meal = §%n0‘/7"ef0 COS(QZ)m - ¢ref)' (3'24)

Si on réalise en paralléle la méme opération avec le signal de référence :

™

V;“efQ = V;“efO Sin(wreft + ¢Tef + 2 )7 (325)
on obtient 1 ]
T .
Vfinal2 = 5‘/;'710‘/7'6]”0 COS((bin - (bref + 5) = §X/in0‘/7'ef0 Sln(¢in - ¢ref)- (326)

On retrouve ainsi 'amplitude et la phase de notre signal par rapport a la référence :

VfQ'nal + VfQimzl2

v

Vino = 3.27

0 V;ﬂefO ( )
V ina

(Zsin = arctan < vaf l;) + (brefa (328)

En alignant le signal de référence sur le signal de ’excitation électrique on obtient I'amplitude et le déphasage
du signal de sortie.

On a supposé ici un signal sinusoidal mais chaque signal périodique peut s’écrire comme une somme de
signaux sinusoidaux :

Vin(t) = > Viosin(wit + ¢%)
k

Dans ce cas seule la composante du signal pour laquelle wj, = w,.¢ est conservée apres le filtrage. La détection
synchrone donne donc uniquement 'amplitude et la phase de la composante du signal d’entrée qui correspond
a la fréquence de référence.

3.8.3.2 Réalisation

Si on se reporte a la Figure 3.16 on a des détections synchrones a plusieurs niveaux sur notre montage. Il
y en a tout d’abord une intégrée au sein de l'appareil OC4 de Nanonis décrit dans la partie 3.8.2.2 qui lui
permet notamment de calculer la sortie PHA. Ici le signal d’entrée est pris sur U'entrée INPUT qui regoit le
signal de la déflexion calculée par la FPGA tandis que le signal de référence est celui envoyé sur la sortie
OUTPUT qui commande 1’élément piézoélectrique accolé au levier (voir Figure 3.11). Viennent ensuite les deux
appareils de détection synchrone a proprement parler, a savoir un SR830 DSP Lock-In Amplifier de Stanford
Research Systems et un SR844 RF Lock-In Amplifier du méme constructeur. Ces deux appareils utilisent le
signal d’entrée SIGNAL IN et le signal de référence requ sur REF pour calculer 'amplitude et la phase du signal
sur une harmonique choisie du signal REF. On peut sortir sur les ports CH1 et CH2 des signaux proportionnels
a Pamplitude et a la phase mesurée.

En pratique on utilise le SR830 comme détection synchrone[gﬂ pour le calcul de 'amplitude et de la phase
du décalage fréquentiel ou phasique de l'oscillation du levier a la fréquence double de I'excitation électrique.
Pour cela on branche le signal de synchronisation fourni par le générateur de fonction (comme mentionné dans
la partie 3.3.1) sur 'entrée REF IN de la détection synchrone (voir Figure 3.16).

La SR830 permet, une fois la fréquence de référence fournie, de sélectionner ’harmonique de cette fréquence
qui nous intéresse. Ici, on sélectionne donc le second mode, ce qui signifie que la détection synchrone se fera avec
comme pulsation de référence le double de la pulsation fournie par le générateur de fonction.

A partir de la, on a deux facons de récupérer le décalage fréquentiel ou phasique de la déflexion.
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Premiére méthode La premiere méthode consiste a utiliser les sorties dédiées du boitier Nanonis OC4 (voir
3.8.2), a savoir la sortie PHA pour le déphasage ou la sortie FRQ si on verrouille la phase. L’'inconvénient de
reposer sur les sorties analogiques de la carte Nanonis est la faible bande passante de ces derniéres qui ne peuvent
suivre les signaux au-dela de quelques kHz.

Seconde méthode La seconde méthode, et celle représentée sur la Figure 3.16, consiste a utiliser une seconde
détection synchrone pour calculer le déphasage. Dans notre cas précis il s’agit du SR84418]. Pour cela on lui
fournit le signal de la déflexion calculé par la carte FPGA avec pour référence la sortie SYNC de la carte OC4
de Nanonis, synchronisé sur le signal envoyé en OUTPUT de cette méme carte, c’est a dire sur 'excitation du
piézoélectrique accolé au levier (voir Figure 3.11). On sélectionnera ici le mode 1 puisque 'excitation mécanique
est considérée linéaire dans le cadre des petites déformations.

Cette méthode nous affranchi des limitations et de I'influence des processus numériques des composantes
Nanonis mais nous empéche également de jouer sur le shift fréquentiel pour rester & la résonance.

3.9 Conclusion

L’instrument décrit dans ce chapitre, un appareil de microscopie a force atomique maison avec détection inter-
férométrique installé dans une chambre faible bruit, est la travail central de ma these. Il se distingue par une
mesure précise et calibrée (interférométrique) de la sonde de force, un contréle de 'environnement de 1’échantillon
(vide jusqu’a 10~% mbar, température de I'ambiante & 260°C), des connections électriques pour ’échantillon et la
pointe, une isolation mécanique, acoustique et électromagnétique. Partant d’une table optique vide, j’ai suivi et
monté cet instrument du début a la fin, avec le concours de Vincent Dolique (Ingénieur de Recherche au CNRS)
et mes encadrants. La complexité de travailler dans une cage de Faraday, sans acces direct a 'instrument pendant
la mesure, ni la possibilité d’avoir des appareils de mesure alimentés sur le secteur a proximité, est une contrainte
non négligeable qui ne transparait pas forcément dans la description qui précede. La gestion des commandes
entre confinements, désorganisation des flux logistiques et pénurie de composants électroniques, ont également
retardé la création et mise au point de 'expérience. Le chapitre qui suit, sur la calibration de 'interférometre,
correspond a un travail mené dans ces périodes contraintes, méme s’il ne s’appliquera qu’a plus long terme aux
mesures planifiées initialement.
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Chapitre 4

Des interférences a la déflexion

No le tengas miedo a la perfeccion ; nunca la vas a alcanzar.
- Salvador Dali

On a considéré dans la partie 3.7 le systéme optique de maniére idéale. Dans la réalité la taille finie des ouvertures
et la précision limitée des réglages créent des imperfections qui ont un impact sur la mesure. Nous discutons ici
des méthodes pour extraire une information pertinente d’un interférometre & quadrature de phase méme dans
le cas ou celui-ci présente des distorsions optiques importantes comme celles présentées sur la Figure 4.1.

Dans ce chapitre on détaille dans un premier temps les différents imperfections optiques pouvant affecter le
systeme et la fagon dont elles impactent la mesure du contraste. On présente ensuite deux méthodes développées
pour compenser ces imperfections dans la mesure et les comparer a la méthode de Heydemann, traditionnellement
utilisée dans ce cas. La description de ces méthodes et de leurs performances a fait 'objet d’un article publié
dans la revue Applied Physics Letters9.

1 T 1

Cy
o
Cy
o

-1 0 1 -1 0 1
Cl Cl
FIGURE 4.1 : Deux exemples extrémes de trajectoires de contraste expérimentales réalisées sur le montage. Ces courbes
paramétrées dans le temps reportent dans le plan (C,Cs) la mesure d’une oscillation d’amplitude supérieure a % On note
que la trajectoire du contraste peut s’éloigner significativement du cercle unité théorique en gris et cela de différentes fagons.
0 est défini comme ’angle polaire dans le plan (C7,C5) du point de mesure considéré (en rouge sur la figure de droite).
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4.1 Rappels et définitions

La sortie de 'interférometre est composée de quatre signaux : I4,,Ip,,/4, et Ip, qui correspondent aux intensités
des quatre photodiodes du méme nom (Figure 3.13). On pose :

Is, —Ip,

C) = ) 4.1
YT, I, (4.1)
Ix, — I
Cy = 2 27 4.2
27 I, 1 Ip, (4.2)
Notons 6 I'angle polaire de C' = C] + iCy dans le plan complexe, 6 se calcule par :
Cs
0 = arctan (). 43
arctan { = (4.3)

Dans un interférometre idéal (voir partie 3.7.1), C = ¢, donc 6 = ¢, ce qui permet d’obtenir la déflexion
mesurée :

Ames = %9 = % arctan (gi) (4.4)

Une illustration géométrique de la valeur 6 est reportée sur la Figure 4.1 pour une réalisation expérimentale.
L’écart a l'idéalité (cercle unité) est important pour les deux trajectoires présentées, et ’hypothese 0 = ¢ est
donc infondée. Nous explorons ici les raisons qui éloignent 6 de la valeur idéale ¢ dans la pratique, et comment

retrouver la valeur de d dans ces situations.

4.2 TImperfections du systeme optique

Les résultats expérimentaux présentés dans la Figure 4.1 montrent que la trajectoire du contraste peut adopter
des formes assez diverses, de ellipse a la spirale. On cherche dans cette partie & remonter aux raisons optiques
de ces écarts a la forme théorique du cercle unité.

Il est important de noter que I'on ne considere ici que les imperfections de mesures qui affectent la partie
proprement optique du montage, on néglige le bruit des photodiodes ainsi que toute perturbation d’origine
électronique de la mesure. On néglige également toute lumiere parasite.

4.2.1 Parametres géométriques impactant les interférences

Nous étudions ici les liens entre parametres géométriques du montage interférométrique et du levier et forme de
la trajectoire de contraste.

On voit sur la Figure 4.2 que les déformations du levier modifient la réflexion du faisceau et la Figure 4.3
nous montre le résultat que ’on obtient au niveau des surfaces des photodiodes : on peut avoir une réduction de
la surface d’interférence. Deux éléments sont a la source de cette différence : le décentrage de la tache faisceau
sonde et I’écart entre les rayons R,.; et Rsonde des deux taches. Si on regarde la Figure 4.2 on voit que le
décentrage Acenire du rayon sonde peut se retrouver facilement :

Acentre - (f() + hsonde + d) tan @sonde ~ fO tan @sonde (45)

De méme, sans rentrer dans les détails de I'expression du champ électromagnétique du laser, on peut comprendre
en regardant la Figure 4.2 que les parametres hyqr et hgonde, ainsi que la déflexion d, sont a I'origine des différences
entre R,..r et Ryonge puisque le décalage de la surface de réflexion change 1’étalement de la tache lumineuse.
Pour comprendre la perte de visibilité des interférences (c’est a dire |C| < 1, faisons I'hypothese simpliste
d’un champ lumineux uniforme dans le disque correspondant a chaque faisceau. Les trois parametres R, r, Rsonde
et Acentre déterminent la surface d’interférence S;,;, que 'on calcule géométriquement comme 'intersection des

deux disques :
d Acentre — d
Rref Rsonde

- (Acentre - dref) Rzef - d%ef

(4.6)
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FICURE 4.2 : A gauche est reportée la zone de mesure de l'interférometre de la Figure 3.13 : le prisme biréfringent de
Wollaston sépare le faisceau en deux rayons, focalisés par la lentille Ljeye,- sur le chip et le levier. A droite est reportée une
représentation schématique de la géométrie du levier et de son influence sur la réflexion des faisceaux laser. On matérialise
le plan focal fo de Ljcyier. L’épaisseur du chip empéche d’avoir une réflexion au point focal a la fois du faisceau sonde et de
celui de référence. Toutes les distances sont ici mesurées en suivant la direction du rayon incident, selon ’axe Z. On note
hrey la distance entre le plan focal et la surface de réflexion du rayon référence, soit la face supérieure du chip. On note
hsonde 1a distance entre le plan focal et la surface du levier au repos (d = 0). L’épaisseur du chip Hpip peut se retrouver
avec Hepip = hyef — hsonde. L'angle Ogopqe représente Vorientation de la surface sondée dans le plan (Z, Z) avec & 'axe du
levier au repos.

avec dyef = AC;W (Rfef +AZ L — Rzonde).

Un exemple de I’évolution de la valeur de S;,; en fonction du parameétre Acepire peut étre vu sur la Figure 4.4.
Si on s’intéresse maintenant au lien entre le contraste et la surface d’interférence S;,; on peut expliquer la

perte de visibilité observée. On sait d’apres les rappels de la partie 4.1 que :

PR PR PRy 1
Ig, +1p, Ig, + 1,

Au vu de ce que l'on a dit au niveau de la partie 4.2.1, on peut considérer que chaque intensité I (avec
I' € [Ay, By, Ay, Bs]) peut étre décomposé en deux parties :

Ir = Iinterf(F) + Ireste (4'7)

avec Iipters l'intensité lumineuse sur la zone d’interférence Sin; et Ireste I'intensité lumineuse sur le reste de la
surface d’analyse. En ’absence de lumiere parasite il s’agira de l'intensité regue par la surface Syeste définie
dans la Figure 4.4, I,.ste peut étre considérée comme proportionnelle a Sycste dans un tel cas de figure, donc
Sreste = 0 Ireste = 0. Seule Liye, ¢ est affectée par le phénomene d’interférence et est donc la seule composante
a varier en fonction de la photodiode I'. Ceci a une influence sur la mesure du contraste :

Cl _ IAl - IBl _ Iinterf(Al) - Iinterf(Bl) (4 8)
IAl + IBl Iinterf(Al) + Iinterf(Bl) + QIreste’
CQ IAQ - IBQ o Iinterf(AQ) - Iinterf(B2) (49)

B IAQ + IBQ N Iinterf(A2) + Iinte'rf(BZ) + QIreste'

On voit alors que si I este > 0 (c’est & dire Syeste > 0) on a toujours |C;| < 1 avec i € [1,2].

Pour explorer I'impact de ces différents parametres dans un modele plus réaliste, nous avons développé un
code permettant de calculer 'intensité recue par chaque photodiodes. Pour cela on a utilisé la formule d’un
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FIGURE 4.3 : Représentation schématique des effets géométriques sur les faisceaux collectés par les photodiodes : en fixant
hres le faisceau de référence, ici délimité par des pointillés cyan, est statique et de rayon R,.; constant. Une variation de
hsonde €t d (voir Figure 4.2) se traduit par une variation du rayon Rg,nqge du faisceau sonde délimité par des pointillés
jaunes. Une variation de O,y qe est elle & origine de la translation latérale du faisceau sonde qui crée le décalage A entre
entre les centres des deux faisceaux. La superposition partielle des faisceaux réduit la visibilité des interférences de leurs
champs lumineux.

champ gaussien pour le champ du laser" E (z,y,2,wp). Ce champ dépend, en plus des parametres spatiaux, de
sa demi-largeur au point focal wy. La valeur de wg dépend en pratique de la largeur R et de la longueur d’onde
A du faisceau incident a la lentille ainsi que de la focale fy de cette derniere (voir Figure 4.5). La largeur R est
définie par I’équation du champ E au niveau de la lentille, de la forme :

2+U2

|E| oce” 7. (4.10)

Cette équation signifie donc qu’a une distance R du centre du faisceau, 'intensité est de e% fois celle que 'on

trouve au centre du faisceau. Dans I’approximation de Gauss on al*!l :
Ao
wy = —— 4.11
T TR ( )

Dans notre cas on a une longueur d’onde A du laser de 633 nm et une distance focale de la lentille fo = 29 mm.
Si on considere ici un rayon du faisceau en entrée de la lentille de 1 mm, on obtient :

wo = 5, 84 pm.

Ce champ E (z,y,2,wp) est celui d'un faisceau laser focalisé au point (0,0,0) et orienté selon I'axe 2’ ce qui
correspond a la géométrie des faisceaux incidents. On peut voir sur la Figure 4.2 que la réflexion des faisceaux
équivaut a donner a ces derniers une origine et une direction différente en fonction de la position et de I'orientation
de la surface sur laquelle la réflexion a lieu. C’est sur cette base que repose notre simulation, en définissant une
surface d’analyse de coordonnées fixées et en y calculant en chaque point la valeur du champ des faisceaux
incidents et sonde en fonction de leur origine et direction. En additionnant ces champs on réalise 'interférence
et du champ total on extrait 'intensité locale sur chaque photodiode comme on peut le voir sur la Figure 4.6.

En intégrant l'intensité sur chacune des photodiodes et en appliquant les équations (4.1) et (4.2) on peut
calculer le contraste correspondant. On voit notamment si on regarde la Figure 4.6 que le contraste dans le cas
idéal est bien [C] = 1,Cy = 0] puisque Ip, =0 et I4, = Ip,.
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FIGURE 4.4 : Illustration de I’évolution des différentes surfaces significatives en fonction du parametre A cp¢re de la Figure
4.3. Sint est la surface de la zone ou a lieu 'interférence explicitée dans I’équation (4.6), Si.m est la surface totale éclairée
par les faisceaux sonde et référence et Syeste = Sium — Sine €St la surface éclairée par seulement I'un des deux faisceaux. On
a ici pris un ratio 1,1 entre les deux rayons pour avoir une figure claire, dans la pratique la différence de rayon sera souvent
beaucoup plus faible. Ry,ipn €t Riqq correspondent respectivement a la valeur minimale et maximale entre Ryef et Rsonde-

Lentille

FIGURE 4.5 : Schéma illustrant la signification de la largeur au col wy.

hyep = 0nm, hgopge = 0nm, O4ppq. = 0°
A1 B1
A2 B2
FIGURE 4.6 : Illustration du résultat de notre simulation des figures d’interférences dans le cas idéal ou les deux faisceaux

sont réfléchis au points focal sur des surfaces horizontales. Les intensités sont représentées sur une échelle logarithmique de
couleur identique pour les quatre photodiodes. Les photodiodes ont des dimensions fixées a 5R.

4.2.1.1 Focalisation sur le levier

On voit sur la Figure 4.2 que les deux faisceaux laser (référence et sonde) sont focalisés par une unique lentille
Licyier- Toutefois la surface supérieure du levier est située plus loin que celle du chip d'une distance H ;)
d’environ 300 pm. En l'occurrence on prend ici H.p;p = 300,042 pm, une valeur proportionnelle a la longueur
d’onde A du laser utilisé, en 'occurrence ici 633 nm. La différence de focalisation du rayon lors de la réflexion
induit une réduction du contraste par rapport au cas idéal de deux surfaces de réflexion dans le plan focal fj.
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hrer = 5Henips Nsonde = —5 Henip hrep = 0nm, honge = —Henip hrer = —Hehip, Psonde = —2Hcnip
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FIGURE 4.7 : Illustration de l'effet des parametres géométriques hrcf et hsonde sur la figure d’interférence captée par les
quatre photodiodes. Tout comme pour la Figure 4.6, les intensités sont représentées en échelle logarithmique. Il est & noter
qu’ici les valeurs de la déflexion d et de I'inclinaison Og,,q. Ont été ajustées afin de montrer la figure correspondant au
point le plus proche de (C7 > 0,C5 = 0) accessible pour les valeurs de hrer et hgonge indiquées. Contrairement & la Figure

4.6, on a ici une intensité non nulle sur la diode Bj, ce qui nous indique que la valeur maximale de C; sera inférieure a
la valeur théorique de 1. On constate également sur les deux figures que la position du plan fy a peu d’influence sur les

figures d’interférences.
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1 1
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0/—H 0/-H
—H/-2H —H/-2H
0 )
= 2
3 3
g 5
—= =
f
. - . \ / \ / .
Position sur ’axe central Position sur I'axe central
A2 B2
i1H/-1H iH/-1H
0/—H 0/-H
—H/-2H -H/-2H
0 )
2 2
= g
(5] [}
= =
= =1
= =
. / - \/ \/"
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FIGURE 4.8 : Une représentation des profils d’intensité a symétrie circulaire pour les parametres présentés sur la Figure
4.7. Concernant les légendes, “%H/%H” correspond au cas “href = %Hchip, hsonde = _%Hchip de la Figure 4.7, “0/—H”
correspond au cas “hpey = 0nm, hsonde = —Henip €t “—H/—2H” correspond au cas “Nref = —Hchip, Nsonde = —2H chip.

En effet, les faisceaux qui interferent au final proviennent virtuellement de plans distincts, on se retrouve donc
avec des ondes sphériques plutot que des ondes planes, et une figure d’interférence non uniforme spatialement.
L’intégration du champ lumineux par les photodiodes interdit d’avoir une intensité strictement nulle, le contraste

maximum est ainsi dégradé.
En jouant sur les valeurs de h,cf et hgonde On obtient les répartitions d’intensité présentées sur les Figures 4.7

et 4.8.
En posans Ey la valeur du champ électromagnétique au point focal, on calcule pour tous les couples
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href, Psonde tels que Nsonge — hrep = Henip -
Intensité sur A; = 0,0320 x Ey?
Intensité sur By = 0,0109 x E,?
Intensité sur Ay = 0,0215 x Ey>

Intensité sur By = 0,0214 x Ey?

soit |C| = 0,48. On confirme ainsi que le fait de changer les valeurs individuelles de h,.f et de hgopge n'a pas
d’impact significatif si la valeur de hgopge — hrep reste constante mais que celle-ci rend le module du constraste
inférieur a 'unité.

On peut néanmoins remarquer sur la Figure 4.8 qu’avec I'augmentation de h,.f + hgsonde les profils ont
tendance a réduire en intensité et a s’étaler du fait de I’éloignement du levier du point focal. Cet effet n’aura
cependant de conséquences pratiques que pour un tres mauvais réglage du point focal, chose qu’il est en général
facile de corriger sur le montage expérimental.

4.2.1.2 Effet de l'orientation

hrep = 0nm, hgopge = 0nm, Ogppg0 = 0° hrep = 0nm, hgopge = 0nm, Ogppge = 1° hyep = 0nm, hgonge = 0nm, Ogopge = 1,5°
A1 B1 A1 B1 A1 B1

FIGURE 4.9 : Illustration de 'effet du parameétres Og,p,qe sur la figure d’interférence captée par les quatre photodiodes.
L’angle décale le faisceau sonde dans le plan d’analyse, ce qui réduit la zone de recouvrement entre les deux faisceaux et
par conséquent réduit également la valeur du contraste maximum.

Dans la partie précédente, on a considéré que les surfaces réfléchissant les faisceaux sonde et référence
étaient toutes deux localement parfaitement horizontales. Dans la pratique si la surface de référence peut étre
raisonnablement assimilée a un plan horizontal fixe, la surface sonde, c’est a dire 'extrémité du levier, adopte de
par la flexibilité de ce dernier toutes sortes d’inclinaisons. On appelle Og,nq4. ’angle par rapport a ’horizontale
que décrit la tangente a la surface au niveau de la réflexion du faisceau sonde dans le plan (O, Z, Z). On peut en
voir une illustration sur la Figure 4.2.

Comme on peut le voir sur cette méme figure, une inclinaison de la surface réfléchissant le rayon sonde conduit
a un changement de direction de ce dernier. Une fois passé la lentille ce changement de direction se traduit par un
décalage spatial ce qui fait qu’a 'arrivée sur les photodiodes les deux rayons ne sont pas centrés au méme point
ce qui diminue leur recouvrement et par extension leur interférence. On voit ce phénomeéne particulierement
bien sur la Figure 4.9 ot on constate que plus l'inclinaison est importante plus les rayons sont séparés et leur
interférence réduite. Il apparait notamment que pour le cas O4pnge = 1,5° les valeurs de Cy et de Cy sont tres
faibles.

Du fait qu’on s’intéresse essentiellement aux modes de flexion du levier on considere que l'inclinaison dans
le plan (O, ¥, 2) de 'extrémité du levier (soit le parametre 15 de I’Annexe C) est négligeable. Dans la pratique
cette inclinaison correspond aux modes de torsion du levier qui du fait de la géométrie de ce dernier, sont peu
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observés et a des amplitudes tres faibles comparés a celles des modes de flexion. A I'inverse, I'inclinaison Ogypqe
selon l'axe I est elle importante puisqu’elle correspond & la flexion du levier.

A cette inclinaison peut parfois s’ajouter une déformation statique du levier, par exemple dans les cas ou le
levier est constitué de différents matériaux présentant des coefficients d’expansion thermiques différents. Cette
inclinaison statique peut cependant étre corrigée a I’aide du prisme de Wollaston comme expliqué sur la Figure
3.15 de la partie 3.7.2 .

4.2.1.3 Effet des modes d’oscillation du levier

Formes de flexion du levier

]

ae]

=

X

e

g0 _

<
mode 1
mode 2
mode 3
mode 4

|
0 Llcvicr

Position le long du levier

FIGURE 4.10 : Illustration des formes adoptées par le levier selon le mode excité pour une méme déflexion d a I'extrémité
du levier. On voit notamment que l'inclinaison a ’extrémité augmente avec la valeur du mode considéré, ce qui implique
que Ogonge sera, a déflexion fixée, plus important pour les modes élevés.

Au-dela des imperfections statiques qui impactent Hpi, et Ogonge on doit aussi considérer l'oscillation du
levier. Celle-ci est toujours présente dans la pratique, du fait d’une excitation imposée ou du seul bruit thermique.
Cette oscillation impose une variation fluctuante de la position et de l'inclinaison de la surface de réflexion, la
variation de la position est égale a la déflexion d déja mentionnée dans la partie 1.4.2 et I’on nomme la variation
de l'inclinaison due a l'oscillation ©;,. La déflexion d et 'inclinaison ©;!, sont reliés par le mode d’oscillation
n du levier considéré comme on peut le voir sur la Figure 4.10. En effet, si on note n,(x) la forme spatiale du

mode normal n, on a alors d = D1y (Lieyier) €t O, = Dn},(Licyier) avec D € R. On a alors :

n 77% (Llevier)

L= d. 4.12
! n (Llevier) ( )

Pour décrire les trajectoires du contraste lors d’une excitation du levier on considere donc la valeur ©7}  comme
une fonction de la déflexion et du mode de flexion de poutre considéré. Les modes normaux ainsi que le détail
de la relation entre d et ©}, sont explicités dans I’Annexe A. Cette relation entre inclinaison et déflexion nous
aide a expliquer plusieurs phénomenes par la suite.

4.2.2 Trajectoire du contraste

Pour tracer le contraste on sélectionne une plage de valeur de d plus large que % afin de parcourir ’ensemble

de ellipse. Pour chaque valeur de d on calcule le contraste en suivant les étapes détaillées dans 'annexe C avec
Osonde = O], (d) et 1ps = 0. Sauf mention contraire, la relation Og,,q4c(d) utilisée sera celle correspondant au
premier mode de flexion, soit le “mode 1”7 détaillé dans I’Annexe A.
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4.2.2.1 Effet du chip

Effet sur le contraste
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FIGURE 4.11 : Illustration de leffet du décalage entre hyes et hsonge (ici appelée “marche”). La valeur Hepip = 300pm est
celle introduite en partie 4.2.1.1’erreur sur la déflexion est calculée en utilisant la formule (4.4) pour calculer la déflexion
mesurée en sortie du dispositif et en la soustrayant a la déflexion réelle d du point considéré. On peut ainsi voir I'impact de
ce parametre sur la mesure, en ’occurrence une réduction de la norme du contraste. On peut aussi noter un léger caractere
de spirale sur les trajectoire, que 1’on voit sur I'agrandissement local du graphique de gauche. Les figures d’interférences en
haut a droite correspondent a la vision simpliste de disques d’intensité uniforme, représentées pour 6 = 0.

On voit sur la Figure 4.11 que la taille du chip (300,042 pm) induit une diminution du contraste due a la
différence de focalisation des deux faisceaux. Cependant I'impact sur la mesure de la déflexion reste tres limité
comme on le voit sur I'erreur sur la déflexion qui reste tres faible par rapport a la valeur de la déflexion. Il est
a noter que cette différence de focalisation, qui induit une différence de largeur de rayon incident, induit une
perturbation du phénomene d’interférence.

En effet, si on reprend les considérations de la partie 4.2.1 et notamment si on regarde la Figure 4.3 on
voit que si Rgonde # Rres on a 'intensité hors interférence I eqe > 0, ce qui d’apres les équations (4.8) et (4.9)
diminue d’autant la valeur absolue du contraste.

En considérant ©g,,4q. = 0 sur la Figure 4.2 on voit qu’on peut écrire :

R
Rref = (f() - 2href) X % (4'13)
R
Rsonde = (fO - 2hsonde) X =, (414)
fo
avec R le rayon du faisceau incident au niveau de la lentille. On a alors :
2 2 R2
Sreste = ’WRref — T Rsonde | = F’href - hsonde’ X ’href + Nsonde — 4f0| (415)
0

Ici, |hres — Rsonde| correspond aux valeurs explorées dans la Figure 4.11. Avec Hpip ~ 300pm et fy = 29mm on
voit qu’on a toujours fo > Nyef + hsonde. On a donc :

R2
Sreste = 47‘href - hsonde| (416)
Jfo

Au vu des liens entre Syeste et la norme du constraste |C| expliqués dans la partie 4.2.1, on voit bien que
l'augmentation de |Ayer — hsonde| conduit & une diminution du rayon de la trajectoire de contraste.
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La courbe de l'erreur sur la mesure de la déflexion en fonction de la déflexion réelle que 'on peut voir a
droite de la Figure 4.11 montre qu’il existe une erreur pour une marche nulle. Celle-ci est due & notre modele
de mouvement du levier qui intégre une variation de l'inclinaison ©g,,q. proportionnelle a la déflexion d (voir
formule (4.12)). On a vu sur la Figure 4.9 que l'angle ©4,,4. avait un impact sur le contraste et on constate
également que lerreur est nulle en d = 0 ou 'on a également O4,,4. = 0 d’apres la formule (4.12) reliant © 544¢
a la déflexion d. On voit d’ailleur bien que cette erreur semble étre proportionnelle & la déflexion.

Dans la suite on prendra toujours A,y = 0 pm et hgonde = —Hepip-

4.2.2.2 Effet de la courbure statique du levier
Dans le cas de la présence d’une courbure statique ©g sur le levier, I'inclinaison totale peut s’écrire :

@sonde = @lley(d) + @07
1

avec ©;_, tel que défini par I'équation 4.12. Les simulations réalisées a partir de cette formule sont présentées
sur la Figure 4.12.

Effet sur le contraste

1 A B, A, B,
0°
0,5°
10
1,5°
051
6 Erreur sur la déflexion
- F ]
(S g4
g
;C 2 - .
(]
(o]
O
< 0OFfF ]
4+
-0.5 n
2 2f ]
;4
g
g -4r 1
<5
-1 : : . -6 1 1 1 1 1
-1 -0.5 0 0.5 1 -300 -200 -100 0 100 200 300
Cq Déflexion rélle (nm)

FIGURE 4.12 : Illustration de 'effet d’une courbure structurelle ©¢ sur le contraste et sur I'erreur induite dans la mesure
de la déflexion. On pose ici Osonge = O}, (d) + Op et on fait varier la valeur de O entre 0° et 1,5°. On voit que le cas
Oy = 0 n’atteint pas le cercle unité car on a intégré le décalage Hpp.

On remarque en premier lieu la chute du contraste avec I’augmentation de . Ceci correspond aux observa-
tions intermédiaires sur les diodes présentées sur la Figure 4.9. L’effet de spirale peut également s’expliquer par
le fait que lors de l'oscillation, la composante @liev
imposée B¢ selon le signe de d.

En effet le module du contraste dépend de la surface sur laquelle a lieu l'interférence (zone mauve de la
Figure 4.3). D’apres I'équation (4.6) et la Figure 4.4 le parametre Acentre, influence tres fortement la valeur
de la surface de l'aire d’interférence illustrée dans la Figure 4.3. On sait de plus d’apres la formule (4.5) que
Acent7‘e o8 Gsond@

Ici, on simule une déflexion sinusoidale d’environ 200 nm d’amplitude. En reprenant 1’équation (4.12) on
calcule pour un levier de 450 pm de long :

oL, = (3,065.10° rad/m) x d

peut soit compenser soit aggraver l'inclinaison supplémentaire

On a donc une variation de @llevm d’une amplitude autour de 6.10~* radians soit 0,04 degrés. Ceci signifie qu’on

a @llev < 0. De plus on a fy x ©g = 0,76R,.; Si on se réfere a la Figure 4.4 on voit qu’on se trouve alors dans

une zone ou l'on peut considérer que :

Sreste X Acentre X O + ellev(d)- (417)
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Les variations légéres de Speste induisent des variations similaires de I,cse qui induisent elle-méme, d’apres les
équations (4.8) et (4.9), une variation du module du contraste. Ces variations sont bijectives par rapport a la
déflexion d, d’ol1 'observation de cet effet spiralé puisque la valeur |C| = /C1% + Cy? varie de maniére bijective
avec d, c’est a dire avec y. La distance au centre de C varie donc avec 'angle. Le fait qu’on n’observe pas, ou
tres peu, cet effet dans le cas ot ©9 = 0 est tout simplement di a la différence entre R,.; et Rspq4e induite
par le chip qui fait que pour des variations de Acenire trop faible, on n’observe pas de variation de la surface
d’interférence (voir le plateau central visible sur la Figure 4.4).

4.2.2.3 Effet du mode considéré

On a vu dans la partie 4.2.1 que la valeur de O,,,4. dépend de la déflexion d mais aussi du mode auquel on
excite le levier.

Effet sur le contraste
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FIGURE 4.13 : Illustration de l'effet des différents modes d’oscillation du levier.

La Figure 4.10 illustre le fait que pour d fixé, on a :

0/e,(d)] < [0%,(d)] < |OF..(d)| < |O1,(d)]- (4.18)

lev lev
Ici on a directement Ogppge = @fev avec i € [1, 2, 3, 4], or d’apres ce qui a été expliqué en partie 4.2.1,
l'orientation a l'extrémité a tendance a réduire l'interférence entre les rayons sonde et référence, ce qui fait
diminuer le contraste C. Comme |O©!  (d)| augmente avec la valeur de |d| on s’attend & ce que le cercle du
contraste ai tendance a se rétracter vers le centre pour les valeurs de d proches des extrémas, ce qui est confirmé
par les résultats des simulations présentés sur la Figure 4.13. On voit également sur cette figure que cet effet est

d’autant plus important que le mode considéré est élevé, ce qui s’explique avec la relation (4.18).

4.2.2.4 Effet de diaphragme

Tous les défauts du contraste ne sont pas dus a la géométrie du levier. Certains sont le résultat des imperfections
du systeme optique. On a par exemple des distorsions de la trajectoire du contraste si les faisceaux sont dia-
phragmés par des ouvertures optiques insuffisantes ou des faisceaux mal centrés sur I’axe pour corriger d’autres
problémes d’alignement. On modélise ces imperfections en supposant que les diodes présentent des surfaces
différentes pour la réception des faisceaux.

La Figure 4.14 illustre qu’une diminution de la surface de la diode 2 (soit une réduction de Ay et Bg) induit
un caractere elliptique de la trajectoire.

Du fait qu’on modifie uniquement la photodiode 2 seul le parametre Cy(d) change. On voit que la diminution
de la surface conduit a une augmentation de Cs pour C; &~ —1 et une diminution au niveau de C; = 1. Ceci
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1Effet sur le contraste des largeurs des diodes Ay et By
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FIGURE 4.14 : Illustration de leffet de l'occultation partielle d’un faisceau (diaphragme). On modélise ici les faisceaux
centrés sur les photodiodes dont les dimensions sont ici exprimés en fonction du rayon R du faisceau incident au niveau de
la lentille (voir Figure 4.5). Les dimensions des photodiodes A; et B sont ici de 5R x 5R. Les dimensions des photodiodes
As et Bs sont indiquées sur la légende.

peut se comprendre si on regarde les motifs d’interférences montrés sur la Figure 4.7. On voit sur ces figures que
du fait de la différence de focalisation des rayons induites par la hauteur du chip, au niveau du point Cj = 1 les
motifs présents sur les diodes Ay et B sont de dimensions différentes malgré une intensité totale identique (on
est au point Cy ~ 0). De ce fait, on voit bien que lors de la réduction de la surface, I'intensité totale de I'une des
deux décroit avant I'autre et la valeur de C'y s’éloigne donc de sa valeur idéale nulle. On voit sur la Figure 4.7
que dans 'entourage de la région C1 = 1 c’est la diode Ay qui présente le motif le plus étalé et donc lors de la
réduction de surface, la valeur de Cs décroit ce qui est bien ce que ’on observe sur la Figure 4.14. De 'autre coté
(C1 = —1) la situation sera symétrique et cette fois la valeur de Cy augmente avec la réduction de la surface.

Le fait que Cs soit en mesure d’atteindre des valeurs plus importante que C peut s’expliquer a 'aide des
considération sur la relation entre le contraste et la valeur de la surface I s définie par I’équation (4.9) de
la partie 4.2.1. En effet .5 provient de la lumiere des deux faisceaux qui rejoint la surface de la photodiode
sans interférer. Si on se reporte a la Figure 4.3, on voit que I,¢5 provient de zones plus périphériques que la
composante de I'intensité affectée par le phénomene d’interférence I;,se, f, d’autant plus qu’on a vu précédemment
qu’avec une inclinaison Oypge = @lev(d) le décalage Acenire reste tres faible. De ce fait la réduction de la surface
d’analyse fait s’effondrer la valeur de I cs par rapport a celle de Ijpser ¢ (puisque I'on a une bonne interférence
au centre), ce qui rapproche la valeur de Cy de son idéal (I este = 0).

Ceci a notamment été confirmé avec une simulation de la réduction de surface pour H.p;, = 0 nm ou la
réduction de surface ne fait pas diverger la trajectoire de contraste du cercle unité.

4.2.2.5 Effet d’un défaut d’alignement

Un faisceau décentré par rapport a I’axe optique induit des changements de la trajectoire du contraste. L’effet
de cette excentricité dépend de la direction considéré. On note & ’axe selon lequel bouge le faisceau sonde suite
a une déflexion du levier et §f ’axe perpendiculaire. L’axe & correspond a I'axe du levier.

La Figure 4.15 présente les résultats de la simulation pour un faisceau décentré sur As et Bs selon I'axe
d’une valeur variable (pour plus de clarté on I’a modélisé par un décalage de la surface des diodes en questions).
On voit tout d’abord que l'effet du décalage de la diode 2 se rapproche de celui d’'une réduction de la surface de
cette méme diode (voir Figure 4.14). En effet le décalage selon I’axe ¢ occulte une partie du faisceau gaussien,
tout comme le fait la réduction de la surface.
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FIGURE 4.15 : Effet d’un décalage du centre de la diode 2 par rapport au centre du faisceau selon I'axe . On voit qu’ici
leffet est tres analogue a ce que ’on peut voir pour une réduction de la surface d’analyse, ’erreur sur la déflexion présentant
une structure analogue.

Cependant ici on n’a pas d’amélioration du module du contraste puisque le décalage diminue aussi bien
I'intensité Ijpierp que Ipeste contrairement au diaphragme qui diminuait plus sélectivement l'intensité parasite
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FIGURE 4.16 : Effet d’un décalage du centre des deux diodes par rapport au centre du faisceau selon I'axe /.

Si on implémente ce méme décalage sur les deux diodes on obtient des trajectoires de contraste circulaires
qui réduisent en rayon a mesure que ’excentricité augmente. Ces effets sont néanmoins extrémement réduits
méme pour un décalage de 2,5R qui correspond de fait a un centre du faisceau en bordure de diode.

Un décalage selon I'axe &, comme dans les Figures 4.17 et 4.18, a en revanche des conséquences différentes.
En effet cette fois le décalage de la surface des photodiodes par rapport au centre du rayon référence se fait
dans le méme axe que le décalage Acentre de la Figure 4.3. Comme précédemment, les effets sont assez faibles
mais en regardant plus attentivement les trajectoires de contraste on peut y repérer un effet spirale absent des
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FIGURE 4.17 : Effet d’un décalage du centre de la diode 2 par rapport au centre du faisceau selon I'axe .
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F1GURE 4.18 : Effet d’un décalage du centre des deux diodes par rapport au centre du faisceau selon 'axe .

Figures 4.15 et 4.16. L’effet spiral que 'on constate est dii au fait que contrairement au cas du décalage selon ¥/,
ici le décalage induit une asymétrie dans I’évolution de la composante de I'intensité I,..sie par rapport & Acentre
selon que le faisceau sonde est décalé vers la surface de la photodiode ou au contraire en dehors de celle-ci. Cette
asymétrie dans I’évolution de I,.s. entraine fatalement une asymétrie du contraste, et donc un effet spirale.

4.2.2.6 Effet d’un désaxage de la lame quart d’onde

L’ensemble des défauts de positionnement se traduit par les imperfections que nous venons d’étudier (décentrage
des faisceaux, mauvaise focalisation, etc.), a 'exception d’un défaut, celui de l'orientation de la lame quart d’onde
(voir le schéma de la Figure 3.13)

Si on reprend les formules explicitées dans la partie 3.7.3 on a avant passage par la lame quart d’onde un

faisceau de la forme : . )
E7 - §Ereff+ §Esondegj‘ (419)
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FIGURE 4.19 : Effet d’une inclinaison de la lame quart d’onde par rapport a l'inclinaison optimale. On voit que plus I'angle
s’approche de 45°, plus la trajectoire de contraste se rapproche d’un segment dans laxe [Cy = —C,].

Dans la partie 3.7.3 on a considéré que les axes de la lame quart d’onde étaient parfaitement alignés sur & et 3.
Ici on considere qu’il existe un décalage angulaire v entre les deux ensembles d’axes. On note I et 7y les axes
de la lame quart d’onde :

T\ = cosyx — sinyy i\ = sinyZ + cos vy (4.20)
On a alors en sortie de la lame :
— 1 N 1 . i - 1 . — 1 1T
E7 = iEref COS YT\ + §Eref smaye 2yy — §Esonde S yTy + §Esonde COsSy€e 2 Y\ (421)
Si on ’écrit selon les axes Z et i :
= 1 . -
E7 :i(Eref COS2 v+ Eref Sin2 7615 - Esonde Sin7 cosy + Esonde Cos 7y sin 7625)5
1 (4.22)
+§(—Er€f cosysiny + Eyqrsinycosye'2 + Egonge sin? 4 4 Esonge cos® ve'2 )Y
Or, d’apres le fonctionnement des lames de calcites décrit dans la partie 3.7.2 :
_ 1 - N
[ Ea,ll = EIE7-x—E7'y| (4.23)
. 1 = o =
|EB, |l = —=|E7 - @+ E7 - 4. (4.24)

V2

On voit que pour v = 0 on retrouve alors les formules (3.10) et (3.11). Pour v = 90 on a une inversion de Cs et
donc de la déflexion mesurée. Pour v = 45° on a :

— 1 T T, 1 ;T 1T\ —
E7 = Z(Eref + E‘refel2 - Esonde + E1sonde622 ).T} + Z(_Eref + EreerQ + Esonde + E1sonde622 )y

C’est a dire :

. 1 .
Fa || =—=|Es — FE = ||Ep
|| 2” 2\@‘ ref sonde| || 1”
g 1 T - T 1 —
Ep,|| = —=|Frere'2 + E e2|=——=|Fper+ E = || Ea,|-
|| 2” 2\/5‘ ref sonde ’ 2\@| ref sonde| H 1 H
On a donc Cy = —C', ce que 'on peut voir sur la Figure 4.19. On voit sur cette figure qu’a mesure que ’angle
augmente la trajectoire de contraste se rapproche de celle obtenue pour v = 45° avec des ellipse de plus en plus
étirées et dont le grand axe se rapproche de 'axe (C; = —Cb).
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4.3 Méthodes de correction

Nous montrons dans la partie précédente que les imperfections optiques peuvent impacter fortement la mesure,
néanmoins ces imperfections dépendent uniquement du systeme optique et ne font donc que transformer le
déphasage idéal ¢ en un décalage percu € par une fonction bijective. La connaissance de cette fonction de
distorsion #(y) nous permettra alors de retrouver le déphasage exact, permettant une correction a posteriori de
la mesure.

4.3.1 Correction de Heydemann

La méthode généralement utilisée pour corriger la valeur de 6 est due & Heydemann!*?. Elle consiste & exciter le
levier de maniere a parcourir une plage de valeur pour 6 proche de 27. Une ellipse est ajustée a cette trajectoire

pour en extraire les parametres géométriques qui sont utilisés pour obtenir 6(¢p)

4.3.1.1 Formulation

Dans le cas idéal, on est censé avoir un cercle unitaire :

C1 =cosy (4.25)
Cy =singy (4.26)

Lorsque la trajectoire de contraste a une forme elliptique, on postule la forme paramétrique suivante pour
décrire ellipse :

C1 =%1cosp+ c(l) (4.27)
Cy =% sin(go + <I>0) + C(Q) (4.28)

avec 61 et €» les parametres réduisant la plage du contraste C; et Co respectivement, ¢ et ¢ les coordonnées
du centre de l'ellipse. Le parametre &g décrit le caractere elliptique de la trajectoire.

On a vu dans la partie 4.2.1 que %] et %5 allaient étre déterminés, en plus de la composante stable de la marche
du chip, par la largeur des différentes surfaces d’analyses, ainsi que par leur excentricité par rapport aux rayons
incidents. ®¢ découle notamment de la position angulaire de la lame quart d’onde, d’'un décentrage différent
entre les deux diodes ou d’une différence de largeur de surface d’analyse. Les parametres ¢ et cJ représentent
quant & eux des biais sur la valeur du contraste pouvant étre dus a de la lumiere parasite inégalement présente
sur les différentes surfaces d’analyse.

Ces relations s’inversent en :

Ci — c(l)
== 1 4.29
Cos ¢ 7 ( )
1 Cy — cg Ci — c(l)
i = — in ® 4.30
sin ¢ cos By ( % 2 sin ®q ( )
On retrouve alors la phase avec :
1 Co—cY Ci—c% .
cos Og < 6o 2 — 61 L sin (I)O>
P Heydemann = arctan o . (4.31)
¢

Pour retrouver la déflexion on a alors simplement :

A
dHeydemann = E Y Heydemann (432)

Il suffit donc de connaitre les cing parametres 61, €, c), ¢ et ®g pour retrouver la déflexion réelle.
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4.3.1.2 Mise en ceuvre

En pratique on réalise une mesure initiale a grande amplitude Cj afin d’avoir une trajectoire qui couvre suffi-
samment ’ellipse pour déterminer les cinq parametres géométriques mentionnés plus haut.
Pour ajuster les parametres [61, 62, ¢, ¢, ®olon part de :

cos?p +sin?p =1 (4.33)
ce qui d’apres les expressions (4.27) et (4.28) nous permet d’écrire :

(Cp — )2 1 cr—¢ Cop—& 2
- dy) =1. 4.34
¢? + cos? @ D) 41 o 439

ou CT et C¥ sont N points de mesures (n € [1,.., N]) issus de la trajectoire de contraste sur une mesure initiale.
L’ajustement des cinq parametres se fait alors en minimisant la fonction f :

N 2 2
cr—& 1 cr—-¢ ocr-4& .
fif(6,6,d,& 8 =>" ( 1% 1) +cos2<1>0< 2% 2 _ 1% 1sm<1>0) -1 (4.35)
n=1

Une fois les parametres trouvés, on peut retrouver la déflexion corrigée a partir des équations (4.31) et (4.32).

4.3.2 Calibration harmonique

T T T

3m - /_‘7/'~~~\Q<\ ' 000) i
s vy Sl———-0t+2)+2r
& W\ 7 )
\ I ———pt+D)+2r

i
i
i
i
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|
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—T(] 7%Tg _tl 0 t] %T() T()

FIGURE 4.20 : Hlustration de la méthode de calibration harmonique.

La correction de Heydemann peut étre extrémement efficace mais uniquement dans les cas ou la trajectoire
du contraste (Cy(d),C2(d)) décrit une forme elliptique. Dans le cas plus général ou cette trajectoire décrit une
forme quelconque fermée, nous proposons une nouvelle méthode : la calibration harmonique. Elle repose sur la
périodicité du contraste par rapport a d.

Pour cette méthode on applique au levier une excitation sinusoidale de fréquence connue via le piézoélectrique
qui y est accolé (cf Figure 3.11). On consideére que la réponse du levier a 'excitation mécanique est linéaire. La
déflexion d résultante est donc de la forme :

d = dy cos(wyt), (4.36)
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FIGURE 4.21 : Tracé de ¢ en fonction de 6, les eux étant paramétrés par le temps. Les points sont issus de la méme mesure
que ceux de la Figure 4.20.

ce qui nous donne une phase optique ¢ :

2
Oharm(t) = ng cos(wot) = Ag cos(wot). (4.37)
On note Ty la période associée & la pulsation wg. On excite le levier de fagon & avoir Ay > 7, ce qui correspond
a une trajectoire de contraste fermée. La mesure nous donne alors ’angle polaire 0(¢) d’apres ’équation (4.3).
On sait que 6 et ¢ sont tous deux définis modulo 27 et liés par une fonction bijective. Par conséquent
O(p=m) =0(p = —7) + 27. Si on pose t1 'instant pour lequel ¢(¢1) =7 on a :

O(t) = 0(t1 + %) + 2m. (4.38)

Donc t; est I'intersection de 6(t) et de (¢ + L) + 27. La Figure 4.20 en donne une illustration. On peut par
conséquent en déduire la valeur de 'amplitude Ay :

™

Ay = (4.39)

cos(woty)’

et donc :

Oharm(t) = m cos(wot). (4.40)

On a donc une mesure de 0(t) et la connaissance de ¢(t) sur une plage plus large que [—7; 7. Le tracé de ¢
en fonction de 6 (voir Figure 4.21), les deux étant paramétrés par le temps, nous permet d’estimer la bijection

Pharm :
Dparm : O(t) —— Acos(wot) (4.41)

que Pon peut appliquer aux futures mesures 6(t) pour retrouver ¢(t) et donc la déflexion :

dharmonique = % X Pparm ( arctan (g;)) (4.42)

4.3.3 Calibration par minimisation de la distorsion harmonique

La calibration par minimisation de la distorsion harmonique numérique est une variante de la calibration harmo-
nique qui évite la recherche de l'intersection de 2 courbes. Tout comme pour la méthode dont elle est issue, on
part d’une excitation mécanique sinusoidale du levier qui induit une réponse que ’on considere comme linéaire.
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On cherche donc a déterminer la seule inconnue de I’expression du déphasage ¢(t) = A cos(wot), son amplitude
A : Une estimation préliminaire de A est donnée par :

max(#) — min(0)

A= 5 . (4.43)

Pour toute valeur de A, nous pouvons comme précédemment estimer la fonction bijective ® 4 qui fait correspondre
sur la plage [—m, 7] le signal mesuré 0(t) au signal théorique ¢(t) = A cos(wpt). Si A est mal choisi, ® 4 présentera
des discontinuités en 8 = 47 comme on peut le voir sur la Figure 4.22. Le signal reconstruit ® 4 (G(t)) présentera
de méme des discontinuités temporelles périodiques, qui se traduiront par la création d’harmoniques de la
pulsation wg imposée. La minimisation de I’amplitude de ces harmoniques permet de déterminer la valeur réelle
Ap. On utilise pour cela le Taux de Distorsion Harmonique (THD) défini par :

> S(kfo)

THD(S) = 50 (4.44)

avec S la densité spectrale de puissance du signal S.

0,75 A 0,75 A;
0,9 A;
A;

1,14
1,25 A;

¢ (rad)
)
¢ (rad)

- 0 ™ 0 Tn

0 (rad) temps
(a) courbe (60) (b) courbe de phase corrigées

FIGURE 4.22 : Illustration de 'effet de 'amplitude A choisie avec quelques valeurs autour de A; = w. Sur le
tracé de ¢ en fonction de 6 & gauche on peut voir que pour des amplitudes mal ajustées la courbe ¢(f) ne passe pas par
les points (m,7) et (—m, —7). Ceci crée des discontinuités périodiques sur la courbe corrigée, comme on peut le voir sur la
figure de droite.

La valeur de A, gist que 'on gardera pour définir ¢, 4ist(t) est celle qui correspond au minimum du THD.
En tracant ©pmin gist(t) selon 6(t), on peut alors définir la fonction :

(I)min dist * e(t) > ©min dist(t) = Amzn dist COS(WOt) (445)

qui permet de reconstruire la déflexion en partant de la mesure via :

A C
dmin dist = E X q)mzn dist ( arctan (C; ) ) (446)

4.3.4 Vue générale des fonctions de corrections

On a donc ici trois fonctions de correction différentes.
La correction de Heydemann est la plus directe mais part du principe que les imperfections optiques donnent
a la trajectoire de contraste une forme elliptique. Expérimentalement, on a pu fréquemment observer des formes
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beaucoup plus diverses (voir a ce sujet la Figure 4.1). Cette méthode risque donc de s’avérer insuffisante dans
les cas les plus extrémes.

La calibration harmonique, a I'inverse, pose des conditions moindres en terme de forme de la trajectoire mais
nécessite néanmoins de pouvoir exciter le levier suffisamment pour pouvoir dépasser ’amplitude de % nécessaire
pour obtenir une trajectoire fermée pour la calibration. Le fait d’avoir cette trajectoire fermée demande également
de ne pas avoir de distorsions donnant un caractere spirale trop prononcé.

La calibration par minimisation de la distorsion demande encore moins que la calibration harmonique en
terme de conditions. La trajectoire de contraste peut-étre fortement distordue et méme spiralée. Il faut toujours
avoir une courbe de contraste balayant [—, 7] pour 6.

Les avantages de ces deux dernieres méthodes restent cependant & tempérer par leurs performances effectives
en situation réelle.

4.4 Techniques de comparaisons des méthodes

Nous avons présenté dans la partie précédente différentes méthodes de correction des imperfections optiques. Il
convient désormais de déterminer leurs performances relatives.

Nous utilisons pour cela trois techniques : la visualisation des fonctions de calibration, la comparaison des
THD, et enfin un test direct de la linéarité.

La procédure est commune a toutes les méthodes de calibration : dans une premiere étape (la calibration a
proprement parler), nous excitons le levier avec une grande amplitude pour produire une trajectoire de contraste
fermée. Ce jeu de données est utilisé pour créer la fonction ®(0) qui permet de reconstruire . Dans un second
temps, on utilise cette fonction ® sur de nouvelles mesures, a des amplitudes ou des fréquences de sollicitation
différentes. La fidélité du signal reconstruit a celui imposé caractérise la performance de la méthode de calibration.

Pour réaliser ces mesures on a utilisé des leviers long, comme les leviers A des chips ElectriAll-In-One® de
Budget Sensors décrits en partie 5.1.1 ou d’autres leviers de caractéristiques similaires. Ils présentent en général
une longueur entre 400 et 500 pm pour des fréquences de résonances entre 10 et 15 kHz. L’utilisation de leviers
longs permet des déflexions plus importantes et donc I'obtention plus facile d’ellipses fermées. De plus, un levier
a faible fréquence de résonance (ce qui est corrélé a sa longueur) nous permettra une meilleure exploration des
différentes harmoniques.

4.4.1 Fonction de calibration

1 m 15 .
(a) (b) (c) *  dHeydemann
— harm
T § 10 \ o dpindist
2| G
g 51 y
=
S0 S 0 5 \‘
R 1
o]
P
_r| 5
: P p1eydemann 8 5t
Bparm
D in dist
1 - -10
-1 0 1 - -3 0 z h 200 -100 0 100 200
a ¢ dines (nm)

FIGURE 4.23 : Exemple de courbes ¢(6). (a) Trajectoire de contraste qui s’éloigne d’une simple ellipse. (b) Illustration des
différentes fonctions ® : 6 — ¢. (¢) Ecart de la déflexion corrigée & la mesure brute dy. Les méthodes harmoniques et de

minimisation de la distorsion sont tres proches mais different légerement de la méthode de Heydemann.

Dans un premier temps nous présentons les effets des algorithmes de correction sur la mesure de la déflexion.
Les Figures 4.23 et 4.24 sont organisées de la fagon suivante : (a) Trajectoire du contraste illustre la série
de valeurs prises par C' lors de la mesure, (b) Relation entre ¢ et 6 avec en abscisse la mesure 6 définie par
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FIGURE 4.24 : Exemple de courbes (). (a) Trajectoire de contraste. (b) Illustration des différentes fonctions ®(8). (c)
Ecart de la déflexion corrigée a la mesure brute dy. Pour cette série de mesure on a volontairement dégradé les réglages du
prisme de Wollaston afin d’avoir une trajectoire de contraste en forme de spirale. On voit qu’alors la réponse de la correction
par minimisation de la distorsion est différente de celle de la correction harmonique simple. Cette série de mesure a été
prise le méme jour que celle présentée sur la Figure 4.23, ce qui explique la proximité des courbes présentées puisqu’en
dehors du prisme de Wollaston que l'on a intentionnellement déréglé, le reste des parametres optiques est resté inchangé.

I'expression (4.3) et en ordonnée les valeurs ¢ geydemann, Pharm €t Pmin dist telles que définies par les expressions
(4.31), (4.41) et (4.45) respectivement, (c) Ecart de la déflexion corrigée & la déflexion "brute” dy,es. Les trois
courbes représentées sont donc (dHeydemann - dmes)a (dharm - dmes) et (dmm dist — dmes)-

Les Figures 4.23 et 4.24 nous montrent des éléments différenciant les différentes méthodes de correction.
On voit notamment que pour les trajectoires fermées les méthodes de correction harmoniques et harmoniques
numériques sont indistinguable.

4.4.2 Taux de distorsion harmonique

L’étude des courbes ¢(f) est intéressante a titre qualitative mais elle ne nous renseigne pas sur 'efficacité relative
des différentes méthodes comme on peut le voir sur la Figure 4.25. Pour cela on a besoin de créer une mesure
du caractere sinusoidal de la déflexion calculée.

Forme des signaux

[N

Phase

0

PHeydemann |

Pharm

0 0.02 0.04 006 0.08 01 012 0.14 016 0.18 0.2
Temps (ms)

FIGURE 4.25 : Signal utilisé pour illustrer le fonctionnement du THD. Ce signal a été obtenu par I'excitation du levier a
sa fréquence de résonance fondamentale a 12 588 Hz. Si on voit bien ici que les méthodes de correction de Heydemann et
harmonique nous rapprochent de la sinusoidale théorique, les deux méthodes sont difficiles & distinguer.
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4.4.2.1 Principe

Spectres des signaux Taux de distorsion harmonique
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FIGURE 4.26 : Illustration du principe de calcul du taux de distorsion harmonique (THD). Les données utilisées ici sont
les mémes que pour la Figure 4.25. Sur la figure du spectre les pics harmoniques sont marqués d'un o de la couleur
correspondante. Ces pics marquent la valeur du signal aux fréquences kfy utilisées dans lexpression du THD (4.44).
Le taux de distorsion harmonique ainsi calculé démontre bien que la méthode harmonique s’approche d’avantage de la
sinusoide que la méthode de Heydemann, chose qu’il est difficile d’appréhender par une simple observation qualitative du
signal temporel.

Pour déterminer 1’écart au caracteére sinusoidal d’un signal S(¢) donné on utilise le taux de distorsion harmo-
nique (THD) défini par 1’équation (4.44) de la partie 4.3.3. On pose fy la fréquence du signal d’excitation ayant
généré S. Dans les cas considéré fj sera de fait la composante fréquentielle principale de S. Toute non-linéarité
lors de la création du signal S crée des composantes harmoniques de fréquence kfy, k € N et k > 2. Plus le
signal sera proche d’une sinusoide, plus ces composantes (et donc le THD) seront faibles. Comme indiqué dans
I'équation (4.44), le THD dépend de la densité spectrale de puissance S. En pratique, celle-ci est calculée par
la méthode de Welch, implémentée par Matlab®. La valeur du spectre en chaque fréquence k f; est obtenue via
une intégration sur un petit intervalle autour du pic afin de s’affranchir des imprécisions dues a la discrétisation
en fréquence.

Le calcul du THD des valeurs de ¢ calculées selon différentes méthodes de correction nous permet de les
comparer.

4.4.3 Test direct de linéarité de la mesure

Une derniere méthode pour estimer les distorsions de la mesure et 'efficacité des algorithmes de correction
consiste & imposer une oscillation de faible amplitude, constante, et & vérifier que ’amplitude mesurée est bien
indépendante du point de travail.

4.4.3.1 Principe

Cette méthode consiste, une fois la calibration réalisée, a soumettre le levier a une excitation a deux fréquences.
On superpose une oscillation de grande amplitude a basse fréquence f; et une oscillation de faible amplitude
a plus haute fréquence f,,. Il s’agit ici de faire parcourir au déphasage 6 U'intégralité des valeurs possibles, en
l'occurrence [—; 7], tout en ayant une oscillation mécanique assez faible pour tester la linéarité. L’idée est ici de
regarder 1’évolution de 'amplitude de l'oscillation haute fréquence en fonction de la déflexion basse fréquence.
Les non-linéarités du montage optique font varier la valeur de cette amplitude comme on peut le voir illustré
sur la Figure 4.28.

En fixant I’amplitude haute fréquence par une excitation mécanique controlée, la mesure des variations de
I’amplitude du signal d,,.s & cette fréquence nous informe de l'existence d’imperfections et la réduction de ces
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Déphasage théorique
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FIGURE 4.27 : Tllustration du principe de la double excitation. L’excitation de balayage (en bleu) permet de parcourir
la majorité de la plage de valeurs du déphasage. On y ajoute l’excitation mécanique haute fréquence pour obtenir le
signal rouge. A noter qu’il s’agit ici d’une simple illustration pour la compréhension, dans la pratique 1’écart entre les
deux fréquences sera beaucoup plus important. On note A; Pamplitude et f;, la fréquence du balayage (en bleu) et A,,
Pamplitude et f,, la fréquence de 1'oscillation mécanique (en rouge).
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FIGURE 4.28 : Illustration de la distorsion d’amplitude pour une calibration non linéaire. On représente deux amplitudes
d’oscillation A; et As centrés sur deux déflexions moyennes différentes. On impose A; = A, sur le signal réel mais la
non-linéarité de la calibration déforme les signaux et la mesure estime A5 > A7*®. Ces deux amplitudes correspondent
a 'amplitude locale du signal haute fréquence en deux points différents de 1'oscillation de balayage sur la Figure 4.27.

variations nous permet de comparer les différentes méthodes de correction.

4.4.3.2 Mise en ceuvre

L’excitation haute fréquence de faible amplitude est réalisée par excitation du piézoélectrique du levier (voir
Figure 3.11). Pour le balayage plusieurs méthodes ont été testées notamment une force électrostatique. Dans
la pratique on a privilégié une modification de la position du prisme de Wollaston (voir la partie 3.7.2) car il
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s’agit de la méthode la moins intrusive vis-a-vis du levier dont ’'oscillation est uniquement due a ’excitation
mécanique. De la déflexion mesurée d,,es on isole la composante de 'amplitude A,, par détection synchrone &

la fréquence de pilotage f,.
Dans la pratique on choisit f, < f,, afin de bien filtrer le signal basse fréquence par détection synchrone.

On peut voir une illustration de cette mesure sur la Figure 4.29.

Evolution de I'amplitude avec la déflexion Comparaison des écarts types
mesure brute I mesure brute
Heydem.ann [ Heydemann
6 harmonique | | :| harmonique

a
T
|

Amplitude (nm)
N

Ecart type de Pamplitude (nm)

3t P |
2F i
01t ;
1 1 1 1
-100 -50 0 50 100 mode 1

Déflexion (nm)

FIGURE 4.29 : Exemple de courbes d’évolution de ’amplitude en fonction de la déflexion avec les écarts types correspon-

dants.

Pour notre étude on fixe 'amplitude A; de fagon a parcourir ’ensemble de la gamme de déphasage et on fait
varier la fréquence f,, pour explorer les variations d’efficacité de la correction autour des modes de résonance.

La linéarité de la calibration est jugée par I’écart type de A,, sur toute la plage de déflexion basse fréquence :
plus cet écart type est faible, meilleure est la linéarité.

4.5 Etudes comparatives des méthodes de linéarisation

On utilise ici les méthodes décrites en parties 4.4.2 et 4.4.3 pour comparer les performances des différentes
méthodes de corrections appliquées a des données expérimentales issues de notre montage AFM.

4.5.1 Comparaison entre la calibration harmonique et la minimisation du THD

Avant de nous confronter & la méthode de Heydemann on compare d’abord les deux méthodes développées par
notre équipe, a savoir la méthode par calibration harmonique décrite dans la partie 4.3.2 et la méthode par
minimisation du THD décrite dans la partie 4.3.3.

4.5.1.1 Taux de Distorsion Harmonique

Par construction, le critéere portant sur le THD est meilleur pour la méthode basée sur la minimisation de la
distorsion (voir partie 4.3.3) lorsqu’il sert & corriger le jeu de données utilisé pour la calibration comme on le voit
sur les Figures 4.30 et 4.31. La calibration initiale dans les deux cas est donnée par une déflexion d’amplitude 300
nm du mode fondamental du levier. La mesure présentée est a la méme fréquence, mais concerne une oscillation
d’amplitude moindre : 200 nm. Sur le critere du THD, la correction par minimisation de la distorsion présente
un léger avantage sur la méthode harmonique simple puisqu’elle est plus robuste vis-a-vis du biais imposé. Cet
avantage reste cependant tres conjoncturel.

81



Taux de distorsion harmonique
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102
[ mesure brute
[ Heydemann
10 [ harmonique
I minimisation

10

107

-1 0 1
Ch mode 1

FiGURE 4.30 : Taux de distorsion harmonique obtenus pour les données présentées sur la Figure 4.23. On voit bien
I’amélioration qu’apporte la correction harmonique. Les trois fonctions de correction ont été déterminées sur la base d’une
mesure de la déflexion pour un levier excité mécaniquement sur son premier mode de flexion a f; = 13,3kHz a une
amplitude mesurée de plus de 300 nm. Les données utilisées pour tracer le contraste et calculer les THDs sont elles issues
de l'excitation de ce méme mode pour atteindre une amplitude d’environ 200 nm.
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FI1GURE 4.31 : Taux de distorsion harmonique obtenus pour les données présentées sur la Figure 4.24. On a ici artificiellement
aggravé l'effet de spirale en jouant sur le réglage du prisme de Wollaston afin d’étudier la pertinence de la fonction due a
la méthode par minimisation de la distorsion (en violet). Tout comme pour la Figure 4.30, une fois le (dé)réglage optique
effectué on réalise une premiere excitation du levier a la fréquence f; a une amplitude supérieure & 300 nm qui sert de base
au calcul des fonctions de correction. Les données utilisées pour tracer le contraste et calculer les THDs sont quant a elles
issues d’une excitation de la méme fréquence a une amplitude de 200 nm.

Il est toutefois important de tester comment se comportent les différentes méthodes lorsque la fonction de
correction ® qu’elles ont construite est appliquée sur d’autres jeux de données, en changeant notamment la
fréquence du signal de déflexion.

Comme précisé dans la partie 2.1.7, il est intéressant dans le cas d’une étude de permittivité de réaliser des
spectres fréquentiels. Il est donc important dans ce cadre de vérifier que les fonctions de correction calculées
pour des données issues d’une oscillation a une certaine fréquence sont capables de corriger des données prises
lors de 'excitation & une autre fréquence.

Les Figures 4.32 et 4.33 nous montrent 'efficacité des différentes méthodes de corrections pour une fonction de
correction réalisée sur une excitation du mode fondamental du levier et appliquée sur des données de différentes
fréquences. Les deux méthodes harmoniques présentent alors des performances similaires, méme dans le cas ou
la trajectoire de contraste de référence spirale (Figure 4.33). Elles se démarquent toutes deux de la méthode
de Heydemann par un gain qui peut atteindre un facteur 2 selon 'amplitude de la déflexion. Cependant, on
commence également a voir une limite de la méthode par minimisation de la distorsion. En effet, si cette
méthode présente de bonnes performances par rapport aux autres pour la fréquence fondamentale utilisée pour
la calibration, ses performances sont assez comparables a celles-ci lorsque la fréquence des données s’éloigne de
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FI1GURE 4.32 : Illustration des résultats obtenus en variant la fréquence de I'excitation mécanique pour les réglages optiques
de la Figure 4.23 et 4.30. (a) Représentation des données utilisées pour les fonctions de correction, en Poccurrence dues a
une excitation du premier mode de flexion de fagon & obtenir une amplitude d’environ 315 nm. (b) THD des données brutes
et corrigées pour une série de mesures réalisées en excitant le levier & différentes fréquences sur de grandes amplitudes (150
a 200 nm).

Ceci est toujours vrai dans le cas exposé sur la Figure 4.33 ou 'on déregle le wollaston pour forcer un ca-
ractére spirale alors méme que la correction par minimisation est censé y étre plus performante que la méthode
harmonique. Ceci peut s’expliquer si on s’intéresse a la Figure 4.34. Celle-ci représente la forme des différentes
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FIGURE 4.33 : llustration des résultats obtenus en variant la fréquence de ’excitation mécanique pour les réglages optiques
des Figures 4.24 et 4.31 destinés & obtenir une trajectoire spiralée. (a) Représentation des données utilisées pour les fonctions
de correction, en I'occurrence dues & une excitation du premier mode de flexion de fagon & obtenir une amplitude d’environ
315 nm. (b) THD des données brutes et corrigées pour une série de mesures réalisées en excitant le levier a différentes
fréquences sur de grandes amplitudes (150 & 200 nm).

trajectoires de contrastes pour les séries de données présentées dans la Figure 4.33.

) 10 kHz ] 20 kHz ; mode 1 = 13,351 kHz ) 50 kHz ] mode 2 = 84,638 kHz
<o S o S o (S S o
-1 4 -1 4 E
-1 0 1 -1 0 1 -1 0 1 -1 0 1 -1 0 1
(eh Cy Cy (&) C,

FIGURE 4.34 : Tllustration des changements de la trajectoire avec la fréquence d’excitation dans le cas du déréglage optique
pour obtenir une forme spiralée.
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La Figure 4.34 nous montre que la fréquence d’excitation influence la forme des trajectoires de contraste
spiralées. Ceci s’accorde a ce qu’on a pu voir lors des simulations et notamment 'effet discuté autour de la
Figure 4.12. On voit que I'ajout d’une inclinaison de la surface sonde, ce qui peut se rapprocher de l'effet du
déréglage du prisme de Wollaston qui regle 'angle entre les deux faisceaux (comme expliqué en partie 3.7.2 et
sur la Figure 3.15), a tendance a aggraver l'effet de la spiralité du a la relation entre déflexion et inclinaison.
Or d’apres I’équation 4.18 et les formules de I’Annexe A cette relation entre déflexion et inclinaison dépend
également du mode considéré et donc de la fréquence. On voit d’ailleurs sur la Figure 4.34 que l'effet spirale est
d’autant plus important que la fréquence d’excitation est importante ce qui correspond bien & ce qui est prédit
par la formule (A.8).

Il est important de noter cependant que ce que 'on observe pour le mode 2 est probablement en partie di
aux limites de bande passante du systeme de mesure puisque la fréquence d’échantillonnage est ici de ’ordre de
108 Hz, ce qui pour la fréquence du second mode ne permet de mesurer les harmoniques que sur moins de deux
décades.

Malgré cela la chute de la performance pour les fréquence 10 et 20 kHz, trop faibles pour subir ces effets de
bande passante, nous montrent bien que le caractere spiralé est influencé par la fréquence observée d’une fagon
que ne peut compenser une calibration sur une fréquence unique.

4.5.1.2 Test direct de la linéarité

Ecart & la linéarité pour le mode 1 selon Pamplitude
T T T T

10 [ | I mesure brute
[ | Heydemann

[—"Jharmonique
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Ecart type (nm)

10 nm 20 nm 40 nm 60 nm

FIGURE 4.35 : Ecart type de 'amplitude pour les réglages optiques de la Figure 4.30. L’écart type est calculé selon la
méthode détaillée en partie 4.4.3. Chaque série de données a ici été réalisée avec une oscillation basse fréquence de 1 Hz
a 150 nm d’amplitude mesurée sur la déflexion. La fréquence de 'excitation est celle du premier mode de flexion a 13,351
kHz.

On peut maintenant regarder ce qu’on obtient avec le test de linéarité présenté en partie 4.4.3. Comme précé-
demment 'idée est ici de réaliser dans un premier temps une série de données ou 1’on excite le mode fondamental
afin de construire les fonctions de correction ® selon les différentes méthodes. On applique ensuite ces fonctions
a différentes séries de données construites selon les principes exposés dans la partie 4.4.3 et la Figure 4.27.

On a ici deux parametres pertinents a faire varier : Pamplitude A,, et la fréquence f,.

L’influence de A,, est explorée dans les Figures 4.35 et 4.36. On peut tout d’abord constater que pour une
amplitude A,, = 10 nm efficacité des différentes correction selon cette mesure correspond parfaitement a celle
estimée par la méthode du THD sur les Figures 4.30 et 4.31. A mesure que l'amplitude A,, augmente, on
remarque une diminution de l'efficacité des méthodes de correction harmonique et par minimisation. Au vu de
ces effets on utilise par la suite des amplitudes A,, ne dépassant pas 10 nm.

Pour une trajectoire correctement fermée (prisme de Wollaston bien réglé comme pour la Figure 4.30) on
obtient les résultats présentés sur la Figure 4.37. Si une diminution de 'efficacité des différentes méthodes est
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Ecart & la linéarité pour le mode 1 selon I"amplitude
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FIGURE 4.36 : Ecart-type de 'amplitude pour les réglages optiques de la Figure 4.31 on 'on a forcé le caractere de spirale.
L’écart type est calculé selon la méthode détaillée en partie 4.4.3. Chaque série de données a ici été réalisé avec une
oscillation basse fréquence de 1 Hz a 150 nm d’amplitude mesurée sur la déflexion. La fréquence de I'excitation est celle du
premier mode de flexion a 13,351 kHz.

Ecart & la linéarité selon la fréquence d’excitation mécanique
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FIGURE 4.37 : Ecart—type de 'amplitude pour les réglages optiques de la Figure 4.30. L’écart type est calculé selon la
méthode détaillée en partie 4.4.3. L’amplitude A,,, de l'oscillation est de 10 nm.

toujours observable, celles-ci constituent toutefois une réelle amélioration par rapport aux données brutes, y
compris pour les plus extrémes fréquences traitées.

En conclusion la méthode de correction par minimisation de la distorsion constitue un alourdissement en
terme de consommation de ressources par rapport a la méthode harmonique simple tout en peinant a faire
significativement mieux qu’elle dans la plupart des cas. De plus les cas ou sa contribution est en mesure de se
distinguer de cette derniére sont d’'une part expérimentalement relativement aisés a corriger et de plus, induisent
une dépendance de la trajectoire du contraste a la fréquence d’excitation qui diminue I’efficacité de la méthode de
la correction puisque celle-ci devra étre appliquée pour chaque fréquence utilisée. Par ailleurs sa complexité nu-
mérique, notamment au niveau de la recherche du minimum du THD peut conduire a des instabilités numériques

Par conséquent, on cesse a partir d’ici de présenter les résultats de la méthode de correction par minimisation
de la distorsion et I'on s’intéressera exclusivement aux performances de la méthode de correction harmonique.
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4.5.2 Performances de la méthode harmonique par rapport a celle de Heydemann

Sur les Figures 4.30, 4.35 et 4.37, la méthode de correction harmonique semble présenter des performances
supérieures a celles de la méthode de Heydemann.

On observe sur la Figure 4.39 que les fonctions corrections issues des données obtenues par 'excitation du
premier mode flexion semblent présenter une performance inversement proportionnelle a ’éloignement du mode
d’excitation appliqué par rapport a celui qui a servi a leur construction. Ceci peut s’expliquer par la forme des
trajectoires de contrastes associées a ces modes sur la Figure 4.38 qui nous montrent que le réglage optique
présente un caractere spiralé qui comme expliqué au niveau de la Figure 4.34.

; mode 1 = 11,84 kHz ] mode 2 = 74,39 kHz ) mode 3 = 208,60 kHz
30 S0 S0
1 -1 -1
-1 0 1 -1 0 1 -1 0 1
o Cy C

FIGURE 4.38 : Trajectoire du contraste pour les trois modes présentés dans la Figure 4.39
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FIGURE 4.39 : Valeurs du THD pour les excitations des différents modes et une correction issue des deux premiers d’entre
eux.

Si on regarde sur la méme figure les données corrigées cette fois en se basant sur le deuxieme mode de
flexion (appelées “Heydemann mode 2” et “harmonique mode 2”) , on voit que pour la correction harmonique les
performances de la méthode s’améliorent sur le mode 2 et se dégradent sur le mode 1.

Ceci illustre bien la nécessité de s’affranchir par les réglages optiques d’un effet de spiral aussi ténu soit-il
car celui-ci empire lorsque ’on augmentera la fréquence.

Malgré ces limitations, la Figure 4.39 atteste tout de méme de lefficacité de la méthode de correction
harmonique qui présente sur le mode utilisé un avantage d’un ordre de grandeur sur la méthode de Heydemann.
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Si on étend la gamme de fréquence observée on peut voir avec plus de précision cet effet.
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FIGURE 4.40 : Illustration de 'effet de la correction sur une large gamme de fréquence. Ici on a construit les fonctions
de correction sur des données produites par une excitation du levier & grande amplitude (autour de 310 nm). Les données
corrigées ont été réalisées selon le protocole a double excitation décrit en partie 4.5.1.2 avec une amplitude A,, de 10 nm et
une fréquence f,, que 'on fait varier. On y voit, comme sur la Figure 4.39 que les corrections obtenues & partir du second
mode présentent des performances inférieures a celles construites a partir du mode 1, probablement du fait des limitations
imposées par la bande passante.

On voit sur la Figure 4.40 que la méthode de calibration harmonique est d’avantage sensible a la fréquence que
la méthode de Heydemann, constatation qui se retrouve sur les Figures 4.32, 4.37 et 4.39. La calibration obtenue
par la méthode harmonique présente tout de méme toujours des performances significativement meilleures que
celles de la méthode de Heydemann si I’on excepte le cas du troisieme mode représenté sur la Figure 4.39 que 'on
peut attribuer aux problemes de bande passante mentionnés précédemment. On constate bien sur la Figure 4.40
que si on regarde I’écart a la linéarité pour une calibration sur le mode 1 la méthode harmonique présente un
avantage de presque un ordre de grandeur par rapport a celle de Heydemann sur une large gamme de fréquence
(de 5 kHz a 100 kHz environ).

Cette méthode de correction constitue donc une amélioration significative par rapport a la méthode de
Heydemann d’autant que son implémentation est aisée une fois le calcul de la fonction de calibration effectuél??.

4.6 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons exploré les imperfections du systeme interférométrique utilisé pour mesurer la dé-
flexion du levier. Ces écarts a l'idéalité, dis a la géométrie du levier et de son support, la forme des modes
d’oscillation, 'alignement optique, se traduisent par un contraste des interférences en quadrature imparfaite.
Nous proposons deux méthodes de correction de ces imperfections, basées sur le caractére harmonique de 1’os-
cillation du levier excité a une fréquence unique. Sur deux criteres de fidélité, nous montrons que cette approche
améliore d’une décade la linéarité de la mesure. La mise en ceuvre en temps réel de notre approche, parfaitement
envisageable sur une carte de type FPGA, reste a réaliser. On pourra alors bénéficier du gain en linéarité pour
les mesures diélectriques introduites dans le prochain chapitre.
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Chapitre 5

Imagerie Diélectrique

Les lois claires en théorie sont souvent un chaos a l’application.
- Napoléon Bonaparte

Nous allons ici présenter les résultats de I’étude des échantillons fournis par le LPMA et notamment a ’aide
de notre AFM décrit dans le Chapitre 3. Nous détaillerons dans un premier temps le type de levier utilisé au
cours de ces études et la forme et les caractéristiques pratiques des échantillons fournis. Dans un second temps
nous aborderons les études préalables menées sur ces échantillons a I’aide de divers systémes de mesure avant
de finalement montrer les résultats obtenus sur notre instrument.

5.1 Leviers

Le levier est au coeur du dispositif de microscopie a force atomique. Il est donc important de connailtre ses
caractéristiques.

5.1.1 Caractéristiques des leviers utilisés

, chip |

Levier B / \j

) Levier C
Levier A

\ / Levier D

FIGURE 5.1 : Vue schématique de la structure du levier.

Dans le cadre de notre étude on a utilisé des leviers ElectriAll-In-One® de Budget Sensors. Chaque picce
incorpore quatre leviers de propriétés différentes attachés a un méme support de manipulation macroscopique
auquel on fait référence dans ce document par le terme “chip”. Les leviers sont taillés dans un monocristal de
silicium et sont recouverts d’une couche de chrome de 5 nm d’épaisseur ainsi que d’une couche de platine de 25
nm afin d’assurer leur conductivité, notamment électrique.

17

Hauteur (pm) (15 - 19)
A o 25

Angle du cone (°) (20-30)
Rayon de courbure (nm) 25

TABLE 5.1 : Caractéristiques de la pointe des leviers
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Levier A Levier B Levier C Levier D
, , 15 80 150 350
Fréquence de résonance (kHz) (10 - 20) (50 - 110) | (70 - 230) | (200 - 500)
. 0,2 2,7 7,4 40
Raideur (N/m) (0,04-0,7) | (04-10) | (1-29) | (7-160)
Longueur (jum) 500 210 150 100
(490 - 510) | (200 - 220) | (140 - 160) | (90 - 110)
Largeur (pm) 30 5
(25 - 35) (45 - 55)
no 2,7
Epaisseur (pm) (1,7-3.7)

TABLE 5.2 : Caractéristiques du corps des leviers utilisés

Les leviers attachés au chip sont au nombre de quatre, appelés A, B, C et D par le fabricant. Leur dispo-
sition est présentée sur la Figure 5.1. Leurs caractéristiques selon le constructeur sont présentées sur la Table 5.2.

Pour la mesure diélectrique on favorise les leviers a haute fréquence de résonance. En effet cela permet
d’explorer une plus large gamme de fréquences d’excitation électrique (qui doit rester petite devant la fréquence
d’excitation mécanique). Cependant une fréquence de résonance trop haute risque de produire un signal moins
précis du fait de la bande passante des systemes de détections (voir & ce sujet la partie 3.8) et de leur raideur
plus élevée. Pour ces raison on utilise principalement le levier C. Comme on peut le voir sur la Table 5.2, la
fréquence de résonance de ces leviers peut varier grandement.

5.2 Echantillons

Les échantillons ont été réalisés au Laboratoire Polyméres et Matériaur Avancés suivant une formulation déve-
loppée au sein de cette structure. Ils sont constitués de nanoparticules d’oxydes métalliques BaTiO3 dispersés
au sein d’une matrice polymere de PVAF-HFPU!. Les propriétés de ces composés ont été abordées dans la partie
1.3.

5.2.1 Processus de fabrication

Les échantillons ont été réalisés par Nicolas Uguen au sein du LPMA en suivant le protocole détaillé dans la partie
1.3 et la Figure 1.4. Les échantillons sont réalisés en déposant 500 pL. de solution sur un substrat de silicium
de dimensions 2 cm X 2 c¢m découpé en 16 éléments détachables de 5 mm x 5 mm. Le solvant est évaporé
par un spin-coating de 30 secondes a 4000 tour/min avec une rampe de 200 tour/min/sec. La concentration de
PVdF-HFP dans le solvant est utilisée pour controler 1’épaisseur de la couche finale. Pour rappel le protocole
S comprend deux sonications du composé pour maximiser la dispersion des particules d’oxyde tandis que le
protocole A n’en comprend qu’une seule. Le LPMA nous a fourni cing types d’échantillons différents :

Pso  couche d’environ 50 nm d’épaisseur de PVAF-HFP pur
Pi1go couche d’environ 100 nm d’épaisseur de PVdF-HFP pur

S50 couche d’environ 50 nm d’épaisseur de PVAF-HFP auquel on ajoute 1% volumique de particules de BaTiO3
selon le protocole S (voir Figure 1.4).

S100 couche d’environ 100 nm d’épaisseur de PVAF-HFP auquel on ajoute 1% volumique de particules de
BaTiOj3 selon le protocole S (voir Figure 1.4).

A1gpo couche d’environ 1 pm d’épaisseur de PVAF-HFP auquel on ajoute 1% volumique de particules de BaTiO3
selon le protocole A (voir Figure 1.4).
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5.3 Etude de la dispersion

L’un des objectifs de ma these consistait a réaliser des cartographies capables de différencier la matrice polymere
des particules d’oxyde afin d’en étudier la dispersion comme expliqué dans la partie 2.2.

5.3.1 Microscopie Electronique a Balayage

Dans un premier temps on a réalisé des cartographies de la surface des échantillons a I'aide d’un Microscope
Electronique & Balayage (MEB)

FIGURE 5.2 : Cartographie réalisée au MEB sur I’échantillon S19g. On voit que malgré les deux sonications les particules
de BaTiOj3 (visibles en blanc) semblent en majorité exister au sein de petits agrégats.

FI1GURE 5.3 : Cartographie annotée réalisée au MEB sur I’échantillon S1g9. On y voit plus précisément les petits agrégats
constitués par les particules d’oxyde métallique. Ceux-ci semblent contenir entre une et une dizaine de particules pour
atteindre des tailles proches de 200 nm.
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FIGURE 5.4 : Cartographie réalisée au MEB sur I’échantillon A1gpg. On voit trés bien ici I'utilité de la seconde sonication
puisqu’en son absence les particules de BaTiO3 constituent de gigantesques agrégats de dimensions micrométriques. On
constate aussi que pour une couche d’ 1 pm, ’évaporation du solvant crée des cavités dans le polymere, en particulier
autour des particules d’oxyde.

I70 wm 30 tow 2021 @l
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FIGURE 5.5 : Cartographie réalisée au MEB sur I’échantillon Ajggp. On peut voir que la surface de cet échantillon est
parsemée de dépressions.

Les Figures 5.2 et 5.3 permettent de jauger 1’état de dispersion du composé Sigp. On voit que malgré les
deux sonications, les particules de BaTiOg sont pour la plupart comprises dans de petits agrégats de quelques
particules dont les dimensions sont comprises entre la taille d’une particule élémentaires (environ 50 nm) et
quelques centaines de nanometres.

Si on regarde ’échantillon A1ggg sur la Figure 5.4 on comprend bien l'intérét de la seconde sonication du
protocole S. Les particules d’oxydes suite au protocole A sont ici agglomérés dans des ensembles massifs de
plusieurs microns. On remarque également sur les Figures 5.4 et 5.5 que la surface de cet échantillon présente
de nombreux crateres, y compris dans des zones apparemment dénuées de particules d’oxyde.
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On peut constater qu'un certain nombre de particules présentent des contours tres nets, ce qui semble attester
de leur présence en surface du matériau. Cela implique qu’une mesure topographique pourra étre effectuée afin
de repérer ces particules de surface, ce qui nous permet de vérifier nos méthodes de mesures sur des zones ou la
présence d’oxyde est assurée avant de chercher a le détecter en profondeur.

A Dinverse les particules plus floues ou sombres attestent probablement de particules enfouies détectées du
fait de leur présence au sein de la région d’excitation primaire du faisceaux d’électrons (c’est a dire la région
au sein de laquelle les électrons peuvent générer des électrons secondaires!®], cette région peut s’étendre sur
plusieurs centaines de nanometres de profondeur). On peut notamment voir ce genre d’effet sur la Figure 5.4 ou
les grands agrégats semblent se prolonger sous le polymere.

5.3.2 Mesure de ’adhésion

T T T
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FIGURE 5.6 : Exemple de courbe de contact expérimentale réalisée au cours d’une cartographie rapide. Ici la limite en
force est fixée a 5 nN. Cette courbe correspond a I'un des point de la cartographie présentée sur la Figure 5.7. La Hauteur
est mesurée au premier point de 'approche dépassant la valeur nominale de la force, c’est également & ce moment 1a que
le retrait commence. Lors du retour, ’adhésion maintient la pointe en contact avec la surface jusqu’a ce que la distorsion
du levier les force & se détacher. Une bonne mesure de adhésion est donc la valeur absolue du minimum de force (c’est a
dire de déformation du levier) mesuré lors du retrait. voir a ce sujet les explications de la partie 1.4.4

Le Laboratoire de Physique est équipé d'un AFM NanoWizard® 4 de JPK. On l'utilise pour faire des
cartographies a partir de courbes d’approches. Comme expliqué dans la partie 1.4.4, I'idée est en chaque point
d’effectuer une approche avec la pointe jusqu’a une déflexion (c’est a dire force de résistance) limite. Une fois
cette valeur obtenue la pointe remonte a sa position de départ. On peut voir un exemple de parcours expérimental
sur la Figure 5.6. Cette figure montre également comment on mesure la hauteur et la valeur de ’adhésion. Une
cartographie de contact comme celle présentée sur la Figure 5.7 consiste a réaliser de telles courbes d’approches
en chaque point d’une surface donnée. Les particules visibles sur la topographie 5.7a affichent sur la Figure 5.7b
des valeurs d’adhésion un peu plus basses que le polymere environnant.

On peut voir sur la Figure 5.7c que les maximas topographiques correspondent bien & des minimas d’adhésion,
cependant la différence d’adhésion entre les deux composés n’est pas tres grande si on la compare au bruit de la
mesure.

Sur la Figure 5.7b on remarque aussi des maximas locaux qui semblent correspondre aux creux observés en
topographie. L’hypothese que ’on peut avancer est que cette adhésion n’est pas due a une différence de propriété
locale mais simplement qu’aux endroits concernés la pointe a eu tendance a s’enfoncer dans le creux que 1'on
voit en topographie, ce qui conduit a une plus grande surface de contact entre la pointe et le polymere, d’oli une
adhésion plus forte.

De méme dans une moindre mesure on voit que la texture présente sur la topographie se retrouve également
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FIGURE 5.7 : Cartographies basées sur les courbes d’approche réalisées sur 'échantillon Ssy. (a) La topographie est ici
présentée par rapport & son minimum. (b) L’adhésion est mesurée simultanément par le minimum de la force avant rupture
du contact. Les particules apparaissent en relief et correspondent a des minimas d’adhésion. On remarque quelques trous
de faible taille dans le polymere, correspondant & des maximas d’adhésions (cercles). (¢) Comparaison entre la topographie
et 'adhésion le long de la ligne visible sur les Figures 5.7a et 5.7b. (d) Norme du gradient de la topographie. La valeur

affichée correspond a (g—)z()z + (gTZ,)z.

sur la mesure de 'adhésion. Ceci est vraisemblablement encore du aux différences de surfaces de contact selon le
relief local. En effet si on compare la cartographie de ’adhésion de la Figure 5.7b au gradient de la topographie
illustré par la Figure 5.7d, on voit que les variations d’adhésions semblent fortement corrélées a la quantification
des variations locales de topographies.

La texture observée quand a elle est peut-étre due a des variations locales d’organisation du polymere. Il
a été expliqué dans la partie 1.3.1.1 que ce dernier peut présenter différentes phases cristallines. Il est aussi
mentionné dans cette partie que le PVAF-HFP a tendance & adopter une structure lamellaire'®l. Celle-ci peut
étre a 'origine de la texture filamentaire que I'on observe.

5.3.3 Potentiel de surface

Une autre fagon de différencier les chimies de surface de 'oxyde et du polymere peut étre de s’intéresser au
potentiel de surface ce qui est une mesure possible sur I'appareil N anoWizard® 4.
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F1GURE 5.8 : Cartographies réalisées par la méthode KPFM sur I’échantillon Sgq.

On mesure le potentiel de surface par la méthode de la Microscopie a sonde de Kelvin (KPFM) décrite
dans la partie 1.4.7. Pour rappel, celle-ci consiste a exciter le levier par ’application d’une tension de la forme
Vo + Vi sin(wet). La valeur de Vj est ajustée en temps réel pour annuler la composante a w, de la déflexion, ce
qui a lieu lorsque Vj est égale a 'opposé du potentiel de la surface vu par la pointe. C’est cette valeur Vy qui
nous donne la cartographie que l'on voit sur la Figure 5.8b.

Dans le cas présenté ici on a assuré une distance pointe-surface fixe de la fagon suivante : dans le cas d’une
cartographie, le systeme effectue des allers-retours a chaque ligne de pixels. Lors de laller il effectue une mesure
selon la méthode dite de “tapping”, décrite dans la partie 1.4.5 et enregistre la topographie montrée sur la Figure
5.8a. Lors du retour, le systéme reproduit la topographie mesurée en y ajoutant une distance réglable (mode
“lift”), et en réalisant la mesure KPFM.

On peut voir une bonne corrélation entre la topographie et les variations de potentiel de surface. Ceci nous
confirme donc bien que les reliefs topographiques correspondent a un composé distinct du polymere et donc tres
certainement la partie émergée des particules d’oxyde que 1’on cherche a cartographier.

5.4 Mesures diélectriques

Une fois ces premiers tests réalisés nous avons inséré les échantillons dans notre appareil décrit au chapitre 3 afin
de réaliser ’étude de leurs propriétés diélectriques a 1’échelle microscopique. Nous présentons dans cette partie
une étude sur ’échantillon Sqqg.

Comme expliqué dans la partie 5.1, on a utilisé un levier de type C. En I'occurence on a mesuré loin de la
surface une fréquence de résonance de 118 kHz pour le levier utilisé ici.

5.4.1 Cartographies

On cherche ici a réaliser des cartographies locales du matériau afin de démontrer notre capacité a distinguer
I'oxyde du polymere.

5.4.1.1 Topographie

On voit sur les images du MEB (Figures 5.2 et 5.3) et sur la mesure du potentiel de surface de la Figure 5.8b
qu’en général on peut repérer certaines particules de BaTiOgs par les reliefs qu’elles font apparaitre. A ce titre
pour effectuer une mesure on commence par faire des cartographies topographiques en mode AFM-FM (voir
partie 1.4.6) afin de repérer des reliefs intéressants. Sur notre systéme, les cartographies sont réalisées lignes par
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FI1GURE 5.9 : Topographie de la zone considérée. On remarque deux proéminences similaires a celles que 'on peut observer
sur les Figures 5.7a et 5.8a. On les appelle par la suite “Relief A” et “Relief B”. On est ici sur un échantillon Sig9. La
mesure a été réalisée en mode AFM-FM avec en parallele 'application d’une excitation électrique sur le levier pour réaliser
la mesure diélectrique. La stabilité de 'instrument n’étant pas encore optimisée, la résolution de 'image a été réduite pour
diminuer le temps de mesure. Cette image représente les variations de position de la pointe pour maintenir un gradient de
force constant. La position est donc influencée par le relief (une épaisseur locale plus importante va augmenter le gradient
ressenti et donc éloigner la pointe) mais n’en est pas une réprésentation quantitative.

lignes en effectuant des allers-retours. Sauf mention contraire on présente ici des cartographies réalisées a partir
des lignes d’'une méme direction de progression de la pointe.

On peut voir ainsi sur la topographie de la Figure 5.9 la présence de deux reliefs pouvant correspondre de
par leurs dimensions a des particules d’oxyde. La mesure diélectrique doit permettre d’analyser leur composition
réelle.

5.4.1.2 Protocoles de mesure diélectrique
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FIGURE 5.10 : Schéma explicatif des deux types de mesures effectuées. La mesure diélectrique dite “AFM-FM” est réalisée
en parallele d’'une mesure en modulation de fréquence tel que décrite en partie 1.4.6. Dans le cas de la mesure dite “Z
constant” on déplace simplement le levier & une position z.nst fixée. En chaque point (z,y) on peut retrouver les valeurs
de I’épaisseur de I’échantillon e et la distance pointe-échantillon z mentionnées dans le chapitre 2. Il faut noter ici que si
Pépaisseur e est une valeur fixe & position (z,y) fixée, la valeur de z va elle également dépendre du protocole de mesure
choisi.
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La mesure diélectrique présentée en partie 1.4.8 repose sur le fait d’appliquer une tension V = V] cos(wet)
et d’isoler la variation de la phase a 2w, a I'aide d’une double détection synchrone (voir & ce sujet la partie
3.8.3). A la tension appliquée on ajoute un offset pour compenser les effets de tension de surface. Pour cela on
ajuste 'offset de fagon a annuler la composante du signal a w.. La premiere détection synchrone recoit le signal
de la déflexion et en extrait 'amplitude et la phase par rapport a l’excitation de sa composante a la fréquence
d’excitation mécanique. La seconde récupere la phase calculée par la premiere et en extraire son amplitude a
2we, C’est cette valeur que ’on mesure.

On présente deux protocoles, illustrés sur la Figure 5.10 :

Protocole “AFM-FM” Le protocole dit “AFM-FM” consiste, comme son nom l'indique, a réaliser une mesure
en AFM-FM (voir partie 1.4.6) simultanément & la mesure diélectrique. Ceci permet d’étre beaucoup plus proche
de la surface.

Ceci est réalisé en appliquant une oscillation mécanique au levier via I’élément piézoélectrique a sa fréquence
de résonance. En approchant la pointe de la surface, cette fréquence de résonance varie comme expliqué en
partie 1.4.6. Si on envoie la mesure de la déflexion sur les appareils Nanonis (voir partie 3.8.2) qui fournissent
I’excitation mécanique on peut mettre en place une boucle de rétroaction sur la fréquence mécanique afin de
compenser le décalage en fréquence. D’apres les considérations de la partie 2.1.6 cela signifie que I'image est
réalisée a gradient de force constant.

Protocole “Z constant” Le protocole dit “Z constant” est plus simple, une fois la topographie de la zone d’intérét
connue on se place légeérement au-dessus du maximum enregistré et on survole ainsi le relief en mesurant en chaque
point Pamplitude du déphasage du signal a 'aide des détections synchrones (voir Figure 3.16). Si ce protocole
présente de faible risques d’artéfacts, son éloignement de la surface risque de rendre sa mesure imprécise (voir
les calculs de la partie 2.1.6 a ce sujet).

5.4.2 Résultats des protocoles

Les cartographies en amplitude de déphasage réalisées selon les deux protocoles sont présentées sur la Figure
5.11. On voit sur la Figure 5.11a qu’en AFM-FM le relief B présente une amplitude de phase inférieure a celle de
son entourage alors que le relief A differe a peine de son entourage. A Dinverse dans le cas d’une image effectuée
a “Z constant” comme celle de la Figure 5.11b nous montre une amplitude de phase supérieure pour le relief A
tandis que le relief B est parfaitement confondu avec son environnement.
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FI1GURE 5.11 : Cartographie des amplitudes a 2w, du déphasage d’oscillation induit par I'excitation électrique. Les deux
cartographies ont été réalisées sur la zone présentée sur la Figure 5.9. La cartographie (a) a été réalisée par la technique
de PAFM-FM tandis que la (b) a été réalisée en parcourant la zone a une hauteur fixée. Les deux cartographies ont été
réalisées en appliquant une tension sinusoidale d’amplitude 1 V et de fréquence 330 Hz sur le levier avec un offset de 338
mV pour compenser le potentiel de contact sur le polymere.
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Cette différence entre les deux images peut s’expliquer si on regarde la Figure explicative 5.10. On voit
sur cette figure que lors de I'image en AFM-FM la distance de la pointe au substrat varie. Si on reprend les
considérations de la partie 2.1.6 on voit que le gradient de force présente des variations importantes en fonction de
la distance au substrat. Il est important de noter ici que ’on regarde 1’échantillon S;g9 dont 1’épaisseur nominale
est de 100 nm. On voit alors que les variations topographiques observées sur la Figure 5.9 sont importantes par
rapport a cette valeur.

5.5 Interprétation des résultats

5.5.1 Correction par la distance

Afin d’obtenir une mesure pertinente a partir des données prises en AFM-FM il nous faut corriger nos données
en tenant compte des variations de position de la pointe et de leurs effets sur le gradient de force. Pour cela on
doit extraire de ces images les parametres qui nous permettront de calculer le gradient de force ressenti par la
pointe.

5.5.1.1 Parameétres importants

On a vu dans la partie 2.1.6 que 'expression du gradient de force en fonction de la distance est tres complexe.
Si on reprend les équations (2.36), (2.37) et (2.38), on voit que le gradient de force dépend ici de trois variables :
I’épaisseur e, la distance pointe échantillon z et la permittivité locale €. Les cartographies sont réalisées avec
I'application d’une tension sinusoidale de la forme :

V(t) = Vp + Vi sin(wet) (5.1)

Si on considere que le gradient de force ressenti par le levier est uniquement dia aux effets électrostatiques, on
peut écrire :

OF 18°C. ., . VP :
5 352 (Vi + 2Vo Vi sin(wet) + 7(1 + sm(2wet))] (5.2)
avec OF, OF, 0F, OF
tot 1 2 3
0z _67,2—1_82—1_827
OF, 0OF,

G2, G2 et % étant les trois composantes explicitées par les équations (2.36), (2.37) et (2.38) correspondant a
la contribution de la pointe, du cone et du levier respectivement.

Notre mesure nous donne acces a deux informations : la position de la pointe zgjp; et 'amplitude de la phase a
2we, de laquelle on extrait la composante du gradient de force a 2we.

5.5.1.2 Correction de la mesure “AFM-FM”

D’apres la Figure 5.10, on peut écrire que :
ZFM = 2+ €+ Zsubstr (53)

avec z la distance entre la pointe et la surface de I’échantillon, e I’épaisseur de I’échantillon et zg,pst Une constante
inconnue correspondant a la position du substrat conducteur dans le référentiel de la mesure de la position de
la pointe. La mesure ne nous donnant acces qu’aux variations de la position zpjs dans un référentiel inconnu
par rapport a I’échantillon, on a besoin d’estimer zg,ps; afin de pouvoir définir les valeurs z et e. Pour cela on
utilise deux courbes d’approches réalisées sur cet échantillon que 1'on peut voir sur la Figure 5.12.

Les approches ont été réalisées avec une amplitudes de 5 nm, on estime donc la position de la surface a 5 nm
en dessous du minimal de la courbe d’approche en I'absence d’excitation. On note cette position zg,,f. Lorsque
I’on applique la tension utilisée pour les cartographies on voit que la courbe d’approche change. On considere
que I’épaisseur nominale ey = 100 nm fournie par le fabricant correspond a 1’épaisseur de la couche de polymere
en ce point. On note zy = Zimage — Zsurf, 'étude des courbes d’approche nous donne alors zg = 25, 6 nm.

On note Af.urto la valeur de décalage fréquentiel fixée pour la réalisation de la cartographie en AFM-FM.
Ce décalage correspond a une moyenne temporelle du gradient de force que I'on note Gj.
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FIGURE 5.12 : Courbes d’approches filtrées passe-bas (<330 Hz) réalisées sur I’échantillon Sigg juste avant la réalisation
des cartographies discutées ici. La courbe rouge “1V” correspond & une approche dans les parametres de réalisation de la
cartographie avec une excitation mécanique a fréquence de résonance pour obtenir une amplitude de 5 nm et ’application
d’une tension de la forme V; sin(w,t) + Vo, avec V4 =1V, V5 = 338 mV et w, = 330 Hz. La courbe bleu “OV” a été réalisée
avec des parametres identiques & exception de Vi, réduit & une valeur négligeable (1 mV). La valeur A feq.t0 correspond a
la valeur que l'on a fixé pour le maintien de la distance z durant la réalisation de la cartographie présentée sur les Figures
5.9 et 5.11a. De ce fait, zimage correspond a la hauteur correspondante au point ou s’est effectuée la courbe d’approche.
On voit que 'application d’une tension sinusoidale a eu un impact notable sur la courbe d’approche : une imagerie a iso
gradient de force ne se fait pas a la méme distance moyenne de I’échantillon.

Comme on cherche a relever les inhomogénéités de permittivité, on effectue nos calculs en supposant un
matériau polymere homogene, la valeur de (f) ne dépend donc que de la fréquence considérée f.

L’image en AFM-FM est réalisée a gradient de force constant ce qui signifie qu’en tout point (x,y) de la
cartographie :

1o
2 022

2
(c(e,),2(0), () % (VF + 1) = Gy

_l1o¢
2022

(e0.2(0).20) x (Vi + ) (5.4

en sachant que I’ajout d’un offset a la tension pour annuler la composante de ’amplitude de la phase a w. nous
permet de considérer d’apres 1'équation (5.2) que V02 < V712 On prend donc Vy = OV par la suite.

Cette équation controle la position de la pointe, la valeur de z(z, y) dépend donc en chaque point de I’épaisseur
locale e(z,y)

On sait que

OF _OR OF, OF;
5(6767’2) - az (6,6,2) + az (6’57 Z) + 62 (6’572) (55)

avec %, % et % définis par les équations (2.36), (2.37) et (2.38). On cherche donc a trouver pour chaque

valeur de e la valeur z telle que :

O terc(0),2) = 2 e, 2(0),20) = o (5:6)

En se basant sur les courbes de la Figure 1.6 de la partie 1.3.3.2 on prend £(0) = 14, ce qui correspond a la
valeur a basse fréquence de la permittivité du PVdF-HFP. En effet, on effectue ici nos calculs sur le présupposé
qu’on a affaire & du PVAF-HFP pur car c¢’est cette contribution que 'on veut gommer.

En effectuant sur une plage d’épaisseur pertinente une minimisation de %—f(e, £(0), z) — Go on peut retrouver
la relation entre z et e imposée par la cartographie en AFM-FM. Un tel calcul nous donne la Figure 5.13 d’ou
I’on peut extraire la relation entre z et e par une modélisation polynomiale :

2=3,810% x> — 0,22 x e +4,37.1078 (5.7)
ou tous les coefficients supposent que z et e sont exprimés en m. Cette relation implique :

ZEM — Zsubstr = 2 + € = 3,8.10° x €2+ 0,78 x e + 4,37.1078 (5.8)
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FIGURE 5.13 : Evolution de la distance z en fonction de I'épaisseur e pour un gradient de force constant. On a ici prit Gy
tel que défini & I’équation (5.6) avec ey = 100 nm, zp = 25,6 nm, £(0) = 14, V5 =0V et V4 = 1 V. Lorsque I'épaisseur e de
I’échantillon augmente, la rétroaction doit diminuer z pour maintenir un gradient de force constant.

Le méme jeu de données nous donne également la conversion :
e(z,y) = —5,97.10° x (2pam(z,y) — Zsubstr)® + 1,32 X (2pam(2,Y) — Zsupstr) — 5,62.107° (5.9)

Le calcul de z est alors simplement :
= (ZFM - zsubstr) —€ (510)
En supposant que zgyupsr s€ trouve a 125,6 nm en dessous de la moyenne des positions zpps mesurées, on peut

retrouver la valeur de I'épaisseur e a ’aide de 1’équation (5.9) et la distance pointe-échantillon z en chaque point
(x,y) alaide de la topographie visible sur la Figure 5.9. On peut voir I’épaisseur e ainsi obtenue sur la Figure 5.14.

La mesure nous permet de récupérer I’amplitude de la phase Ag :

2 2
Ag o 5 55 (el 9), (), 2(2,)
comme indiqué, la permittivité € pertinente ici est celle prise a la fréquence 2w.. On sait d’apres la partie 1.3.3.2
qu’elle est probablement différente de la valeur £(0) qui régit la relation entre e et z.
En connaissant ces deux valeurs e et z nous avons une base pour corriger la cartographie. Il reste cependant
la question de la valeur £(2w,) encore inconnue. Pour en avoir une estimation on prend deux points i et j sur la
cartographie “AFM FM”, que I’on peut voir en magenta sur la cartographie 5.14. On estime (2w, ) en vérifiant :

(5.11)

O (e(wi, yi), e (2we), 2(wi, vi))  Asl@i, yi)

= (5.12)
O (e, y7),e(2we), 2(x5, 7)) Aa(),y5)
Grace a la Figure 5.15, on trouve alors la valeur :
£(2we) = 5,57 (5.13)

En utilisant cette valeur on peut maintenant tracer la cartographie d’une estimation théorique de la composante
a 2w, du gradient de force en chaque point de la cartographie :

glj(eFM(%y),a(?we),zFM(x,y)) (5.14)
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cette image a la Figure 5.9, on voit que I'imagerie a iso-gradient de force sous-estime légerement ’amplitude du relief.
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chapitre 2. La courbe rouge représente le ratio que l'on obtient par les données de la mesure “AFM-FM” (voir Figure

5.11a).

en fonction de la permittivité € calculé a l'aide des formules du

5.5.1.3 Correction de la mesure “Z constant”

La correction de la mesure a “Z constant” suit une logique similaire. On reprend les estimations de zg,psir €6 €pas
que l'on a obtenues de I’étude de la cartographie “AFM-FM”. En revanche la valeur de z (que 'on va noter z,,
ici pour éviter les confusions) va différer de celle calculée dans la partie précédente puisque cette fois la position
de la pointe est maintenue & une position constante que ’on note zeonst (voir Figure 5.10).

Z2e¢ (-757 y) = (zconst - Zsubstr) - e(m7 y) (515)

Comme précédemment on utilise ces parametres calculés pour réaliser la cartographie du gradient de force

théorique :
OF
5, (@ y) e(2we), 2. (x,y)) (5.16)
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5.5.2 Mesures Corrigées

En utilisant I’épaisseur calculée de la Figure 5.14 et les équations (5.10) et (5.14) on peut retrouver la cartographie
de gradient théorique que 'on obtiendrait pour un matériau de permittivité uniforme a 2w.. Un tel calcul nous
donne la cartographie visible sur la Figure 5.16b.
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1 1
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(a) Mesure AFM-FM (b) Calcul théorique

FIGURE 5.16 : Comparaison entre la cartographie d’amplitude mesurée (a) (identique & la Figure 5.11a) et I’évalutation
du gradient de force (b) calculé grace & l'estimation de I’épaisseur d’apres ’équation 5.14. L’évaluation du gradient de force
a été normalisée par la valeur Gy définie en (5.4).

De méme, les équations (5.15) et (5.16) nous permettent de réaliser la méme simulation pour le protocole “Z
constant”. On peut en voir le résultat sur la Figure 5.17b.

Amplitude (mrad)
Gradient de Force normalisé

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2

X (um) X (um)
(a) Mesure Z constant (b) Calcul théorique

FIGURE 5.17 : Comparaison entre la cartographie d’amplitude mesurée (a) (identique a la Figure 5.11b) et I’évalutation
du gradient de force (b) calculé grace a l'estimation de I’épaisseur d’apres I’équation 5.16. L’évaluation du gradient de force
a été normalisée par la valeur Gy définie en (5.4).

Si on compare les simulations des deux protocoles on peut voir que 1’on retrouve sur la simulation du protocole
“Z constant” (Figure 5.17b) une amplitude moyenne plus basse que celle obtenue sur la simulation “AFM-FM”
(Figure 5.16b). Ceci est parfaitement cohérent avec le fait que la mesure a “Z constant” est effectuée plus loin du
substrat que la mesure “AFM FM” et c¢’est d’ailleurs un phénomene que ’on retrouve si 'on compare les Figures
5.16a et 5.17a.

Si 'on regarde la Figure 5.16 on voit que les deux reliefs identifiés présentent des caractéristiques distinctes.
Les reliefs A et B engendrent une diminution d’amplitude dans la simulation, mais seul le relief B présente
une diminution d’amplitude notable sur la mesure. Il est donc probable que le relief B soit simplement da a
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FIGURE 5.18 : Illustration de 'effet de la présence d’une particule d’oxyde dans la matrice polymere. Cette équivalence
est vraie pour €o5 > €poty > 1.

une surépaisseur de polymere. A contrario, le relief A correspondrait bien & la présence d’un élément avec une
permittivité supérieure au polymere environnant, non pris en compte dans la simulation.
On peut le comprendre en reprenant les calculs sur la permittivité équivalente de la partie 2.1.3. Nous avions
écrit (en premiere approximation) :
ire_z, ¢ (5.17)
Etot 1 Epoly

avec €4t la permittivité équivalente ressentie par la pointe et e, la permittivité du polymere. En présence d'un
oxyde sur une hauteur e,; au sein du polymere comme sur la Figure 5.18 on a de méme :
z+e € — €ox €ox

=z+ + — (5.18)
Etot Epoly €ox

On a vu dans la partie 1.3 que la permittivité de 'oxyde était de 150 face & une permittivité entre 3 et 14 selon
la fréquence pour le polymere. On a donc €, > €po1y > 1, on peut donc négliger le dernier terme :
z+e € — €or

~ oz + (5.19)
Etot Epoly

ce qui signifie que la présence d’'un oxyde produit un effet équivalent & un rapprochement du substrat avec la
pointe (ici de la distance e,, ), ce qui correspond bien & la compensation apparente de ’éloignement observé sur
la Figure 5.16.

De la méme fagon pour la Figure 5.17, si le relief A apparait bien comme un pic (d’amplitude de phase pour
la mesure 5.17a et de gradient normalisé pour la cartographie calculée 5.17b) on peut constater que I'intensité
de ce pic n’est guere comparable sur les deux cartographies. La simulation nous donne un pic dont le maximum
inférieur & 0,29, ce qui représente une augmentation d’environ 30% par rapport & la valeur moyenne hors reliefs
(estimée grossierement a 0,22). La mesure, elle nous donne une amplitude au pic autour de 2,4 environ pour une
valeur moyenne hors relief plutot autour de 1,3 soit une augmentation de plus de 80%. Ceci est d’autant plus
vrai qu’ici on a considéré que e et z étaient identiques sur les trois contributions du gradient de force alors que
dans la pratique les contributions % et % voient plutot une contribution moyennée qui applatiera davantage
les variations d’amplitudes de la Figure 5.17b.

Les comparaisons réalisées sur les Figures 5.16 et 5.17 attestent donc bien que la zone définie par le relief A
présente une permittivité différente de celle de son envirronement, on a donc ici repéré une particule d’oxyde.
Au contraire, nous avons identifié que le relief B, pourtant un bon candidat compte tenu de sa morphologie, ne
correspond pas & une particule d’oxyde.
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5.6 Conclusion

Si un protocole fixe pour la réalisation de cartographies diélectriques n’a pas été arrété, nous avons pu prou-
ver qu'une telle mesure était possible avec 'instrument présenté au Chapitre 3. La cartographie en AFM-FM
fonctionne mais peut encore étre améliorée.

Notre manque de connaissance de I’épaisseur réelle e(x, y) due a notre ignorance de la position réelle du plan
du substrat, notamment, constitue une piste de réflexion & poursuivre. Une mesure de I’évolution de 'amplitude
de la phase lors d’'une courbe d’approche telle que celle de la Figure 5.12 nous permettra, a ’aide des modeles
développés dans le chapitre 2 de retrouver la position réelle du plan du substrat. Ceci nous permettra alors de
réaliser une image plus fiable des variations de permittivité a ’aide d’algorithmes de correction plus quantitatifs.
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Conclusion

Conclusion générale

Nous avons présenté une preuve de concept de notre capacité a détecter les variations de permitivité au sein
d’un échantillon composite polymere-oxyde. Si les images obtenues et leur interprétation sont encore perfectibles,
les bases d’un protocole plus complet sont la et pourront étre affinées en vue d’obtenir des cartographies plus
précises et rapides. La capacité a discriminer 'oxyde du polymere a bien été démontrée dans la partie 5.5.2.

Appareil de mesure

Mon travail durant ces trois années a permis de doter le Laboratoire de Physique a 'ENS de Lyon d’un nou-
vel instrument capable de réaliser des mesures diélectriques locales, le chapitre 3 détaille les systemes qui le
composent. Cet instrument est hautement modulable. Le systéme de mesure de déflexion peut facilement étre
détaché et remplacé par un autre. Les différents cablages et passages de parois peuvent étre rapidement recon-
figurés selon les besoins. Dans la pratique, si I'instrument a été construit avec des mesures diélectriques en téte,
sa structure le rend utilisable sans aucune modification matérielle (a4 I'exception d’un éventuel changement de
levier) pour réaliser ’ensemble des techniques de mesures AFM décrites dans la partie 1.4 voir plus.

L’espace intérieur est suffisamment grand pour accueillir des échantillons de dimensions centimétriques. Le
support du levier (voir partie 3.6.5) peut accommoder de nombreux types de leviers disponibles dans le commerce,
et il est lui méme facilement interchangeable. Le hublot qui le supporte (voir Figure 3.4) est également facilement
démontable et nous disposons d’ailleurs d’un hublot similaire & face supérieure horizontale pouvant remplacer le
hublot incliné utilisé durant ma these pour obtenir un levier plat par rapport a la surface de I’échantillon.

Capacité de Cartographie

Les résultats présentés dans la partie 5.4 nous montrent que la réalisation de cartographies diélectriques est
possible. Si celles-ci demandent un peu de travail pour établir un protocole stable, possiblement & ’aide d’une
calibration préalable, on a pu prouver la capacité de I'appareil a repérer les variations de permittivité. L’éta-
blissement d’un protocole plus robuste et précis devrait permettre une meilleure différentiation des particules
de 'oxyde. L’intégration d’une interface plus flexible que celle offerte par Nanonis pourrait étre envisagé dans
ce cadre afin d’implémenter une mesure duale en aller-retour (dans la méme veine que la mesure lift en KPFM
décrite dans la partie 5.3.3), impossible avec le systeme actuellement utilisé.

Correction des distorsions optiques

Les nouvelles méthodes de corrections a destination des systemes de mesures interférométriques a quadrature de
phase présentées dans le Chapitre 4 ont fait I’'objet d’un article publié dans la revue Applied Physics Letters?.
En particulier, la méthode de calibration harmonique présentée dans la partie 4.3.2 représente une méthode
simple & mettre en ccuvre dans ce genre de systeme. Lors des tests expérimentaux elle s’est avérée plus robuste
et plus performante que la méthode de Heydemann.

Perspectives

L’appareil construit offre de nombreuses possibilités d’utilisation et son futur présente des perspectives variées.
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Dynamique des polymeres

Si la cartographie des particules d’oxyde a pu étre réalisée, les quelques mesures que ’on a pu faire ne permettent
pas vraiment de se prononcer sur des variations locales de constante diélectrique au sein de la matrice polymere.
Une telle mesure demanderait de se rapprocher grandement de la surface de I’échantillon, d’autant que les
variations de la constante diélectrique seront tres inférieures a la différence entre les permittivités de 'oxyde et
du polymere, qui aide grandement a leur distinction. Sa faisabilité reste donc en pratique a démontrer.

Spectroscopie Diélectrique

L’étude fréquentielle de la permittivité locale demeure le point en suspens de cette fin de these. Si la mesure est
théoriquement faisable avec le systeme actuel, dans la pratique aucune mesure pertinente n’a pu étre obtenue. Le
sujet reste donc a étudier, notamment ce qui concerne les problemes de bande passante des différents instruments.
On sait par la littérature qu’une telle mesure est possible[?!. Et on a pu voir & 'occasion que la mesure diélectrique
était effectivement impactée par la fréquence d’excitation électrique. Cependant ’obtention d’un spectre probant
est pour le moment resté sans succes. Les délais de mon travail de these ne m’ayant pas permis de mener
I'investigation poussée que le sujet aurait mérité, une authentique spectroscopie diélectrique locale reste donc
encore a réaliser.

La capacité a réaliser une telle mesure est tres importante pour comprendre la dynamique locale des poly-
meres, on a vu en effet dans la partie 1.2 que I’évolution de la permittivité selon la fréquence est un marqueur
de l'organisation locale du composé. Pouvoir explorer les variations de spectre a 1’échelle locale nous donnera
donc un acces a l’organisation locale du polymere par rapport a la répartition des particules d’oxyde.

Possibilités offertes

Au dela des sujets abordés dans cette these les utilisations possibles de I'appareil sont nombreuses.

On a par exemple mentionné dans la partie 3.6.3 la présence au sein du support de ’échantillon de systeme de
chauffage et de controle de la température. Une fois que la capacité a réaliser des spectres diélectriques aura été
atteinte, cette fonctionnalité ouvrira la voie a des études précises de la dynamique locale des polymeres autour
de la transition vitreuse.
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Annexe A

Modes de flexion du levier

On va détailler dans cette partie les formules utilisées pour calculer la forme du levier selon ses parameétres
géométriques et I’excitation appliquée, notamment le mode fréquentiel excité. Ces formules ne font pas partie
du travail que j’ai réalisé mais ont été utilisées dans les calculs du contraste, je me contente donc ici de les
expliciter.

A.1 Mode fréquentiel

Le levier, en tant que poutre, possede différents modes de résonances associés a certaines fréquences. Le dispositif
expérimental que I’on utilise nous permet souvent d’observer plusieurs de ces modes malgré le fait qu’on a surtout
utilisés des leviers treés rigides. On se limite ici aux modes 1, 2, 3 et 4 et les fréquences associées seront notés f1,

f2, f3 et fa.

A.1.1 Parameétre ¢;

Appelons «; la i®™€ solution de I’équation :
1 + cos(a) x cosh(a) =0

Les valeurs «; correspondent aux valeurs propres de ’équation de Euler-Bernoulli pour des conditions aux limites
encastrée d’un coté et libre de 'autre.
On utilise ici :

ap ~ 1,8751
ag ~ 4,6941
a3 ~ 7,8548
ay =~ 10,9955

~—~ o~~~
>
oA AN

A.2 Forme des modes

A.2.0.1 Déformation

Soit hfey la déformation par rapport au repos au point ., le long du levier pour le mode 4, i € N.

AiTlev AiZlev cos O‘i+COSh 67 1 XiTlev 3 AiZlev
cos | 72 ) — cosh - = - sin — sinh ( Firlew
(Llevie'r > (Llevie'r ) S O{i—l-Sll’lh Qg ( (Lle'uier > (Lle'uie'r ) )
cos a;+cosh a;
sin a;;+sinh o

h%ev (.’L‘lev) =d x

‘ cos o;; — cosh o — (sin a; — sinh ai)}

106



A.2.0.2 Inclinaison

A partir de I'equation (A.5) on peut déduire la dérivée :

1 AiTlev 3 AiZlev cos ai+COSh ¢ XiTley AiZlev
- —sin — sinh - = - cos — cosh
8hZ d (Lle'uier > (Llevie'r ) Sin Cl{i+Sll’lh 67 (Lle'uie'r ) (Llevie'r )
lev (xl ) _ i (A 6)
ev) — . ) __ cosaytcosha; (. ] . ] :
Liev Llemer ‘ COs &y — cosh (07 m(&n a; — sinh CKZ)‘

Grace a la dérivée on peut définir ’angle de la tangente locale par rapport a I’horizontale :

@%ev(xlev) = arctan <%($lev)> (A7)

Llev

A.3 Formules utiles

Dans la pratique on s’intéresse surtout a ce qui se passe a l'extrémité du levier puisque c’est la que la mesure
interférométrique s’effectue. Les formules explicitées précédemment nous permettent alors de relier I'angle a
I'extrémité du levier a la déflexion d :

sin a;+sinh a;
cos a;+cosh a;
sin a; +sinh o;

(A.8)

) a’Ld Sin az —|— S]nh O%' —I— W(COS az o COSh O[Z)
lev(Lleviera d) = arctan | —

Licyier ‘ cos o;; — cosh o — (sin o; — sinh ai)|

A.3.1 Application numérique

On peut voir une illustration de la forme des différents modes pour une méme déflexion sur la Figure 4.10.
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Annexe B

Calcul des Forces exercées

Ici sont détaillés les calculs permettant d’arriver aux expressions des forces de la section 2.1.2. Ces calculs sont
basés sur le travail réalisé par J. Colchero, A.Gil et A. M. Bar6!?]. La seule différence résidant dans le fait que
ces derniers considéraient les deux électrodes séparées par un vide homogene tandis que nous avons a prendre
en compte D’existence de la couche d’échantillon dont on cherche a4 mesurer la permittivité.

B.1 Géométrie

H,

pointe

R

pointe ST 7IZ
\‘ ’l ¢e

S =

FiGURE B.1 : Illustration des parametres géométriques génériques du montage. Il est a noter que nous modélisons la pointe
comme suivant un axe perpendiculaire a la surface du substrat.

Comme dans l'article qui nous sert d’inspiration, nous décomposons la force exercée sur le levier en trois
composantes.

La premiere composante est celle due a U'extrémité de la pointe dans la zone de la taille du rayon de courbure
Rpointe & son extrémité.

La seconde est celle due au cone de la pointe.

La troisieme est celle due au levier.

La Figure B.1 illustre certains parametres géométriques importants pour les calculs & suivre. Une représen-
tation schématique des trois composantes mentionnées peut étre trouvée sur la Figure 2.2.

B.2 Formulation de la force

Pour chaque composante la force s’écrit comme l'intégrale du champ en suivant les lignes de champs.

Ei 2 goV? / gi(r,y, 2)
Fi(z) = U B(x,y,2)2dS ~ RAS LA P B.1
Z(Z) /Ssubstrat 2 (1: y z) 2 Ssubstrat @i (-:U, y’ 2)2 ( )
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avec E le champ électrique, ¢; la permittivité relative du milieu séparant les deux électrodes considérées et

a la longueur de larc de cercle reliant le point (x,y) de la surface du substrat a 1’électrode.

B.3 Calculs

On pose les parametres géométriques suivants :

Rpointe

0= et
tan2( po;nte)

B.3.1 Arcs de champs
L’expression des arcs de champs est différente pour chaque géométrie.
B.3.1.1 Extrémité de la pointe

/2

pointe

Xind(X;) X pi P

(B.2)

FIGURE B.2 : Illustration des parametres géométriques important pour le calcul de la force due a I'extrémité de la pointe.

La ligne en pointillés bleu représente un exemple de ligne de champ.

La Figure B.2 montre schématiquement la géométrie considérée pour l'extrémité de la pointe. On considere

que la pointe décrit une parabole d’équation ¢(z) :

1

2
= 2244
2Rpointe

c(x)

avec d = z + e.
A chaque point z; de 'axe considéré on peut décrire une tangente associée d’équation :

b (@) = (

Cette tangente coupe le plan du substrat en ;s (z;) :

Ty

)@ =) + ()

Rpointe

Xy dRpointe
-Tznt(-rz) = = — =
i

On peut a partir de la calculer le rayon de 'arc :

ri(ai) = V(@i — Tine(1))? + c(2)?
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Duquel on peut tirer la longueur de I'arc :

i €; xT; dRpointe 2 x ;
3 N T Ti 7 d 2 B.7
al(x ) Rpointe " (1' ) Rpointe \/( 2 Z; ) " (QRPOi”te i ) ( )

On utilise comme origine des arcs le point ou ils croisent la surface, c’est a dire ici la valeur p; de la Figure
B.2. Dans I'expression de la force de ’équation B.1, c’est sur cette valeur qu’on effectue l'intégration pour avoir
le champ complet. On considére par la suitel? :

Pi
TN (B.8)
1 + 2Rpointe

On obtient alors pour toute valeur sur ’axe p visible sur la Figure B.2 :

(2Rpointe+d)4 (ZRpointe+d)2
2Rpointe + d

. 2 . .
\/ e pﬁ + 4Rpomte(4d+Rpmme)p4 + 4(d2 - dRpomte)pQ + dQ(QRpointe + d)2

al(p’ d) =

avecd=z+e:

(B.9)

. 2 . )
\/ FOpointe K p6 + 4Rpomte(4(Z+e)+Rpomte)/04 =+ 4(Z =+ 6)(2 +e— Rpointe)p2 + (Z + 8)2(2Rpointe +z+ 6)2

( ) (2Rpointe+z+€ (QRpointe+Z+€)2
ai1(p, z) =
e 2Rp0inte +z+e
(B.10)
que 'on peut écrire
0(p,2) = P [T ()T P () (B.1)
(2Rpointe +z + 6)
avec
aq (Z) = AR (4(2 + 6) + Rpointe)(QRpointe + 2z + 6)2 (B12)
pointe
1
B1 (z) = 27(2' + 6)(2 +e+ Rpointe)(QRpointe +z+ 6)4 (B'13)
4Rpointe
1
71 (Z) = 16R2 (Z + e)(ZRpointe +z+ 6)6 (B14)
‘pointe

B.3.1.2 Cone de la pointe

Les parametres géométriques pertinents pour le calculs des arcs dius a la section conique de la pointe sont
explicités sur la Figure B.3. On commence par expliciter certaines valeurs :
Le centre des arcs de cercles est :

xg = —d.tan (@) (B.15)

On utilise le parametre p comme variable pour décrire les arcs de cercles. On note 7(p) le rayon associé de I’arc
de cercle.

0. .
ro(p) = p —x9 = p + dctan (%ﬂte) (B.16)
En conséquence de quoi on peut exprimer la longueur de l'arc a(p) :
™ 9pointe T epointe Opointe
—(Z_ =(Z _ P B.1
az(p,d) (2 2 )Tz(p) (2 2 )(p+dctan( 2 )) (B.17)
avec 5
dC:d—f:z+e—§ (B.18)
ceci nous donne 9 5 0
as(p, z) = (g — %) (p—i—(z—i—e—i—?tan (%me)) (B.19)
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F1cUrE B.3 : Illustration des parametres géométriques importants pour le calcul de la force due au cone de la pointe. Les
lignes en pointillés bleus représentent les lignes de champs.

B.3.1.3 Levier

FiGURE B.4 : Illustration des parametres géométriques important pour le calcul de la force due au corps du levier. Les
lignes en pointillés bleu représentent les lignes de champs.

La Figure B.4 montre les parametre pertinents pour le calcul des arcs de champs dis au levier. En posant
x3 dans ’axe du levier avec pour origine l'intersection de cet axe avec la surface du substrat, on a :

az(x3,y3, d;) = x301cvier (B.20)

Avec y3 compris entre —Wlez’”'” et Wleé“'” et 3 compris entre rg et 79 + Ljeyier avec 1y la distance séparant
le levier du point d’intersection de ’axe du levier avec la surface du substrat, comme montré sur la Figure B.4.

elem'er) (B.21)

1
rog = §dl cot < 5

avec
dy=2z+ Hpointe +e (B22)

B.3.2 Permittivité

Contrairement a l'article qui nous sert d’inspiration la permittivité n’est pas homogene entre le levier et le
substrat du fait de la présence de I’échantillon.

On note €., la valeur de la permittivité dans ’échantillon pour la zone concernée. Le reste de la cuve se
trouve a un niveau de vide assez élevé en général, on lui attribue donc une permittivité relative de 1.

Du fait des considérations de la Section 2.1.3, on sait que la permittivité ; a considérer s’écrit sous la forme :

Eech@i(T,Y, 2)
aic(xa Y, Z) + 5echaiv(x7 Y, Z)

ei(z,y,2) = (B.23)
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On a vu qu’on pouvait toujours écrire la longueur de I’arc sous la forme :

ai(x7 Y, Z) = 92(.%', Y, Z)Ti(xv Y, z)

On peut donc écrire

aic(my Y, Z) = 02’0(:177 Y, Z)Ti(xv Y, Z)

avec
e
Oic(x,y,z) = arcsin [ ——
w( Y ) <Ti($ayvz)>
d’ou :
) e
a;e(x,y,2) = arcsin [ ——— |ry(x,y, 2
’LC( y ) (T’Ax,y,z)) Z( y )
B.3.2.1 Extrémité de la pointe
Dans le cas de 'extrémité de la pointe on a :
T
ay(x,z) = 7 ri(xy, 2)
pointe
avec
dRpo; 2 2 2
rifen,2) = (G = ) (U )
2 T 2Rpointe
et

2

dRpoi 2
aie(x, z) = arcsin < 26 2) \/(621 - M) + <2RL
dRpointe x? x1 pointe
(% - p-rl : ) + (QRpolinte + d)

On a donc :

T
€echl R, L

ointe

81(:[7’ Y, Z) ~

. . e 1
(1 geChl) aresn ( x AR, int 2 22 2) + Fechl Rpointe
(o) o)

r1 pointe

B.3.2.2 Cone de la pointe

Dans le cas du cone, on a :

et = (5 rm (552))

et d’apres les équations B.27 et B.16, on a :

aze(p, dc) = arcsin < c <9;;on) ) (p + d. tan (apo;nte»

p+ d.tan

si on combine les équations B.23 et B.32, on obtient :

0. .
€ech2 (g - poéme)

. 0
1 — €ech2) arcsin e +e h2<£_m>
( ech2) pt+(z+e+$) tan (22 ) echa 2 2

~

Eo =
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(B.25)

(B.26)

(B.27)

(B.28)

(B.29)

(B.30)

(B.31)

(B.32)

(B.33)

(B.34)



B.3.2.3 Levier

Dans le cas du levier, on a :

a3($37 Ys, dl) = $39levie7" (B35)
et

¢ >3:3 (B.36)

asc(xs,ys,d;) = arcsin (x
3

On peut par conséquent écrire :

5ech30levi6r
E3 = - (B37)
(1 - 560)13) arcsm(é) + 5ech39levier
B.3.2.4 Approximation utilisée
Dans les faits on peut considérer que e < r;(x,y, z), ce qui implique :
Gicl,9,7) ~ e (B.38)
L’expression de la permittivité que I'on utilise est donc :
€echi@i ($7 Y, Z)
gi(z,y,2) = (B.39)
o e"'gechi(ai(x,ya Z) —6)
Ce qui nous donne :
2 2 2
dR ointe
EeChl Rp‘:ilnte \/(gl - 1;1 ‘ ) + <2R:olinte + d)
1 (w1, 2) ~ - 2 (B.40)
eveen ey (= )+ (st <) )
Eech2 (% - epo;me) (p + dc tan (epo;nte))
e2(2,y, 2) ~ (B.41)

e + €ech2 <<72|— o 6'p0;nte) <p + dc tan (epo;nte)) _ 6)

Dans le cas du levier, on peut prendre en compte le fait que 'angle ).y €st en général tres faible et que
I'épaisseur e est petite devant Hpginte. On peut alors considérer que :
agc(.’B, Y, Z) ~e (B42)

et
a3 ~ z + Hpointe +e (B.43)

On a donc pour expression de la permittivité :

Eech3 (Z + Hpointe + 6)
e+ €ech3(z + Hpointe)

e3(@,y,2) ~ (B.44)

B.3.3 Force appliquée

Ayant déterminé les expressions de a; et de ; pour chacun des composants on peut exprimer la force associée.
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Ficure B.5 : Comparaison de 1’évolution suivant la longueur du levier des différentes valeurs de la permittivité. On a pris
ici z = 1 nm. L’axe z est ici pris suivant ’axe du levier avec pour origine l’extrémité de la pointe, soit x = p = x3 — .
Les valeurs de permittivité dites “exactes” sont données par les équations (B.31), (B.34) et (B.37) tandis que les valeurs
dites “modele” sont issues des équations (B.40), (B.41) et (B.44).

B.3.3.1 Extrémité de la pointe

En incorporant les expressions de a; et de e telles qu’exprimées respectivement dans les équations (B.10) et
(B.39) a ’équation de la force (B.1) on obtient :

V2 -
FI(Z) ~ €0 /S El(‘T?y?Z) dS
substrat

2 ai(x7y7 Z)2
V2 Pmaz(2) 1

~ €0 27_[_/ €ech1a1 (pa Z) 2pdp (B45)
2 0 e+ eecni(ai(p, z) —e) a1(p, 2)

pmaz(z) 1
P
~ oV 2me / d
’ e 0 e+ eecni(ai(p, z) —e) ai(p, 2) P

Avec a1(p, z) tel que défini dans I’équation (B.10) et

pmaa}(z) =

ointe 0 ointe ointe 0 ointe ointe
_ Rpieé _ dtan(Spointey _ [ Bpointe o (Opointeyys | Bpointe o g g
ointe
2tan(pT)

2 Qtan(iep";"te) 2 2tan2(§)

Cette intégrale ne possede pas de solution exacte. On réalise donc des intégrations numériques pour déter-

miner son évolution.

(2Rpointe +z+ 6)3
4Rpointe

Fl(z) ~ 60V27r566h1

pmaz(z) 1
x / _—— : : (B.AT)
0 €+5ech1(W\/P + a1(2)pt + Bi(2)p* +1(z) —e)

X B dp
VS + a1(2)pt + Bi(2)p? + n(2)

avec
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1

aq (Z) = ﬁ(zl(z + 6) + Rpointe)(QRpointe +z+ 6)2 (B48)
pointe
61 (Z) = W(z + 6)(2’ +e+ Rpointe>(2Rp0int6 +z+ 6)4 (B49)
pointe
1
gs! (Z) = 16 R2 (Z + 6)2(2Rpomte + 2z + 6)6 (B.50)
‘pointe

B.3.3.2 Cone de la pointe

En incorporant les expressions de ag et de g2 tels qu’exprimées respectivement dans les équations (B.32) et
(B.41) a Péquation de la force (B.1) on obtient :

? 2 Ssubstrat a2 ((L.’ Y Z)2
P2 1

~ 80V27T/ 5ech2a2(p7 Z) 2,Odp

o €+ €ecn2(az(p, z) —e) az(p, 2)
~eoVir /02 Cech? 1 pdp

1 €+Eech2(a2(pa Z) —6) a2(p7 z) (B51)
~ eV /P2 Cech?

P1 e+ Eoch2 |:<72T _ Gpo;nte) <p + dC(Z) tan <9po;nte>> _ €:|

1

X

s gpointe d epointe ,Odp
T — e ) ( p 4 de(2) tan (2

Soit :
e p2(z)
FQ(Z) ~ €0V260h2/ 5 P D) 5 dp
@2 Jpi(z) Eech202p® + (2ecch202f2(2 + € — §) — €(echz — 1))p + ecnaa2f5(z + € — §)2

(B.52)

avec :
7T epointe)
_ (T B.
as (2 : (B.53)
0 ointe
P2 = tan <th) (B.54)
(B.55)
et
1 — sin(%eirie) 4 2
pr(z) = de( e (B.56)
cos( = <)
. B Hpoi
1 _ Sln( po;nte) + dpoz;ztc
pa(2) = do(z A —c (B.57)
cos(=+5—)

On peut se référer a la Figure (B.3) pour la signification de p; et pa.
La encore on utilise 'intégration numérique pour étudier I’évolution de la force en fonction de la distance z.
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B.3.3.3 Levier

En incorporant les expressions de as et de e3 tels qu’exprimées respectivement dans les équations (B.35) et
(B.44) a I’équation de la force (B.1) on obtient :

V2
Fy(z) m 20 / Mds
subétvat CLS x y7 )
W E’UZE’I‘
B 80‘/2 Vlievier 7”0+Llemer 5 h3(z —|— Hpoznte —|— 6) d
~ 5 r3dys
Wle'uze?‘ e + 5ech3 (Z + Hpo”mte) x?)(glemer
~ I/Vlevierg()vv 5ech3<z + Hpointe + 6) 1 rotLicvier 1 d (B58)
YT + + Hpointe) 02, g
e Eechg(z poznte) levier JT0 L3
~ I/Vlevz'e7"€()v2 5ech3<2 + Hpointe + 6) ! ( o ! + 1 >
2 e+ Eechg(z + Hpointe) Q%evm (Z) + Licvier 7,O(Z)

oW, 60V2 5ech3(z + Hpointe + 6) 1 Licyier
~ evier . .
e+ Eechg(z + Hpoznte) 9?@1}2’57‘ dl(z) COt(elev%)(dl(z) COt(elev%) + Llevier)

En utilisant le fait que d; = z + Hpointe + €, on obtient alors :

2 O1evi
€ech3 1 Lieyier tan®(Zegier)

. 2 0 evier
e+ EechS(Z + Hpomte) Qlevier z+ Hpointe + e + Licvier tan(’T)

FS(Z) ~ 2I/Vlevie7”50V2 (B59)

B.3.4 Gradient de Force

Du fait du faible impact de la composante de la force associée a 'extrémité de la pointe on cherche & utiliser le
gradient de la force comme expliqué dans la partie 2.1 .

B.3.4.1 Extrémité de la pointe

En dérivant I’équation (B.47) on obtient :

8F1 (Z) 2 8 (2Rpointe +z+ 6)3
~ V echl q—
0z 0V Meechl 0z 4Rpointe
/pmaac 1
X AR, ointe B.60
0 e+€ech1(m—eé_~_e)3\/l)6 + a1 (2)pt + Bi(2)p? + 1(z) —e) ( )
X P dp
VS +a(z)pt + Bi(2)p? + 1(2)
avec
1
a1(z) = ———(4(2 + e) + Rpointe) (2Rpointe + 2 + e)? (B.61)
4Rpointe
61 (Z) 4R2 (Z =+ 6)(2 +e+ Rpointe)(2Rpointe +z+ 6)4 (B-62)
pointe
1M(2) = —5— (2 + )2(2Rpointe + 2z + €)° (B.63)
16Rpoznt6
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B.3.4.2 Cone de la pointe
En dérivant I’équation (B.52)

(/

(9F2(Z)
0z

0

2
~ €0V2 TEoch2
0z

a2

avec :

et

B.3.4.3 Levier

p2(z)

p

(z) a2p® + (2aBa(z +e—3)

™

Q2 = Eech?2 (5

=t P

epointe )

- 6(5ech2 - 1))p + Oé?ﬁ%(z +e— g

1 o Sin(epo;nte) + dc?Z)
p1(2) = dc(z Oroint
COS( po;n e)
( ) d ( 1 . Sin(epo;nte) + }{dpco(i;z;e
p2(z) = z ;
¢ COS( 9p027lt6 )

En dérivant I’équation (B.59) on obtient :

OF; _

2 2 0 evier
2I/Vlevier50V eechSLlevier tan ( 12 )

0z B 62

levier

€ech3

(6 + €ech3(2’ + HPOint€)>(z + Hpomte + e + Lieyier tan(%))

1

+
e+ 5ech3(2 + Hpointe)
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z+ Hpointe + e+ Licvier tan(lT)

)de> (B.64)
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Annexe C

Expression du contraste

On va expliciter dans cette partie les expressions qui nous permettent d’estimer théoriquement le contraste a
partir des parametres géométriques liés au montage d’interférometre.

C.1 Principe

Plan d'analyse référence Plan d'analyse sonde
} y { | i
[J]
(8]
=
o 2
(V) N
3 K
b (/]
s (W 5 L 3
g % © S
& ° c
Jo e 8 -5
( - — - ()
LO ot s X ot s Voot s Zrof ) f =
ref ? ref > J ref ? rer/ % 8
H:
Y’I hlef
_____n____________?l__;+__?__
" sonde ¥
1’ \v Sonae g Vd Y(){R‘(d)’éi(d))
[ A ---¥_
IR . - - J -
' (Ogndes X Y conde s Z

Ficure C.1 : Illustration schématique du cas considéré. On voit en noir les surfaces de réflexion pour les rayons de
la références et de la sonde. La surface de référence est considérée toujours orthogonale au rayon incident. La surface
sonde quant a elle est inclinée par rapport a l'orthogonale au rayon incident. Cette inclinaison bi-dimensionnelle est
définie par I'angle x; selon 'axe & et par I’angle 1, selon 'axe ¢. On voit une illustration des systemes de coordonnées
(OrefsZref, Yrefs Zref) €t (Osonde, Tsondes Ysondes Zsonde) que 'on utilise pour décrire le champ électromagnétique au niveau
des plans d’analyse. Ces bases ont chacune pour origine le point focal du rayon réfléchi associé et pour axe 2" la direction
du rayon.

L’interférometre repose sur 'interférence de deux rayons lasers que 'on appelle le rayon “sonde” et le rayon
“référence”. La mesure interférométrique permet donc de quantifier les différences de chemin optique entre la
sonde et la référence.

Dans le cas de notre montage, le rayon de référence est celui qui se réfléchit sur la surface du chip tandis
que la sonde se réfléchit sur 'extrémité du levier (voir la partie 3.7.1 ainsi que les Figures 3.12 et 4.2). On
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détaille dans cette partie les formules que 'on peut utiliser pour retrouver les valeurs du contraste en fonction
des parametres géométriques du systemes qui sont explicités sur la Figure C.1.

C.2 Formulation

C.2.1 Champs électromagnétique

La premiere étape est de définir la forme du champ E du rayon lumineux. Le rayon est considéré comme gaussien.
On considére que 'origine du repere spatial se trouve au point focal du rayon. On a donc I'expression suivante
pour le champ électrique complexe E0

2, .2 2, .2
_ wo T +y . ¢ +y
E(z,y,z,wo) = Eom eXp(—W) exp(—i(kz +k 2R, —((2))), (C.1)
avec w(z) la largeur du faisceau a laltitude z :
w(z) =wo[1+ (1)2, (C.2)
%R
zr la longueur de Rayleigh :
2
Twg
— C.3
%R N\ ( )
R.(z) le rayon de courbure du front d’onde en z
ZR
Re(2) = 2[1+ ()] (C.4)
((z) la phase de Gouy :
z
((z) = arctan (£> (C.5)

wp la largeur minimale du faisceau (la physique impose wg > %), k= 2% et A la longueur d’onde du faisceau

laser dans le milieu considéré. Pour le calcul de wp on se place dans Papproximation de Gauss, on a alors!*!l :
Mo

™R
avec R le rayon du faisceau avant d’entrer dans la lentille (R = w( fp)). Dans les cas considérés on a bien fy > 2R.

Ej est la valeur absolue du champ électromagnétique au point (0,0,0). Comme on s’intéresse a terme au
calcul du contraste qui est un ratio d’intensité, cette constante a été prise égale a 1 pour les simulations.

wWo

C.2.2 Effet du prisme de Wollaston

Le prisme de Wollaston sépare le rayon laser pour créer les deux faisceaux (sonde et référence). Il recombine
également leurs réflexions afin de créer I'interférence. L’intensité respective des deux faisceaux créés dépend de
I’angle entre la polarisation du faisceau laser et les axes des deux matériaux biréfringents composant le prisme.
Au sein du prisme les deux axes des matériaux sont perpendiculaires par construction. On note W ’angle entre
la polarisation du faisceau incident et I’axe du premier matériau rencontré par le rayon. En sortie on a les deux
rayons incidents :

2 2 2 2
) wo e 4y . r°+y
E! =Fper—— —_— — — .
ref (2,9, 2) Ter)(Z) exp ( w()? ) exp < z(kz +k oR, C(z))) (C.6)
. w 22 + 2 . 22 + 12
Esonde(‘rv Y, Z) = Esondewz) exXp <U)(Z)g> exXp < - Z(,ICZ +k 2Ry - C(Z))) (07)
avec
Eres = Egcos(W) (C.8)
Esonde = E() sin(W) (09)

Dans la pratique on vise W ~ 7 et c’est cette valeur qu’on utilisera sauf mention contraire.
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C.2.3 Plans d’analyse

Par simplicité les diodes du systemes d’interférométrie sont ici modélisées par un plan d’analyse situé au niveau
de la lentille (voir Figure C.1). Pour décrire le champ électromagnétique vu par les deux plans d’analyse on
procede a un changement de variable.

On considere la base de référence comme étant centrée sur le point focal du rayon incident avec pour axe
Z la direction du rayon incident et & parallele au levier. On note cette base (O, Z, 7, Z). De ce point de vue, le
rayon réfléchi peut étre vu comme le rayon incident dont la base aurait changé.

Les deux nouvelles bases sont :

Tpef =T

Yref =Y (ClO)
Lzref =z 2href
(xsonde = COS(2X5).T + Sin(2Xs)(Z - hsonde - d)

Ysonde = 1A [sin(21/15) cos(2x) sin(2xs )z + cos(2ts )y + sin(21)5) cos?(2xs) (2 — hsonde — d)]

N
Zsonde = \/15 [ — sin(2xs) cos(21s)x — sin(2¢5) cos(2xs)y + cos(2ts) cos(2xs) (2 — hsonde — d)] — hsonde — d
(C.11)

\

avec
A =1— (sin(2xs) sin(2d)s))2.

De cette fagon, on peut exprimer la valeur des champs apres réflexion en chaque point (x,y,z) du plan
d’analyse :

:ef(mv Y, Z) = Eqief(zref(l'a Y, Z), yref($a Y, Z)a Z?"ef(xa Y, Z)) (Clz)

r

sonde(x7 Y, Z) = éonde(xsonde(my Y, Z), ysonde(x7 Y, Z)7 Zsonde(-r: Y, Z)) (013)

C.2.4 Contraste

En reprenant les équations (3.10) et (3.11) on peut écrire les champs électriques présents au niveau des différentes
diodes.

Pour rappel la référence et la sonde sont certes recombinées au niveau du prisme de Wollaston mais sont
constituées de rayons de polarisations orthogonales. L’interférence ne se produit qu’avec le passage par les prismes
de calcite qui projetent les deux polarisations sur deux autre orientées a 45° (voir la Figure 3.13 ainsi que les
formules explicitées dans la partie 3.7.3)

Au niveau de la premiere diode on a donc les recombinaisons suivantes :

EA = E:ef + Egonde (014)
EB = ref gonde (015)
et
EAZ = E:ef - Egonde X e—i% (C16)
Ep, = Elf + Elypge x 2. (C.17)

On a alors directement acces aux intensités vues par les différentes diodes :

2

I, (2,y) = |Ea, (2,9, fo)° (C.18)
Ip,(z,y) = |Ep, (2,9, fo)?| (C.19)
Lay(2,y) = |Ea, (2,9, fo)?| (C.20)
Ip,(2,y) = |Eg, (2, y, fo)’| (C.21)



Les deux composantes du contraste peuvent alors se retrouver en y intégrant la position et les dimensions
des diodes.

/ / L4, (z,y)dzdy — / / Ig, (z,y)dzdy
) ya, zp, Yy, (C.22)
/ / Ia(z,y dxdy+/ / Ip, (z,y)dzdy
ya, yB,
/ / Ia,(z,y)dedy — / / I, (z,y)dzdy
Cy = oA L2 (C.23)
/ / Ta,(z,y dxdy—l—/ / I, (z,y)dzdy
YAq YBgy

aveC TA,, YA,s TBys YBys TAys YAy, TB, €6 yp, les plages de coordonnées selon les axes & ety des pixels des diode
Ay, B1, As et Bs respectivement, calculées a partir du centre du rayon incident.
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