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Introduction générale

D e plus en plus d’applications industrielles utilisent des systémes électromécaniques et
plus particuliérement les microsystémes électromécaniques (MEMS). L’association
d’un ou plusieurs éléments mécaniques de taille micrométrique a de ’électronique a permis
I'intégration de capteurs ultra-sensibles dans les circuits intégrés ou la réalisation d’actions
mécaniques précises et reproductibles. Les MEMS ont été développés a partir des années
1970 en tant que dérivés de la micro-électronique et leur premiére commercialisation
remonte aux années 1980 avec des capteurs de pression sur silicium. Les applications
envisageées et réalisées par les chercheurs sont extrémement variées allant de 1’électronique
aux biopuces en passant par l'optique. Les produits industriels les plus connus sont les
injecteurs pour imprimantes a jet d’encre et les accéléromeétres présents dans les coussins
gonflables de sécurité pour I'automobile, qui permettent également la détection du mouve-
ment des manettes de la console de jeux vidéo Wii de Nintendo. Les successeurs des MEMS
sont déja a 'étude et il s’agit naturellement des systémes nano-électromécaniques (NEMS)
puisque la réduction des dimensions procure de nombreux avantages (miniaturisation des

composants, diminution de la consommation électrique, amélioration de la sensibilité .. .).

En 2002, notre équipe a mis en valeur une méthode simple pour étudier les propriétés
mécaniques des nanotubes de carbone et des nanofils en complément des études classiques
d’émission de champ (EC) [Purcell et al. 2002b]. A partir de ce moment, nous avons
poursuivi nos investigations dans le domaine de la nanomécanique en utilisant toujours
I’EC. Puis, progressivement, cette activité est devenue un théme de recherche & part
entiére ot I’émission de champ n’est plus une composante essentielle dans nos dispositifs

méme si une grande proximité est toujours entretenue.

Dans I'ensemble des études développées dans ce manuscrit, nous nous limiterons aux
résonateurs sous formes de fils ou de tubes dans une géométrie de poutre suspendue. Dans
le premier chapitre, nous présenterons une introduction sur les systémes électromécaniques

en commencant par détailler les principales caractéristiques des nanorésonateurs que
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nous utiliserons, a savoir les nanotubes de carbone et les nanofils SiC. Ensuite, nous
développerons les propriétés élémentaires des NEMS par I'intermédiaire d'une revue de
I’état de 'art avec notamment 'explication de diverses applications envisagées a partir
de ces systéemes électromécaniques de taille nanométrique.

Le deuxiéme chapitre sera consacré aux différentes méthodes employées afin de conce-
voir les échantillons nécessaires & nos études. Les nanorésonateurs sont suspendus selon
deux configurations : la premiére consiste a coller le résonateur au bout d’une pointe
afin qu’il se trouve en configuration encastré-libre, la deuxiéme nécessite plusieurs étapes
technologiques en salle blanche dans le but d’encastrer les deux extrémités du résonateur

dans des électrodes.

Nos premiers résultats sur la nanomécanique seront exposés dans le troisiéme chapitre
ou nous relaterons deux études liées au phénoméne d’émission de champ. La carac-
térisation des vibrations d'un nanofil SiC par microscopie sous EC sera comparée a
la caractérisation visuelle réalisée dans un microscope électronique a balayage (MEB).
Nous développerons également une étude compléte du phénoméne de démodulation de la
nanoradio obtenu a partir de 'EC d’'un nanotube de carbone. Une analyse théorique sera

couplée a des expériences dans un microscope électronique en transmission (TEM).

Le quatriéme chapitre sera quant a lui dédié a deux phénoménes portant sur les
auto-oscillations d'un nanofil SiC en configuration encastré-libre. Dans ce cas, une source
d’énergie constante est suffisante pour générer I’entrée spontanée du nanorésonateur en
oscillation. La premiére expérimentation repose sur I'utilisation du faisceau d’électrons
constant d’'un MEB afin d’entretenir les vibrations. La deuxiéme nécessite 1'usage de
nanorésonateurs fortement résistifs et repose sur la création d’une chute de potentiel le
long du résonateur lorsqu’un courant d’EC est établi. Cette chute de potentiel modifie la

force électrostatique et permet I’entrée du nanorésonateur dans un cycle d’auto-oscillation.

Enfin, le dernier chapitre sera consacré aux nanotubes de carbone dans une géométrie
transistor ot nous développerons notamment les caractérisations électriques et mécaniques
de nos composants. Nous montrerons que la réalisation de nanorésonateurs accordables
permet d’ajuster et de controler la fréquence de résonance a partir d’une unique tension
DC. Les différents techniques de mixing (terme anglais utilisé pour désigner le mélange
de fréquences de signaux électriques périodiques) autorisant une détection électrique des
résonances seront également répertoriées avant d’expliquer plus en détails le principe et

les avantages de la nouvelle méthode de détection que nous avons mise au point. Elle
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repose sur l'utilisation d'un signal modulé en fréquence et permet notamment de générer
un signal électrique de détection nettement moins bruité que les autres techniques de
mixing. De plus, cette technique nous as permis de démontrer pour la premiére fois la

possibilité de transférer des données digitales a partir d'un NEMS.

INTRODUCTION GENERALE 3
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CHAPITRE 1. LES SYSTEMES ELECTROMECANIQUES

1.1 Introduction

n systéeme électromécanique classique peut étre décomposé en trois parties distinctes
U(Figure 1.1) [Roukes 2000]. En effet, un dispositif électromécanique peut étre décrit
comme un systéme ot ’application de signaux électriques permet de mettre en mouvement
un élément mécanique et la réponse mécanique de cet élément doit pouvoir étre transformé
en un signal électrique exploitable. L’élément mécanique peut étre un résonateur, un
interrupteur, une masse inertielle ... Les parties électriques d’entrée et de sortie peuvent
étre de la connectique simple ou des composants intégrés permettant par exemple, le trai-
tement du signal de sortie afin qu’il soit directement mesurable. Certains MEMS/NEMS
possédent une faculté supplémentaire leur permettant de détecter une faible variation
d’une grandeur physique. En effet, I'ajout d'une perturbation extérieure va modifier la
réponse du systéme mécanique et a partir de cette nouvelle réponse, il est possible de
caractériser cette perturbation. Il est possible de soumettre le méme élément mécanique
a plusieurs types de perturbations que nous développerons plus en détails dans la suite

de ce manuscrit.

Signal Signal
o Transducteur Systeme Transducteur . DT
électrique ---..- > 5 —_— . d : électrique
pr— d’entrée Excitation Mécanique Réponse e sortie dé sottie

mécanique meécanique
Perturbations
mécaniques
Signal
électrique ........... , | Transducteur
de controle de controle

Figure 1.1 — Représentation schématique d’un systéme électromécanique [Roules
2000].Le signal électrique d’entrée permet d’exciter [’élément mécanique qui va fournir
une réponse mécanique exploitable électriguement. Lorsque [’élément mécanique est
soumis a une perturbation supplémentaire, sa réponse est modifiée et permet de

caractériser la grandeur physique qui a engendré la perturbation.

La conception d'un NEMS peut s’envisager suivant différentes approches (Figure 1.2).
La premiére démarche appelée « top-down » est intuitive puisqu’elle consiste a diminuer
les dimensions des MEMS en profitant des améliorations des techniques de production

comme la lithographie [Cleland et Roukes 1996]. La deuxiéme approche provient de la

1.1. INTRODUCTION 7
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physique mésoscopique et consiste a développer de nouveaux systémes destinés a des
études fondamentales spécifiques comme 'étude d’effets quantiques [Beil et al. 2007]. La
derniére méthode dénommeée « bottum-up » réside dans la construction du systéme NEMS
a partir de nanorésonateurs déja disponibles. Par exemple, le positionnement au bout
d’une pointe d’un nanotube ou d’un nanofil correspond a ce type de technique [Vincent
2002]. Enfin, la réalisation d’'un NEMS peut également nécessiter la combinaison de deux
approches comme par exemple, la localisation sur un réseau d’électrodes de nombreux

nanofils synthétisés indépendamment [Li e/ al. 2008].

MEMS Physique
(top-down) meésoscopique

Echantillon nanométrique (nanotube, nanofil ...)
(bottom-up)

Figure 1.2 — Représentation schématique des différentes approches envisageables afin

de concevoir un systeme nanoélectromécanique.

La fabrication de ces composants submicroniques permet de miniaturiser d’avantage
les appareillages, diminuer la consommation d’électricité ainsi que le cotit de fabrication
unitaire lorsque la production atteint un niveau industriel. Mais ces composants de taille
nanométrique permettent surtout d’augmenter les caractéristiques du systéme comme
sa fréquence de travail ou sa sensibilité. Ainsi, il est possible d’atteindre une fréquence
supérieure a 50 GHz [Rosenblatt et al. 2005] et méme théoriquement jusqu’au THz |Li
et Chou 2003] ou de mesurer des masses ultra-faibles |Lavrik et Datskos 2003] pouvant
atteindre la résolution atomique [Jensen et al. 2008]. En contrepartie, les difficultés s’ac-
centuent car des éléments de cette taille deviennent trés difficiles & maitriser (diminution
du facteur de qualité, détection de signaux trés faibles & haute fréquence, cross-talk ...)
et leurs sensibilités accrues imposent un isolement parfait vis a vis des perturbations

(température, ondes radiofréquences, environnement .. .).
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Parmi les divers types de nanorésonateurs existants (graphéne, nanotube, nanofil,
membrane, plaque . . .), nous avons choisi de nous consacrer essentiellement aux nanotubes
de carbone et aux nanofils pour 'ensemble de nos études vibratoires. Ainsi nous allons
présenter ces deux types de nanorésonateurs et plus particuliérement leurs propriétés
électriques et mécaniques qui nous intéressent pour la réalisation de nos NEMS. Ensuite,
nous développerons les différentes techniques d’excitations et de détections des oscillations
utilisées pour les NEMS a base de nanotubes ou de nanofils puis nous terminerons par

une présentation de diverses applications pouvant étre réalisées par ce type de NEMS.

1.2 Les nanorésonateurs

1.2.1 Les nanotubes de carbone

epuis la découverte des nanotubes multifeuillets par Iijima [1991] Pintérét de la
Dcommunauté scientifique pour ces nanomatériaux est motivé par leurs fascinantes
propriétés. En effet, suivant leur structure (Figure 1.3), les nanotubes peuvent étre mé-
talliques, semi-conducteurs [Tans ¢t al. 1998] ou semi-métalliques & faible bande interdite
[Zhou et al. 2000]. Mécaniquement, ils sont d’une remarquable rigidité et présentent
également une extraordinaire flexibilité sous des contraintes importantes leur permettant

des pliages réversibles jusqu’a des angles trés élevés.

Ces différentes propriétés ont déclenché un intérét croissant de la communauté scienti-
fique internationale pour les nanotubes. De nombreuses applications sont explorées dans
des domaines variés comme la nanoélectronique (transistors a effet de champs, sources
d’électrons pour les écrans plats), la nanoélectromécanique (nanobalance, nanoradio, os-
cillateur accordable), le stockage d’énergie (batteries au Lithium, stockage d’hydrogéne), le
renforcement mécanique de composites ou encore diverses applications comme les pointes

ultra-fines pour la microscopie a sonde locale, des capteurs de pression ...

Différentes techniques permettent de produire des nanotubes de carbone : arc élec-
trique, ablation laser, vaporisation solaire, décomposition d’hydrocarbures, électrolyse
... Chaque méthode posséde ses avantages en fonction des caractéristiques nécessaires a
I'expérimentateur pour mener a bien son projet a base de nanotubes. Suivant la technique
de production, la qualité et les dimensions des nanotubes peuvent considérablement varier.

De méme, certaines méthodes ne peuvent étre envisagées suivant le type d’applications

1.2. LES NANORESONATEURS 9
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visées (nanotubes sur substrat ou volatiles) et le coit de ces différentes technologies différe

grandement.

Un nanotube monofeuillet peut étre défini comme étant I'enroulement d’un feuillet
de graphite, appelé graphéne, et refermé sur lui-méme. Il forme un cylindre creux, ex-
clusivement constitué de carbone dont le diameétre est généralement compris entre 0.7
et 2 nm alors que sa longueur peut atteindre quelques millimétres. Un tel nanotube est
appelé nanotube monofeuillet pour le différencier des nanotubes multifeuillets, constitués
de plusieurs couches de graphéne concentriques. Les nanotubes monofeuillets ont été
découverts peu de temps aprés les nanotubes multifeuillets [lijima et Ichihashi 1993].
Dans un nanotube, chaque atome de carbone posséde trois voisins auxquels il est lié par
des liaisons covalentes hybrides sp?. Comme la molécule de fulleréne dont il dérive, le
nanotube obéit a la régle d’Euler. Ainsi, le cylindre du tube est formé d’un trés grand
nombre d’hexagones mais chacune de ses extrémités est constituée uniquement d’une

portion de sphére contenant 6 pentagones.

Il existe plusieurs types de nanotubes monofeuillets, définis par leur angle d’enroule-
ment par rapport a la feuille de graphéne. En effet, si on définit 'angle d’enroulement
comme l'angle entre 1'axe du nanotube et une direction qui s’appuie sur un coété d'un
hexagone du feuillet de graphéne, on obtient un angle 6, appelé hélicité, qui varie de
0 a 30°. Compte tenu de la symétrie du réseau hexagonal, cet angle permet de classer
toutes les configurations possibles en trois catégories appelées « armchair », « zigzag » et
« chirale » (Figure 1.3). Les nanotubes monofeuillets peuvent également se rassembler en

fagots et s’organiser selon un arrangement « triangulaire ».

Un nanotube multifeuillet parfait peut étre considéré comme un arrangement concen-
trique de plusieurs nanotubes monofeuillets (Figure 1.4). Le nanotube central détermine
le diamétre interne du nanotube multifeuillet. Les nanotubes suivants s’arrangent autour
du nanotube central et leur diamétre augmente progressivement. La distance entre deux
nanotubes adjacents correspond a la distance inter-plans du graphite. Elle a été déterminée

expérimentalement par diffraction et vaut 3.4 A.
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(n,0) rigrag

(0,10) nanotube <

(zig-zag)

(7,10) nanotube 1 (10,10) nanotube
{chiral) [armchair)

Figure 1.3 — Structure de type nid d’abeille du graphéne. Soient ai et ay deuz vecteurs
directeurs du systéme cristallin. On définit m et n , deux entiers, tels que le vecteur de

chiralité C,, axe selon lequel s’enroule le nanotube, soit Cy = nay + mas.

Figure 1.4 — (a) Schéma d’un nanotube multifeuillets comportant trois feuillets (b)
Images haute résolution de nanotubes multifeuillets possédant respectivement cing, deuz

puis sept feuillets [ /
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1.2.2 Les nanofils

La découverte des nanotubes a permis l’essor de nombreuses structures de tailles
nanométriques dont les nanofils. Ce sont des nanostructures quasi-unidimensionnelles
qui possédent des liaisons inter-atomiques en trois dimensions et ils sont donc pleins. Leur
section peut étre considérée comme circulaire en premiére approximation et habituelle-
ment, ils ont un diamétre de quelques dizaines de nanométres (10 - 200 nm) avec une
longueur qui peut atteindre plusieurs centaines de micrométres. A partir d’un nanofil, il
est possible d’obtenir un nanocable formé d’une nanofibre centrale dénommeée « le coeur »,
recouverte d’'une ou plusieurs couches successives (Figure 1.5). Celles-ci se distinguent du

coeur par leur composition chimique et/ou leur structure cristallographique.

Les nanofils peuvent étre synthétisés par voie chimique comme les nanotubes et ainsi
étre utilisés dans des NEMS conc¢us par une approche « bottum-up » mais ils peuvent
également étre fabriqués par des procédés de lithographie pour la réalisation de NEMS
« top-down ». La diversité des nanofils pouvant étre produits permet I’étude de nombreuses
propriétés variées. En effet, les caractéristiques semiconductrices et d’émission de champs
|[Choueib et al. 2009], les propriétés mécaniques |Vincent et al. 2007, Ayari et al. 2007,
Perisanu el al. 2007a;b; 2008] tout comme les propriétés optiques [Bechelany el al. 2007]
et le renforcement des matériaux sont de nombreux domaines étudiés afin de trouver des

applications.

Couche2

Couche1

Coeur

Figure 1.5 — Représentation schématique d’un nanofil constitué du « ceeur » et de deux

couches superposées. Nomenclature : Coeur@Couchel @Couchel.
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1.3 Etat de ’art sur les NEMS

Il existe deux principales configurations pour les NEMS, définies en fonction du posi-
tionnement du nanorésonateur lors de sa mise en suspension. Dans la configuration
que nous nommerons « encastrée-libre », le résonateur est maintenu uniquement par I'une
de ses extrémités tandis que l'autre est complétement libre. La deuxiéme configuration
que nous désignerons par 'appellation « encastrée-encastrée », repose sur un maintien des
deux extrémités du résonateur.

Dans cette partie, nous présentons un ensemble de précédents travaux sur les NEMS a
travers 'explication des principales propriétés mécaniques et électriques des nanorésona-
teurs que nous venons d’exposés. Nous poursuivrons par une présentation des différents
types d’excitations permettant de générer la résonance du nanorésonateur ainsi que des
principales méthodes de détections de cette résonance. Enfin, nous conclurons cet état
de I'art en développant certaines applications envisagées a partir de NEMS a base de
nanotubes ou de nanofils. Pour la rédaction de cette revue, nous nous sommes en partie
inspirés des articles de Roukes [2000] et Ekinci et Roukes [2005] ainsi que de la thése de

Sazonova [2006].

1.3.1 Propriétés mécaniques

Les deux parameétres les plus importants pour caractériser les propriétés mécaniques
d’un matériau sont sa résistance a la traction ou tension de rupture R,, et son module
de Young Y. Ce dernier est un élément essentiel dans le choix des nanorésonateurs pour
une utilisation dans des NEMS car il définit sa rigidité. D’un point de vue classique, le

module de Young lie la contrainte exercée o a I'élongation relative € par la loi de Hooke :
o=Ye (1.1)

alors que la résistance a la traction définit la contrainte maximale qu’'un matériau peut
endurer avant rupture.

Les propriétés mécaniques des nanotubes de carbone ont été parmi les premiéres
étudiées tant d’un point de vue théorique qu’expérimental. Les calculs théoriques réalisés
concordent plus ou moins avec une valeur de Y de 1 TPa pour un nanotube parfait en
considérant « I'épaisseur » d’un feuillet égale a 3.4 A [Lu 1997] (c’est a dire proche du
module de Young du plan de graphéne). Les valeurs supérieures trouvées, par exemple
5 TPa, semblent étre liées a un choix différent dans I’épaisseur du feuillet graphitique
[Yakobson et al. 1996, Tu 1997|. Les valeurs théoriques de R,, pour les nanotubes de
carbones sont estimées entre 10 GPa et 40 GPa [Yakobson 1997].
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Compte tenu des faibles dimensions de ces nanorésonateurs, les mesures expérimentales
de ces paramétres sont difficiles. Toutefois, a partir d’un microscope électronique ou d’un
microscope a force atomique (AFM), il est possible de réaliser des mesures fiables. Ainsi,
les premiéres expériences portant sur I'étude des propriétés mécaniques de nanotubes
concernent principalement les nanotubes multifeuillets et les fagots de nanotubes. Treacy
et al. [1996] ont utilisé un TEM afin d’imager les vibrations thermiques d’un nanotube
multifeuillets a haute température. A partir de la forme de la résonance, ils ont pu extraire
le module de Young de leurs échantillons et ont trouvé des valeurs comprises entre 0.4
et 4.15 TPa. Toujours dans un TEM et avec la méme méthode, Krishnan et al. [1998]
ont estimé le module de Young de leurs nanotubes multifeuillets a 1.4 TPa. Puis une
étape supplémentaire a été franchie lorsque Babi¢ et al. [2003] ont utilisé cette méthode a
température ambiante et dans un MEB pour déterminer le module de Young de nanotubes

monofeuillets avec des valeurs comprises entre 18 GPa et 2.5 TPa.

Poncharal et al. [1999] ont développé une technique alternative. Elle nécessite égale-
ment 'utilisation d’un microscope électronique et consiste a exciter électrostatiquement
les nanotubes a leur fréquence de résonance fy pour extraire la valeur du module de Young

a partir de la relation suivante :

fo= 87TL2,/ DQ\/7 (1.2)

ou L est la longueur du nanotube, D et D; sont respectivement les diamétres externe et
interne du nanotubes, p est la masse volumique du nanotube et (3, est une constante qui
dépend de I'harmonique excitée. Cette équation provient de la physique macroscopique
mais reste toujours valable pour des nanorésonateurs. Dans la littérature, le diametre
interne des nanotubes est souvent négligé et 'approximation sur un diamétre externe
homogéne sur toute la longueur du nanotube est constamment utilisée. Poncharal et al.
[1999] ont utilisé cette méthode dans un TEM avec des nanotubes multifeuillets synthétisés
par la technique de 'arc électrique dont les fréquences de résonance étaient de 'ordre du
MHz et des facteurs de qualités d’environ 500. Ils ont démontré que pour leurs nanotubes,
le module de Young diminuait fortement (de 1 & 0.1 TPa) lorsque le diamétre augmente
(de 8 & 40 nm) (Figure 1.6). Cette expérience a également été réalisée dans les méme
conditions par Gao et al. [2000] afin d’étudier I'effet des défauts dans les nanotubes sur la
valeur du module de Young. Pour ces nanotubes synthétisés par pyrolyse et comportant de

nombreux défauts structuraux, ils ont mesuré des valeurs de Y trés faibles (de 2 a 30 GPa).
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Une autre approche pour évaluer le module de Young d’un nanorésonateur consiste a
utiliser la pointe d’'un AFM pour courber directement ce dernier et mesurer son élasticité.
Ainsi, Wong et al. [1997] rapportent une valeur moyenne de Y de 1.28 TPa pour des
nanotubes multifeuillets en configuration encastrée-libre. La méme méthode fut utilisée
plus tard sur des fagots de nanotubes ou des nanotubes monofeuillets doublement encas-
trés [Salvetat et al. 1999, Walters et al. 1999, Kim et al. 2002, Minot et al. 2003] (Figure
1.7(a)). Tous s’accordent autour d’une valeur moyenne de 1 TPa pour le module de Young

des nanotubes monofeuillets.
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Figure 1.6 — Estimation du module de Young en fonction du diameétre de nanotubes

multifeuillets a partir de la fréquence de résonance [Poncharal et al. 1999,

Walters el al. [1999]ont également pu estimer la résistance a la traction de fagots de
nanotubes R,, = 45 £ 7 GPa. De leur coté, Yu et al. [2000] ont utilisé un AFM dans
un MEB de fagon a pouvoir attacher un fagot de nanotubes a la fois sur un substrat
et sur la pointe AFM et permettre ainsi la mesure des propriétés mécaniques de leurs
échantillons. Sur les quinze échantillons testés, ils rapportent une valeur de Y comprise
entre 320 et 1470 GPa (Y (moyen)=1 TPa) et une valeur de R,, comprise entre 13 et
52 GPa (R,,(moyen)=30 GPa).

Plus récemment, \Wu ¢/ al. [2008] ont combiné une détection optique associée a une
excitation magnétique afin de mesurer le module de young de nanotubes en fonction de
leur chiralité. Quelque soit I'hélicité du nanotube (20 ° < 6 < 25°), les auteurs ont montré
une homogénéité des résultats conforme a la valeur admise de 1 TPa.

Enfin, Williams ef ol [2003] ont mesuré le module de cisaillement de nanotubes
multifeuillets. Ils ont fabriqué et suspendu un petit bloc métallique au milieu du nanotube

afin de pouvoir ajouter une force de torsion par I'intermédiaire d’une pointe AFM (Figure
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1.7(b)). Ainsi, ils ont pu mesurer la constante de torsion C; du nanotube et déduire le

module de cisaillement G. a partir de la relation suivante :
G.
2L

Oll Toyt €t 14, sont respectivement les rayons externes et internes du nanotube et L la

Ct = 7T(,'a;’:ut - Tfn)

(1.3)

longueur correspondant a la portion suspendue du nanotube. En négligeant r;,, les auteurs
rapportent une valeur de G, d’environ 600 GPa en accord avec les calculs théoriques [I.u
1997].

(a) (b)

Figure 1.7 — (a) Schéma d’un nanotube suspendu, courbé par une pointe AFM
[Salvetat et al. 1999]. (b) Image MEB d’un nanotube multifeuillets suspendu avec un
bloc métallique permettant d’appliquer une force de torsion sur le nanotube par
lintermédiaire d’une pointe AFM. Il est ainsi possible de déduire le module de

cisaillement du nanotube [Williams et al. 2009].

Pour exemple, le tableau 1.1 rassemble les résultats que nous avons obtenus concernant
la mesure du module de Young de deux nanocables SiCQC utilisés dans nos applications.
Une étude compléte sur des nanofils SiC sera développée dans le chapitre 3. La méthode
de mesure est semblable a celle de Poncharal et al. [1999] hormis le fait qu’elle est réalisée
dans un MEB. Le module de Young est calculé a partir de I'équation (1.2) :

e en faisant 'hypothése que le diamétre externe du nanofil est homogéne sur toute sa

longueur, ce qui n’est pas forcément le cas;

e en assimilant la nanostructure SiCQC a une nanofibre SiC de méme diamétre, c’est

a dire en négligeant la contribution de la couche de carbone en surface sur la valeur
de la masse volumique du nanofil.
Les différences relativement importantes entre les deux valeurs de Y obtenues sont es-

sentiellement dues aux variations de la densité de défauts structuraux et du degré de
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Diameétre (nm) | Longueur (ym) | Module de Young (GPa)
270 250 930
176 30 207

Tableau 1.1 — Valeurs du module de Young de nanofils SiCQC déduites a partir de leur

fréquence de résonance mesurée par 'observation des vibrations dans un MEB.

graphitisation du revétement de carbone surfacique. En effet, dans les différents nanofils
que nous exploitons, ces deux paramétres ne sont pas homogénes et sont susceptibles de
faire varier fortement la valeur du module de Young. Wong ¢t al. [1997] ont estimé par
AFM le module de young de nanofibres SiC et rapportent une valeur de 610 GPa pour un
diamétre de 23 nm et une valeur de 660 GPa pour un diamétre de 21.5 nm. Ces résultats
sont du méme ordre de grandeur que les prédictions théoriques donnant un module de
Young de 600 GPa pour un monocristal SiC orienté selon la direction [111] [Lambrecht
et al. 1991].

1.3.2 Propriétés électriques

es nanotubes de carbones possédent de remarquables propriétés électriques héritées
Lde la structure de bandes du graphéne. Ainsi, suivant leur chiralité, les nanotubes
peuvent étre métalliques, semi-conducteurs [Tans et al. 1998] ou semi-métalliques a faible
bande interdite [Zhou et al. 2000|. La structure cylindrique d’un nanotube monofeuillet
impose le transport d’électrons uniquement le long de I'axe du tube et définit ce type de
nanotubes comme des conducteurs a une dimension. La conductance G' d’un canal a une

dimension est donnée par le modéle de Landauer-Biittiker [Landauer 1970, Biittiker 1985,

Datta 1997],
62
o (E) ZZ- T, (1.4)

avec T; décrivant la probabilité de transmission a travers le i-éme canal, et e?/h la
conductance quantique. Dans un nanotube, il existe quatre canaux & une dimension
dégénérés : deux dépendant de la dégénérescence de spin et deux autres provenant de
la structure de bande du graphéne. Ainsi la conductance théorique a faible polarisation

d’un nanotube avec une transmission parfaite est :

oa(2) us

La premiére équipe a rapporter une mesure de cette conductance quantique a utilisé

un nanotube multifeuillets plongé dans un bain de mercure liquide [Frank ef al. 1998,
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Poncharal et al. 2001]. Cela leur a permis de réaliser une étude de la conductance en
fonction de la longueur du nanotube et prouver ainsi, la présence d’un transport balistique
(Figure 1.8). Ensuite, ce type de mesure fut réalisé avec des nanotubes monofeuillets
métalliques d’une longueur de 200 nm [[Kong et al. 2001, Liang et al. 2001] et des nanotubes
semiconducteurs dans I'état « passant » [Javey ef al. 2003, Yaish et al. 2004]. Pour
des nanotubes de plus grandes longueurs, la principale origine de la résistivité, a faible

polarisation, est attribuée a la diffusion de phonons acoustiques |Kane et al. 1998].

Les nanotubes semiconducteurs dont le diamétre D est compris entre 0.7 et 2 nm ont
une bande interdite E, séparant les bandes de valence et de conduction, inversement
proportionnelle & D [WildGer et al. 1998, Odom et al. 1998, Dresselhaus et Avouris 2001].

0.7 eVinm
Dinm)|
La valeur de cette bande interdite peut étre trés faible dans certains nanotubes semicon-

EgleV] = (1.6)

ducteurs (£, < 100 meV) a cause de déformations locales de leur structure comme la
courbure, la torsion, ’entortillement ou tout autre type de perturbations provoquant un
effort dans le nanotube [Heyd et al. 1997, Yang et al. 1999, Zhou et al. 2000].

Avec un champ électrostatique, il est possible de déplacer le niveau de Fermi d'un
nanotube semiconducteur dans la bande de valence, dans la bande interdite ou dans
la bande de conduction. Ainsi, la conductance de ces nanotubes peut-étre maitrisée et
modifiée par une simple tension continue appliquée sur une électrode placée a proximité du
nanotube [Tans ef al. 1998, Martel ef al. 1998]. A partir de ces nanotubes semiconducteurs,
il est possible de réaliser des transistors a effet de champs (FET) qui peuvent étre intégrés
dans des circuits classiques ou des capteurs.

La figure 1.9 représente un exemple de FET a base de nanotubes ot les trois régimes
de conduction possibles sont illustrés |Vinot 2004]. Dans cet exemple, lorsque la tension
de grille V, est inférieure ou égale a 0 V, le niveau de Fermi Ep est situé dans la bande
de valence et le transport est réalisé par les trous (FET de type p a I’état passant). Pour
Vy compris entre 0 et 4 V, Er est placé dans la bande interdite et aucun transport n’est
possible (FET a I’état bloqué). Enfin, le transport peut également étre effectué par les
¢lectrons lorsque Vj est supérieur a 4 V et que le niveau de Fermi se situe dans la bande
de conduction (FET de type n a I’état passant).

Le type de conduction présent dans les zones de contacts est directement relié a la
nature du métal utilisé pour la fabrication des électrodes puisqu’il dépend de la différence
entre les travaux de sorties du nanotube et du métal [Léonard et Tersoff 2000]. Ainsi,

la tension appliquée sur la grille modifie principalement le niveau de Fermi au centre
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du nanotube. Le régime de conduction d’un nanotube peut également étre affecté par
des adsorbats ou la présence d’une fine couche d’eau et cela peut expliquer le régime de
conduction de type p pour une tension de grille nulle et lorsque les mesures sont effectuées

a lair [Martel et al. 2001].

1.3.3 Les différents types d’excitations

n des points essentiels lors de l'étude de systéemes résonants est le phénoméne
Uphysique qui permet d’induire les forces permettant d’exciter la résonance du NEMS.
Le choix du type d’excitation dépend généralement de la géométrie du NEMS et ne doit
pas détruire I’échantillon. Dans la suite, nous décrirons les principales méthodes utilisées

pour exciter les NEMS a base d’un nanotube ou d’un nanofil.

Electrostatique

[’instauration des oscillations par une force électrostatique est effectuée en appliquant
une tension alternative Vs sur une électrode placée a proximité de I’élément résonant
conducteur [Carr et Craighead 1997|. L’expression de cette force Fpiectrostatique €5t obte-
nue en dérivant 1'équation (1.7) qui exprime 'énergie électrostatique Epiectrostatique de 1a

capacité C définie entre 'électrode et le nanorésonateur.

1
EElectrostatique - écij (17)
FElectrostatique = _gradEElectrostatique = %gr@dc (18)

Piézoélectrique

L’effet piézoélectrique est la propriété que possédent certains corps a se polariser
électriquement sous I’action d’une contrainte mécanique et réciproquement, de se déformer
lorsqu’un champ électrique leur est appliqué. Ces deux effets sont indissociables : le
premier est appelé « effet piézoélectrique direct » et le second « effet piézoélectrique
inverse ».

Ce phénoméne peut étre utilisé pour exciter un NEMS en le plagant sur un substrat
piézoélectrique qui va induire directement les vibrations a I’élément résonant. Li et Evoy
[2005] ont réalisé ce type d’excitation avec un substrat piézoélectrique macroscopique.
Bien que cette méthode soit assez simple, quelques limitations sont apparues a cause de
I’actionneur piézoélectrique. La réponse en fréquence de I'élément piezo est non-uniforme

et s’atténue rapidement avec ’augmentation en fréquence. De plus, la tension nécessaire
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Figure 1.8 — Mesure de la conductance d’un nanotube avec un transport balistique
g
[Frank et al. 1998]. Gy = 2% correspond a la conductance quantique en prenant en

compte les deur canauzr a une dimension provenant de la dégénérescence de spin.
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Figure 1.9 — (a) Schéma d’un transistor a effet de champ réalisé a partir d’un
nanotube de carbone (b) Conductance G a travers le FET en fonction de la tension de
grille appliquée (¢) Diagramme d’énergie du nanotube lors des trois différents régimes de

conduction [Minot 200]]
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pour obtenir une déformation du matériau est de I'ordre du volt et rend la détection des
vibrations difficile compte tenu des fuites de courant capacitives qui peuvent interférer
avec le signal de détection.

Afin d’utiliser efficacement ce type d’excitation, la conception du NEMS doit intégrer
de facon optimale le positionnement et I’épaisseur d’un matériau piézoélectrique de bonne
qualité a proximité ou méme directement sur le nanorésonateur. Ce type d’optimisation
est déja largement effectué sur des MEMS a base de menbranes |Nicu et al. 2005] ou
de poutre en nitrure de gallium [Faucher ef al. 2009] par exemple. La réduction des
dimensions procure un challenge intéressant car les déformations du matériau sont plus

faibles et engendre une variation de charge réduite.

Electromagnétique

Une excitation magnétique du résonateur nécessite la création d'une force de Lorentz.
Par conséquent, une structure mécanique conductrice, typiquement une poutre encastrée a
ces deux extrémités, est placée dans une bobine magnétique pour établir ce type d’excita-
tion [Cleland et Roukes 1996]. Le champ magnétique statique B doit étre perpendiculaire
au plan ou les vibrations sont instaurées (Figure 1.10). L’établissement d'un courant
alternatif /4 dans une poutre encastrée de longueur L induit la force de Lorentz Fiorents
qui excite la résonance. Sous forme différentielle, la relation entre cette force et le champ
magnétique s’exprime par :

dFygrent> = IacdL A B (1.9)

avec dL une portion infinitésimale de la poutre sur laquelle la force dF’ Lorent> S applique.

E Network
. Analyzer

. Vacuum

T=4.2 K

Figure 1.10 — Schéma d’illustration du dispositif expérimental permettant une

excitation et une détection magnétique [Cleland et Roukes 1996].
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Opto-thermique

lic et al. [2005] ont réalisé une excitation optique pour un NEMS. Dans ce type
de dispositif expérimental, un laser est modulé avec un signal alternatif et focalisé a
proximité de la structure résonante (Figure 1.11). La puissance du faisceau du laser pulsé
est convertie en chaleur et produit un champ de contraintes oscillatoires dans le matériau
provoquant ainsi, les vibrations de la structure. Le principal avantage d’une excitation
opto-thermique réside dans le fait qu’aucun contact électrique avec le nanorésonateur
n’est nécessaire. Néanmoins, 'efficacité de cette méthode dépend essentiellement de la
conductivité thermique du matériau ainsi que de la distance entre le spot du laser et la
structure résonante. Cette technique n’est donc pas applicable & tous types de NEMS et
son intégration dans un composant est difficilement envisageable a partir des technologies

actuelles.

Figure 1.11 — Schéma d’illustration du dispositif expérimental permettant une

excitation opto-thermique [Ilic et al. 2005]

1.3.4 Les différents types de détections

Aprés avoir réussi a exciter 1’élément résonant du NEMS, il est indispensable de
détecter la réponse afin d’exploiter les différents paramétres du systéme. Compte
tenu de 'extréme sensibilité des oscillations, une attention particuliére doit étre apportée
a cette détection. Il faut notamment prendre en compte :

e les fuites de courant ;

e les différents types de bruit ;
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o l'effet de « crosstalk » qui correspond a un brouillage du signal de sortie par le signal
d’excitation ;
e ou encore le régime non-linéaire provoqué par une excitation trop puissante.
De la méme fagon que pour I'excitation, le choix du type de détection dépend générale-
ment de la géométrie du NEMS et ne doit pas étre destructif. Dans la suite, nous décrivons
les principales méthodes de détections utilisées pour les NEMS a base d’un nanotube ou

d’un nanofil.

Visualisation directe du nanorésonateur

La méthode la plus simple pour détecter des vibrations est la visualisation directe de
ces derniéres sur un écran. En effet, lorsque le NEMS est placé dans un MEB ou dans un
TEM, la visualisation des oscillations du nanorésonateur est relativement facile (Figure
1.12). Les microscopes peuvent étre adaptés et améliorés et cette technique présente alors

des avantages tels que :

e la mesure précise des caractéristiques du nanorésonateur (longueur, diamétre) et la
détection d’éventuels défauts structuraux;

e la détermination instantanée du mode de vibration [Poncharal ef al. 1999];

e la possibilité d’ajouter un nano-manipulateur et ainsi, faire varier les paramétres
géométriques du NEMS (forme et distance des contre-électrodes |Perisanu el al.
2008]) ;

e I'évaporation de matiére pour la mesure de masse ultra-faible [Jensen et al. 2008],

application que nous développerons plus en détails a la fin de ce chapitre.

Cependant, il est difficile d’extraire des informations quantitatives sur les vibrations du
résonateur avec ce type de méthode. En effet, les fréquences de résonance des NEMS sont
comprises entre quelques dizaines de kHz et plusieurs GHz et le détecteur est seulement
capable de fournir des images qui correspondent a une moyenne des positions successives
du nanorésonateur. C’est pour cette raison que nous observons I'enveloppe de oscillation
sur les images obtenues a partir de ces microscopes. De plus, la nécessité d’avoir des
amplitudes d’oscillations relativement élevées pour pouvoir les observer peut impliquer
un comportement non-linéaire & ne pas négliger lors des expériences. Autre élément im-
portant, I'irradiation des nanotubes de carbone par un faisceau d’électrons peut entrainer
leur détérioration |Molhave ef al. 2007| et suivant la pression a I'intérieur de la chambre

sous vide, une contamination du nanorésonateur peut s’effectuer.
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Figure 1.12 — Détection des vibrations par visualisation directe dans un TEM,
nanotube (A) au repos (B) oscillant suivant le mode fondamental (C) oscillant suivant

la deuziéme harmonique [Poncharal et al. 1999].

Emission de champ

Cette technique de détection a été découverte et exploitée par notre équipe depuis
plusieurs années [Purcell et al. 2002b]. Elle est uniquement réservée au NEMS dont
I’élément mécanique est métallique ou semi-conducteur et encastré seulement a I'une de ses
extrémités (Figure 1.13). Sous 'effet d’un champ électrique intense F', établi en appliquant
une tension continue V4 sur ’échantillon, la barriére de potentiel du vide se rétrécie d'un
facteur proportionnel & F' et permet ainsi d’extraire des ¢électrons du matériau par effet
tunnel. L’impact des électrons émis est observée par I'intermédiaire d’un écran phosphore
sur lequel les électrons créent un diagrame d’émission. Lorsque le nanorésonateur se
met a osciller, le diagrame s’¢largit instantanément, rendant compte de la trajectoire
de l'extrémité libre de 1’élément mécanique. Cette méthode de détection est principale-
ment associée a une excitation électrostatique. Une analyse numérique de I’évolution du
pattern d’émission en fonction d’un balayage en fréquence du signal d’excitation permet la
détection de trés faibles amplitudes d’oscillation [Perisanu ef al. 2007a;b]. Compte tenu de
leurs faibles dimensions, les nanorésonateurs sont des objets particuliérement intéressants
pour réaliser I’émission de champ car ils permettent de bénéficier de « I'effet de pointe »

qui amplifie le champ électrique.

Aussi, le champ électrique nécessaire pour établir I’émission de champ doit-étre su-
périeur a 3 V/nm. Suivant le facteur d’amplification, directement lié a 1’effet de pointe

du nanorésonateur et suivant la distance entre 'extrémité libre du nanorésonateur et
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I’écran phosphore, la nécessité d'un champ électrique aussi élevé peut conduire a des
valeurs de tension d’extraction trés importantes (jusqu’a plusieurs centaines ou milliers
de volts). Enfin, ce type de détection doit étre réalisé dans une enceinte sous ultra haut
vide (UHV) afin d’augmenter le libre parcours moyen des électrons et obtenir un courant
et un diagramme d’émission le plus stable possible. Nous reviendrons plus en détails sur

ce type de technique dans le chapitre 3.

Figure 1.13 — Schéma expérimental du dispositif permettant de détecter les vibrations

par Uintermédiaire du phénoméne d’émission de champ [Purcell et al. 2002b].

Magnétomotrice

La détection magnétomotrice est principalement utilisée pour des poutres doublement
encastrées et excitées magnétiquement. Lorsque la structure entre en résonance, la varia-
tion au cours du temps du flux magnétique dans le systéme induit une force électromotrice
(f.e.m.) le long de la poutre [Cleland et Roukes 1996]. Cette technique de détection
présente un inconvénient significatif pour les résonateurs de petites tailles. Typiquement,
ces derniers possédent des résistances beaucoup plus élevées que I'impédance du circuit
de mesure et cela rend difficile la détection du signal haute fréquence. De plus, méme si
I'impédance du résonateur correspond a celle du circuit, un autre probléme intervient lors
de T'utilisation de cette technique avec des résonateurs de faibles dimensions. En effet,
étant donné que les pertes sont inversement proportionnelles a la masse du résonateur, les
forces dissipatives créées par cette technique de détection dominent les forces d’excitations
[Schwab 2002].
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Capacitive

La détection capacitive consiste & mesurer la variation de capacité entre une structure
mécanique vibrante et une électrode fixe placée a proximité |Nguven 1998]. Depuis la
réalisation de résonateurs a l’échelle nanométrique, ces capacités sont typiquement de
I'ordre de 1078 F. Leurs détections sont perturbées par la présence de capacités parasites
dont les valeurs sont supérieures de plusieurs ordres de grandeurs. Habituellement, ce pro-
bléme est contourné par I'utilisation d’un amplificateur comme par exemple, le transistor
a « électron unique » [LaHaye ef al. 20041] placé extrémement proche du nanorésonateur.

Les travaux de I'équipe de P. L. McEuen [Sazonova el al. 2004, Rosenblatt et al.
2005, Sazonova 2006] ont permis de franchir un cap important dans ce type de détection.
En effet, ils ont adapté une méthode de détection, dénomée « mixing », parfaitement
adaptée aux NEMS a base de nanotubes de carbone. Le principal avantage de cette
technique provient du fait que le nanotube joue le role d’un mélangeur de fréquence
(mixeur) et permet ainsi la détection de la réponse a basse fréquence (entre quelques Hz
et 100 KHz) malgré une fréquence de résonance pouvant étre trés élevée (jusqu’a plusieurs
GHz). Cette technique a également donné lieu a plusieurs variantes toujours basées sur le
méme principe [Witkamp el al. 2006, Peng et al. 2006]. Nous reviendrons plus en détails

sur le « mixing »dans le chapitre 5.

Optique

Pour cette technique de détection, un interférométre optique est composé d’un faisceau
laser focalisé sur la partie de la poutre dont I'amplitude de vibration est maximum. Les
variations de la réflexion du laser incident dans l'espace sont détectées par un photo-
détecteur et permettent ainsi de déterminer la résonance de I’élément mécanique. L’adap-
tation de cette technique pour des structures mécaniques de taille nanométrique est
difficile a réaliser. En effet, compte tenu des faibles dimensions de la poutre et par
conséquent de son amplitude de vibration, cela impose 'utilisation d’un faisceau laser
trés fin et d’'un photo-détecteur ultra-sensible afin de récupérer un signal exploitable et
s’abroger du probléme de diffraction de la lumiére [[Kouh ¢t al. 2005]. Néanmoins, ce type
de détection est utilisé avec des NEMS depuis plusieurs années et est principalement
combiné avec une excitation électrostatique [Carr et al. 1999, Karabacak ef al. 2005] mais

elle peut également étre couplée a une excitation opto-thermique [Ilic e al. 2005].

Il existe également une autre technique optique nommée couteau tranchant ou « knife-

edge » en anglais [Karabacak et al. 2006]. Cette méthode est complémentaire a l'interfé-
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rométrie optique car elle est destinée a détecter les vibrations transversales d'une poutre.
En effet, ce ne sont plus les variations du faisceau réfléchi dans I'espace qui sont étudiées

mais la puissance du faisceau réfléchi (Figure 1.14).

beam
o~

gate

Figure 1.14 — Méthode de détection optique du couteau tranchant [Karabacak et al.

,_’,fs'/,[/,]

Piézoélectrique et piézorésistive

L’effet piézoélectrique de certains matériaux peut étre utilisé pour détecter les os-
cillations d’un nanorésonateur. [.’élément résonant, recouvert en partie par un matériau
piézoélectrique, crée un champ électrique alternatif en se déformant lorsqu’il vibre. Ce
champs électrique peut étre détecté par une électrode placée a proximité de la structure
piézolectrique comme par exemple la grille d’un transistor a effet de champ [Beck ¢t al.

1998] ou un transistor a « électron unique » [[Knobel et Cleland 2002; 2003].

L’effet piézorésistif est utilisé dans les jauges de contraintes vendues dans le commerce
depuis de nombreuses années. Bargatin ¢t al. [2005] ont adapté cet effet piézorésistif a la
détection de résonance dans les NEMS en utilisant la dépendance entre la résistance d’un
matériau piézo et la contrainte auquel il est soumis.

Les résistances élevées des structures mécaniques de taille nanométrique compliquent
I'utilisation de ces méthodes piézos. En effet, toutes les techniques de détection qui
consistent & mesurer de faibles variations de charges dans de tels éléments sont soumisent
a ce genre de complication. Cela provient du fait qu’a trés haute fréquence de résonance,

des valeurs élevées de résistances aboutissent a une atténuation du signal haute fréquence
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due a une constante de temps RC' trés grande. Pour contourner ce probléme, il existe deux
techniques différentes. La premiére est intuitive et consiste a transformer 'impédance de
sortie du composant de facon & obtenir une valeur de 50 €2 & la fréquence de résonance
[Hagen 1996, Schoelkopf et al. 1998]. Toutefois, I'inconvénient majeur de cette technique
réside dans la nécessité d’adapter le circuit de mesure pour chaque composant. La seconde
technique consiste a utiliser des composants non-linéaires dans le circuit, tels que la
piézorésistance ou un transistor a « électron unique ». Cela permet de réaliser un mélange
de fréquences afin de mesurer le signal de sortie & une fréquence plus faible et par
conséquent nettement moins atténué [Hagen 1996, Knobel et Cleland 2002; 2003, Bargatin

et al. 2005].

Visualisation par AFM

Un nouveau procédé qui nécessite I'utilisation d’un microscope a force atomique a
été mis au point. Il permet de détecter la fréquence de résonance mais aussi d’imager
les vibrations de nanotubes |Garcia-Sanchez et al. 2007] et de multi-couches de graphene
[Garcia-Sanchez et al. 2008]. Le nanorésonateur est excité électrostatiquement par un
signal alternatif dont la fréquence frp est modulée en amplitude par un signal de fré-
quence f,0q. Ainsi, lorsque frpr correspond & une fréquence de résonance f,, du nanotube,
'oscillation est alternativement excitée puis non-entretenue de fagon cyclique (Figure
1.15(a)). L’enveloppe de 'amplitude de vibration résultant d’une telle excitation modulée
est balayée par la pointe AFM. Le microscope opére en mode « tapping » afin de limiter
les forces appliquées par la pointe sur le nanotube. La modulation est indispensable car
la bande passante de la pointe AFM est largement plus faible que f,, et cette derniére est

incapable de suivre les oscillations rapides.

Afin d’optimiser la détection de f,, fimoq est fixée a la fréquence de résonance du
premier mode de vibration de la pointe AFM. Ainsi, ce mode propre de la pointe est
excité avec une amplitude proportionnelle & I'amplitude du nanotube et mesuré par un
amplificateur lock-in réglé & une fréquence fp,,q. Avec cette méthode, Garcia-Sanchez
et al. [2007] ont réussi a détecter une fréquence de résonance de 3.12 GHz correspondant
au premier mode de vibration d’un nanotube multifeuillets. Les mesures sont réalisées a
I’air et sont en accord avec les prédictions théoriques pour les nanotubes multifeuillets.
Concernant les nanotubes monofeuillets, les mesures montrent une significative différence
avec les calculs théoriques. Cet écart est attribué soit & la contamination du nanotube
(ajout de masse) soit au fait que ces nanorésonateurs ne sont pas totalement tendus entre

les électrodes (i.e. la longueur du tube est plus grande que la distance inter-électrodes).
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Le second mode de vibration de la pointe est utilisé pour I'imagerie afin de supprimer
les couplages possibles entre la détection et la topographie. Ainsi, Garcia-Sanchez ef al.
[2007] ont pu observer I'enveloppe de vibrations des trois premiers modes d’un nanotube
multifeuillets (Figure 1.15(b)). Par rapport aux autres méthodes de détection, celle-ci a
I’avantage de détecter la fréquence de résonance et de I'attribuer directement a un mode

propre de vibration.
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Figure 1.15 — (a) (a) Image MEB et schéma du résonateur a base d’un nanotube. (b)
Mouvement du nanotube en fonction du temps. Un signal a haute fréquence (frr) est
utilisé pour exciter la fréquence de résonance du nanotube et les oscillations haute
fréquence sont modulées a une fréquence fpoq. Ainsi le nanotube est alternativement au
repos puis en résonance de fagon continue. (¢) Schéma expérimental du dispositif de
mesure. (b) Topographie de l’enveloppe des vibrations des trois premiers modes propres

d’un nanotube multifeuillets [Garcia-Sanchez et al. 2007].

1.3.5 Applications des NEMS envisagées

Les caractéristiques électriques et mécaniques des nanotubes et nanofils associées a
leurs dimensions ultra faibles, permettent aux NEMS d’opérer a des fréquences trés
élevées. Cette particularité peut s’avérer trés intéressante car elle procure une sensibilité
inégalée autorisant des applications uniques. Dans cette partie, nous développerons plus
particulierement les principes de la détection de force puis de la mesure de masse avant

de cloturer cette revue succincte par une présentation de la nanoradio.
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Détection de force

Le développement constant des systémes de mesures de forces a permis la détection
de la force de Casimir entre deux métaux distincts, avec une sensibilité de quelques
fN/VHz [Decca et al. 2003]. Ensuite, I'utilisation d'un capteur de force a base de « na-
nopoutres » piézorésistives en silicium a permis d’atteindre une sensibilité remarquable de
235 aN/v/Hz a température ambiante et méme 17 aN/vHz a 10 K [Arlett ef al. 2006]

Les microscopes a force atomique font également partie des systémes qui nécessitent
une grande sensibilité aux forces d’interactions entre leur pointe et la matiére scannée.
Pour cela, il est indispensable d’utiliser des pointes avec un rayon de courbure le plus faible
possible et les nanotubes monofeuillets sont les éléments ultimes pour réaliser des pointes
a une dimension. De nombreuses équipes ont exploré cette voie et réalisé des pointes AFM
avec des nanotubes collés [Dai e al. 1996a, Wong et al. 1998a;b] ou directement synthétisés
[Hafner et al. 1999a;b, Tang et al. 2005, Marty et al. 2006] sur une pointe. Rugar et al.
[2004] ont réalisé, a partir d’une pointe magnétique « ultra-souple », la détection d’une
force magnétique correspondant & un unique spin d’électron.

La sensibilité de ces procédés est principalement limitée par les nombreuses sources de
bruits possibles qui ont été répertoriées par Cleland et Roukes [2002]. L'ultime limite de
ces méthodes de détection est reliée a la vibration thermique de la pointe utilisée. Ainsi,

la force minimum détectable est :

QkJBTkJAV
Frin = 1/— 1.10
QT fo ( )

ot Av est la bande passante du systéme de mesure, kg la constante de Boltzmann, T la
température, () le facteur de qualité, fy la fréquence de résonance et k la constante de

rappel de la pointe [[toh et Suga 1995].

Mesure de masse

La mesure de masse par l'intermédiaire de NEMS représente la technique ultime
pour détecter des masses ultra-faibles. Elle repose sur le décalage dwy de la fréquence de
résonance de Poscillateur lorsque qu’une masse dm est ajoutée a ce dernier (Figure 1.16). A
partir de la relation entre la fréquence de résonance fo = wo/(27) et la masse effective m.yy
d’un oscillateur harmonique simple dont la constante de raideur est k (wy = \/k/Teff),

Ekinci et al. [2004b] ont exprimé la sensibilité ém en fonction de dwy :

dmeff 50()0
om = d—ujo&x)o = —2meffw—0 (111)
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Dans ce méme article, Ekinci et al. [20041b] ont également étudié I'ensemble des limitations
thermiques et environnementales afin de déterminer la sensibilité ultime d’un détecteur
de masse a base de NEMS.
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Figure 1.16 — Schéma expérimental du dispositif permettant la mesure de masse et
courbe représentant le décalage de la fréquence de résonance par rapport a une masse

déposée [Yang et al. 2006]

Les premiéres réalisations de tels capteurs ont été effectuées a partir de poutres ou
nanofils en silicium. Au départ, la détection minimale fut de quelques femtogrammes
[Lavrik et Datskos 2003] pour rapidement accéder a une résolution proche de I'attogramme
[Tlic et al. 2004, Ekinci et al. 2004a]. A la méme époque, Gupta et al. [2004] démontraient
la possibilité d’utiliser ce type de systémes afin de mesurer la masse de protéines mais
également détecter la présence de cellules bactériologiques en effectuant une fonctionnali-
sation de la surface du nanorésonateur. Plus tard, des mesures a trés basses températures
et sous UHV ont permis d’accéder a des sensibilités proches de la dizaine de zeptogrammes
[Yang et al. 2006, Feng et al. 2007 alors que des mesures a I'air et & température ambiante

avec une résolution de 1 ag étaient réalisées [Li et al. 2007].

Comme nous I'avons vu précédemment, les nanotubes sont un matériau de prédilection
pour fabriquer des nanorésonateurs. L.a masse d'un nanotube de carbone est extrémement
faible, typiquement quelques attogrammes. Par conséquent, la déposition d’une infime
quantité d’atomes sur un tel résonateur augmente significativement sa masse totale. De
plus, leur rigidité mécanique élevée induit des fréquences de résonance importantes. Ainsi,
d’aprés I’équation (1.11), ces deux paramétres permettent d’obtenir une sensibilité accrue

pour la mesure de masses ultra-faibles. La premiére mesure de masse a partir d'un NEMS
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a base d’un nanotube a été effectuée par Peng et al. [2000] et ils ont obtenu une résolution
de l'ordre de l'attogramme a température ambiante et sous ultra vide. Par la suite, un
nouveau palier a été franchi lorsque Lassagne ef al. [2008| ont atteint une sensibilité de
25 zg a température ambiante et surtout 1.4 zg a 6 K. Au méme moment, Chiu ¢/ al.
[2008] et Jensen et al. [2008] détiennent une mesure corrélée & une étude statistique leur

permettant d’aboutir a la mesure de la masse d’un atome.

Nanoradio

Récemment, deux équipes ont exploité au méme moment un nanotube de carbone afin
de réaliser une nanoradio [Rutherglen et Burke 2007, Jensen ef al. 2007]. Ces deux radios
a base de nanotubes ont des configurations géométriques différentes mais elles permettent
toutes les deux de démoduler un signal et de restituer de la musique a partir d’un signal

modulé soit en fréquence (FM) soit en amplitude (AM).

La premiére nanoradio de Jensen et al. [2007] consiste a utiliser un nanotube collé au
bout d’une pointe. L’ensemble est inséré dans un TEM afin de visualiser la résonance du
nanotube et profiter du vide du systéme (1077 torr) pour réaliser 1’émission de champ

(Figure 1.17).

a E_, sin(w 1)

rad

Figure 1.17 — (a) Schéma expérimental d’une nanoradio réalisée a partir des
vibrations d’un nanotube sous émission de champ. (b) Images MEB d’un nanotube au

repos puis en résonance lors d’une démodulation d’un signal audio [Jensen et al. 2007].
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Dans cette configuration, le nanotube est capable de réaliser les quatres composantes
nécessaires pour faire fonctionner une radio. Premiérement, le nanotube joue le role
d’antenne de réception car il est sensible au champ électrique oscillant di au signal radio
présent dans l’environnement. Ce signal modulé provoque une excitation électrostatique
du nanorésonateur. Deuxiémement, la fréquence de résonance du nanotube peut étre
modifiée en variant la tension mécanique du nanotube et il est ainsi possible d’accorder
cette fréquence sur celle de la porteuse du signal recu. Enfin, les propriétés d’émission de
champ des nanotubes permettent de réaliser 'amplification (facteur d’amplification da a

Ieffet de pointe du nanotube) et la démodulation du signal (effets non-linéaires).

Toutefois, le signal obtenu nécessite une amplification extérieure supplémentaire avant
d’étre connecté a un haut parleur. Ainsi, le signal audio est remarquablement bien restitué
avec peu de fréquences parasites quelque soit le type de modulation utilisé (FM ou AM).

Nous détaillerons plus précisément cette application dans le chapitre 3.

Parallélement & ce premier type de nanoradio, Rutherglen et Burke [2007] ont dé-
veloppé une configuration complétement différente. Leur expérimentation repose sur un
nanotube non suspendu et intégré dans un composant correspondant a un transistor a
base d'un nanotube. Cette radio fonctionne a ’air avec un signal modulé en amplitude
uniquement. Elle repose essentiellement sur les non-linéarités présentes dans la caracté-

ristique électrique source-drain Ips(Vps) d’un nanotube.

1 d2I
[ =J-——
04 qv2

Vrr (1.12)
avec Vrp amplitude du signal AM et la dérivée seconde représente les non-linéarités

Ips vs Vpg du nanotube.

Par conséquent, dans cette nanoradio, seule I’étape de démodulation est réalisée par le
nanotube. Ce systéme fonctionne pour des fréquences de la porteuse jusqu’a 1 GHz car les
capacités parasites dégradent la qualité du signal recu lorsque la fréquence dépasse cette
valeur. Nous reviendrons plus en détails sur ce type de nanoradio a base d’un nanotube

intégré dans un composant dans la derniére partie du chapitre 5.
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1.4 Epilogue

Dans ce chapitre, nous avons tout d’abord présenté les propriétés importantes des
différents nanorésonateurs que nous utilisons dans nos diverses expérimentations.
Nous avons mis 'accent sur le fait qu'une grande partie des propriétés électriques et

mécaniques prévues théoriquement ont été vérifiées expérimentalement.

Ensuite, nous avons recensé les différentes techniques d’excitation et de détection
possibles pour les NEMS a base de nanotubes ou de nanofils. Ces méthodes possédent
toutes leurs propres avantages et inconvénients et le choix entre toutes ces techniques
dépend essentiellement du type de mesures souhaité ainsi que de la configuration étudiée.
[’extréme sensibilité des mesures nécessite une réalisation trés précise de ces deux étapes
afin de ne pas perturber la quantification de la perturbation a déterminer. Il est important
de noter que parmi ces nombreuses techniques, certaines ne peuvent étre dédiées qu’aux
études fondamentales (optique, microscopie, magnétique) car ’encombrement de 'appa-
reillage nécessaire ne permet pas, pour le moment, d’envisager une intégration dans un
composant industrialisable. A contrario, les méthodes d’excitation et de détection basées
sur I’électrostatique et la piézoélectricité ont un fort potentiel en vue d’étre intégrées
directement dans le composant. L’ensemble des nombreuses recherches effectuées sur les
NEMS par la communauté scientifique depuis plus d’'une décennie commence a déboucher
sur un certain nombre d’applications. Les plus prometteuses sont la mesure de masse
ultra-faible o la résolution atomique a déja été atteinte ainsi que la nanoradio a base

d’un nanotube.

Ainsi, il y a toujours un intérét croissant pour la réalisation et 1'étude des NEMS,
fabriqués soit par une approche « top-down » soit par une méthode « bottum-up ». Notre
travail de recherche se situe dans cette perspective ot les NEMS sont fabriqués a partir
de nanotubes de carbone ou de nanofils en carbure de silicium. Deux principaux aspects
sont abordés dans cette thése : 'étude des propriétés fondamentales des NEMS ou le
nanorésonateur est collé au bout d'une pointe et l'intégration du nanorésonateur dans

un composant prototype afin de valider la miniaturisation de phénoménes propres aux

NEMS.
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2.1 Objectifs

Aﬁn d’étudier de nouveaux phénomeénes dans les systémes nanoélectromécaniques et
principalement les phénoménes vibratoires, nous avons décidé de nous consacrer en
priorité a I’é¢tude de deux types de nanorésonateurs. En premier lieu, il s’agit des nanotubes
de carbone qui, comme nous l’avons vu, peuvent étre décomposés en plusieurs familles : les
nanotubes monofeuillets, les fagots de nanotubes monofeuillets ou encore les nanotubes
multifeuillets. [’autre type de nanorésonateur étudié concerne les nanofils synthétisés en
différents matériaux et fournis par le Laboratoire des Multimatériaux et Interfaces de
I'université de Lyon. Pour pouvoir réaliser I’étude des vibrations de ces nanorésonateurs,
il est impératif d’obtenir des échantillons suspendus pour lesquels deux configurations

sont envisageables.

La premiére que nous nommons « encastrée-libre » consiste a positionner individuelle-
ment au bout d’une pointe le nanorésonateur (Figure 2.1(a)). L’échantillon ainsi obtenu
peut ensuite étre placé soit dans un microscope électronique a balayage ot I’on observe
directement les vibrations, soit dans une enceinte sous ultra haut vide (107° torr) pour
effectuer des mesures sous émission de champ. Cette géométrie permet une plus grande
flexibilité pour le controle des différents paramétres géométriques (par exemple la forme
et la position d’une anode) comme nous le verrons plus en détails dans les chapitres 3 et
4.

La deuxiéme configuration, que nous désignerons sous l'appellation « encastrée-encastrée »
consiste & suspendre un nanorésonateur entre deux électrodes en se rapprochant de la
structure d’un composant industrialisable. Dans notre cas, il s’agit d’un transistor a base
de nanotubes ou nanofils (Figure 2.1(b)). Pour mener a bien ces travaux, nous avons accés
a la plate-forme technologique Nanolyon de I'Institut des Nanotechnologies de Lyon. Les
caractérisations électriques et mécaniques de ces composants prototypes sont effectuées

dans un testeur sous pointes sous UHV et seront présentées au chapitre 5.

Dans ce chapitre, nous commencerons par présenter les techniques utilisées pour
produire les différents types de nanorésonateurs que nous avons caractérisés dans nos
applications. Ensuite, nous expliquerons de facon détaillée les différentes méthodes em-

ployées pour mettre en suspension les nanorésonateurs dans les deux configurations.
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Nanorésonateur
suspendu

=

Nanorésonateur

=1

Extrémité de
la pointe

(a) (b)

Figure 2.1 — (a) Schéma de principe d’un nanorésonateur suspendu dans la
configuration « encastrée-libre », le nanorésonateur est parfaitement encastré dans la
pointe et orienté suivant [’aze de la pointe.

(b) Schéma de principe d’un nanorésonateur suspendu dans la configuration
« encastrée-encastrée ». Dans cette configuration transistor, la grille est réalisée par le

substrat tandis que chaque électrode peut jouer le réle du drain ou de la source.

2.2 Syntheéses et caractérisations des nanorésonateurs

2.2.1 Synthése de nanotubes monofeuillets par CVD

a formation de filaments de carbone par décomposition catalytique d’un gaz d’hydro-
Lcarbures (CVD) sur des surfaces métalliques est connue depuis de nombreuses années
et a été adaptée pour synthétiser des nanotubes de carbone multifeuillets [Yacaman e al.
1993] puis des nanotubes monofeuillets [Dai et al. 1996h]. Elle consiste a décomposer
un hydrocarbure sur un substrat chauffé et recouvert de catalyseur. La croissance du
nanotube est initiée a I'endroit précis ou est déposé le catalyseur (Ni, Fe, Co). Le gaz
d’hydrocarbures circule pendant plusieurs minutes au voisinage du catalyseur a des tem-
pératures allant de 500 a 1200°C.

Initialement, cette méthode produisait essentiellement des nanotubes multifeuillets
constitués de couches de graphite bien cristallisées. Les nanotubes obtenus peuvent adop-
ter différentes formes : parfaitement droits, courbés ou encore hélicoidaux. Les nombreux
parameétres réactionnels de cette méthode influencent la nature, la quantité et la qualité

des échantillons produits. Ces parameétres sont la nature du support, la nature ainsi que la
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taille et la quantité de catalyseur, le type d’hydrocarbure, le débit du mélange réactionnel
(hydrocarbure et gaz porteur), la température de synthése et le temps de réaction. Au
fil des années, 'optimisation de tout ces paramétres a permis la synthése de nanotubes

monofeuillets en fagots ou isolés.

Pour nos applications dans la configuration encastrée-encastrée, le choix de synthétiser
des nanotubes monofeuillets isolés par CVD s’est rapidement imposé. En effet, les tech-
niques de production par arc électrique ou ablation laser ne permettent pas de croissance
sur substrat du fait de la géométrie des systémes employés et de la température élevée
nécessaire. Elles n’étaient donc pas du tout adaptées a la réalisation de nos échantillons.
De plus, la technique CVD fut relativement facile a mettre en place car des membres de
notre équipe maitrisent parfaitement les rouages de ce type de synthése. Enfin, I’excellente
qualité des nanotubes produits convient parfaitement a nos applications et un taux élevé
et satisfaisant de nanotubes semiconducteurs est atteint lors de chaque synthése. Notre
dispositif expérimental est composé d’un four classique avec un tube en quartz d’un
diamétre interne de 2.5 c¢m et de quatre débitmétres électroniques reliés a différents
types de gaz (Figure 2.2). Parmi les nombreuses variantes de CVD, nous avons choisi

la décomposition catalytique d’éthyléne sur des particules de fer.

Figure 2.2 — (a) Dispositif expérimental dédié a la synthése par CVD de nanotubes

monofeuillets par synthése CVD sur substrats. (b) Photo de la nacelle en quartz a

l'intérieur du four avec quatre substrats lithographiés.
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Le catalyseur est préparé a partir de nitrate de fer (Fe(NO3)3) dilué dans de I'isopropa-
nol [Diirkop 2004]. La concentration en particules de fer de cette solution catalytique est un
parameétre primordial pour maitriser la densité de nanotubes synthétisés sur I’échantillon.
Le dépot du catalyseur sur le substrat s’effectue par un trempage de 10 secondes dans la
solution contenant le catalyseur suivi d’'un deuxiéme bain de 10 secondes dans de I'hexane.
L’hexane permet la précipitation des particules de fer sur le substrat et cette étape de
dépot se termine par un séchage a ’azote. La solution catalytique nécessite une agitation
permanente afin d’éviter 1'agglomération des particules de fer. Dans le cas contraire,
une augmentation de la taille moyenne des particules de fer provoque la formation de
nanotubes monofeuillets en fagots ou, plus rarement, une augmentation du diamétre des

nanotubes synthétisés et par conséquent la disparition de nanotubes monofeuillets.

Apreés avoir placé les échantillons a lintérieur du four, un flux d’argon est établi
afin d’éviter I'oxydation du catalyseur lors de la montée en température et controler
I’atmosphére a U'intérieur du réacteur. Ce flux d’argon permet également de protéger les
électrodes en or. Une fois la température optimale de 900°C atteinte et stabilisée, les
différents gaz nécessaires a la croissance remplacent le flux d’argon. Un mélange entre un
gaz porteur (hydrogeéne) et deux gaz hydrocarbures (éthyléne et méthane) est instauré
pendant 10 minutes. Les différents débits des gaz utilisés pendant une synthése CVD
a 900°C sont répertoriés dans le tableau 2.1 |Diirkop 2004]. A la fin de la synthése, un
flux d’argon est de nouveau établi pendant la descente en température pour préserver les
électrodes mais également les nanotubes de 1'oxydation. Ces conditions ont été utilisées

pour la plupart des synthéses avec de bons résultats.

Gaz Débit (cm?®/min)
Argon (Ar) 729
Hydrogéne (Hs) 500
Méthane (CHy)) 1200
Ethyléne (CoHy) 26

Tableau 2.1 — Débits optimauz des gaz utilisés pour la synthése de nanotubes

monofeuillets par CVD sur substrats lithographiés.
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2.2.2 Caractérisations des nanotubes monofeuillets
Mesure du diamétre par AFM

Le microscope a force atomique est un microscope a sonde locale qui sert a visualiser
la topographie de la surface d’'un échantillon. Le principe se base sur les interactions
entre I’échantillon et une pointe montée sur un microlevier. La pointe scanne la surface
a analyser et I'expérimentateur agit sur sa hauteur selon un parameétre de rétroaction.
Un ordinateur enregistre cette hauteur et peut ainsi reconstituer une image de la surface.
Nous avons caractérisé les croissances CVD avec ce type de microscope car il s’agit d’'un
moyen trés fiable pour estimer le diamétre des nanotubes. Les diamétres mesurés sont
compris entre 1 et 2 nm et confirment la production de nanotubes monofeuillets (Figure
2.3).

HH
10 20

d~2.0nm

I
0.0 1: Height 806.2 nm

Figure 2.3 — Image AFM de nanotubes synthétisés par CVD sur un substrat et profils

d’un nanotube monofeuillet dont le diamétre est compris entre 1 et 2 nm.

Détermination du diamétre par spectroscopie Raman

La diffusion Raman consiste en la diffusion inélastique d’un photon, c’est-a-dire le phé-
nomeéne physique par lequel un milieu peut diffuser de la lumiére en modifiant légérement
sa fréquence. Ce décalage en fréquence correspond & un échange d’énergie entre le rayon
lumineux et le milieu. La mesure de ce décalage sur un nanotube permet de remonter a

certaines de ces propriétés comme son diameétre, sa nature, ses défauts de surface ...
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Le spectre de diffusion Raman obtenu sur des nanotubes monofeuillets se distingue
par la présence de bandes de vibrations basse fréquence, typiquement comprises entre
100 et 250 cm™t. Ce mode de vibration, appelé mode de respiration des nanotubes (ou
RBM pour Radial Breathing Mode), est caractéristique des nanotubes monofeuillets et
permet de déterminer leurs diamétres. En effet, le nombre d’onde fp (cm™!) de ce mode
est directement inversement proportionnel au diamétre du nanotube D (nm) [Bandow
et al. 1998].

273.75
D

fo = (2.1)

Ainsi, a partir de cette équation et des spectres obtenus sur nos échantillons (Figure
2.4), nous estimons des diamétres compris entre 1 et 2 nm pour les nanotubes produis par
synthése CVD (Tableau 2.2). L’observation du mode de respiration radial et les grandeurs
calculées confirment la production de nanotubes monofeuillets. Nous pouvons remarquer
que l'intensité de la bande D permettant d’évaluer les défauts du nanotube (la longueur
d’onde du carbone amorphe est de 1350 cm ') a une trés faible intensité alors que la raie
relative au graphite (1590 cm™!') est importante. Les nanotubes monofeuillets que nous

produisons par CVD sont donc de bonne qualité.

A=514.532 nm - # - Silicon Bands 1587
™ —1
RBM N !
3
D —a
—~1 1563
S | 185 w J a \ 1
S P it =i ;.;a?
c
54
% - 1564
] . DY o S
S lisa -:‘. 1502 |
= 15?9
% '153 " \ o 1552
] I \“A-w
§ 1582
“ie2 15?1

400 600 BDO 1000 1200 1400 1600 1800
Nombre d’'onde (cm™)

(a) (b)

Figure 2.4 — (a) Image MEB de nanotubes monofeuillets synthétisés par CVD sur des
électrodes en or. (b) Spectres de diffusion Raman (A = 514.5 nm) réalisés par J.-M.

Benoit sur différents nanotubes de ’échantillon de la figure (a).
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Zone | fp (em™) | D (nm)
1 182 1.504
2 158 1.733
3 134 2.043
3 185 1.480
4 185 1.480

Tableau 2.2 — Nombre d’onde fp du mode de respiration et estimations des diameétres

de nanotubes correspondant a différentes zones de [’échantillon.

2.2.3 Synthése de nanotubes multifeuillets par PECVD

a méthode PECVD (Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition) est une évolution
Lde la technique classique de CVD. Elle consiste & ajouter un plasma au dessus de la
surface du substrat (Figure 2.5) et permet ainsi de synthétiser des nanotubes de carbone
alignés perpendiculairement a la surface de 1’échantillon [Chhowalla et ol 2001]. Nous
utilisons cette technique afin de produire des nanotubes multifeuillets qui seront soit

collés individuellement au bout d’une pointe, soit déposés sur les électrodes en or.

(a) (b)

Figure 2.5 — (a) Dispositif expérimental de croissance des nanotubes multifeuillets par
synthése PECVD. Le four mobile permet de refroidir rapidement [’échantillon lorsque la
synthése est terminée.

(b) Photo du plasma établi pendant la synthése PECVD pour une tension de 600 V.
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Notre protocole expérimental nécessite une préparation des substrats de silicium avec
une étape d’oxydation de la surface puis un dépot de catalyseur. Nous avons choisi le
nickel comme catalyseur car ce métal a permis d’obtenir des nanotubes de bonne qualité.
Il est déposé par pulvérisation cathodique de facon & maitriser parfaitement 1’épaisseur
car c’est ce paramétre qui permet de définir en grande partie le diamétre des nanotubes.
Il faut noter que ’ajout de silice est indispensable pour éviter la formation de siliciure de
nickel qui modifierait totalement le catalyseur. Le SiOs joue donc le role de barriére de
diffusion pour les particules de nickel. Les échantillons sont ensuite placés sur une nacelle
en quartz puis dans un tube également en quartz a l'intérieur duquel une pression de
1073 torr est établie. Une fois le vide obtenu, I’échantillon est placé dans le four porté a une
température optimale de 750°C. Nous introduisons de 1’hydrogéne Hy (pression 20 torr)
afin d’effectuer un prétraitement de la surface pendant une durée de 15 minutes (Figure
2.6). Ce prétraitement permet de réduire 'oxyde natif et de structurer la fine couche de
nickel sous la forme de plusieurs ilots nanométriques. Le systéme est ensuite soumis a un
mélange réactionnel contenant approximativement 20% d’hydrocarbure (acétyléne CoHs)
et 80% d’un gaz porteur (ammoniac NHj). L’application d’une différence de potentiel de
I'ordre de 600 V entre une plaque métallique servant d’anode et I’échantillon provoque
Iionisation du mélange et donc I'apparition d’un plasma. Dans les conditions optimales de
synthese, le mélange réactionnel circule sous une pression de 3.5 torr pendant une durée
de 10 minutes. Les échantillons obtenus présentent des nanotubes multifeuillets alignés
verticalement et de facon homogéne. Ils sont généralement désignés par 'appellation :

forét de nanotube (Figure 2.7).

s STRUCTURATION DU CATALYSEUR et CROISSANCE DES NANOTUBES
PHASE PRETRAITEMENT Flux C2Hz + NHz 3.5 Torr t=10mn
Champ Electrique
Flux Hz 12‘5”0" FluxNHs  3.5Torr 7
mn
G N
Ut | LM ;
/ e P :
¢, Co.Ni e W o

Figure 2.6 — Etapes récapitulatives de la croissance de nanotubes multifeuillets par la

méthode PECVD.
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Figure 2.7 — Image MEB d’une « forét » de nanotubes multifeuillets obtenue avec la
synthese PECVD.

2.2.4 Synthése de nanotubes multifeuillets par arc électrique

I a méthode de 'arc électrique, qui consiste a établir une décharge électrique entre
deux électrodes, fut introduite dés le début des années 60 pour produire des fibres de
carbone [Bacon 1960] et a été ensuite reprise pour la production des fullerénes [[Kritschmer

et al. 1990], avant de permettre la synthése de nanotubes de carbone [lijima 1991].

Les nanotubes multifeuillets par arc électrique que nous avons collés individuellement
au bout d’une pointe sont produits par le Groupe de Dynamique des Phases Condensées
de l'université Montpellier II (aujourd’hui LCVN - UMR 5587). Dans leur réacteur, 1’arc
est généré sous atmospheére inerte d’hélium (660 mbar) entre deux électrodes refroidies a
I'eau. La cathode est constituée d'un barreau de graphite (16 mm de diamétre, 40 mm
de long) de méme que 'anode (6 mm de diamétre, 100 mm de long). L’arc est créé en
approchant progressivement 1’anode de la cathode jusqu’a ce que la distance entre les
deux soit assez faible pour permettre la circulation d’un courant de 100 A. La tension
de 30 V entre les électrodes est maintenue par la translation continue de I'anode vers la
cathode de fagon a garder une distance constante entre les deux (~ 3 mm). La température
dans la zone inter-électrodes provoque la sublimation du carbone et 1'électrode positive
('anode) est consumée (Figure 2.8). Les temps de synthése sont typiquement de ~2 min.
La quantité et la qualité des nanotubes de carbone produits par arc électrique dépendent

énormément des conditions expérimentales [Journet 1998].
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Figure 2.8 — Schéma du four utilisé pour produire des nanotubes multifeuillets par la

technique de l'arc électrique [Journet 1998].

2.2.5 Procédé de croissance des nanofils

es nanofils que nous utilisons principalement dans la configuration encastrée-libre
Lsont produits par 1'équipe « précurseurs moléculaires et matériaux » du Laboratoire
des Multimatériaux et Interfaces. Une nouvelle technique de synthése de nanofils & base
de carbure de silicium (SiC) a été mise au point [Bechelany 2006]. Elle permet d’obtenir
des nanofils SiC et également de les recouvrir d’une couche de composition déterminée
et d’épaisseur nanométrique pour former des nanocables SiCQC, SiC@SiO, ou SIC@BN.
Cette méthode de synthése s’apparente a la CVD et consiste en la pyrolyse d'une source
de carbone et d’une source de silicium, confinées dans un four tubulaire (Figure 2.9).
Le four comprend un tube d’alumine non poreuse équipé de flasques d’étanchéité. Ce
systéme permet de travailler sous vide ou sous balayage de gaz (azote, argon, ammoniac,
...). Une nacelle d’alumine contenant une source de carbone est placée en amont d’une
deuxiéme nacelle contenant une source de silicium. Cette derniére est recouverte de fagon

non étanche par un support de condensation en carbone graphite.

Dans une expérience type permettant d’obtenir des nanofils SiC, le polypropyléne tient
lieu de « source de carbone » et un mélange de silicium et de silice celui de « source de
silicium ». L’ensemble décrit ci-dessus est chauffé sous balayage d’argon jusqu’a 1400°C.
Cette température est maintenue pendant 10 heures avant refroidissement. En fin d’expé-
rience, une masse d’environ 250 mg d’un solide est collectée sur le support de condensation.

Ce solide, blanc translucide avec des nuances bleues ou vertes, se présente sous 'aspect
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Figure 2.9 — Schéma du dispositif expérimental dédié a la production de nanofils.

d’un feutre et rappelle de fagon plus imagée les toiles et nids d’araignées (Figure 2.10(a)).
En effet, le solide obtenu est entiérement constitué de nanofils entremélés qui présentent
trois particularités remarquables (Figure 2.10(b)) :

e 'absence de particules résiduelles emprisonnées au milieu des nanostructures sans

étape de purification ;

e I'homogénéité des diamétres des nanofils;

e l'extréme longueur des nanofils (plusieurs centimétres).

Une étude par microscopie électronique en transmission a haute résolution a été
réalisée sur ces nanofils (Figure 2.10(c)). Les nanofils présentent une structure cristalline
homogéne avec des distances interplans de 2.51 A caractéristiques du (-SiC (cubique).
[’axe de croissance principal est orienté suivant [111]. On note également la présence
d’une couche mince de SiOy d’une épaisseur réguliére de 2 nm qui peut étre éliminée par
un lavage a ’acide fluorhydrique. Néanmoins, ces nanofils peuvent aussi présenter des

défauts structuraux importants de type fautes d’empilement ainsi qu’une fine couche de

Si0s.

2.3 Configuration encastrée-libre

Pour étudier les vibrations d’un nanorésonateur en configuration « encastrée-libre »,
nous choisissons de coller le nanorésonateur au bout d’une pointe en tungsténe (W).
Ainsi, nous pouvons utiliser le méme échantillon dans nos différents systémes sous UHV
mais également dans un MEB ou encore dans un TEM. Cette flexibilité est un point
essentiel pour combiner et comparer la détection des phénomeénes vibratoires par émission

de champ ou par visualisation directe sur les écrans des microscopes (cf. chapitre 3).
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Figure 2.10 — (a) Feutre obtenu aprés la synthése de nanofils. (b) Image MEB de
nanofils entremélés (composition du feutre). (¢) Image TEM haute résolution d’un
nanofil SiC' [Bechelany et al. 2007].

Suivant la taille des nanorésonateurs, le collage est réalisé soit par l'intermédiaire d’un
microscope optique soit dans un MEB équipé d'un nano-manipulateur. Le nanorésonateur
doit avoir une excellente tenue mécanique sur la pointe afin de pouvoir supporter les
forts champs et hautes températures auxquels il peut étre soumis. Aussi, idéalement,
le nanorésonateur doit étre parfaitement orienté suivant I’axe de la pointe comme il est
indiqué sur la figure 2.1(a). La pointe en tungsténe est tout d’abord taillée puis imprégnée
de colle avant d’étre placée sur un manipulateur dont la géométrie dépend du type de
microscope utilisé. Ensuite, nous sélectionnons le nanorésonateur dont les caractéristiques
géométriques sont attrayantes (longueur, diamétre, nanorésonateur droit et avec peu de
défauts ...). Enfin, nous établissons un contact entre la pointe et le nanorésonateur puis

nous retirons 1’ensemble.
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2.3.1 Préparation de la pointe et de la colle

ous avons décidé d’utiliser une pointe en tungsténe comme support du nanorésona-
Nteur car ce métal présente de nombreux avantages. Tout d’abord, ce matériau est
réputé pour sa dureté et il est facile a tailler. De plus, le tungsténe est trés réfractaire
et résiste donc parfaitement a de trés hautes températures (point de fusion : 3 422°C).
Ce paramétre est déterminant pour nos applications qui nous aménent a chauffer nos

échantillons a des températures supérieures a 1 000°C et de facon répétée.

Les pointes en tungsténe sont obtenues a partir d’un fil de 125 pm de diamétre, découpé
a une longueur de 10 mm. Pour tailler le bout de la pointe, nous préparons une solution
a base de quatre grammes de soude dissous dans 50 ml d’eau distillée. La pointe est
plongée dans cette solution électrolytique et nous appliquons une tension alternative de
3 V pulsée. La durée de la taille est déterminante pour définir la finesse de la pointe.
Cet élément a nécessité une étude poussée afin d’établir un compromis entre une pointe
assez fine permettant d’avoir un nanorésonateur collé dans I'axe de la pointe et une pointe
assez rigide pour pénétrer dans la colle sans se tordre. Finalement, dans les conditions
expérimentales citées précédemment, la durée optimale de taille s’avére étre de 10 minutes.

La taille est stoppée par un ringage de la pointe dans de I'eau distillée.

Le choix du type de colle utilisée avec les nanorésonateurs doit répondre a des contraintes
spécifiques aux études sous UHV et elle doit étre conductrice. En effet, cette colle ne doit
produire aucun dégazage afin de ne pas contaminer 1’échantillon et le systéme expéri-
mental. Par conséquent, nous avons basé nos recherches sur une colle a base de carbone.
Plusieurs colles industrielles ont été testées et ont conduit & divers problémes (viscosité
trop faible entrainant la détérioration des pointes, diffusion de carbone amorphe le long
du nanorésonateur aprés recuit ...). Au final, nous produisons notre propre colle a partir
du polymeére d'un adhésif a base de carbone. Cette colle a permis le collage en bout de
pointe de nanorésonateurs variés (nanofils, nanotubes multifeuillets, fagot de nanotubes
monofeuillets) (Figure 2.11 et 2.12) et satisfait parfaitement I’ensemble des contraintes

mentionnées précédemment.

2.3.2 Collage a I’aide d’un microscope optique

ﬁ vec cette technique, nous utilisons soit un microscope optique usuel avec un grossis-
sement maximal de 100 (objectif x10 et oculaire x10) soit une loupe binoculaire avec

un grossissement pouvant atteindre 322 (objectif x2, colonne x16.1 et oculaire x10). Cette
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méthode est dédiée aux nanorésonateurs dont le diamétre est supérieur a 100 nm. La
pointe taillée et imbibée de colle est placée sur un support relié & un micro-manipulateur
manuel en trois dimensions. La pointe est approchée du nanorésonateur sélectionné puis
retirée lentement de facon & maintenir I’échantillon au maximum dans I'axe de la pointe.
Ainsi, nous avons réussi a coller solidement des nanofils de tailles variées (Figure 2.11).
Pour les nanotubes et les nanofils plus fins, il est quasiment impossible de sélectionner de
tels nanorésonateurs avec nos microscopes optiques et seul un collage aléatoire peut étre

réalisé avec cette technique.

d=200nm d=100nm
L=65um L=3.6pm

(a) (b)

Figure 2.11 — Images MEB de nanofils collés individuellement sur des pointes en
tungsténe (a) Nanofil de grande taille d = 200 nm et L = 65 um. (b) Nanofil de petite
dimension d — 100 nm et L — 3.6 um [ /.

2.3.3 Collage dans un MEB avec un nano-manipulateur

P our contrer la limitation due au grossissement relativement faible des microscopes op-
tiques, nous utilisons un nano-manipulateur a l'intérieur d'un MEB (Figure 2.12(a)).
Cette méthode permet le collage sélectif de nanorésonateurs dont le diamétre peut at-
teindre seulement une dizaine de nanométres | : |. Le
nano-manipulateur est composé de trois mouvements piézoélectriques. Ainsi nous placons
la source de nanorésonateurs sur le mouvement 7 alors que la pointe est placée sur
I’ensemble composé de mouvements X et Y. De la méme maniére qu’avec un microscope

optique, la pointe est approchée de I’échantillon puis retirée lentement. Des difficultés
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supplémentaires liées au faisceau d’électrons du MEB ou au vide dans I'enceinte du MEB
sont apparues avec les échantillons les plus résistifs ou les plus fragiles. En effet, les
nanorésonateurs peuvent se charger petit a petit et leur extrémité finit par se recourber
et se coller sur la pointe de facon a former une boucle. Aussi, nous avons rencontré des
problémes lors de la remise a I’air et la manipulation des échantillons. Les échantillons dont
les dimensions sont trés faibles ne supportent pas une dépression trop rapide ou des chocs
sur la pointe. Au final nous arrivons a coller des fagots de nanotubes monofeuillets d’un
diamétre minimal de 10 nm (Figure 2.12(b)) et des nanotubes multifeuillets synthétisés

par la méthode de 'arc électrique d’un diamétre minimal de 30 nm (Figure 2.12(c)).

(a) (b) (c)

Figure 2.12 — (a) Photo du nanomanipulateur XYZ avec au premier plan les
mouvements X et Y et au second plan le mouvement en Z.(b) Fagot de nanotubes collé
au bout d’une pointe dans un MEB [Marchand 2009]. (¢) Nanotube multifeuillet

synthétisé par arc électrique et collé au bout d’une pointe dans un MEB.

2.4 Configuration encastrée-encastrée

La suspension de nanorésonateurs dans la configuration « encastrée-encastrée »néces-
site une approche complétement différente par rapport a la précédente configuration.
Un travail en salle blanche est nécessaire pour fabriquer des électrodes par lithographie.
Ces électrodes servent de supports pour la suspension des nanorésonateurs et également
a appliquer les divers signaux électriques qui permettent les caractérisations électriques
et mécaniques. Dans cette optique, nous avons utilisé tout d’abord la lithographie élec-

tronique puis la photolithographie.
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Nous avons développé plusieurs méthodes spécialement étudiées suivant le type de
nanorésonateurs a suspendre. Pour les nanotubes multifeuillets et les nanofils qui pos-
sédent des diamétres relativement élevés (supérieurs a 20 nm) nous procédons a un
dépot aléatoire. Compte tenu de leurs caractéristiques (Module de Young trés élevé :
environ 1 TPa, diamétre inférieur & 5 nm ...), les nanotubes monofeuillets sont les
nanorésonateurs les plus prometteurs pour nos applications dans cette configuration. Ce-
pendant, la synthése CVD que nous utilisons produit des nanotubes fortement attachés au
substrat qui sont difficiles & mettre en solution en vue d’étre déposés aléatoirement. Ainsi,
pour ce type de nanorésonateurs, nous avons approfondi une méthode consistant a faire
croitre directement les nanotubes monofeuillets sur les électrodes puis une autre technique
comportant une étape de gravure de la silice et une étape de séchage supercritique au

dioxyde de carbone.

2.4.1 Lithographie électronique
Description

our réaliser des composants prototypes a base de nanorésonateurs, nous avons tout
Pnaturellement commencé notre travail en salle blanche par 1'utilisation de la litho-
graphie électronique afin de valider la géométrie des électrodes. Cette technique repose sur
I'utilisation d’un faisceau d’électrons convergent pour insoler certaines zones d’une résine
électrosensible afin de dessiner différents motifs sur la résine. Il est possible d’accéder a des
résolutions extrémement faibles pouvant atteindre seulement quelques nanométres [Sidor-
kina et al. 2008|. Dans notre cas, nous avons utilisé un microscope électronique a balayage
(JEOL 5500 - Filament de tungsténe) spécialement modifié et adapté a cette technique et
permettant d’obtenir une résolution minimale de quelques dizaines de nanométres [Monat
et al. 2002, Grillet et al. 2001]. 11 permet de lithographier des substrats dont la surface

peut atteindre jusqu’a 1 cm?.

Préparation des substrats

Les « wafers » en silicium utilisés pour cette technique sont dopés p et nécessitent des
étapes préliminaires avant d’étre soumis a la lithographie électronique. Le « wafer » est
tout d’abord découpé en substrats carrés d’un centimétre de coté et ensuite nous procédons
a l'oxydation de leurs surfaces. Pour cela, les substrats sont placés pendant 20 minutes
dans un four porté a une température de 900°C sous un flux d’oxygéne afin d’obtenir une
épaisseur d’oxyde d’environ 10 nm [Massoud et al. 1985] (Figure 2.13). En complément de

I'oxyde natif qui est trés fin, cette oxydation supplémentaire est indispensable pour deux
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raisons. Elle a pour premier effet d’empécher la diffusion des particules de catalyseur dans
le silicium lors de la synthése de nanotubes. De plus, le substrat en silicium joue le role de
grille dans notre configuration transistor a base de nanorésonateurs et ’augmentation de
I’épaisseur de cet oxyde de silicium permet d’éviter les courants de fuite qui engendrent un

claquage de l'oxyde lorsque le champ électrique auquel il est soumis est trop important.
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Figure 2.13 — Courbe donnant l’épaisseur d’oxyde de silicium obtenu en fonction du

temps et de la température d’oxydation [Massoud et al. 1985].

Dépot de résine

La derniére étape de préparation consiste a déposer la résine sensible au faisceau
d’électrons. Compte tenu de la valeur relativement élevée de 1’épaisseur finale de résine
désirée, nous sommes contraints de superposer trois couches successives. Les deux pre-
miéres couches sont réalisées avec de la résine MMA (Methyl-MetAcrylate) car elle permet
d’obtenir une épaisseur relativement importante. La derniére couche est de type PMMA
(polyMethyl-MetAcrylate) car elle a 'avantage d’avoir une meilleure résolution que la
résine MMA. Suivant les réglages des vitesses de rotation et d’accélération de la tournette

pour les deux types de résine, nous obtenons une épaisseur totale finale de I'ordre de
400 nm.

Lithographie

Les échantillons sont désormais préts pour étre placés dans le microscope électronique
a balayage. La lithographie électronique est réalisée a partir du programme Elphy-Raith
qui permet de piloter les éléments du microscope en fonction de la forme des motifs a

lithographier. Nous avons décomposé I'insolation de la résine en trois étapes correspondant
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aux trois formes ou zones particuliéres du motif (Figure 2.14). Ceci dans le but d’optimiser
la taille et I'intensité du spot d’électrons arrivant sur la surface a insoler tout en gardant
une dose de courant par élément de surface de 150 pA.s.cm™2. La premiére insolation
correspond aux plots qui permettront de mettre en contact les pointes du testeur sous
pointe. La deuxiéme zone est dédiée a la réalisation des électrodes de liaisons permettant
la connexion entre les plots et la derniére zone qui elle, définit les électrodes de contact
ol les nanorésonateurs seront situés. Une fois que I'insolation de ces trois zones a été
effectuée, la derniére étape consiste a révéler la résine en plongeant I’échantillon dans un
révélateur (MIBK/IPA 1 :1) pendant 25 secondes. Au final, nous obtenons des tranches

correspondant & I'ensemble des électrodes et le dépot de métaux peut étre effectué.

Figure 2.14 — Photos MEB de motifs obtenus par lithographie électronique. (a)

Substrat avec quatre motifs. (b) Motif ot nous pouvons observer les trois zones
particuliéres correspondant auz plots, aux électrodes de liaison et aux électrodes de
contact. (¢) Zoom sur les électrodes de contact; la largeur des électrodes ainsi que la

distance inter-électrode sont de 1 pm.
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Meétallisation

Pour la métallisation des électrodes, nous utilisons un bati d’évaporation par effet Joule
(Leybold) permettant d’évaporer successivement jusqu’a quatre matériaux différents dans
un vide de I'ordre de 1077 torr. Désirant un métal non oxydable et permettant un bon
contact électrique entre le métal et les nanorésonateurs, notre choix s’est porté sur l'or.
Cependant, il est indispensable d’évaporer une fine sous-couche d’accroche entre la silice
et I'or afin d’obtenir une bonne tenue mécanique des électrodes sur le substrat. Ainsi cette
sous-couche d’accroche est composée de 5 a 20 nm de Titane ou de Chrome et ’épaisseur
d’or évaporé permet d’atteindre une hauteur finale des électrodes d’environ 200 nm.
L’ultime étape consiste a effectuer le « lift-off » qui permet de supprimer ’ensemble de la
résine qui reste sur le substrat avec un bain d’acétone pour finalement, obtenir du métal

seulement sur le ou les motifs présents sur le substrat (Figure 2.14).

Avantages et Inconvénients

La lithographie électronique a pour principal avantage sa flexibilité qui nous permet
d’adapter les dimensions et formes des motifs en fonction de nos besoins. De plus, il est
relativement facile d’obtenir des électrodes d'une largeur de 1 um espacées d’1 pum avec
des flancs parfaitement réguliers. Les principales limitations observées sur ce systéme
concernent la fragilité du filament de tungsténe (durée de vie ~ 60 heures), quelques
instabilités en courant du filament et des imprécisions d’alignement (décalage récurrent de
2 um) pouvant provoquer des difficultés pour raccorder les différentes zones d’insolation.
Toutefois, méme si nous avons rencontré quelques problémes au niveau de la reproduc-
tibilité du procédé, le principal inconvénient pour nos applications concerne surtout la
lenteur de cette technique de lithographie pour obtenir un nombre important de motifs

par substrat.

2.4.2 Photolithographie
Principe

Aprés avoir effectué des tests de dispersion et de suspension de nanotubes multi-
feuillets sur les substrats obtenus par lithographie électronique, nous avons opté pour
la photolithographie qui a 'avantage d’avoir un rendement nettement supérieur. D’un
point de vue technique, les principales différences entre ces deux procédés proviennent
de la méthode utilisée pour définir les motifs dans la résine. Ainsi, pour la lithographie

optique, nous utilisons des résines photosensibles qui subissent un rayonnement ultraviolet
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a travers un masque formé de zones opaques et transparentes. Il existe deux types de
résines photosensibles :
e la résine positive pour laquelle la partie exposée a la lumiére devient soluble au
révélateur et ot la portion de résine photosensible non exposée reste insoluble ;
e la résine négative pour laquelle la partie exposée a la lumiére devient insoluble au
révélateur et ou la portion de résine photosensible non exposée reste soluble.
Contrairement a la lithographie électronique, toute la surface du substrat est irradiée
en une seule fois d’ott un gain de temps considérable pour produire un nombre important

de substrats comportant beaucoup de motifs.

Matériels

Toujours dans 'optique d’améliorer la qualité des échantillons, nous utilisons désormais
des wafers de silicium fortement dopés p et qui ont I'avantage d’avoir déja subi une
oxydation de haute qualité. [.’épaisseur totale d’oxyde est de 300 nm et nous verrons
que cette épaisseur relativement importante est indispensable pour la suspension de
nanorésonateurs par la technique de gravure d’'une partie du SiOs suivie d’un séchage
supercritique. Les wafers ne sont plus pré-découpés puisque 'insolation se fait sur toute

leur surface.

Avec les moyens techniques de I'Institut de Microélectronique Electromagnétisme et
Photonique, nous avons dessiné et fait fabriquer un masque 4" avec une résolution de 1 um
que nous utilisons avec une résine (référence AZ5214E) qui a la particularité de pouvoir
étre négative ou positive. La photolithographie est réalisée a la plate-forme technologique
Nanolyon soit sur un photomasqueur Karl-Suss MA-750 soit sur un MJB3 de la méme
marque. L’épaisseur de résine est de 'ordre de 1 pm et nous avons choisi de procéder a une
photolithographie négative qui implique une double insolation avec cette résine AZ5214E.
En effet, en plus d’une radiation classique au travers du masque il est nécessaire d’effectuer
une seconde radiation compléte du substrat. Ensuite les étapes de métallisation et de « lift-

off » restent semblables a la lithographie électronique.

Résultat

Au final, la lithographie optique nous permet d’obtenir des « wafers » d’une taille de 3"
pouvant étre découpés en plus d’une trentaine de substrats avec des motifs variés (Figure
2.15). Par exemple 'espacement entre deux électrodes peut varier de 1 um a 8 pm ou

encore des motifs spécialement dédiés aux mesures trés haute fréquence sont intégrés au
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masque. De plus, toute la surface du substrat est recouverte de motifs, ce qui permet
d’augmenter considérablement les chances d’obtenir des nanorésonateurs suspendus entre

deux électrodes comme nous le verrons par la suite.

Figure 2.15 — (a) Photo d’un wafer 3" obtenu a partir d’une photolithographie dont les
électrodes sont métallisées avec de Uor. (b) Images MEB d’un motif classique avec des
électrodes de contact espacées d’environ 1 um. (¢) Photo d’un motif dédié aur mesures
tres haute fréquence. (d) Photo d’un motif pour une configuration transistor avec grille

localisée.
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Optimisation

Dans le but d’optimiser le procédé, des tests avec le palladium en remplacement de ’or
ont également été effectués. Le palladium est réputé pour étre le meilleur métal a utiliser
avec des nanotubes de carbone car il posséde un travail de sortie parfaitement adapté a ce
type d’échantillons [Javey et al. 2003, Babié et al. 2004]. Toutefois nous avons rencontré des
problémes technologiques notamment lors de la croissance de nanotubes sur ces électrodes
en palladium. L’hydrogéne est indispensable pour la synthése de nos nanotubes et il a
la particularité de se diffuser dans le palladium ce qui dans notre cas, provoque une
détérioration des électrodes (Figure 2.16). Le palladium étant perméable sélectivement a
I’hydrogeéne, il sert souvent dans la purification de ce gaz et il sert également de catalyseur
pour des réactions mettant en jeu I’hydrogéne. C’est pour cette raison que les nanofils
de palladium peuvent servir de détecteur d’hydrogéne [Walter et al. 2002] ou que les
membranes en palladium permettent de filtrer I’hydrogéne, notamment dans les piles a

combustible |Lin et Rei 2000].

(a) (b)

Figure 2.16 — (a) Photo MEB d’un motif en palladium aprés synthése par CVD.

(b) Zoom sur les électrodes de contact qui se sont décollées du substrat.

Pour améliorer le taux de nanorésonateurs suspendus avec la méthode de croissance
directe sur les électrodes, la photolithographie a également été optimisée afin d’obtenir
des électrodes avec une hauteur plus importante. En utilisant une nouvelle résine (TI-35)
et une déposition du métal par canon a électrons, nous avons pu atteindre une hauteur

d’électrode de plus de 400 nm au lieu des 200 nm initialement (Figure 2.17). Le changement
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de résine et de sa hauteur finale a demandé des ajustements sur les paramétres de la
photolithographie (temps et durée d’exposition, durée du recuit de la résine ...). Nous
pouvons observer sur la photos MEB de la figure 2.17(b) que le dépot de chrome semble
s’étaler au fond. Il est possible que cette anomalie soit due a un effet de mouillage du
chrome sur le SiO, avec cette technique de métallisation. Toutefois, cela ne provoque pas
de court-circuit entre deux électrodes adjacentes et la couche d’or, quant a elle, reste bien
homogeéne et respecte I'ouverture supérieure de la résine. Méme si les tests se sont avérés
concluants, nous n’avons pas exploré I'optimisation et I'utilisation de cette méthode au
maximum de son potentiel. En effet, c’est & ce moment 1a que nous avons commencé la
mise en suspension des nanorésonateurs par gravure du SiO, et séchage supercritique,

méthode qui ne nécessite pas une hauteur élevée des électrodes.

(a) (b)

Figure 2.17 — (a) Photo MEB du profil obtenu avec la résine TI35 aprés
photolithographie. (b) Photo MEB d’un motif réalisé avec la résine TI35 et une
métallisation par canon a électrons. La couche de chrome est étalée sur 'oxyde mais ne

provoque pas de court-circuit entre les électrodes.

2.4.3 Dépot aléatoire

ette technique est uniquement dédiée aux nanofils et aux nanotubes multifeuillets
Ccar ces résonateurs ont des diamétres relativement importants (supérieurs a 20 nm).
Cette méthode consiste & maitriser la concentration de nanorésonateurs dans une solution
afin d’obtenir un seul nanotube ou nanofil suspendu entre deux électrodes lors du dépot
de la solution sur le substrat. C’est pour cette raison que le fait d’avoir des motifs sur

toute la surface du substrat permet de grandement améliorer le taux de succés. Nous
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avons choisi I'isopropanol comme alcool car il s’évapore rapidement en laissant peu de

trace sur le substrat.

Les nanotubes obtenus par PECVD doivent tout d’abord étre séparés du substrat sur
lequel ils ont été synthétisés. Pour cela, on place le substrat dans un bain a ultrasons de
fagon a découper les nanotubes au niveau de leur base (Figure 2.18(a)). La puissance des
ultrasons doit permettre de découper les nanotubes du substrat sans toutefois les casser
en morceaux trop petits. Pour les nanofils, cette étape différe légérement car ils ne sont
pas attachés sur un substrat mais par contre ils sont emmeélés et trés longs. Pour les
démeéler et les découper, nous plagons une partie du feutre dans de I'isopropanol et nous
utilisons une sonde a ultrasons puissante pendant plusieurs dizaines de minutes. Apreés
cette premiére étape, nous obtenons une solution mére contenant une grande quantité de
nanorésonateurs. Nous procédons a un premier dépot sur un substrat afin d’estimer la
concentration en nanorésonateurs de cette solution (Figure 2.18(b) et 2.18(c)). Ce dépot
consiste a prélever une faible quantité de la solution avec une pipette puis a déposer une
goutte au centre du substrat. L’isopropanol s’évapore rapidement et les nanorésonateurs
adhérent aux électrodes grace aux forces de van der Waals prédominantes avec des objets
de taille nanométrique. Plus d’un an aprés le dépot initial, nous avons pu observer que

les nanorésonateurs sont toujours en place (Figure 2.19).

Pour parvenir a obtenir un seul nanotube ou nanofil suspendu entre deux électrodes,
nous testons et optimisons la concentration en nanorésonateurs d’une solution fille obtenue
par dilution de la solution mére. Avant chaque dilution et déposition, il est indispensable
de bien mélanger la solution mére dans un bain a ultrason pour séparer les nanorésonateurs
qui, au fil du temps, ont tendance a s’agglomérer. Nous avons testé plusieurs variantes
pour optimiser la déposition des nanorésonateurs telles que :

e le chauffage du substrat lors du dépot de la solution afin que 'isopropanol s’évapore

instantanément ;

e le dépot de plusieurs gouttes d’une solution trés faiblement concentrée ;

e le trempage du substrat dans la solution en variant la durée et le nombre des

trempes;

e le séchage de la goutte avec un flux d’azote dans le but d’accentuer la direction des

nanorésonateurs déposés ;

e le nettoyage du substrat aprés dépot avec du papier optique non pelucheux pour

éliminer les paquets de nanorésonateurs ;

e diverses combinaisons des précédentes techniques.
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Figure 2.18 — Images MEB
(a) d’un substrat aprés découpage des nanotubes PECVD dans un bain a ultrason.

Concentration élevée d’une solution meére (b) de nanotubes PECVD (c¢) de nanofils SiC

Figure 2.19 — Images MEB d’un motif avec des nanotubes PECVD déposés
aléatoirement le 23 novembre 2006 : (a) photo prise le 24 novembre 2006 et (b) photo
datant du 14 décembre 2007. Les nanotubes sont toujours a la méme position un an

apres le dépot initial.
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Au final, le dépot de plusieurs gouttes d’une solution avec une concentration trés
faible combiné a un séchage du substrat nous a permis d’obtenir le meilleur taux de

nanorésonateurs suspendus individuellement entre deux électrodes (Figure 2.20).

(a) (b) (c)

Figure 2.20 — Images MEB de nanorésonateurs suspendus par dépot aléatoire.
(a) Optimisation de la concentration de nanotubes PECVD : trois nanorésonateurs
suspendus individuellement entre deux électrodes. (b) Zoom su un nanotube PECVD

suspendu. (¢) Long nanofil SiC suspendu entre quatre électrodes.

2.4.4 Croissance directe sur substrat lithographié

ette technique de mise en suspension est uniquement utilisée avec les nanotubes
Cmonofeuillets car les spécificités de la croissance CVD rendent difficile la mise en
solution de tels nanorésonateurs. En effet, compte tenu de leur diamétre extrémement
faible (quelque nanométres), ces nanotubes sont fortement attachés au substrat sur lequel
ils sont, synthétisés. De plus, lors de I’évaporation de la solution, les forces de capillarité

provoquent I'affaissement des nanotubes monofeuillets qui se collent au substrat.

Maitrise de la densité de nanotubes

La premiére étape consiste a controler la densité de nanotubes obtenue lors de la
synthése CVD sur les substrats lithographiés. Ce paramétre est principalement déterminé
par la concentration en molécules de fer du catalyseur car la technique de dépot du

catalyseur et la synthese CVD sont toujours strictement identiques. Une multitude de
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concentrations différentes en particules de fer ont été testées et une caractérisation sys-
tématique de la densité de nanotubes obtenue est effectuée par I'intermédiaire de photos
MEB (Figure 2.21). D’aprés ces photos, il est trés difficile de déterminer une différence
notable de densité lorsque que la concentration est élevée (supérieure a 40pg/mL) car
nous observons un « tapis » de nanotubes trés dense. Toutefois il est apparu a plusieurs
reprises des incohérences sur la densité de nanotubes obtenue en fonction du catalyseur
utilisé. Ce nouveau paramétre qui intervient sur la quantité de nanotubes synthétisés est
attribué a la vétusté du catalyseur malgré une agitation permanente de la solution. Par
conséquent, il devient important de réaliser des synthéses a partir de catalyseur préparé

depuis moins d’un mois.

Sur certaines photos MEB, nous observons des déformations voire méme des trous sur
les électrodes dont I’épaisseur d’or est inférieure ou égale a 200 nm. Malgré 'excellente
pureté des matériaux utilisés, il se forme des cloques sur les électrodes lorsqu’elles sont
soumises pendant plusieurs heures a une température de 900°C méme si I'atmosphére est
saturée en argon en dehors du temps de synthése. Ceci est un véritable handicap lorsque
nous placons des pointes en contact avec les plots pour réaliser des mesures. En effet, ces
plots se détériorent rapidement et nous privent de mesures répétitives. Par conséquent
nous avons augmenté 1’épaisseur d’or déposé pour atteindre jusqu'a 400 nm de hauteur
totale. Ce type d’électrodes a montré une parfaite tenue a la haute température nécessaire
a la synthése et les plots en or restent d’une excellente qualité aprés plusieurs mises en
contact des pointes. Instinctivement, cette augmentation de la hauteur des électrodes
doit nous permettre d’améliorer le taux de suspension de nanotubes étant donné que le
rapport de forme entre la hauteur et la distance inter-électrodes augmente. Toutefois, les
synthéses CVD réalisées sur ce type de motifs font apparaitre un probléme supplémentaire
au niveau des électrodes et particuliérement au niveau des électrodes de contact. La densité
de nanotubes est beaucoup plus faible dans ces zones par rapport au reste de la surface du
substrat. Nous sommes persuadés que ce probléme provient de la hauteur des électrodes
car ce phénomeéne s’accentue avec 'augmentation de cette hauteur. Les électrodes jouent
un role de barriére au début de la croissance et repoussent les nanotubes qui ont tendance
a croitre dans une direction opposée aux électrodes. Cet élément perturbe énormément
la faisabilité de cette technique car pour obtenir une densité faible de nanotubes entre
deux électrodes de contact, cela impose une grande densité de nanotubes sur le reste de
la surface du substrat. Il en résulte alors une connexion entre les différentes électrodes par

le « tapis » de nanotubes qui rend impossible I’étude d'un nanotube individuel.
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Figure 2.21 — Images MEB de nanotubes monofeuillets synthétisés par CVD sur

substrats lithographiés avec différentes concentrations du catalyseur (a) 143 pg/mL (b)
105 pg/mlL (c) 45 pg/mL (d) 37 pg/mL (e) 20 pg/mL (f) 10 pg/mL.

Le meilleur taux de nanotubes chevauchant les électrodes de contact sans poser de
probléme de densité élevée sur le substrat est obtenu avec une concentration en particules
de fer de 10 pg/mL. En dessous de cette valeur, trop peu de nanotubes sont observés dans

la zone qui nous intéresse.

64 2.4. CONFIGURATION ENCASTREE-ENCASTREE



CHAPITRE 2. REALISATION DES ECHANTILLONS

Optimisation de P’orientation préférentielle des nanotubes

Afin d’augmenter les chances d’obtenir des nanotubes suspendus entre deux électrodes,
il est primordial d’optimiser I'orientation préférentielle des nanotubes lors de la synthése. A
partir des nombreuses synthéses destinées a maitriser la densité de nanotubes, nous avons
remarqué que la croissance des nanotubes s’orientait principalement suivant la direction
du flux de gaz instauré pendant la synthése. Cette orientation intervient uniquement
lorsque la quantité de nanotubes synthétisés est faible, c’est a dire quand la concentration
du catalyseur est inférieure a 20 ug/mL. En effet, de la méme maniére que les électrodes
peuvent provoquer un changement de direction de la croissance des nanotubes, les na-
notubes peuvent se percuter entre eux et provoquer une synthése désordonnée comme
nous 'observons dans les « tapis ». Ainsi, avec une solution catalytique optimale, nous
placons systématiquement les électrodes de contact perpendiculairement a la direction
du flux de gaz. Nous avons également perfectionné le design de la nacelle supportant
les substrats dans le four afin qu’elle ne provoque que des perturbations mineures du
flux (tourbillonnement, changement de direction ...). De méme, la position des différents
substrats dans la nacelle est agencée de facon a ce que les gaz puissent « lécher » la
surface de tous les substrats de maniére homogéne. Les nanotubes obtenus montrent bien
un alignement dans le sens du flux et atteignent des longueurs jusqu’a plusieurs dizaines

de micrométres (Figure 2.22).

(a) (b)

Figure 2.22 — Images MEB de croissances de nanotubes monofeuillets orientés suivant

la direction du flux de gaz.
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Résultats et problémes rencontrés

D’autres équipes étudient la possibilité de suspendre un nanotube monofeuillet avec
une croissance directe sur les électrodes. Récemment, Marcus et al. [2009] ont développé un
modéle permettant de prédire le taux de chance de mise en suspension avec cette méthode
en fonction de la distance inter-électrodes et du diamétre du nanotube. D’aprés ce modéle,
la distance inter-électrodes de nos motifs (entre 1 et 2 pym) et le diamétre estimé de nos
nanotubes monofeuillets (entre 1 et 2 nm) nous placent dans des conditions limites pour
parvenir a suspendre nos nanotubes avec cette technique. En pratique, nous vérifions trés
bien ce modéle puisque nous avons réussi a maitriser partiellement la mise en suspension
de nanotubes monofeuillets (Figure 2.23). L’observation des nanotubes suspendus entre
les électrodes est extrémement difficile a cause de 'effet de charge sur les électrodes en or.
Un réglage minutieux de la luminosité et du contraste est indispensable pour visualiser

correctement les nanotubes avec le MEB utilisé (Hitachi S-800).

(a) (b) ()

Figure 2.23 — (a) et (b) Images MEB de nanotubes monofeuillets suspendus par
croissance directe sur motifs lithographiés. (¢) Image AFM en mode tapping d’un
nanotube suspendu. Ce dernier vibre o cause des interactions avec la pointe AFM d’ot la

visualisation de ’enveloppe des oscillations.

Cette technique a montré quelques limites dans la reproductibilité de 'orientation
préférentielle de la croissance a cause du probléme de hauteur des électrodes qui ont
tendance a repousser les nanotubes lors de la synthése. Aussi une attention particuliére
doit étre apportée a la qualité de la solution catalytique. Il est notamment trés important

de surveiller le vieillissement de cette solution pour maintenir une reproductibilité de

66 2.4. CONFIGURATION ENCASTREE-ENCASTREE



CHAPITRE 2. REALISATION DES ECHANTILLONS

la densité de nanotubes synthétisés. Cela permet également de s’affranchir du probléme
d’agglomération des particules de fer qui peuvent provoquer ’apparition de nanotubes
multifeuillets. L’ensemble des difficultés rencontrées lors de la mise au point de cette
technique nous a décidés a étudier une voie différente pour suspendre les nanotubes

monofeuillets.

2.4.5 Gravure du SiO, et séchage supercritique au CO,

ette méthode nécessite des étapes supplémentaires par rapport a la croissance di-
Crecte sur substrats lithographiés (Figure 2.24). L’optimisation de la synthése des
nanotubes monofeuillets afin de maitriser a la fois leur densité et leur orientation reste
un élément primordial. Avec cette technique, la synthése des nanotubes est réalisée direc-
tement sur le substrat avant la réalisation des motifs. Les paramétres utilisés pour cette
synthése sont exactement identiques aux paramétres optimaux permettant d’obtenir une

faible densité de nanotubes orientés suivant une direction principale.

Nanotube
monofeuillet

1) Synthése CVD 2) Photolitographie
Métallisation Cr-Au

3) Gravure SiO, 4) Séchage
supercritique

Figure 2.24 — FEtapes récapitulatives de la suspension d’un nanotube monofeuillet par
gravure du SiOs et séchage supercritique COs. La synthése CVD des nanotubes est
effectuée sur un substrat vierge puis les électrodes en or sont fabriquées par dessus.
Ensuite, une partie de l'oxyde de silicium est gravée par une solution a base d’acide

fluorhydrique et un séchage supercritique au COs est réalisé pour suspendre les

nanotubes.
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La deuxiéme étape consiste a réaliser la photolithographie et la métallisation des
électrodes directement sur les nanotubes. Les électrodes de contact doivent étre placées
perpendiculairement & 'orientation préférentielle des nanotubes. L’épaisseur d’or dépo-
sée est de seulement 150 nm a 200 nm car les électrodes restent parfaitement stables

mécaniquement vu qu’elles ne subissent pas de montée en température a 900°C.

Gravure du dioxyde de silicium

Ce type de mise en suspension des nanotubes nécessite une gravure chimique d’une
partie de la silice par une solution a base d’acide fluorhydrique. Ensuite, il est primordial
de garder constamment les nanotubes dans un milieu liquide jusqu’a I’étape de séchage
supercritique qui permet d’évaporer instantanément la solution liquide. Cette étape est
indispensable pour s’affranchir du collage des nanotubes sur le substrat par capillarité

lors d’une évaporation progressive du milieu liquide.

Pour la gravure, nous utilisons une solution diluée a base d’acide fluorhydrique (Oxyde
Etch 7 :1 modified) qui permet de graver 80 nm de dioxyde de silicium par minute.
Ce type de gravure présente une bonne sélectivité des matériaux mais est fortement
isotrope. L’épaisseur initiale de SiOy sur nos substrats est de 300 nm et nous devons
graver seulement une partie de cet oxyde. En effet, dans la configuration transistor, le
substrat sert d’électrode de grille et il est important de laisser une couche de silice jouer le
role d’isolant. Cela permet notamment d’éviter que des nanotubes non suspendus soient
en contact a la fois avec la grille et les électrodes de drain ou de source. Aussi, les électrodes
en or servent de masque lors de la gravure. Compte tenu du comportement isotrope de
cette gravure chimique et de la faible largeur des électrodes de contact (jusqu’a 1 pm
au minimum), il est indispensable de maintenir une bonne surface de contact entre les

électrodes et le substrat pour conserver une bonne tenue mécanique des motifs.

Par conséquent, le meilleur compromis qui satisfait ’ensemble de nos contraintes a
abouti a une épaisseur de silice gravée d’environ 160 nm soit un temps de gravure de deux
minutes. Pour stopper rapidement la gravure, les substrats sont plongés dans de l'eau
distillée puis rincés abondamment pendant au moins cinq minutes de fagon & annihiler
complétement le phénoméne de gravure. Lors de chaque transfert d’une solution a une
autre, un ménisque doit étre maintenu sur le substrat pour constamment conserver un

milieu liquide.
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Séchage supercritique

L’état supercritique a été découvert en 1822 par le baron Charles Cagniard de La
Tour. Pendant les années 30, afin d’annuler les pressions capillaires lors du séchage des
gels de silice, la méthode du séchage supercritique a été mise en place [Kistler 1932].
Initialement, cette technique fut utilisée avec différents solvants (isopropanol, acétone,
éthanol ...) puis I'usage du dioxyde de carbone s’est imposé a la fin des années 70.
Par rapport aux solvants, le dioxyde de carbone se distingue par sa température super-
critique modérée (Tccp, = 31.1°C) tandis que sa pression supercritique est du méme
ordre (Pcco, — 73.8 bar). De plus, il est ininflammable, peu cher, non toxique et son
principal avantage pour notre application est sa miscibilité avec un grand nombre de
solvants organiques usuels.

Le principe de cette méthode consiste a éliminer 'impact de la tension de surface en
opérant aux conditions supercritiques du dioxyde de carbone en contournant son point
critique. En effet, dans le diagramme de phase pression-température, il existe un domaine
pour lequel la phase gaz et la phase liquide ne sont plus discernables et ne forment plus
qu'une seule phase (Figure 2.25). Il s’agit du domaine supercritique atteint quand la
pression et la température du COq dépassent les coordonnées du point critique (point C).
Dans ces conditions, la différence de densité entre les deux phases disparait annulant ainsi

la tension superficielle.

10,000

1,000 supercritique

liquide

100

Pression (bar)

10
gaz

|| |
200 250 300 350 400

Température (K)

Figure 2.25 — Diagramme de phase pression-température du diozyde de carbone

montrant le point critique C (Tcco, = 31.1°C'; Pcco, = 73.8 bar).
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La procédure expérimentale se déroule en plusieurs étapes (Figure 2.26). Les échan-
tillons sont introduits dans ’autoclave ou ils sont immergés dans du méthanol qui est
miscible avec le CO,. Ainsi I'exécution des étapes successives de purges du solvant par
le dioxyde de carbone est possible. Nous utilisons du CO, a une pression de 50 bar. Par
conséquent, le systéme doit étre refroidi & une température inférieure a 10°C, typiquement
5°C, et cette température est stabilisée durant tout le processus de purge pour s’assurer
de rester dans les conditions du dioxyde de carbone liquide. Pendant toute la purge, une
quantité minimale de liquide est constamment conservée dans I’enceinte de facon & ce que
les échantillons soient toujours maintenus dans un milieu liquide. Ainsi, nous procédons
a au moins dix purges successives pour s’assurer que I’ensemble du solvant est évacué de

Ienceinte a la fin de cette étape.

Quand il reste essentiellement du COs liquide dans 'autoclave, nous commencons a
chauffer lentement le systéme et la pression augmente réguliérement. Lorsque I'on atteint
les conditions supercritiques (Tceoo, ; Peco,) le COq liquide devient instantanément un
fluide supercritique. Nous continuons a chauffer I’enceinte jusqu’a une température de
38°C pour avoir une marge confortable qui permet de conserver I'état supercritique.
Enfin, la température est stabilisée a 38°C et nous commencons & dépressuriser trés
lentement I'enceinte par 'intermédiaire d’'une vanne micro-fuite afin d’éviter la création
de condensation dans I’enceinte. Une fois I'autoclave ramenée & pression atmosphérique,

les échantillons peuvent étre récupérés puis caractérisés au MEB (Figure 2.27).

Bien que cette technique de mise en suspension soit plus fastidieuse que la croissance
directe sur substrat lithographié, elle permet d’obtenir un taux de nanotubes suspendus
nettement supérieur. Toutefois, il est indispensable que les nanotubes soient parfaitement
rectilignes et orientés perpendiculairement aux électrodes de contacts. Sinon, malgré le
succeés du séchage supercritique, un nanotube trop « détendu » entre deux électrodes
adhérera forcément sur le substrat. Nous présenterons essentiellement les caractérisations

mécaniques de ce type d’échantillons dans le chapitre 5.
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Figure 2.26 — Schématisation des étapes du séchage supercritique au COs
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Figure 2.27 — Images MEB de nanotubes monofeuillets suspendus aprés gravure du

S10;y et séchage supercritique au COs
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2.5 Conclusion

a premiére partie de ce chapitre était consacrée a la présentation des deux configura-
Ltions de NEMS étudiées lors de nos recherches ainsi que les techniques de production
de nanotubes et nanofils nécessaires pour concevoir nos NEMS. Nous avons vu que
I'utilisation d’échantillons variés implique I'emploi de techniques parfaitement adaptées
a la configuration du NEMS désirée tout en optimisant la qualité des échantillons. Les
différents procédés de caractérisations a notre disposition (MEB, TEM, AFM, Raman)
ont permis de spécifier la nature, la qualité ainsi que les paramétres géométriques de nos

différents nanorésonateurs.

Dans la deuxiéme partie de ce chapitre nous avons détaillé les différentes étapes indis-
pensables pour créer un NEMS dans les configurations « encastrée-libre » et « encastrée-
encastrée ». Pour la premiére configuration, nous avons vu que la préparation de la pointe
et de la colle sont primordiales. Le collage de nanorésonateurs sous un microscope optique
est trés pratique pour les échantillons de tailles relativement élevées mais 1'utilisation d’un
MEB avec un nano-manipulateur permet le collage d’échantillons plus fins et surtout une

meilleure sélectivité.

La réalisation de NEMS en configuration « encastrée-encastrée » nécessite un travail
de lithographie en salle blanche. La lithographie électronique est un outil puissant pour
concevoir et valider des structures avec une faible résolution. Cependant le temps néces-
saire pour fabriquer une structure peut-étre grandement réduit en utilisant un procédé
de photolithographie si celui-ci posséde une résolution suffisante. Une fois les électrodes
en or obtenues, il existe trois techniques différentes pour obtenir un nanorésonateur
suspendu. Le dépot aléatoire destinés aux nanofils ou nanotubes multifeuillets nécessite
une optimisation de la concentration de la solution ainsi que de la technique de dépot.
Les résultats obtenus avec les deux types d’échantillons sont trés satisfaisants. La sus-
pension de nanotubes monofeuillets est possible en réalisant la croissance directement
sur les électrodes en optimisant la concentration du catalyseur ainsi que I'orientation des
nanotubes. Cette technique nous a permis d’obtenir des nanotubes suspendus mais les
difficultés rencontrées au niveau de sa reproductibilité sont contraignantes. La derniére
méthode de mise en suspension par gravure d'une partie du SiOs couplée & un séchage
supercritique au COy nécessite plus d’étapes technologiques mais donne le meilleur taux

de suspension de nanotubes monofeuillets.
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Chapitre 3

Nanomécanique et émission de champ
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3.1 Introduction

Les premiéres études effectuées par notre équipe sur les propriétés mécaniques de
nanotubes de carbone a partir du phénoméne d’émission de champ datent de 2002.
Ainsi, il a été démontré que la force électrostatique résultant du champ électrique intense
sur 'extrémité libre du nanorésonateur permet d’accorder la fréquence de résonance
[Purcell et al. 2002b]. Cette technique de caractérisation posséde un avantage unique
et indéniable puisqu’elle est la seule a permettre de voir I'évolution de l'extrémité du

résonateur.

Aprés un rappel des concepts de 'EC utilisés pour interpréter nos résultats, nous
développerons les différents systémes expérimentaux qui nous permettent d’étudier nos
nanorésonateurs. Nous disposons d’un systéme UHV dédié a la nanomécanique et nous

avons la possibilité d’adapter un MEB et un TEM afin de réaliser nos divers projets.

Nous exposerons ensuite un ensemble d’études de propriétés mécaniques de nanofils
SiC effectuées dans le MEB et dans le systéme UHV. En particulier, nous proposerons
un modéle complet pour la configuration encastrée-libre ot I'influence des conditions aux
limites sur I’évolution des fréquences de résonance est prise en compte. Ce modéle est
accompagné d’expériences permettant de valider les principes théoriques ainsi que la
concordance entre les mesures réalisées avec et sans EC. Nous présenterons notamment
des mesures du module de Young et du facteur de qualité en fonction d’un traitement

thermique de I’échantillon.

Enfin nous décrirons une application ou I'EC joue un réle primordial : la nanoradio
sous EC. Pour cette nouvelle application des NEMS, nous développerons un modéle
expliquant 'origine de la démodulation, par le nanorésonateur, d’un signal modulé soit
en amplitude, soit en fréquence. Ce modéle met en valeur I'importance des oscillations,
en particulier pour la démodulation d’un signal FM qui est réalisable uniquement lorsque
le nanorésonateur entre en résonance. La caractérisation d’une nanoradio réalisée dans un
TEM a partir d’un nanotube localisé au bout d’une pointe suivra cette partie théorique

afin de valider cette application prometteuse.
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3.2 Principe de I’émission de champ

3.2.1 Avant-propos

es premiéres expérimentations qui mettent en évidence le phénomeéne d’EC datent
Ldes années 1920. Fowler et Nordheim ont apporté une grande contribution a la com-
préhension de ce phénomeéne en développant un modéle théorique qui porte aujourd’hui
leurs noms et qui est toujours utilise. Ce modéle autorise 'estimation de la densité
de courant électronique d’une surface métallique soumise & un fort champ électrique
[Fowler et Nordheim 1928, Nordheim 1928|. Dans un métal, les électrons sont confinés a
I'intérieur du matériau par une barriére de potentiel a la surface qui empéche les électrons
de s’échapper. Ainsi, I'extraction d’électrons d’un métal peut s’effectuer par un apport
d’énergie afin de permettre aux électrons de passer au dessus de la barriere. Cette énergie
supplémentaire peut étre fournie sous forme de chaleur (thermoémission) ou sous forme de
photons (photoémission).Une autre voie pour extraire les électrons d’un métal réside dans
I’abaissement et I'affinement de la barriére de potentiel de surface par 'application d'un
champ électrique intense. L’extraction des électrons est alors régie par un effet tunnel
a travers la barriére de surface. C’est d’ailleurs cette technique qui est & l'origine de

I’appellation « émission de champ ».

La premiére utilisation de nanotubes de carbone comme source électronique remonte
a 1995 [Chernozatonskii et al. 1995, Rinzler et al. 1995, de Heer et al. 1995], date &
partir de laquelle la communauté scientifique s’est trés fortement intéressée a 'EC de
différents types de nanotubes et de nanofils. De nombreux programmes de recherches
visent a incorporer ces nanomatériaux dans des dispositifs a émission de champ, que ce soit
pour des écrans plats, des sources d’électrons et de rayons X, des faisceaux focalisés pour la
lithographie, .. .[Xu et al. 2003, Xu et Huq 2005]. Un des intéréts des nanotubes ou autres
nanofils s’explique par leur rapport longueur/rayon trés élevé qui permet ’extraction
d’électrons a de faibles tensions. De plus, le développement des techniques de synthése et
de positionnement permet désormais de controler, dans certaines conditions, la localisation
de ces émetteurs. Aussi, leur grande stabilité chimique et thermique, leur conductivité
électrique élevée et enfin leur excellente résistance mécanique, font de ces nanomatériaux
des émetteurs idéals [Vincent 2002].

Nous commencerons par développer I'influence d'un champ électrique sur la barriére
de potentiel puis nous décrirons la densité de courant d’émission. Ensuite, nous définirons
les principaux paramétres intrinséques de I'EC que nous utiliserons dans nos études de

propriétés mécaniques.
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3.2.2 Modélisation de Fowler et Nordheim
Déformation de la barriére de potentiel

onsidérons le cas d’'un métal semi-infini occupant le demi espace -oo < x < 0
Cétudié dans le vide (z > 0) (Figure 3.1). En adoptant le modéle des électrons libres
proposé par Sommerfield, le potentiel est constant et par convention il est nul au bas de
la bande de conduction a l'intérieur du métal. En ’absence d’un champ électrique et pour
une température de 0 K, la barriére de potentiel est constante et égale au travail de sortie
¢ — Fyee - Er avec E,,. 'énergie potentielle du vide et Er le niveau de Fermi du métal.
¢ correspond donc a I’énergie minimale nécessaire a un électron pour qu’il soit extrait du
métal a zéro Kelvin.

Sous I'influence d’'un champ électrique F', la barriére de potentiel se déforme et prend

une forme triangulaire. Ainsi, I’énergie potentielle est définie par :
Ei(z) = Eyge — eFx (3.1)

avec e la valeur de la charge élémentaire.

D’autre part, le potentiel image nous permet d’admettre que la localisation d'un champ
électrique a la surface de I’émetteur accentue le phénomeéne d’émission en diminuant
le travail de sortie apparent d'une quantité A¢ (Figure 3.1). Cet effet découle de la
polarisation des électrons dans le métal lorsque’une charge, dénommée charge image,
est située au voisinage de la surface. Il en résulte une attraction entre I'électron et cette
charge image et I'énergie potentielle qui découle de cet effet s’exprime par :

1 e?

B 47T50 E

Bs(z) = (3.2)

avec € la permittivité intrinséque du vide (g9 — 8.85 1072 F.m™).
Finalement, 'expression de I’énergie potentielle combinant la présence d’un champ

électrique et le potentiel image est établie pour x > 0 :

1 €
E =F E = Fype — eFx — — 3.3
5(2) 1(2) + Ea(x) el drey Az (3.3)
D’aprés I'équation (3.3), cette énergie présente un maximum F,,;
a
Emax = Evac - A¢ = Evac —€ ‘ (34)
471'80
positionné en T,,qz :
1 e
— (3.5)

Tmar = o\ dreoF

3.2. PRINCIPE DE L’EMISSION DE CHAMP 7



CHAPITRE 3. NANOMECANIQUE ET EMISSION DE CHAMP

vac

——- E@
— — E,(%)
E;(x)

Vide

|
|
|
I
I
I
I
I
I
I
|
|
|
I
I
I
i
1
max X, X

.

Figure 3.1 — Schéma énergétique définissant la déformation de la barriére de potentiel

vue par un électron lors d’une expérience d’émission de champ [Marchand 2009]

Courant d’émission de champ

Si le champ électrique F' est suffisamment intense, un électron provenant du métal
et percutant la barriére de potentiel a une probabilité Dy xp(FE,) de la traverser par
effet tunnel. Ce phénomeéne est responsable de I'apparition d'un courant électrique appelé
courant tunnel. Wentzel, Kramers et Brillouin ont exprimé cette probabilité pour un

électron soumis a un potentiel F3(x) dans un état d’énergie E, [Wentzel 1920] :

2m, [*?
Dwkp(E,) = exp [—2\/ = / VEs(z) — Eyd

avec m, la masse d’un électron et A la constante de Planck réduite. x; et x5 représentent

(3.6)

les frontiéres de la barriére de potentiel avec Es(z12) = E, (Figure 3.1). L’intégration
du potentiel prenant en compte 'effet di a la charge image dans 1’équation (3.6) a été

réalisée par Nordheim [1928] :

m 3/2
Duc(E2)  eap [\/ e (o o+ 2248 - B t<y>)] (3.7

Les fonctions v(y) et t(y) sont des fonctions elliptiques tabulées ou la variable y décrit

la variation relative du travail de sortie dii au potentiel de la charge image [Gadzuk et
Plummer 1973].

1 [e3F
[0) a dreg

(3.8)
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[’équation de Fowler-Nordheim décrite a partir de la probabilité Dy kg et de la statistique
de Fermi-Dirac a T=0 K, permet d’exprimer le courant d’émission de champ Iy lorsqu’un
champ F' est localisé a la surface d’'un émetteur. Tenant compte de 'effet de la charge

image, I’expression finale est :

2 e (_4\/2_me v(y) (eg) 2) (3.9)

4(2m)% h ¢ t2(y) 3hel
avec ¢ exprimé en eV et F' en V.em™!. Pour information, les fonctions v(y) et ¢(y) ont
été tabulées et peuvent étre approximées par t(y) ~ 1.049 et v(y) ~ 0.96 — y* [Burgess
et al. 1953, Bonard et al. 2003, Loiseau et al. 2006]. Pour nos futurs études, nous pouvons
réécrire I'équation (3.9) de fagon simplifiée a partir de I’équation (3.8) :

H
Ipy = D F? exp (—f) (3.10)

ot D = % et H =6.83 107 ¢*2v(y) [Swanson et Bell 1975, Fursey 2005].
D’aprés cette relation, le courant d’émission est donc fortement dépendant des trois
facteurs suivants :
e A qui, en premiére approximation, représente l'aire émissive ;
e le travail de sortie ¢ de la surface émettrice ;

e le champ électrique F' appliqué au niveau de la surface émettrice.

3.2.3 Influence de l’effet de pointe et du champ électrique sur

I’EC A& base de nanorésonateurs

Réaliser I’EC a partir de nanofils ou nanotubes implique certains nouveaux aspects par
rapport a un systéme plan classique. L.es phénoménes physiques décrits précédem-
ment restent parfaitement valables mais 'effet de pointe procuré par ces nanorésonateurs
entraine une amplification du champ en leur extrémité. De plus, la présence de ce champ

électrique intense engendre des forces électrostatiques sur le nanorésonateur.

Facteur d’amplification

Une valeur typique du champ électrique nécessaire a 1’obtention d'un courant mesu-
rable (Ipy ~ pA pour ¢ =5 eV) est de 3 V.nm™!. Expérimentalement, nous controlons
le potentiel et par exemple, pour deux plaques placées parallélement a une distance de
1 mm l'une de l'autre, cette valeur typique de F' nécessite ’application d’une tension
de 3 MV. Cette valeur peut étre réduite en utilisant des nanorésonateurs dont le rayon

de courbure a leur extrémité est faible. En effet, dans l'ensemble de nos expériences
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d’EC qui vont suivre, les nanorésonateurs sont collés au bout d’une pointe et I'un des
effets les plus remarquables de cette géométrie réside dans I'augmentation importante
du champ au bout du nanorésonateur. Cet effet de pointe permet de générer un facteur
d’amplification ( et d’extraire des électrons avec une tension d’extraction V4 beaucoup
plus raisonnable (quelques centaines de volts). Le champ électrique F' régnant a I’extrémité

du nanorésonateur peut alors s’exprimer sous la forme :
F=0pV, (3.11)

Ainsi, il est aisé de constater que pour une valeur du champ déterminée, plus le terme
0 sera élevé, plus la différence de potentiel & appliquer entre le nanorésonateur et une
contre-électrode sera faible. Le facteur d’amplification 3 est un paramétre strictement
géométrique et a pour dimension l'inverse d’une longueur. Sa valeur dépend principale-
ment de la forme de ’émetteur et est inversement proportionnelle au rayon de courbure de
ce dernier. La valeur de 3 dépend aussi de la forme du substrat sur lequel repose I’émetteur
[Bonard et al. 2002]. Toutefois, dans nos études ou le nanorésonateur oscille, le facteur
d’amplification évolue également en fonction de la position de la zone émettrice. Comme
nous le verrons de facon détaillée par la suite, cette variation spatiale est extrémement

importante pour la compréhension de nos études mécaniques.

Force électrostatique

Lorsque 'EC est réalisée sur un nanorésonateur, le fort champ électrique provoque
a son extrémité l'apparition de forces électrostatiques. Ces forces sont d’autant plus
importantes a lI'extrémité du nanorésonateur, lieu ou le champ F' est le plus intense.
La composante longitudinale 7' résultant de ces forces agit alors comme une tension
mécanique qui tend a allonger le nanorésonateur. Elle joue un role similaire a la tension
appliquée & une corde de guitare afin de I'accorder. Cette tension mécanique, consécutive
a 'EC, permet donc de modifier la fréquence de résonance du nanorésonateur et peut étre
controlée a partir de la tension d’extraction Vy [Purcell et al. 2002b, Vincent 2002].

Il est donc primordial de quantifier cette force longitudinale qui présente un intérét
considérable pour nos études mécaniques sous EC. Pour cela, considérons notre nanoréso-
nateur comme un conducteur constitué d’un ensemble de charges élémentaires surfaciques
a proximité d’un autre conducteur (la contre-électrode). Le champ électrique est nul a
Iintérieur des conducteurs et normal & leur surface a I'extérieur. Les charges sont donc
localisées sur la surface des conducteurs et nous pouvons définir une densité surfacique
de charges 0 = dq/dS ou dq est la charge élémentaire portée par I’élément de surface dS.

De plus, pendant 'EC, les deux conducteurs sont dans le vide et dans le calcul du champ
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électrique F' apparait la constante diélectrique du vide €. Ainsi, le champ au voisinage
de la surface a pour expression :
F=2 (3.12)
€0
Les charges dq portées par I’élément de surface dS sont soumises a une force électrostatique
Ty
ATy = 2—80(15 n (3.13)
Finalement, la composante longitudinale 7" (prise par convention suivant I'axe Z) de la

force totale exercée sur le nanorésonateur peut s’écrire :
T = / dlsy ¥ (3.14)
sur face

et a partir des équations (3.11), (3.12) et (3.13) nous obtenons :

T = (/ (8—062dS) i :E) V2=q V2 (3.15)
sur face 2

La composante longitudinale des forces électrostatiques qui s’exercent sur le nanorésona-
teur est donc proportionnelle au carré de la tension d’extraction. Le paramétre v dépend

essentiellement de la géométrie du nanorésonateur et du systéme environnant.

3.3 Systémes Expérimentaux

‘étude approfondie des propriétés mécaniques de nanorésonateurs par I'intermédiaire
Ldu phénoméne d’émission de champ nécessite la maitrise de différentes techniques
liées au vide, a la microscopie, a la haute tension, au traitement de l'image ... Nous
détaillons ici les principaux aspects de nos différents systémes (MEB, TEM, UHV) en

développant particuliérement les avantages de chacun.

3.3.1 Systéme sous Ultra Haut Vide

I e systéme sous UHV que nous utilisons a été congu sur mesure afin d’étre parfaitement
adapté a nos études mécaniques. Tous les éléments sont parfaitement compatibles

pour obtenir des pressions extrémement faibles pouvant étre inférieur a 107 torr.

Pompage

Dans un premier temps, le pompage de 1’enceinte s’effectue par I'intermédiaire d’une

pompe turbo moléculaire afin d’établir un vide secondaire de 107%-10~7 torr. Ensuite nous
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réalisons un étuvage afin de « dégazer » le systéme. A la fin de I'étuvage, nous démarrons
la pompe ionique et une pression d’environ 1.107! torr est atteinte aprés quelques heures
supplémentaires. Une telle pression peut-étre conservée pendant une trés longue période
(plusieurs mois) si le pompage est entretenu en laissant fonctionner la pompe ionique
continuellement. Réaliser 'EC a de si faible pression permet d’améliorer considérablement

la stabilité du courant.

Support et chauffage de I’échantillon

Le nanorésonateur collé sur une pointe en tungsténe est supporté par une embase
(Figure 3.2). Cette derniére consiste en deux barreaux conducteurs en molybdéne séparés
par une céramique. Un tube en nickel dont le diamétre interne permet de maintenir la
pointe, est soudé thermiquement par deux boucles en tantale sur les barreaux. Cette
géométrie nous permet d’appliquer une tension continue V), sur la pointe afin de réaliser
I’EC et aussi, de chauffer notre échantillon par effet Joule en imposant le passage d'un
courant important. Le chauffage est un élément essentiel pour nos études car il permet
un « lavage thermique » de I’échantillon. La mesure de la température de 1’échantillon est
effectuée a ’'aide d’un pyrométre optique a travers un hublot et pour certaines études plus
complétes, nous pouvons également ajouter un thermocouple afin d’avoir une mesure de
la température en temps réel et sur une plus grande plage. Nous développerons plus en

détail I'influence de ce lavage dans la suite de ce chapitre.

Figure 3.2 — Photo d’une embase utilisée lors d’une étude des vibrations d’un nanofil
SiC a partir du phénomene d’émission de champ. Les deux barreaux de molybdéne sont
maintenus par une céramique et le tube en nickel supportant la pointe ot est localisé le
nanofil est soudé par deuzr boucles en tantale sur les barreaux. Un thermocouple a été

ajouté afin de mesurer précisément la température de la pointe [Choueib 2009].
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Excitation électrostatique

La figure 3.3 représente un schéma du dispositif expérimental permettant I’étude des
propriétés mécaniques d’un nanorésonateur par EC. Dans cette configuration, I’émission
de champ est obtenue en appliquant une tension continue et négative V4 de plusieurs
centaines de volts par rapport a un potentiel nul imposé sur les contre électrodes et ’écran
phosphore. Pendant 'EC, la fluorescence du phosphore en présence d’électrons permet
d’observer la zone d’impact de ces derniers. [’image résultant de la collision des électrons
émis par le résonateur avec I’écran phosphore est dénommeée diagramme d’émission. Dans
le cas d’une émission classique obtenue par un nanofil ou un nanotube, nous obtenons un

diagramme d’émission immobile et généralement de forme circulaire (Figure 3.3(h)).

[’excitation des fréquences de résonance est réalisée par la création de forces élec-
trostatiques le long du nanorésonateur. Pour cela un signal alternatif V¢ est appliqué
sur une ou plusieurs électrodes disposées a proximité du nanorésonateur (Figure 3.3). Un
programme réalisé sous LabVIEW permet de controler 'amplitude du signal et d’effectuer
un balayage en fréquence. Lorsque la fréquence du signal correspond a la fréquence de
résonance du résonateur, ce dernier entre en résonance. Par conséquent, I'extrémité du
nanorésonateur par laquelle les électrons sont émis se met en mouvement et nous observons
un élargissement du diagramme d’émission décrivant parfaitement le déplacement de cette

extrémité émissive (Figure 3.3(c)).

Détection de la résonance par EC

Purcell et al. [2002b] ont été les premiers a détecter les oscillations d’un nanotube en
utilisant 'EC. Ils ont mis en évidence une technique de détection qui consiste & mesurer
I’évolution du courant total d’émission en fonction de la fréquence du signal d’excita-
tion (Figure 3.4). Cette mesure est effectuée avec une tension d’extraction constante et
la chute de courant observée coincide parfaitement avec la fréquence de résonance du
nanorésonateur. Cette variation du courant est essentiellement liée a la modification du
champ électrique a I'extrémité du résonateur lorsqu’il vibre. En effet, pour chaque position
de cette zone émissive au cours d’'une période, il correspond un facteur d’amplification
légérement différent qui provoque une fluctuation du champ électrique. La valeur du cou-
rant d’émission varie exponentiellement en fonction du champ et la mesure expérimentale
correspond a la moyenne temporelle sur toutes les positions du nanorésonateur au cours
d’un cycle. Pour ces deux raisons, la détection de trés faibles amplitudes de vibration

est tres difficile a réaliser. La courbe obtenue représente le courant / en fonction de la
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Diagramme
: d'émisson
Ecran

Electrode
Excitatrice

Nanorésonateur

Pointe tungsténe

Figure 3.3 — (a) Schéma expérimental d’un nanorésonateur étudié sous émission de
champ dans un systéme UHV. Diagramme d’émission de champ d’un nanofil (b) au

repos et (c) en résonance.

fréquence v et ne correspond pas strictement & une courbe de résonance classique mais
permet toutefois d’évaluer la valeur du facteur de qualité (Q ~ 2400 dans I'exemple de la
figure 3.4).

Comme nous 'avons vu précédemment, I’élargissement du diagramme d’émission lors
de la mise en vibration du nanorésonateur est une solution visuelle pour détecter la
résonance. Cependant, il est difficile de tracer une courbe de résonance fiable en mesurant

I’évolution de la largeur du diagramme uniquement avec une régle et nos yeux. Ainsi, nous
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Figure 3.4 — (a)Variation du courant d’émission d’un nanotube en fonction de la
fréquence d’excitation. (b) Variation de la fréquence de résonance de deux nanotubes
différents (NT1 et NT2) en fonction de la tension d’extraction V. Les différents modes

de résonance présentent tous une variation linéaire sur la gamme de tension étudiée
[Purcell et al. 2002b].

utilisons une caméra CCD ultra-sensible pour filmer I’écran phosphore durant I'étude
des oscillations. Les images du diagramme d’émission sont traitées par un programme
LabVIEW permettant une analyse minutieuse des changements de dimensions de ce
diagramme [Perisanu ef al. 2007b]. La méthode consiste & analyser la distribution lu-
mineuse de 'image afin de la comparer a celle de I'image correspondant au résonateur
sans excitation. Cette analyse est réalisée en temps réel et procure une sensibilité accrue
de la détection des oscillations par rapport a la mesure du courant d’émission, notamment
pour I’étude des harmoniques d’ordre élevé ou les déplacements sont plus faibles que pour
le mode fondamental. Nous avons réussi a mesurer des facteurs de qualité de nanofils SiC
remarquablement élevés grace a cette méthode (Figure 3.5). L’extréme sensibilité de cette
technique nous a permis d’exciter le résonateur avec une faible tension et de s’affranchir

ainsi des problémes dus aux non-linéarités.

Pour amplifier le nombre d’électrons percutant I’écran phosphore et améliorer ainsi la
qualité du diagramme sans appliquer une tension continue trop élevée, nous utilisons une
galette de microcanaux (MCP pour microchannel plate). Ce dispositif est un amplificateur

de charge électrique au fonctionnement similaire a celui d’un photomultiplicateur. Une ga-
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Figure 3.5 — Courbes de résonance de nanofils SiC obtenues avec la méthode de
détection par EC combinant l'utilisation d’une caméra CCD et un traitement d’images.

Les facteurs de qualité obtenus pour ce type de nanorésonateurs sont exceptionnellement

élevés. (a) Q =~ 36 000 (b) Q ~ 159 000 [Perisanu et al. 2007a]

lette céramique comportant un réseau de microcanaux est polarisée. Les microcanaux sont
des petits tubes traversant la galette de part en part et recouverts d’'un dépot métallique.
Lorsqu'un électron entre dans un canal et percute sa paroi, il provoque I’émission de
plusieurs électrons qui sont accélérés par la tension de polarisation. Les électrons émis
vont a leur tour frapper la paroi et provoquer ’émission d’autres électrons. Il y a donc
amplification en cascade et I’écran phosphore est disposé directement derriére le MCP
(Figure 3.3).

Lorsque le nanorésonateur est désaxé, le diagramme d’émission peut étre décalé ou
méme complétement en dehors de I’écran. Il est alors impossible de réaliser une étude
correcte. Pour remédier a ce probléme, nous avons a notre dispositions quatre électrodes
placées a proximité du nanorésonateur et entourant ce dernier. Sur ces électrodes dénom-
mées déflecteurs, il est possible d’appliquer une tension continue positive (ou négative)
de fagon a modifier la trajectoire des électrons. Expérimentalement, 'efficacité de cette
technique pour compenser la divergence du faisceau d’électrons émis est relativement
faible. Par conséquent, lorsque cela est nécessaire, nous préférons utiliser un puissant
aimant que nous disposons a l'extérieur de ’enceinte, a 'emplacement le mieux adapté

nous permettant de centrer le diagramme sur I’écran.
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3.3.2 Adaptation d’un MEB et d’'un TEM

Pour pouvoir réaliser 'EC dans un MEB ou dans un TEM, il est indispensable
d’adapter la structure permettant de disposer les nanorésonateurs afin d’ajouter
au moins une contre-électrode et I’ensemble des connections électriques nécessaires. L’uti-
lisation de ces microscopes apporte une caractérisation géométrique supplémentaire des
nanorésonateurs par rapport aux systémes UHV mais par contre, le vide est de moindre
qualité. Cela nous permet également d’étudier les fréquences de résonance lorsque la

tension appliquée sur la pointe est faible, nulle ou positive, ce qui n’est pas possible
avec 'EC.

Nous utilisons un MEB Hitachi S-800 avec canon a émission de champ dont le vide
dans 'enceinte est de I'ordre de 107° torr. De la méme maniére que pour le collage d'un
nanorésonateur en bout de pointe nous installons un nano-manipulateur (Figure 2.12(a)).
La pointe comportant le résonateur est disposée sur le couple de mouvements X et Y alors
que la contre-électrode est placée sur le mouvement Z . Avec cette technique, nous pouvons
parfaitement maitriser les éléments géométriques de ’environnement en modifiant la forme
de la contre-électrode, la distance entre cette derniére et le bout du nanorésonateur
... (Figure 3.6). Des connections électriques avec la pointe et la contre-électrode sont
disponibles et permettent d’appliquer les signaux électriques. Une tension continue pour
extraire les électrons est appliquée sur la pointe et un signal alternatif est appliqué sur la
contre-électrode afin d’exciter la résonance. Les vibrations sont détectées soit visuellement
sur I’écran du microscope soit en analysant le signal du détecteur d’électrons secondaires
avec un oscilloscope comme nous le verrons plus en détails par la suite. A noter que,
lorsque 'EC est réalisée dans un MEB, I’émission des électrons provoque rapidement une

saturation du détecteur secondaire et trouble I'image de 1’écran.

Le méme type d’expériences peut étre mené dans un TEM Topcon EM002B fonction-
nant a 200 kV et dont le vide est de I'ordre de 10~7 torr. Il n’est pas possible d’intégrer
le nano-manipulateur dans la chambre a échantillon du TEM et le développement d’une
canne spécialement congue pour accueillir une pointe et une contre-électrode a été néces-
saire (Figure 3.7). Une électrode supplémentaire est également disponible a proximité du
nanorésonateur et la configuration du support de la pointe permet un chauffage thermique
de I’échantillon. Par conséquent, les parameétres géométriques ne sont pas maitrisés de la
méme facon que dans le MEB mais en contrepartie, nous disposons d'une qualité de vide

supérieure et surtout d’un microscope plus puissant.
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Figure 3.6 — (a) Schéma expérimental utilisé pour étudier les propriétés mécaniques
d’un nanorésonateur dans un MEB. Le nanofil est collé au bout d’une pointe en
tungsténe et excité par un signal alternatif appliqué sur une boule en or. (b) Nanofil en

T€SONaAnce.

Figure 3.7 — (a) Schéma expérimental d’une canne TEM développée par P. Poncharal
et D. Guillot spécialement pour étudier les propriétés mécaniques d’un nanorésonateur

au bout d’une pointe.
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3.4 Etudes de propriétés mécaniques

Lors de nos premiéres études plus approfondies sur les résonances mécaniques avec des
expériences couplées EC-MEB ou EC-TEM, nous voulions répondre a un certain
nombre de questions importantes sur l'utilisation de 'EC en tant que technique de
caractérisation. En effet, dans la pratique, 'EC est établie & partir d’une tension minimale
en dessous de laquelle le courant est trop faible pour étre mesuré et la tension maximale
que nous pouvons appliquer est limitée pour éviter la destruction de I'’émetteur. Par
conséquent, nos caractérisations sont effectuées sur une petite gamme de tensions, ce qui
rend a priori difficile exploitation de nos mesures. Par exemple, la fréquence de résonance
pour une tension nulle, qui permet de facilement déduire la valeur du module de Young
de notre échantillon, est inaccessible expérimentalement et son extrapolation est délicate
sans un modeéle fiable et validé (Figure 3.4(b)). De plus, suivant la condition aux limites
choisie sur I’extrémité libre du nanorésonateur, nous pouvons prévoir la disparition ou non
du premier mode de résonance lorsqu’une forte tension est appliquée. Aussi, les rapports
des différents modes de résonance ne sont pas conformes aux valeurs attendues par le
modeéle classique.

Dans la suite, nous présenterons donc le modéle analytique que nous avons développé
et qui se veut un peu plus poussé que le modéle usuel. Nous exposerons également les

expériences réalisées afin de tester et valider notre modéle.

3.4.1 Modéle théorique : Influence des conditions aux limites

ous allons développer le modéle théorique régissant la physique du mouvement d’un
Nrésonateur en configuration encastrée-libre que nous avons utilisée. Notre modele
est complété, par rapport aux études classiques [Tse ef al. 1978|, par I'ajout de diffé-
rents parameétres permettant d’améliorer la compréhension de l'effet des conditions aux
limites. Les fréquences de résonance f, des différents modes d’indice n sont déterminées
par I’équation du mouvement en I'absence d’excitation électrostatique. Nous considérons
essentiellement une géométrie symétrique composée d’un nanorésonateur parfait et ho-
mogéne assimilé & une poutre. Cette équation du mouvement peut facilement s’exprimer
en faisant 'hypothése que 'angle de la poutre par rapport a la position d’équilibre reste
faible. , \ ,
M%+7M%_—Y[%+T%+f<l‘,y) (3.16)

ou z est la position le long du nanorésonateur, y(z,t) est le déplacement, p est la masse

71'7‘4

+ est le moment d’inertie, Y est le module

volumique, ;1 = 772 p est la masse linéique, I =
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de Young et 7 le coefficient d’amortissement. La tension mécanique 7', due a la force
électrostatique de tirage, est considérée comme constante tout au long du nanorésonateur
et au final elle est principalement localisée a Pextrémité du nanorésonateur. f(x,y) est
la force électrique transverse qui existe le long du nanorésonateur quand une tension
électrique est appliquée. Nous considérons que son effet sur les modes de vibrations est
négligeable par rapport au terme 7' 9%y/dz?.

Comme nous le verrons plus en détails par la suite, les valeurs du facteur de qualité

() que nous mesurons sont relativement élevées.

Q == (3.17)

En effet, la valeur du facteur de qualité dans nos expériences est généralement supérieure
a 1 000 et peut méme atteindre 160 000 [Perisanu et al. 2007a]. Ainsi, lorsque nous re-
cherchons les solutions y(z,t) = yo(x) ¢ & la pulsation w = 27 f, nous pouvons négliger
le facteur d’amortissement. Nous pouvons réintroduire & tout moment ce paramétre en
remplagant simplement le terme w? par w? — iyw. A partir des hypothéses (f(z,y) et
v sont négligeables) et des expressions des dérivées partielles de y(x,t), nous pouvons

réécrire I'équation du mouvement (3.16) :

—wiuyy et = —YIWG t4T 52

iwt

et aprés simplification, nous obtenons :

By K2 Pyp  wie?
ort L2 012 L2 Yo =10 (3.18)

avec _—
2
= 3.19
K= 37 (3.19)
T
== (3.20)
L
Afin de trouver la solution de I’équation (3.18), nous posons yo(x) = H e** avec H et

. . Y ; .
s des constantes et la dérivée partielle d’ordre j : g+§x) = H s’ e**. Ainsi, nous pouvons

formuler I'expression suivante :

2 2,2

4 KT 5 WY
S — ﬁ S — 02L2 =0 (321)

Pour simplifier le probléme, nous introduisons deux constantes q et k définies par :
¢ = K+ K (3.22)
cqk

= 3.23
w = 7 (3.23)
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et finalement 1'équation (3.21) s’écrit :

2 2 21.2
s ¢k 5 kT
S =0 (3.24)

S

Nous pouvons résoudre cette expression comme une équation du second degré et les
solutions sont s? = ¢?/L? et s3 = —k*/L?. La solution finale de I'équation (3.18) est

donc de la forme :
k k
yo(x) = Acosh (%) + Bsinh (%) + C' cos (%) + Dsin (fx) (3.25)

Les constantes A, B, C' et D peuvent étre calculées a partir des conditions aux limites
et des conditions initiales. Aux extrémités du nanorésonateur, nous supposons aucun
déplacement et une vitesse nulle en z = 0, un couple nul et un équilibre des forces

existantes dans le plan du nanofil et perpendiculaire & ce dernier en x = L.

(Y0)y—o = 0 (3.26)
Yo -
(32) = 20
52y0
() 52
P yo Yo -
(—Y[ pHe + &T %>IL =0 (3.29)

La constante £ est un paramétre trés utile qui nous permet de prendre en compte le
fait que la force électrostatique 7" peut avoir un angle non-nul avec I’axe du nanorésonateur
en son extrémité libre (Figure 3.8(a) et 3.8(b)).

~ sin(0 —0')

sin(6) (3:30)

ou 6 est 'angle entre ’axe x et I'axe du nanorésonateur alors que 0’ représente 'angle entre
I'axe x et la direction de la force T'. Par conséquent, si & = 0, alors 1" suit parfaitement
I’axe du nanorésonateur et si & = 1, alors 1" est paralléle a 'axe z. La valeur exacte
de ¢ dépend a la fois de la forme de l'extrémité du nanorésonateur mais également
de la géométrie de la contre-électrode du NEMS. Un phénomeéne identique est décrit
dans la mécanique des fluides. La force agissant sur l'extrémité d'un tuyau d’arrosage
en réaction au jet d’eau expulsé, n’est pas parfaitement orientée dans la direction du
tuyau |[Paidoussis et Li 1993]. Déterminer théoriquement la valeur de £ demande une

résolution fastidieuse de I’équation de Laplace a trois dimensions pour une barre inclinée
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et tordue. Nous préférons nous concentrer sur I'impact de £ sur les fréquences de résonance
et une exploration expérimentale de ce parameétre sera accomplie dans la rubrique suivante.
Aussi, une approximation au premier ordre sur 6 (tan(f) = dy/0z) rend I'équation (3.16)
toujours valable. En effet, la composante de 7' suivant l'axe = vaut 7, = T cos(d) et
cos(f) = (1 + tan?(9))~/2.

Figure 3.8 — Schéma représentant les conditions aux limites d’un nanorésonateur : (a)
Forces externes agissant sur le nanorésonateur. Les différentes orientations possibles de
T correspondent a des valeurs différentes de €. (b) Zoom sur lextrémité libre du
nanorésonateur. (c) Zoom sur lextrémité fize du nanorésonateur collée sur la pointe.

Dans la colle, la force élastique R est totalement compensée par la force de rappel F'.

A présent, nous allons développer les équations obtenues & partir des conditions aux
limites afin de trouver la condition d’existence de solutions non-triviales pour I’équation
(3.18) puisque la solution A = B = C' = D = 0 n’est pas intéressante. Pour cela, nous

développons un systéme matriciel :

(3.31)

O Qwm =
o o o o

avec M une matrice 4*4. Ainsi, ce systéme linéaire admet une solution seulement si le
déterminant de la matrice M est non nul. Afin de calculer les coefficients de M, nous
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commengons par formuler les expressions des dérivées de yo(x) dont nous avons besoin :

(‘9y0 k. (kzx kx
e A— sin h(L> +Bzcosh<L> —Cfsm (f) + D cos (f) (3.32)

0y, q° q° k2 ka K . (kx
2 Aﬁc h(L) —{—Bﬁsmh ( L) —Cﬁcos ( L) —D—sm( ) (3.33)

Py 7 qr 7 k3 kx k3 kx

g% _ A9 ginn ( ) BL cosh ( ) & DY s (2 34

53 73 sin 7 ) T Byzcosh( L)+ C’ 5 sin T 7308 | 7 (3.34)
De plus, a partir de la relation (3.19), nous pouvons simplifier ’équation (3.29) détermi-

nant la quatriéme condition aux limites par :
03 K2 0
(—yo _ & O ~ 0 (3.35)
r=L

Ainsi, nous pouvons déterminer les coefficients de M a partir des équations (3.25)-(3.28)

couplées aux expressions (3.32)-(3.35).

1 0 0
0 T 0 k
. £ cosh(q) 4 sinh(q) — 1 cos(k) B Gin(k) (3.36)
f}# sinh(q) ¢ fgq” cosh(q) M sin(k) _k3+5im cos(k)

Et finalement, I'expression du déterminant AM de la matrice M est

AM = — [(2¢°k* + £x*) cosh(q) cos(k) + ¢* + k* — €x* + (26 — 1)gkr® sinh(q) sin(k)]
(3.37)
et puisque le produit gk n’est jamais nul, la condition d’existence de solutions non-triviales

pour I'équation (3.18) satisfaisant les conditions aux limites (3.26)-(3.29) est :
(2¢°k* + €x*) cosh(q) cos(k) + q* + k* — €k* + (26 — 1)gkk*sinh(q)sin(k) =0 (3.38)

Nous avons déja défini la force électrostatique 7' comme étant proportionnelle au carré
de la tension d’extraction V4 (Equation (3.15)). Afin de faciliter la compréhension du

phénomeéne, nous définissons le paramétre Vi comme étant la tension donnant 7' = Y[/ L?
(k=1).
Y 1%
AR

Nous verrons plus tard que Vi nous permettra de délimiter les régions de faible et haute

(3.39)

tension. Lorsque la géométrie du systéme change, par exemple, si le nanorésonateur
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est placé plus loin de la contre électrode, il est possible de corriger la valeur de « et
par conséquent celle de Vi, pour obtenir le nouveau comportement du nanorésonateur.
Dans cette géométrie encastrée-libre, 1" est toujours positif car il y a uniquement une
tension mécanique et le nanorésonateur n’est jamais détendu. Cela signifie que les modes

supplémentaires décrits par Ustiinel et al. [2005] n’existent pas dans notre systéme.

Les fréquences de résonance f,, sont donc calculées par une analyse numérique en
insérant les valeurs de k et g obtenues a partir des équations (3.22) et (3.53) dans la
relation (3.23). La dépendance des trois premiers modes de résonance en fonction de
Va/Ve pour différentes valeurs de & est illustrée sur la figure 3.9. Les fréquences sont
normalisées par /Y I/uL*/2m dans cette simulation. La figure 3.9 montre un phénoméne
surprenant et non attendu pour la condition aux limites la plus utilisée £ = 0. En effet,
lorsque T' est parfaitement dans la direction du nanorésonateur, la fréquence du premier
mode tend vers zéro quand la tension tend vers 'infini. Un zoom sur ce phénoméne est
imagé dans U'encart de la figure 3.9. Cette décroissance de la fréquence est attribuée a
I'effet d'une tension mécanique infinie qui tend a définir une forme du nanorésonateur
parfaitement droite (aucune courbure) et par conséquent, annule la force de rappel. Ainsi,
les formes et les fréquences de résonance des modes supérieurs deviennent pratiquement
identiques a celles d'une configuration doublement encastrée soumis a la méme tension
T. Pour des faibles valeurs de &, le premier mode a une fréquence de résonance minimum
pour une tension d’extraction V4 non nulle. Nous n’avons pas trouvé de confirmation
expérimentale de ce phénoméne dans la littérature. Cela peut produire une confusion
dans la distinction des différents modes lors d’expérimentation sous EC ou 7" = 0 n’est

pas accessible.

A partir de la figure 3.9, nous pouvons identifier trois gammes différentes en fonction
de la tension appliquée : un régime faible tension, un régime intermédiaire et régime haute
tension qui est linéaire. La majorité de nos expérimentations se situe dans le régime des
faibles tensions avec une force électrostatique de tirage faible. De plus, nous verrons dans
la partie suivante que lors de nos expérimentations, la valeur de £ est trés proche de 1.
En conséquence, nous utiliserons £ = 1 dans toute la suite de cette partie.

Sazonova [2006] a déja montré que dans ce régime de faible tension :
w? —w(0)* x V3 (3.40)

avec w(0) la fréquence propre pour V4 = 0.
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Figure 3.9 — (a) Simulation des fréquences de résonance des trois premiers modes de
résonance en fonction de Va pour € =0 (¢0), £ =02 (), £ =05 (A), E=1 (o) et
€ = 1.5 (x). La tension d’extraction Vy est normalisée par Vi et les fréquences f, sont
normalisées par \/W/Qm L’encart représente un zoom sur le régime de faible
tension du premier mode avec £ =0, £ =0.05 et £ = 0.1.

Afin de comprendre 'effet de T' sur les fréquences de résonance, nous pouvons considé-
rer chaque mode propre du nanorésonateur comme un oscillateur harmonique possédant
un degré de liberté. La théorie de I'oscillateur harmonique simple indique que « w? est égal
a la force de rappel fois 'unité de déplacement et par unité de masse ». Et puisque nous
avons une force de rappel élastique qui donne w(0) et une force électrique proportionnelle
a V2, nous pouvons utiliser I'équation (3.40).

Sapmaz et al. [2003] ont déja calculé le développement limité de 7' et par consé-
quent de V3, pour une poutre doublement encastrée. De notre coté, nous nous sommes
concentrés sur la configuration encastrée-libre ou les conditions aux limites de I'extrémité
libre (Equations (3.28)-(3.29)) modifient significativement le comportement oscillatoire du
nanorésonateur. Afin de vérifier 'intervalle de validité de I’équation (3.40), nous évaluons

w? par le développement de Taylor en V3 a partir des équations (3.22), (3.23) et (3.53).

> > Vi vV
wi; = wy(0) 1+X”W+Y”W+”' (3.41)
¢ c
oun € Nest I'index du mode, 3, est la solution de cos(f,) cosh(/3,,) = —1 dans 'intervalle
[nm, (n+ 1)7| et :
wn(0)? = L1 (3.42)
n - ML4 .
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v _ 2sinh(f3,) + 5, [cosh(5,) — (—1)"]

" 32 [eosh(5,) + (~ 1] (3.43)
v _ 45, [cosh®(3,) + 1] — [(82 — 1) cosh?(3,) + 1] tanh(S,)
" 2(—1)7+1 [cosh(B,) + (—1)7]* 46 tanh(}3,)
(3.44)

(—1)" [88, cosh(B,) + sinh®(8,) — B sinh(8,)] — B sinh*(8,)
2(—1)m+ [cosh(,) + (—1)")" 33 tanh(6,)

Lorsque nous étudions le premier mode (n = 0 et F; ~ 1.875), nous pouvons estimer
Xo >~ 0.376 et Yy ~ —0.01. Ainsi, nous pouvons limiter le développement de w? en V3 /VZ
puisque cette approximation engendre seulement 3% d’erreur lorsque w(V,4) < 1.5w(0) ce
qui équivaut a V4 < 1.8V. Dans la suite, la majorité de nos expérimentations se situe
dans ce régime de faible tension.

Pour les modes supérieurs, une estimation montre que | X,, [~ 1/32 et | Y, |~ 1/35.
Cela implique une diminution de la contribution relative des termes d’ordre supérieur
et dans nos travaux, nous avons une dépendance linéaire de w? par rapport V3. Ainsi,
la détermination expérimentale du module de Young a partir du terme libre w(0)? est
facilement réalisable méme dans la configuration sous EC ou la mesure directe de w(0)
n’est pas accessible.

Dans le régime des hautes tensions (V4 > Vi), nous pouvons observer une variation
quasi-linéaire des fréquences propres par rapport & Vy. La force longitudinale devient

trés importante et supérieure au terme de raideur (¢ &~ k) et nous obtenons la relation

suivante :
2n+1 |YI [V, 4+(2n—|— 1)27T2 Vo
= J— A 41 MRV 3.45
’ 202\ p {VC i 8 v, " (3.45)
avec n € N et les deux premiers termes sont donnés par Purcell ¢ al. [2002b]. Ce régime

est difficile & atteindre expérimentalement car il nécessite 'application d’une tension trés
élevée. Pour V4 > 10V nous obtenons une dépendance linéaire avec une erreur inférieure
a 1.5% pour le premier mode. Pour les modes supérieurs, plus I'index du mode est
grand plus cette limite augmente. Puisque la valeur de Vi est inconnue, la détermination
expérimentale du module de Young peut seulement étre accomplie & partir du terme
libre de I’équation (3.45). Comme Dextrapolation est réalisée assez loin de la donnée
recherchée (nous voulons déterminer w pour V4 = 0 & partir des valeurs de w obtenues
quand V4 > 10Vp), il est utile d’inclure des termes supplémentaires dans I’équation (3.45).

L’interpolation avec 1’équation (3.45) de données simulées a partir des équations (3.22),
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(3.23) et (3.53) avec V4 compris entre 8V et 10V produit une erreur de 10% sur la valeur
du module de Young.

Les expérimentations réalisées a partir du phénoméne d’émission de champ donnent
accés a seulement une partie de la caractéristique w,(V4) puisque la tension V4 doit étre
négative et assez élevée pour créer un champ électrique supérieur a 3 V/nm. Ainsi, lorsque
nous observons la courbe expérimentale w,, (V4) effectuée sur une faible gamme de tension,
elle peut sembler étre parfaitement linéaire méme si nous n’avons pas encore atteint le

régime de haute tension (Figure 3.10).

150 ©0 150 300 450 600
VL, (V)

Figure 3.10 — (o) Ezemple d’une mesure expérimentale sous EC de la variation de la
fréquence de résonance f par rapport a la tension d’extraction. (———) Interpolation
théorique exacte qui permet d’estimer une valeur de Vo = 80 V. (—) Interpolation

linéaire qui permet d’estimer Vip — - 147 V.

Afin de déterminer dans quel régime I’expérience se situe, nous utilisons une interpo-
lation linéaire des données expérimentales. V est défini comme étant la valeur de tension
pour laquelle 'interpolation coupe I'axe des abscisses et par conséquent Vr est négatif
(Figure 3.10). Si I'expérimentation est réellement dans la gamme linéaire (V4 > 10V()
alors a partir de I'équation (3.45) il vient Vi = —V. Si V4 est plus petit que 10V, alors
le ratio entre cette tension appliquée et | V | est nettement plus petit que 10 puisque
| Vi |> Vo, comme nous pouvons le voir sur la figure 3.9 si nous tragons les tangentes des
courbes w(Vy4). Pour résumer, nous sommes dans le régime linéaire de haute tension si et

seulement si V4/ | Vi |> 10 pour le premier mode.
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Bien que les données expérimentales de la figure 3.10 semblent suivre une ligne droite,
nous ne sommes toujours pas entrés dans le régime de haute tension ot le développement
de I’équation (3.45) peut étre stoppé aux termes linéaire et constant puisque Vp # —Ve.
Nous pouvons également observer que | Vr | est toujours plus grand qu’un dixiéme de la

tension expérimentale.

Pour un mode donné, les pentes des courbes w(Vy4) sont fixées par la valeur de V¢.
Une valeur élevée de Vi implique de faibles pentes et inversement. Afin de calculer V,
il faut estimer le facteur géométrique 3 qui est trés difficile a exprimer. Toutefois, il est
intuitif que Vi augmente avec le rayon r et la distance entre 'extrémité du nanorésonateur
et 'anode et décroit en fonction de la longueur L. Avec nos longs et fins nanofils situés
proches de I'anode, nous avons de grandes valeurs de pentes et par conséquent, des NEMS
avec un fort taux d’accord des fréquences de résonance.

Nous pouvons également pousser I'analyse afin de déterminer Vi et donc 3 & partir
des données expérimentales. Par exemple, V4 /Ve est directement relié aux rapports des
fréquences des différents modes propres par rapport au premier mode. La figure 3.11
montre I’évolution de ces rapports a partir des données de la figure 3.9. Ces courbes
sont universelles pour toute géométrie a base de poutre encastrée-libre dont la section est
uniforme et satisfaisant les conditions aux limites (3.26)-(3.29) avec & = 1. Les rapports
des modes peuvent également étre controlés afin de vérifier expérimentalement le rapport
2n+1 dans le régime haute tension bien que la tension nécessaire pour les modes supérieurs

soit supérieure a celle nécessaire pour le premier mode.

3.4.2 Validation du modéle par 'expérimentation
Présentation des échantillons

xpérimentalement nous avons étudié six nanofils SiC collés individuellement a 1'ex-
Etrémité de pointes en tungsténe. Les mesures consistent a étudier la variation des
fréequences de résonance en fonction de la tension appliquée puis comparer les résultats
obtenus au modéle théorique développé précédemment. Les nanofils sont dénommés SiC1
a SiC6 et leurs caractéristiques géométriques sont répertoriées dans le tableau 3.1. Suivant
les échantillons, 1'étude est réalisée soit dans un systéme UHV (SiC2 et SiC3), soit dans
un MEB (SiC4, SiC5 et SiC6), soit dans ces deux types de systémes (SiC1). Pour rappel,
la masse volumique du SiC est p = 3200 kg/m?.
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Figure 3.11 — Rapport des fréquences propres du deuziéme mode (courbe du bas verte),
du troisiéme mode (courbe du milieu rouge) et du quatriéme mode (courbe du haut bleue)
par rapport auz fréquences propres du premier mode en fonction de la tension Vy

normalisée par V. Les valeurs pour une tension nulle sont respectivement de 6.27,
17.55 et 34.39.

Nanofil | Rayon  (nm) | Longueur L (pm)
SiC1 103 93
SiC2 143 128
SiC3 17.5 2.5
SiC4 135 243
SiCh 113 103
SiC6 104 32.5

Tableau 3.1 — Rayons et diamétres des différents nanofils SiC étudiés dans un systéme

UHV et/ou dans un MEB

Variation expérimentale du parameétre ¢

Nous désirons étudier expérimentalement 'effet du parameétre £ qui permet de caracté-
riser 'influence de la direction de 1" sur I’évolution des fréquences de résonance. La valeur
de £ est influencée par 'environnement au voisinage du nanorésonateur. Par conséquent
nous plagons & proximité du nanofil des anodes dont la géométrie varie (Figure 3.12). Une
anode concave aura tendance a faire décroitre la valeur de £ tandis qu'une anode de forme

convexe aura pour conséquence l'augmentation de &.
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Figure 3.12 — Nanofil SiC5 placé devant une anode dont la paroi est de forme (a)
concave et (b) convexe. Le nanofil est placé plus loin de la paroi pour l’anode concave

afin de compenser le rayon de courbure plus important de ’anode conveze.

Ainsi, pour le nanofil SiC5 dans ces deux configurations, la figure 3.13 représente les
mesures de ’évolution de la fréquence de résonance du premier mode en fonction de la
tension. Une régression a partir des prédictions théoriques est également reportée sur cette
figure dans le but d’extraire la valeur de £ ainsi que le module de Young Y et le paramétre
Ve. La valeur de Vi dans la configuration convexe est inférieure (par conséquent [ est
plus grand) que dans la configuration concave. Ainsi, la fréquence de résonance est plus
sensible a la variation de V4 lorsque le nanofil est placé & proximité d’une paroi convexe.
Aussi, pour la configuration concave, nous obtenons par interpolation une valeur de £ =
0.81 alors que & = 1.2 pour la configuration convexe. Cela signifie que la direction de la
force électrostatique 71" a seulement une faible variation pendant les oscillations mais cette

variation dépend bien de la forme de 'anode.

La faible dépendance des fréquences de résonance par rapport au paramétre £ dans la
gamme de valeurs étudiées (Figure 3.9) ainsi que les valeurs assez proches de £ déduites des
deux configurations expérimentales valident ’approximation £ = 1 dans I’étude théorique
précédente. De plus, lors des mesures expérimentales £ est toujours strictement supérieur
a 0.1 et par conséquent nous ne pouvons pas observer la décroissance des fréquences de
résonance du premier mode. Cela résout également le probléme d’identification des modes

lorsque nous utilisons le phénoméne d’EC.
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Figure 3.13 — Données expérimentales du nanofil SiCH obtenues avec une anode

concave (B) et convere (o) et tracés théoriques correspondants (—)

3.4.3 Mesure expérimentale du module de Young
Résultats

‘excellente concordance entre les mesures expérimentales et la théorie nous permet
Lde déterminer le module de Young a partir des fréquences de résonance méme dans la
configuration EC sous UHV. En général, dans cette configuration, 'expérimentation est
réalisée dans le régime des basses tensions ou I’équation (3.41) peut étre utilisée. Dans un
MEB, la mesure de la fréquence pour une tension V4 nulle est directe en comparaison avec
la configuration EC ol la valeur de cette fréquence doit étre extrapolée de la dépendance
linéaire w?(V3).

Les valeurs du module de Young de I’ensemble de nos nanofils sont répertoriées dans le
tableau 3.2. Malgré la dispersion des résultats, ces grandeurs sont néanmoins compatibles
avec les mesures trouvées dans la littérature |Gmelin 1959, Harris 1995, Wong et al.
1997, Shackelford et Alexander 2001]. Les différences sont attribuées aux différents états
allotropiques du carbure de silicium ainsi qu’aux différentes orientations des modes propres

par rapport aux plans cristallins.

Concordance des rapports de fréquences propres pour une tension nulle

Pour chaque nanofil, la dépendance des modes de résonance par rapport a la tension V4

concorde plus ou moins bien avec les expressions théoriques décrites précédemment. Une
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Fréquence | Module de Young Rapport des
Nanofil | Mode n
fn (kHz) Y (GPa) fréquences f,/fo
0 28.44 230
SiC1 1 213.47 330 7.51
2 642.36 380 22.59
0 22.36 268
SiC2
1 144.43 285 6.46
SiC3 0 11 150 660
0 7.76
SiC4 1 4291 534" 5.53
2 115.73 14.91
0 41.05
SiCh 750"
1 216.39 5.27
0 318.95 429
SiC6
1 2 007.0 432.5 6.29

* valeur avec la correction du contact élastique.

Tableau 3.2 — Modules de Young extraits des données expérimentales dans les deux
configurations. Les fréquences correspondent aux fréquences propres sans tension Va et
les deuxr méthodes donnent des valeurs similaires. Les valeurs théoriques des rapports

pour une tension nulle sont fi/fo = 6.27 et fo/ fo = 17.55

étude approfondie des données expérimentales est donc nécessaire afin de comprendre par-
faitement le phénomeéne vibratoire. Ainsi, pour chaque nanofil, le rapport des fréquences
des modes propres lorsque V4 = 0 permet d’estimer la différence entre I'expérimentation
et le cas idéal et donc d’évaluer 'erreur sur la valeur de Y. La comparaison entre les
valeurs des rapports f,/fo du tableau 3.2 et de la figure 3.11 montre des ratios corrects
pour les échantillons SiC2 et SiC6, de faibles ratios pour SiC4 et SiC5 alors que SiC1
présente des ratios plus élevés que la théorie. A noter que seulement le premier mode de
résonance a été mesuré pour SiC3 et pour rappel, les valeurs théoriques des rapports pour
Va=0sont f1/fo=6.27et fof fo = 17.55.

Le nanofil SiC2 a été étudié seulement dans la configuration EC. Les courbes repré-
sentant la variation de la fréquence de résonance des deux premiers modes de résonance
par rapport a V4 sont reproduites sur la figure 3.14. Les fréquences de résonance pour

une tension V4 nulle sont obtenues a partir de I'équation (3.41). Nous attribuons la faible
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Figure 3.14 — Fréquences de résonance (a) du premier mode et (b) du second mode en
fonction de la tension Vy pour le nanofil SiC2 mesuré sous EC. La dépendance linéaire

de f* en fonction de V3 est observée comme ['équation (3.41) le prédit.

variation entre le ratio théorique et celui déduit de 'expérimentation a la présence de
légers défauts géométriques comme, par exemple, un diamétre du nanofil non constant
sur toute sa longueur. Cette petite différence de 3% provoque un écart de 6% sur la valeur
du module de Young (Tableau 3.2).Le résonateur SiC6 fut étudié uniquement dans un
MEB et le ratio des fréquences des deux premiers modes coincide a la théorie (différence
de seulement 0.5%). La valeur de son module de Young correspond avec la valeur moyenne

de I'’ensemble de nos échantillons ainsi qu’avec celles trouvées dans la littérature.

Correction des mesures en fonction du contact entre le nanofil et la pointe

Les expériences concernant SiC4 se sont également déroulées essentiellement dans un
MERB et les ratios obtenus avec cet échantillon sont sensiblement plus faibles que les ratios
théoriques. Nous pensons que l'origine de cette divergence réside dans le contact imparfait
entre le nanofil et la pointe de tungsténe car 'utilisation de la colle implique une réponse
élastique. Ce couplage a déja été modélisé de maniére détaillée par Chen et al. [2004].
Nous présentons ici un modéle simple, avec un degré de liberté supplémentaire, qui peut
expliquer le comportement observé.

La partie collée du nanofil est beaucoup plus courte que le nanofil lui-méme ce qui
implique que la condition aux limites « pas de déplacement en 2—0 » (équation (3.26))

est toujours respectée méme avec une colle qui a une certaine élasticité. Par contre,
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I'inclinaison du nanofil au contact de la pointe n’est plus négligeable (équation (3.27)).
En premiére approximation, cette inclinaison correspond au rapport entre le (trés faible)
déplacement du nanofil dans la partie collée et la (trés faible) longueur de cette partie
collée. Ce déplacement produit une force élastique qui doit étre annulée par 1'élasticité a

l'intérieur du nanofil (Figure 3.8).

Yo Yo P*yo

Nous pouvons réécrire l’équation (3.46) avec une constante sans dimension o :

Yo 28 Yo 200 -
(83: +al 0 Yo ) =0 (3.47)

[’effet du paramétre a nous intéresse uniquement lorsque la tension 7" est nulle ce qui

équivaut a k = 0. Par conséquent, avec I’ensemble des conditions, rechercher des solutions

de la forme y(z,t) = yo(x) €' pour 'équation du mouvement (3.16) revient a résoudre
le systéme simplifié suivant :
84@/0 u4
avec 274
4 Hw
= 3.49
u VI (3.49)

La solution de 'équation (3.48) est donc de la forme :

yo(x) = Accosh<L> —l—BCS.lnh(L)+CCCOS<L)+DCsm(uLx) (3.50)

A partir des hypothéses précédentes et en utilisant la nouvelle condition aux limites
(3.47), nous pouvons définir la nouvelle matrice M et trouver la condition d’existence de

solutions non-triviales pour 1’équation (3.48).

1
0 et 0 Lo
Mo = Z—i cosh(u) Z—i sinh (u) —z—z cos(u) —Z—i sin(u) (3:51)
z—i sinh(u) Z—i cosh(u) z—i sin(u) —Z—i cos(u)
L’expression du déterminant AMo de la matrice Mq est
AM = 21_/66 [1 + cosh(u) cos(u) — au? sinh(u) sin(u)] (3.52)

et puisque u # 0, la condition d’existence de solutions non-triviales pour I’équation
(3.48) satisfaisant les conditions aux limites (3.26),(3.47),(3.28) et (3.29) est :

1 + cosh(u) cos(u) — au? sinh(u) sin(u) = 0 (3.53)
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Nos mesures des fréquences de résonance des trois premiers modes du nanofil SiC4
sont désormais trés bien décrites (erreur inférieure & 0.5%) par les deux paramétres libres,
donnant Y=534 GPa et a=0.0235. A partir de la valeur de «, nous pouvons calculer les
valeurs de u vérifiant I’équation (3.53) et déduire les rapports des modes aprés correction
afin de les comparer avec ceux provenant des mesures expérimentales (Tableau 3.2). Avec
le calcul, nous obtenons fi/fo = 5.54 et fo/fy = 14.82 au lieu de respectivement 5.53
et 14.91 expérimentalement ce qui représente un trés bon accord. Cette relativement
faible valeur de « confirme que la colle élastique est une trés faible correction pour les
oscillations d’un nanofil. Cela montre que nous devons étre trés prudents lorsque nous
déduisons la valeur du module de Young a partir des fréquences de résonance. Si nous
négligeons le parameétre de correction a pour ’échantillon SiC4, nous estimons, a partir des
trois premiers modes Y égal a 471, 366 et 340 GPa respectivement. Par conséquent, nous
pouvons conclure qu’un résultat fiable du module de Young nécessite soit 1’observation
d’au moins deux modes propres avec un ratio des fréquences correct, soit 'utilisation du
parameétre de correction .

L’échantillon SiC5 montre le méme type de comportement dans la configuration MEB
avec un ratio des fréquences des deux premiers modes égal a 5.27. L’application du modéle
précédent permet d’estimer le module de Young a 750 GPa et a=0.042. Cette valeur
correspond a la valeur la plus élevée rapportée dans la littérature pour un cristal de SiC
(748 GPa) [Gmelin 1959]. De la méme fagon que pour le nanofil SiC4, nous pouvons
montrer le trés bon accord entre le rapport des modes corrigés en prenant en compte la
valeur de « (f1/fo = 5.25) et le rapport obtenu expérimentalement (f;/fy = 5.27).

Etude comparative des mesures réalisées sous EC et dans un MEB

Nous avons réalisé une comparaison des résultats mesurés dans les deux configurations
afin d’estimer le module de Young du nanofil SiC1. Une large gamme de tensions positives
et négatives a été explorée dans le MEB et est représentée dans la figure 3.15. Nous
obtenons bien une dépendance quadratique de f2 en fonction de V4 prédite par I’équation
(3.41) pour le régime basse tension.

Nous pouvons observer sur la figure 3.16 que nous avons une excellente concordance
entre les mesures du module de Young effectuées dans un MEB et sous EC. Sur la figure
3.16(a), les mesures réalisées dans le MEB sont pour des tensions positives et négatives.
Les valeurs de Vi sont, respectivement, de 77.82 V dans le MEB et de 175.59 V sous
EC. Ainsi, dans cette figure, nous avons normalisé les tensions de 'EC afin d’obtenir
une valeur de V¢ identique a celle obtenue dans le MEB. Avec cette condition, aucune

différence mesurable n’est visible sur les deux courbes. De plus, nous avons réalisé une
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Figure 3.15 — Fréquence de résonance au carré du premier mode en fonction de Vy (©)

dans un MEB. Estimation avec ’équation (3.41) (—) jusqu’au terme V3.

¢tude de Y en fonction d'un traitement thermique du nanofil (Figure 3.16(b)). Les mesures
montrent que malgré un cycle de chauffage jusqu’a une température de 1320 K, la valeur
du module de Young ne présente aucun changement significatif méme avec une baisse
d’un facteur 30 du facteur de qualité comme nous le verrons par la suite. La valeur de
Y & température ambiante (300 K) correspond aux mesures dans le MEB tandis que
le reste des points est extrait des données sous EC. Nous n’observons pas de différence
notable entre les valeurs de Y obtenues dans les deux configurations. Les différences entre
les valeurs de Y suivant les trois premiers modes de résonance sont compatibles avec les

ratios déduits des fréquences de résonance des différents modes pour V4 = 0.

Comme nous l'avons vu précédemment, les ratios du nanofil SiC1 sont supérieurs aux
prédictions théoriques de 1'équation (3.41) (Figure 3.11). Ces différences sont présentes
dans les valeurs des deux configurations et nous les attribuons aux défauts géométriques
plus présents dans le nanofil SiC1 que dans le SiC6 comme nous pouvons 1’observer sur
la figure 3.17. Le nanofil SiC1 montre des variations de son diamétre qui provoquent une
dérogation par rapport a la théorie de la poutre encastrée-libre. Par opposition, [’absence
de défaut géométrique pour le nanofil SiC6 donne une excellente concordance entre la
théorie et les mesures expérimentales. De plus, une colle élastique ne peut expliquer des
ratios de fréquence de résonance plus élevés que les prédictions théoriques. En effet, a
est toujours positif puisque la colle ne peut générer qu’une force de rappel et en aucun
cas une force repulsive. Et méme si les défauts géométriques peuvent également justifier
des ratios trop faibles, le modéle de la colle élastique donne une description exacte de

I’évolution des fréquences observées avec seulement un parameétre supplémentaire.
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Figure 3.16 — (a) Courbes f*(V3) dans un MEB (e) et sous EC (B) pour le premier
mode du nanofil SiC1. (b) Modules de Young extraits a partir du premier (), du

deuzieme (A) et du troisieme (o) mode en fonction d’un chauffage préalable.

Figure 3.17 — Images MEB des nanofils SiC1 (a) et SiC6 (b). Le diamétre de SiC6

est homogéne tandis que celui de SiC1 est inconstant

3.4.4 Etude du facteur de qualité

es mesures du facteur de qualité ) de nos nanorésonateurs sont rendues difficiles
Lpar leur extréme sensibilité aux perturbations externes, ce qui induit rapidement
une réponse mécanique non-linéaire lorsque 'amplitude augmente. Afin de mesurer des
valeurs de () exactes, une réponse lorentzienne linéaire est nécessaire et par conséquent,
nous devons diminuer I'amplitude du signal d’excitation jusqu’au minimum détectable.
Pour le nanofil SiC1, nous avons étudié la dépendance du facteur de qualité ) par
rapport a un traitement thermique préalable dans la configuration sous EC. () est mesuré
a partir de la courbe de réponse lors d’un balayage en fréquence a travers la résonance.
Un exemple d’une telle courbe est donné pour le nanofil SiC3 dans la figure 3.18(a).

L’évolution du facteur de qualité de SiCl aprés chaque cycle de chauffage est illustrée
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dans la figure 3.18(b). La mesure sans traitement thermique n’a pu étre effectuée compte
tenu de l'instabilité de I'EC. L’amortissement du systéme résonant est diminué par un
facteur 100 aprés un cycle de chauffage & 1280 K en comparaison a un premier cycle a basse
température (7=600 K). Nous envisageons trois phénomeénes pouvant étre responsables
de cette considérable augmentation de @ :
e le lavage thermique qui permet d’enlever la pollution a la surface du nanorésonateur,
e la recristallisation des défauts internes du nanofil,

e 'augmentation de la raideur du contact avec la colle.

Nous avons obtenu une valeur de @ trés élevée de 1.6 10° avec le nanofil SiC1 [Perisanu
et al. 2007a] puis cette valeur a chuté d’un facteur 30 aprés un chauffage a 1320 K. Nous
pensons que le traitement thermique a provoqué un changement des propriétés du SiC. Un
chauffage intensif peut changer significativement la forme du nanofil en créant des zones
de dissipations mais de telles températures n’altérent pas le module de Young (Figure
3.16(b)).
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Figure 3.18 — (a) Mesure expérimentale de la réponse du nanofil SiC3 dans la
configuration EC (A) et interpolation lorentzienne donnant une valeur de Q) égale a 3500
(—). (b) Facteur de qualité du nanofil SiC1 mesuré a température ambiante en fonction

de la température de chauffage du traitement thermique réalisé préalablement. Les

mesures sont effectuées sous EC et une mesure sans traitement thermique était

impossible compte tenu de l’instabilité du courant.

Le facteur de qualité de ’échantillon SiC4 a été mesuré dans le MEB sans cycle de

chauffage et nous avons déterminé une valeur de 5 000 concordant avec la valeur de @)
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de SiC1 mesurée sous EC a faible température de chauffage (600 K). Les mesures dans
le MEB sont perturbées par 'interaction du nanofil avec le faisceau d’électrons du MEB
quand ce dernier est en mode image.

Nous avons également évalué les facteurs de qualité de SiC2 et SiC3 dans la configu-
ration EC. Les valeurs relevées aprés un traitement thermique a environ 1 000 K sont
de 3.6 10* pour SiC2 et de 3.5 10® pour SiC3 (Figure 3.18(a)). De précédents travaux
expérimentaux réalisés par Fkinci et Roukes |2005] montrent que le logarithme de @
augmente linéairement avec le logarithme du volume du résonateur (Figure 3.19). Cette
forte dépendance avec le volume s’explique par la forte diminution du facteur de qualité
lorsque le rapport surface sur volume du résonateur augmente puisque les forces dues
aux frottements ont plus d’influence. Les valeurs de ) de nos échantillons, mesurées a
température ambiante, se situent sur ou au-dessus de la ligne droite qui décrit le mieux
cette dépendance linéaire. De plus certaines mesures rapportées sur cette courbe ont été
effectuées a basse température de fagon a accroitre la valeur de @ [Lallaye et al. 2004].
Par conséquent, nous pouvons affirmer que nos résonateurs réalisés a partir de nanofils

SiC sont trés performants.
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Figure 3.19 — Fucteurs de qualité de résonateurs en fonction du logarithme de leurs
volumes Ekinci et Roukes [2005]. Nous avons rajouté les valeurs expérimentales de nos
échantillons SiC1 (Q=1.6 1(°), SiC2 (Q=5.6 10*) et SiC3 (Q=3.5 10°) mesurées
température ambiante. Nos valeurs de () se situent sur ou au-dessus de la dépendance

linéaire.
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3.5 Nanoradio par Emission de Champ

3.5.1 Contexte et principe

Certaines grandes découvertes du XIX®"¢ siécle comme le télégraphe, amplificateur
a tube ou encore l'exploration des ondes électromagnétiques ont permis I’essor
des radio-communications. En 1901, Marconi effectue la premiére liaison transatlantique
entre Terre-neuve et la Cornouailles avec une transmission en code morse. Apres la
seconde guerre mondiale, le développement des semiconducteurs et I'intégration a grande
échelle de transistors miniaturisés marque une étape importante dans le domaine des
radio-communications car l'apparition de radios rapidement dénommées « transistors »
démocratise 1'utilisation de la radio qui devient facilement transportable et abordable.
Depuis plus d'un siécle, les transmissions par ondes électromagnétiques se sont solidement
implantées dans notre quotidien et les applications les plus connues sont la radio, la
télévision, les radars ou plus récemment les téléphones portables et le wifi. Ces diverses
applications paraissent fort différentes mais fondamentalement, elles reposent toutes sur
le méme principe : la transmission d'une information par l'intermédiaire d’une onde

électromagnétique.

La transmission d’un signal audio, vidéo ou de données diverses nécessite de recourir
aux techniques de modulation car il est difficilement envisageable d’émettre directement
ces signaux pour aux moins deux raisons :

e une antenne d’émission a un rendement trés faible aux fréquences des signaux et
I’augmentation de la fréquence du signal permet d’émettre sur des distances trés
importantes ;

e la nécessité de sélectionner un signal parmi plusieurs présents dans I'environnement.
Si I’émission d’un signal non modulé est effectuée dans une zone géographique, il
faut que cet émetteur soit le seul sur toute la zone afin d’éviter les interférences. La
modulation permet de différencier I’ensemble des émissions radios sur une gamme de

fréquences définies pour chaque type d’application par un organisme international.

Dans la suite nous nous focaliserons essentiellement sur la radio analogique et sur deux
types de codage : la modulation en amplitude (AM) et la modulation de fréquence (FM).
Le principe d’une radio basique repose sur quatre éléments distincts et indispensables pour
restituer le signal audio sur un haut parleur (Figure 3.20). Le signal modulé est réceptionné
par I'antenne puis transmis au « tuner » qui permet de sélectionner seulement 1’émission

radio que nous souhaitons écouter. Il s’agit d’un filtre passe-bande dont la fréquence
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centrale correspond a celle du signal haute fréquence. Généralement un amplificateur
radio-fréquence augmente le faible signal radio afin d’obtenir un signal dont I"amplitude
est de quelques volts et ainsi rendre le traitement de ce signal plus facile pour les circuits
électroniques. L’étage de démodulation consiste a retrouver le signal audio de départ a
partir du signal modulé. Cette étape primordiale sera développée plus en détails par la
suite. Suivant la puissance du signal audio obtenu et le type de haut parleur utilisé, un

étage d’amplification supplémentaire peut s’avérer nécessaire.

[—— — = = = = — — = — — — —

()

)

Amplificateur Haut-parleur

L Antenne Tuner Amplificateur = Démodulateur

Figure 3.20 — Schéma de principe d’un récepteur radio avec les quatre composants
essentiels : 'antenne, le tuner, U'amplificateur et le démodulateur. L utilisation d’un

nanotube en configuration EC permet d’effectuer ces quatre étapes [Jensen et al. 2008].

Comme nous ’avons vu briévement au chapitre 1, la nanoradio développée par Jensen
el al. [2008] repose sur 'utilisation d’un nanotube encastré-libre en configuration EC. A
partir de cette géométrie, les auteurs mettent en valeur le fait que les quatre principales
fonctions évoquées précédemment pour réaliser une radio sont effectuées par le nanotube.
En effet, 'EC provoque l'apparition d'un champ électrique intense a l'extrémité libre
du nanotube et crée une accumulation de charges. C’est ce phénoméne qui permet au
nanotube de jouer le role d’antenne en présence d’un signal électrique alternatif. La force
électrostatique permet de réaliser 'accord des fréquences de résonance et ainsi sélectionner
I'onde radio a démoduler. L’amplification du signal peut étre effectuée par une augmen-
tation du courant d’émission de champ mais une augmentation externe supplémentaire
est encore nécessaire afin d’exploiter le signal sur un haut-parleur. Enfin, les auteurs lient
la démodulation a la variation du facteur d’amplification d’EC 3 et a la caractéristique
non-linéaire du courant d’'EC.

Notre équipe étant spécialisée en EC et en nanomécanique et compte tenu du fait

3.5. NANORADIO PAR EMISSION DE CHAMP 111



CHAPITRE 3. NANOMECANIQUE ET EMISSION DE CHAMP

que les travaux de Jensen el al. [2008] sont basés sur nos précédents travaux, nous avons
naturellement souhaité reproduire cette expérience. En particulier, aucun paramétre d’EC
n’était donné dans cet article et I'interprétation théorique était trés courte. Au cours de
cette étude nous avons vu que l'explication concernant la démodulation a partir de la
non-linéarité du courant d’émission de champ s’avére incompléte et nous reviendrons
plus en détails sur leur interprétation a la fin de ce chapitre. Dans la suite, nous allons
donc développer en détails les diverses origines possibles permettant la démodulation de
signaux AM et FM par un nanotube oscillant en EC puis nous présenterons les expériences

réalisées afin de valider la faisabilité d’'une nanoradio et exploiter nos études théoriques.

3.5.2 Modulation AM et FM

a nanoradio par EC est capable de fonctionner en modulation d’amplitude et en
modulation de fréquence. Les signaux sonores a transmettre sont basses fréquences
(entre 20 Hz et 20 kHz) et pour faciliter la compréhension des calculs nous considérons

que ce signal modulant est un signal sinusoidal parfait de fréquence w,,/(2) :

U (t) = Vi, cos(wpnt) (3.54)
La porteuse est également un signal sinusoidal parfait de haute fréquence w,/(27) :

v, (t) =V}, cos(wyt) (3.55)

Un signal AM est obtenu par un mixage entre le signal modulant et la porteuse et son

expression est :

vam(t) = vp(t) + kvy(t)vm(t) (3.56)
= 0, (1) (1 + kv, (1)) (3.57)
= V,[1 + kV,, cos(wp,t)] cos(wpt) (3.58)

avec m = kV,, le facteur de modulation ou k est un facteur constant.

En FM, l'information est portée par la modification de la fréquence de la porteuse,
et non par la variation de 'amplitude. La modulation de fréquence est plus robuste que
la modulation d’amplitude pour transmettre un message dans des conditions difficiles
(atténuation et bruit importants). L’expression rigoureuse du signal modulé en fréquence
a pour expression :

vppm (t) =V, cos(i)(t)) =V, cos (wpt YA sin(wmt)> (3.59)

m
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avec fa = wa/(2m) la déviation en fréquence du signal modulé.

Nous définissons w; = %y) comme étant la pulsation instantanée du signal FM. Le
terme t(t) est un déphasage constant dans la gamme de temps qui nous intéresse et par
conséquent il peut étre négligé. Finalement, la réponse mécanique du nanotube soumis a

un signal FM est identique a celle qu’il aurait si il était excité par un signal simplifié :

vppm(t) = V), cos(wit) =V, cos[(w, + wa cos(w,(1)))t] (3.60)

3.5.3 Démodulation
Principes et origines

orsque nous appliquons une tension continue Vpe sur la pointe afin d’effectuer I'EC,
Lnous obtenons un courant relativement stable /y. L’ajout d’un signal HF V' (¢) modulé
en amplitude ou en fréquence engendre 'apparition du signal démodulé, c¢’est a dire une
composante a la pulsation w,, dans le courant d’EC. Ce signal démodulé doit étre le plus
élevé possible afin d’avoir un important rapport signal sur bruit.

La démodulation du signal HF est effectuée en totalité pour la FM ou au moins
partiellement pour 'AM a partir des vibrations du nanotube sous EC. Nous pouvons
décomposer ce processus en plusieurs étapes :

e Lorsque la fréquence de résonance du nanotube correspond a la fréquence du signal
HF, 'amplitude du mouvement X (¢) de I’extrémité libre du nanotube varie (Figure
3.21).

e Cette variation de X (¢) provoque la modification du facteur d’amplification 3 dont

I’évolution peut étre décrite par la relation suivante :

B(t) = Bo+ S X (1) + 52X2<t2

5

avec (31 et [y des coefficients dont les valeurs dépendent de la géométrie.
e Les variations de § (d53) et de V(t) (6V') impliquent une variation du courant d’EC

responsable de 'apparition du signal démodulé.

1. Pour un temps t + At, la fonction ¢ (t) peut s’écrire ¢(t + At) = (t) + a%it) At avec At un temps
inférieur ou du méme ordre de grandeur que le temps de relaxation de loscillateur @ /wq. Les conditions
qui permettent de négliger les termes d’ordres supérieurs sont w, > wa et w, > % La fréquence
de résonance wy/(2m) est quasiment équivalente & w,/(27) et comme nous le verrons par la suite, lors de

nos expérimentations ces conditions sont toujours parfaitement vérifiées.
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Nous commencerons notre étude par la description de l'influence de ces parameétres
sur le courant d’émission. En effet, aprés une étude compléte, nous pourrons déterminer

exactement quelle est I'influence des différents termes gouvernant la démodulation.
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Figure 3.21 — Courbe de résonance sur laquelle est présenté le principe de la

démodulation AM (& gauche) et de la démodulation FM (a droite).

La figure 3.21 représente une courbe de résonance sur laquelle est illustré l'effet de
signaux AM et FM sur I'amplitude d’oscillation d’un nanorésonateur. Pour un signal
AM dont la pulsation de la porteuse est w,, 'amplitude des oscillations varie a cette
pulsation entre X(w,)(1 — m) et X(w,)(1 + m) suivant amplitude du signal sonore.
Cette modulation de 'amplitude d’oscillation est donc directement liée au signal modulé
et le signal démodulé est maximal a la résonance, lorsque ’amplitude des vibrations est
optimale.

La démodulation d’un signal FM est plus complexe que pour un signal AM puisqu’elle
exige la présence d'un composant supplémentaire, le discriminateur, dont le role consiste a
transformer les variations de la fréquence en variations de courant dans le cas d’une radio
classique. Ici, ce role est joué par la résonance mécanique. La pulsation du signal FM étant
centrée sur la pulsation de la porteuse w,, toute variation de fréquence va provoquer une
variation de I'amplitude de vibration. La modulation en fréquence est donc transposée
a I’'amplitude du nanotube lorsqu’il vibre. Nous remarquons que pour une plus grande
efficacité de la démodulation FM, la pulsation w, doit étre positionnée la ot la pente est

maximale afin que la gamme de fréquence Aw provoque une forte variation d’amplitude
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AX (Figure 3.21). Au final, dans les deux cas AM et FM, le signal radio est transposé en

une variation de 'amplitude d’oscillation.

Courant d’Emission de Champ

Le courant d’EC est défini par I’équation de Fowler-Nordheim (3.10) et par commodité

nous écrivons de nouveau cette relation en incorporant le facteur d’amplification [ :

Tex(V(), B(1)) = DAV (1) exp (‘W) (3.61)

Le courant I’EC dépend de 3(t) = Bo+00 et de V() = Vpe+ 6V, la tension appliquée aun
nanotube. Nous réalisons un développement en série de Taylor de Ipy(V (1), 5(t)) = I(t)
au voisinage de la tension Vpe (valeur de V() sans signal d’excitation) et du facteur 3
(valeur de (t) en absence de vibration). Le développement de cette forme simplifiée peut

étre consulté dans annexe A et au final nous obtenons :
2 H 2 H
I(t)=1, |1+ <—+—)5V+ (—+—)5B
(t) =1 { Voo | BoVie By BVpe

4 3H H2> ]
+ + + B0V 3.62
(ﬂoch gve, T ve ) (3.62)

IO{<2 2H H2> 9 (2 2H H2> 9

+ - - R - 50

2 VDQC 50‘/30 ﬁgvﬁc ﬁg ﬁg Vbe ﬁé VDQC

avec 0V le signal d’excitation qui peut étre les signaux v (t) ou vepr(t), 05 la variation
temporelle de (3 lors de la vibration du nanotube et Iy = I(Vpc, bo), le courant de référence
sans excitation. Ce courant [y peut permettre 'amplification du signal méme si, comme

nous le verrons plus tard, ce gain induit une certaine limite dans le fonctionnement d’une

nanoradio.

Démodulation AM

L’emploi d’'un composant dont la caractéristique (V') est non-linéaire peut étre suffi-
sant pour accomplir la démodulation d’un signal AM. En effet, cette non linéarité a pour
effet la multiplication du signal modulé par lui-méme et il apparait un terme proportionnel
au signal modulant. Par exemple, le composant le plus simple que nous pouvons envisager
afin de démoduler un signal AM est une diode. Le courant d’EC présente une forte non-

linéarité et un terme proportionnel & §V? est présent dans I'équation (3.62). Il est donc
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possible d’obtenir une démodulation du signal AM uniquement & partir du phénomeéne
d’EC. A partir de I’équation (3.56) il vient :

SV2 = [V,[1 + mcos(wmt)] cos(wyt)]’

1 cos(2wpt)
2T T >

= V21 + 2mcos(wpt) + m® cos®(wp,t)] (—
Et au final il émerge un signal démodulé a la pulsation w,, accompagné d’un terme
constant a supprimer, d’un signal a la pulsation 2w, responsable de I'apparition d’har-
moniques qui nuisent a la qualité du signal recu ainsi qu'un nombre important de signaux
haute fréquence regroupés dans la fonction Q4p/(w,) que I'amplificateur de transimpé-

dance fait disparaitre compte tenu de sa faible fréquence de coupure.

§V? = V;f (5 + T) + me cos(wmt) + 1 L cos(2wmt) + Qan (wp) (3.63)

Ainsi, pour une certaine tension Vpe, la présence d’un signal AM a proximité du
nanotube provoque bien I'apparition d’un signal a la pulsation w,, sur I'anode. L'EC
seule permet donc de réaliser la démodulation d’un signal AM mais nous allons voir que
la résonance du nanotube permet d’accroitre ce phénoméne (Figure 3.21), les termes §/3,
5/3% et 636V fournissant également des composantes a la pulsation w,,. Pour un signal
AM T’évolution de la position de 'apex du nanotube au cours du temps est définie par la

relation :
X(t) = X(wp) [1 + mcos(wmt)] cos (wpt + P(w,)) (3.64)

avec ¢(w,) le déphasage entre I'oscillation mécanique et le signal d’excitation. En introdui-
sant I’équation (3.64) dans 'expression de 6 (3.61) et en utilisant la réponse mécanique
d’un oscillateur harmonique pour le terme de couplage 636V nous déduisons 'amplitude
définitive du courant démodulé I, (¢) a la pulsation w,,. Les calculs permettant d’ob-
tenir 'expression suivante sont semblables & ceux présentés dans I'annexe A pour une

démodulation FM.

2 H 2 2H H? V2
1, (t) = mlycos(wnt — 4+ X (w +( + + )—p
0= miveostent { (5 + gy ) Xt (724 g+ v ) 5
2 2H H? X2(Wp) { 2 35§X2(wp) 2}
+ (=5 + + 222 44 3m
(G apvne  apvgs) o [ s e
N ( 4 N 3H N H? )ﬁl%wéxe Wi — wy
BoVoe  B§Vie  BiVic 2 (w?- cuf,)2 + (wpwo/Q)*

(3.65)

Cette formule générale comprend tous les termes (63, §32, V2 et §36V) et nous étudierons

leur importance relative dans la suite.
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Démodulation FM

Dans cette configuration encastrée-libre, la combinaison de ’'EC et de la résonance du
nanotube est essentielle afin de démoduler le signal FM puisque la résonance joue le role
du discriminateur. En particulier le terme §V? n’intervient plus dans la démodulation.
L’ensemble des calculs qui suivent sont répertoriés et développés dans I'annexe A. La
premiére estimation nécessaire afin d’établir en détails le principe de la démodulation FM
concerne la variation d’amplitude de 'extrémité du nanotube en fonction du temps X ().

A partir d'un développement en série de Taylor au voisinage de w,, X (t) s’écrit :

X(t) = [X(wp) + a2(® + 201 cos(wpmt) 4+ aal® cos(2wint)] cos (wit + ¢(w;)) (3.66)

2
avec o = g—f by 02 = ?)7)5 et ( = wa/2 des constantes.

Wp
Dans I'équation du courant d’EC (3.62), ¢’est la variation 63 du facteur d’amplification
B(t) qui permet d’introduire le déplacement de 'extrémité du nanotube. Ce terme apparait
A trois reprise dans 'équation (3.62) (63, 3% et §35V) et dans les trois cas un signal a la

pulsation w,, est établi.

Ainsi, les expressions de 63, 3% et 630V s’expriment par :

63 = o [ar€ (2X (wp) 4 302(?) cos(wnt) + Uy + T1(nwp,)] + Qi (w;) (3.67)
6% = Cay 35 cos(wpt) [3X3(wp) + gage)@(wp) + (4750@(4 +9a2¢* + 25—52212) X (wp)
2
+ (1504%(2 + %) as(* + 33043{6] + Us + T3(nwpm) + Qs(w;)
(3.68)

2wpwize (w2 — wi — wi/Q) (w2 —wi +wi/Q)

[(wg —w?)?+ (win/Q)QF

SB6V = B31V,¢ c08(wWp )+ U+ Y 4 (nwp, )+ (w;)

(3.69)
avec U, réunissant les termes constants et Y, (nwy,) regroupant I’ensemble des harmo-
niques basses fréquences avec n un entier strictement supérieur a 1. La fonction Q,(w;)
nous permet de rassembler toutes les harmoniques haute fréquence. x. est obtenu a partir
de la réponse statique et représente I’'amplitude de I’apex du nanotube lorsque ce dernier
est soumis a une force Ay, équivalente a la force d’excitation.

Finalement, 'amplitude totale du courant démodulé I, (¢) a la pulsation w,, obtenue
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a partir des équations (3.62) et (3.67)-(3.69) est composée de nombreux termes :

2 H
[wm (t) = [OC cos(wmt) { (E + M) (QX(UJP) + 3062C2) ﬁQO{l
2 2H H? Baay 27
= 3X3 = 2X2
(G e e 5 [P Fat
45 23? 332
+ (704%(4 +9a7C + %) X(wp) + (15a%<2 + %) anC* + 3304346}
2 2
UJ2 w2
(s 0 e () (i)
1
BoVoe  B5Vie  BiVie : [(w —w2)?+ ((,upwo/Qﬂ2

(3.70)

Afin d’exploiter les expressions du courant I, () que nous avons obtenu a la fois
pour un signal AM et pour un signal FM, des expérimentations sont indispensables. Elles
vont nous permettre d’estimer la valeur des paramétres d’EC [y, By pour une certaine
tension Vpo appliquée dans un cas réel. Elles vont également nous permettre de déterminer
les paramétres liés a la résonance du nanotube X(w,), @ et de déduire les valeurs des

parametres oy et g en fonction de la pulsation wy,.

3.5.4 Expérimentation

En paralléle du traitement analytique, nous avons réalisé des expériences dont les
objectifs étaient :

e de confirmer la réalisation d’une nanoradio sous EC;

e de tester et comparer la modélisation et I'expérimentation afin d’extraire les para-

métres de la nanoradio;

e de voir I'influence d’autres effets comme un comportement non-linéaire du résona-

teur.

Pour cela, nous avons utilisé des nanotubes multi-feuillets synthétisés par la technique
de T'arc électrique et collés individuellement au bout d’une pointe en tungsténe. Ces
expériences ont été effectuées dans un TEM et dans un systéme UHV. Remarquons que
les expériences dans le systeme UHV se sont révélées infructueuses a cause d’un probléme
de « cross-talk » et de résonances intrinséques au systéme que nous développerons par la
suite. Expérimentalement, les deux types de modulation ont été étudiés mais nous allons
nous focaliser uniquement sur les résultats de la démodulation FM réalisée dans un TEM.
En conclusion, nous développerons les limitations rencontrées dans une nanoradio par EC

et les perspectives d’une telle application.
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Résonance

La premiére caractérisation consiste a trouver la fréquence de résonance du nanotube.
Seul le premier mode est ici identifié car c’est celui qui permet d’avoir la plus grande
amplitude de déplacement de I’'apex du nanotube et donc le meilleur effet de démodulation
FM. La courbe de résonance est obtenue a partir de photos TEM effectuées lors d’un
balayage en fréquence (Figure 3.22 et 3.23). Une interpolation lorentzienne a partir de
I'équation de la résonance d’un oscillateur harmonique simple (3.71) (cf. Annexe B) permet
d’estimer le facteur de qualité et de trouver une valeur précise de la fréquence de résonance.
Cela nous permet également d’estimer les dérivées premiére et seconde afin de trouver les

valeurs des paramétres aq et ao.

Wole

et ()

avec x, 'amplitude de I'apex du nanotube lorsque ce dernier est soumis & une force

X(t) = Xocos(wit + d(wi)) =

- cos(w;t + od(w;)) (3.71)

statique F'.

Figure 3.22 — Photos TEM en fonction de la fréquence du signal d’excitation.
L’ensemble de ces clichés permet de tracer la courbe de résonance du nanotube dont la

longueur est estimée a environ 1.22 um

Le facteur de qualité de cette courbe expérimentale est d’environ ) ~ 1000. Cette
valeur élevée traduit un faible amortissement de ce mode de résonance et permet d’avoir
une grande variation d’amplitude AX avec un faible Aw. La fréquence de résonance est de

36.83 MHz et par exemple, pour une pulsation de la porteuse w,= 27*36.85 rad.”! nous
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pouvons déduire X (w,) — 73 nm, a; — -2.0 107 nm.Hz ! et ap — 6.7 1077 nm.Hz 2.
Ces valeurs ne correspondent pas & un cas classique de résonance lors de la démodulation
ot 'amplitude d’oscillation est grandement supérieure. Ici, 'excitation est faible de fagon
a pouvoir déterminer le plus précisément la valeur de () et a s’assurer d’étre dans le
régime linéaire. Lors des expériences de démodulation, 'amplitude d’oscillation atteint
pratiquement 500 nm (Figure 3.26). Les valeurs de Pamplitude et ses dérivées obtenues

sur la figure 3.23 peuvent donc étre multipliées par un facteur cinq pour coincider avec

ce cas.
120
100
’E\ 80
= h
52 604 !
g :
-.5 401 :
g 204 :
< - - /-:"-‘\ \l 'J:gl'z‘—.
Q= -r-TESSESesseT % \ 'o' 1 --;-: s as
‘\‘ (¥4 : - -
-20 Vv RG,
\\’, (':Op
36.70 36.75 36.80 36.85 36.90 36.95

Fréquence v (MHz)

Figure 3.23 — Courbe de résonance du nanotube (o) a partir des photos TEM de la
figure 3.22 et (—) interpolation lorentzienne. Forme de la dérivée premiére (— — -) et

de la dérivée seconde (——- ) de Uamplitude par rapport a la fréquence.

Emission de champ

LLa deuxiéme étape consiste a établir I’émission de champ du nanotube. Sur la photo
TEM de la figure 3.24 nous remarquons que ’apex du nanotube brille fortement lorsqu’une
tension Vpe = —300 V est appliquée. Cet effet provient de 'accumulation de charges avec
un champ électrique intense a I'extrémité libre du nanotube. Ce phénoméne permet au
nanotube de jouer le role d’antenne en présence d'un signal électrique alternatif. Les
courbes de la figure 3.24 représentent 1’évolution du courant d’EC en fonction de la
tension continue appliquée et sans excitation alternative. Le courant d’EC suit bien la
loi de Fowler-Nordheim.

A partir de la régression linéaire de la courbe de Fowler-Nordheim, nous pouvons

estimer le facteur d’amplification 3, puisque cette valeur est directement liée au coefficient
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3.0 4.0 §83/ |VA| (V_61C; 7.0 8.0
Figure 3.24 — (a) Image TEM du nanotube sous EC pour une tension Vpc = —300 V.
(b) Points expérimentaux (8) représentant I’évolution du courant d’EC en fonction de la
tension continue appliquée. (—) Courbe de tendance avec les coefficients D, H et [
déduits des points expérimentauz et réintroduits dans l’équation (3.61).
(¢) Représentation dite de Fowler-Nordheim (o) permettant d’illustrer la dépendance
linéaire (—) Ln ( T ) =-—L_L 4 In(DF})

V3o Bo Vbc

directeur de cette droite. Ainsi, pour un travail de sortie o= 5 eV nous trouvons une
valeur de H ~ 7.33 10! V.m™! et déduisons que 3, ~ 3.16 107 m~!. De plus, nous
estimons le coefficient D ~ 2.57 10722 A.m%.V~? soit une aire emissive A ~ 8.65 nm?. La
courbe obtenue avec ces paramétres est présentée en trait continu sur la figure 3.24(b) et
présente un accord acceptable avec I'expérience. La valeur de (3 est du méme ordre de
grandeur que celle obtenue par Perisanu [2009] lors de simulations du méme type de géo-
métrie (Figure 3.25). Ces simulations nous permettent également d’évaluer les parameétres
B ~-73310"m 2 et 3, ~-3.66 10 m~3 en fonction de angle 6,, entre le nanotube et
I’axe de la pointe. Les valeurs précédentes sont données pour un angle 6,,—5" correspondant

a la dissymétrie de I’échantillon étudié.

Démodulation FM

La derniére phase consiste a envoyer un signal FM a proximité du nanotube avec w,
légérement décalé par rapport a la valeur de wy. Le courant d’EC est collecté sur I’anode

et aprés amplification du signal par I'intermédiaire d’un amplificateur de transimpédance
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Figure 3.25 — Schéma de la géométrie étudiée pour simuler [’évolution de (3(x)

dont la fréquence de coupure est relativement faible (~ 60 kHz suivant le calibre et la
constante de temps utilisés), le signal est envoyé sur un haut-parleur et le son est bien
restitué. Nous notons la présence de distorsions dues aux harmoniques multiples de w,,
présentes dans le courant d’EC. Dans le but de valider le fait que la démodulation est
réellement associée a la vibration du nanotube et au phénomeéne d’EC, nous supprimons
I’EC ou nous nous écartons de la résonance ce qui provoque, dans les deux cas, la

disparition du signal démodulé.

De plus, lorsque nous appliquons un signal FM modulant un signal sinusoidal pur
qui correspond a une simple note de musique, le cliché TEM permet de distinguer deux
amplitudes de vibrations distinctes (Figure 3.26). L’aspect flou qui permet de visualiser
ces deux amplitudes différentes résulte du temps moyen passé par le nanotube & chaque
position puisque le temps d’acquisition de cette image est plus lent que les vibrations.
[’existence de ces deux amplitudes témoigne parfaitement que l'instauration d'un signal

FM provoque une modulation de I'amplitude du nanotube.

Figure 3.26 — Image TEM du nanotube démodulant un signal sinusoidal pur. Deuz

amplitudes de vibrations distinctes sont observées.
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3.5.5 Exploitation des résultats

Avec I’ensemble de ces résultats expérimentaux, nous disposons désormais de valeurs
concrétes ou au moins d’un ordre de grandeur fiable pour tous les paramétres qui
apparaissent dans les expressions du courant démodulé pour un signal AM (3.65) ou un
signal FM (3.70). Le tableau 3.3 regroupe les valeurs de tous les paramétres constants
obtenus lors de I'étude de notre échantillon alors que les variations de X (w,), oy et ao
par rapport a la pulsation w, sont évaluées a partir d’une feuille de calcul excel. A partir
de ce programme, nous pouvons désormais estimer et tracer rapidement 1’évolution des
différentes composantes des signaux démodulés en fonction de w, (Figure 3.27). De plus,
il nous est possible d’estimer la valeur de w, qui permet la meilleure démodulation d’un

signal AM ou FM.

Parameétres Valeur Parameétres Valeur

Ve 300 V wo 271 * 36.83 10° rad.s !
Iy 7.7107° A Te 7.37107 m

H 7.33 101 V.m~! WA 10* Hz

Bo 3.16 10" m~! ¢ 510% Hz

B -7.33 10" m™? v, 0.3V

Ba -3.66 101 m~3 m 0.90

Q 1 000

Tableau 3.3 — FEstimations des valeurs des différentes composantes des courants

démodulés 1, a partir d’un signal FM et AM

Plusieurs remarques importantes peuvent étre déduites de ces graphiques. Comme
prévu, le maximum de courant démodulé a partir d’un signal AM est obtenu & la réso-
nance du nanotube. Pour un signal FM | le signal démodulé posséde deux maximums
correspondant aux pentes les plus élevées de la courbe de résonance. Cela engendre la
démodulation simultanée de deux stations radios différentes mais ce probléme peut étre
contourné lorsque le nanotube présente une résonance non-linéaire. Il apparait clairement
que la composante en 63 domine nettement le phénoméne de démodulation pour notre
échantillon que ce soit en FM ou en AM. Ce comportement de notre configuration
s’explique par le fait que le facteur d’amplification 3 varie principalement suivant X?(t)

puisque le nanotube posséde une trés faible assymeétrie (il existe un angle 6,, de seulement
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lovm({mp) AM lvm{mp ) FM

lom(nA)
lom(nA)

-10
36,70 36,75 36,80 36,85 36,90 36,95 36,70 36,75 36,80 36,85 36,90 36,95

Figure 3.27 — Courbes d’évolution des différentes composantes du courant démodulé en
fonction de la pulsation w, pour un signal AM (a) et un signal FM (b) avec une

amplitude d’oscillation de 500 nm et un angle 6, —=5"

5 entre le nanotube et I'axe de la pointe). Cela démontre I'importance du terme (35 qui est
le paramétre que Jensen ef al. [2008] n’ont pas inclus dans leur analyse. En effet, ils ont
utilisé le développement G(z) = Gy + (1 X (t) qui fait disparaitre beaucoup de termes dans
les formules (3.65) et (3.70) et en particulier le terme prédominant. Pour la démodulation
AM, nous obtenons un courant démodulé de 40 nA (0.52% de I,), valeur relativement
importante qui peut-étre amplifiée sans probléme par un amplificateur de transimpédance.
De méme, pour la démodulation FM, nous obtenons un courant démodulé d’environ 8 nA

qui reste correct et exploitable.

Cependant, suivant les conditions, le rapport relatif des différentes contributions peut
changer. Prenons par exemple le cas de la démodulation AM ou le terme 03 est pro-
portionnel & 3 et le terme démodulant §3; est proportionnel a 7 + 83X?(w,). Si, cas
d’école, nous prenons une amplitude d’oscillation dix fois supérieure (par exemple avec
un nanotube dix fois plus long) et que tous les autres facteurs restent identiques, nous
observons que le terme démodulant en §3% a une augmentation relative plus importante
par rapport au terme 03. Ce cas est présenté sur la figure 3.28 ou évidemment, les valeurs
des courants démodulés sont ici non physiques compte tenu des hypothéses effectuées.
Cependant nous voyons que le terme 63 devient effectivement plus important que dans
le cas précédent et ce comportement est également valable pour la démodulation FM. Un

autre point remarquable concerne le fait que les termes §3 et §3? sont toujours de signes
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opposés ce qui engendre une limitation de la performance de la démodulation. En effet,
pour les deux types de démodulation le terme 05 dépend de (5 qui est négatif alors que
le terme §3% dépend de 5? et 52. Ainsi, pour une bonne démodulation, il faut maximiser

un terme et minimiser ’autre.

lenmf{enp ) AM lom{op ) FM
3000 40y
I‘ -\
2000 £ 800
/
4 . 600
1000
3 00
3 0 e e ———————A T e e R M e
§ . 200
E — 5 2
1000 L
N 7 E
/ -=-8pt £
2000 \ / 200
\ / -~ BBV -400
-3000 \ /
\ / - B2 -600
4000
= 800
—lem
-5 000 -1 000
36,70 36,75 386,80 36,85 36,90 36,95 1870 16,75 1680 36,05 16,90 1695
wp(Hz) @p(Hz)

(a) (b)

Figure 3.28 — Courbes d’évolution des différentes composantes du courant démodulé en
fonction de la pulsation w, pour un signal AM (a) et un signal FM (b) avec une

amplitude d’oscillation de 5 pm et un angle 6, 5"

Pour changer les valeurs relatives, nous pouvons également chercher a augmenter [,
par rapport a 5 par exemple en augmentant I'inclinaison de départ du nanotube. Toujours
a partir des mémes caractéristiques de notre échantillon mais cette fois-ci avec un angle
0, — 30" nous estimons 3 ~ - 3.33 10! alors que (3 ~ - 5.87 10'¢ varie trés peu.
L’amplitude des oscillations est toujours de 500 nm et nous observons également une
contribution non négligeable du terme en 64% (Figure 3.29). Evidemment les deux termes
sont toujours en opposition et le gain est négligeable pour la démodulation FM et méme

négatif pour 'AM.

Nous pouvons conclure que l'optimisation de ce type de nanoradio nécessite une
amplitude de vibration élevée ce qui tend a privilégier I'entrée dans un régime non-linéaire.
Compte tenu des valeurs de courant démodulées, une amplification supplémentaire reste
indispensable avec ce type de géométrie. Dans tous les cas, nous avons démontré que
la composante en 63 joue un role essentiel dans le phénoméne de démodulation et par
conséquent, il n’est pas réaliste de se limiter au seul effet non-linéaire en courant pour

expliquer la présence d’un signal démodulé.
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lom{op) AM lvm{op ) FM

lwm(nA)

leom (nA)

—Ilom

36,70 36,75 36,80 36,85 36,90 36,95 36,70 36,75 36,80 36,85 36,50 36,35

Figure 3.29 — Courbes d’évolution des différentes composantes du courant démodulé en
fonction de la pulsation w, pour un signal AM (a) et un signal FM (b) avec une

amplitude d’oscillation de 500 nm et un angle 6, =30°

3.5.6 Limitations et perspectives

e premier probléme d’une nanoradio par EC concerne le principe d’amplification du
Lsignal démodulé par 'augmentation du courant d’EC. Jensen el al. [2008] insistent
sur le fait que 'augmentation de la tension Vpeo permet d’augmenter ce courant Iy et
ainsi d’amplifier le signal démodulé de pulsation w,,. Cependant ils omettent de dire
qu'une variation de Vpe provoque également une variation de la fréquence de résonance
du nanotube. Cette amplification du signal démodulé par le courant d’EC est donc bien
réelle mais implique un changement de la station de radio écoutée ce qui est loin d’étre

fonctionnel.

La deuxiéme limitation que nous avons rencontrée est apparue dans le systéme UHV
ou I’électrode qui nous permet d’appliquer le signal modulé est plus éloignée du nanotube
que dans le TEM ot nous pouvons régler cette distance. Cet éloignement relativement
conséquent nous oblige a appliquer un signal modulé avec une amplitude élevée pouvant
atteindre plusieurs volts pour exciter le nanotube alors que par comparaison, un signal de
seulement 100 mV permet une meilleure excitation dans le TEM. Il en résulte un effet de
« cross-talk » qui induit la réception d’une partie du signal modulé directement sur I'anode
utilisée dans le systéme UHV. L’anode a un comportement semblable & une antenne et
la géométrie du systéme crée une cavité résonante. Ainsi, nous observons la présence de
multiples résonances parasites existant méme lorsque le nanotube est au repos. Suivant la

fréquence du signal, ces résonances sont plus ou moins importantes mais dans tous les cas,
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elles provoquent un phénomeéne de démodulation indépendant des vibrations du nanotube
sous EC. L’effet d’antenne et ces résonances parasites provoquent donc une modulation
en amplitude parasite du signal récupéré sur 'anode méme lorsque nous appliquons un
signal FM.

De plus, les divers instruments électriques nécessaires au traitement du signal récupéré
sur ’anode possédent un comportement non-linéaire qui peut également jouer le role de
démodulateur. Nous retrouvons un signal basse fréquence qui s’ajoute a celui réellement
démodulé par le nanotube. La démodulation peut étre présente sans nanotube et contrarie
grandement 1’é¢tude de ce phénoméne puisqu’il est impossible de différencier les deux
composantes.

Pour remédier a ces problémes, la solution la plus intuitive consiste a étudier un
nanotube dont la fréquence de résonance peut étre accordée dans une gamme de fréquence
dépourvue de ces résonances parasites mais cette solution n’est pas évidente a obtenir.
Une autre solution réside dans la réalisation d’un blindage afin d’annihiler le « cross-
talk ». Afin de poursuivre I'étude de la nanoradio dans ce systéme UHV, il est donc
indispensable d’aménager la géométrie avec notamment la possibilité d’approcher les

électrodes d’excitation a proximité du nanotube et/ou d’isoler ces derniéres de I'anode.

L’intégration de la nanoradio sous EC dans des composants doit permettre de réduire
considérablement les contraintes mises en évidence dans le systéme UHV. La distance entre
le nanorésonateur et 1’électrode d’excitation peut étre considérablement réduite et ainsi
abroger leffet de « cross-talk » et les résonances parasites. De plus, la tension nécessaire
pour réaliser 'EC sera grandement diminuée d’out une trés faible consommation de la
nanoradio. Les premiers travaux de Jensen ef al. [2008] accompagnés de nos résultats
démontrent parfaitement la faisabilité d’une nanoradio a partir d’'un nanorésonateur et

du phénoméne d’EC.

Lors des derniéres expériences que nous avons effectuées, nous avons essayé de mesurer
le courant démodulé & partir d’'un amplificateur lock-in afin de sélectionner uniquement
la composante basse fréquence du signal purement sinusoidal que nous appliquions. Cette
mesure devait permettre de confirmer la forme des courbes théoriques que nous avons
tracé mais malheureusement, le nanotube utilisé était de mauvaise qualité et présentait
des instabilités sur le courant d’EC et le rapport signal sur bruit était trop faible pour
exploiter les résultats. Prochainement, ce type de mesures sera une nouvelle fois entrepris

afin de totalement cloturer et valider notre étude analytique.
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3.6 Conclusion

A travers ce chapitre, nous avons démontré que 'EC est un outil puissant pour I’étude
des NEMS mais que c’est également un phénoméne qui permet de réaliser des appli-
cations avec un fort potentiel. En ce qui concerne nos travaux expérimentaux, nous avons
montré que les mesures réalisées sous EC concordent parfaitement avec les mesures dans
un MEB. Le traitement thermique est un élément indispensable pour accroitre le facteur
de qualité du nanorésonateur puisqu’une valeur exceptionnelle a été atteinte. Toutefois, il
est important de limiter la température de ce traitement a une valeur optimale dépendant
du type d’échantillon. Par l'intermédiaire du modéle qui permet d’étudier I'influence des
conditions aux limites sur I’évolution des fréquences de résonance d’une poutre « encastrée-
libre », nous avons découvert un comportement non intuitif : la diminution de la fréquence
de résonance lorsque la force électrostatique augmente. Ce modéle présente un trés bon
accord avec les expériences et ces derniéres ont montré les raisons qui ne nous permettent
pas de constater la décroissance de la fréquence de résonance lorsque la tension mécanique

augmente dans le résonateur.

La réalisation d’une nanoradio sous EC a partir d’un nanotube est I'une des rares appli-
cations déja envisageables pour les NEMS. Notre étude compléte des équations régissant
la démodulation d'un signal AM et FM associée aux expérimentations réalisées vient
compléter et confirmer le potentiel réel de cette application. Nous avons démontré que la
résonance du nanorésonateur liée au phénoméne d’EC est indispensable pour permettre
la démodulation d’un signal FM et permet une amplification du signal démodulé & partir
d’un signal AM. Cette étude ouvre la voie a la réalisation de composants nanométriques

pouvant communiquer sans fil.
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CHAPITRE 4. AUTO-OSCILLATIONS

4.1 Introduction

D ans ce chapitre nous allons nous consacrer a I’étude des auto-oscillations pouvant étre
générées dans les NEMS. Les systémes auto-oscillants sont des systémes capables
de provoquer spontanément des oscillations a partir d’une source d’énergie continue. La
conversion d’un signal continu en un signal alternatif a partir d'un NEMS représente
un challenge important pour 'ensemble des technologies mobiles et autonomes puisque
I'utilisation d’un signal d’horloge est pratiquement toujours nécessaire dans les systéemes
électroniques.

Nous commencerons par présenter les différentes approches permettant de générer des
signaux alternatifs et notamment « 'electron shuttle » (navette a électron) qui est I'un
des rares NEMS a utiliser des auto-oscillations. Puis, nous développerons deux travaux
que nous avons étudiés et qui sont parmi les premiéres démonstrations que 'excitation
des oscillations d’'un NEMS ne nécessite pas obligatoirement un signal a la fréquence de
résonance. De plus, ces deux expérimentations sont exemptes de rétroaction active. Nous
démontrerons qu'un simple faisceau d’électrons constant disponible dans tous les MEB
peut permettre d’observer le premier mode de résonance [Vincent et al. 2007|. Les expé-
riences sur des nanofils SiC accompagnées d’un modéle et des simulations qui en découlent
permettent de comprendre 1'origine de ces auto-oscillations. Ensuite, nous développerons
un autre type d’auto-oscillation obtenu & partir du phénoméne d’EC de nanofils SiC
[Avari et al. 2007]. Cette fois, une simple tension continue permet au résonateur d’entrer
spontanément en résonance. L.a modélisation et les simulations montrent que le courant
d’EC associé a la forte résistivité de I’échantillon joue un role essentiel pour 'apparition

de ces auto-oscillations.

4.2 Geénération de signaux alternatifs

4.2.1 Historique

Il est relativement facile de réaliser une source d’énergie débitant de maniére constante.
C’est le cas de la pile en électricité. En revanche la réalisation d’une source a débit
périodique requiert un mécanisme supplémentaire afin de convertir un signal continu en
un signal alternatif. Dans le cas de la dynamo, ’énergie dépensée de maniére continue par
le cycliste et produisant un mouvement uniforme est convertie en un signal électrique de

période liée a la vitesse de rotation de la roue et de la dynamo.

4.1. INTRODUCTION 131



CHAPITRE 4. AUTO-OSCILLATIONS

Les premiéres expériences portant sur des courants alternatifs remontent au milieu
du XIX®™¢ siécle et ont conduit a la découverte des ondes électromagnétiques par Hertz
en 1887. Il utilisait alors un dispositif électromécanique constitué d'un éclateur (deux
boules métalliques séparées par un écart faible) dans lequel les décharges d’une bobine de
Ruhmkorff engendrent des courants alternatifs grace a une lame ressort. Ces expériences
constituent le lancement de I’ére des radio-communications. En 1910, Edwin Armstrong
réalisa qu'un tube & vide pouvait étre configuré pour produire une oscillation beaucoup
plus propre que celle d’'un appareil a décharge. De plus, la période d’oscillation pouvait
étre controlée a l’aide d’une simple tension continue. De tels appareils sont appelés
VCO (Voltage Control Oscillator). Les tubes a vide furent alors trés utilisés pendant de
nombreuses années pour des applications radio, télévision ou militaire. Ils furent ensuite
supplantés par les transistors a base de semi-conducteurs moins volumineux, d’un moindre

colit et nécessitant moins de puissance.

La possibilité de générer des signaux électriques alternatifs améne naturellement &
I’étude des systeémes auto-oscillants qui, au sens large du terme, peuvent étre extrémement
divers. Ils incluent les horloges, expliquent I’excitation de certains instruments a vent, I’in-
stabilité du tuyau d’arrosage, les ronflements et méme interviennent dans les battements
cardiaques. Des auto-oscillations peuvent également survenir de maniére inopportune et
avoir des conséquences catastrophiques (déraillement de Saint-Hélier (1933), destruction

d’aile d’avion, destruction du célébre « Takoma Bridge »en novembre 1940).

4.2.2 Générateurs AC usuels

En électronique, ces instabilités dynamiques sont souvent réalisées avec des circuits
a rétroaction a 'aide d’amplificateurs opérationnels [Bechhoefer 2005]. La grande
richesse d’utilisation de I'amplificateur opérationnel provient de la possibilité de boucler
son signal de sortie sur l'une de ses entrées. Pour un fonctionnement stable on relie
habituellement la sortie a la borne négative. Néanmoins on peut faire le contraire et obtenir
assez facilement un oscillateur (il est & noter que méme en reliant la sortie a la borne
moins il est également possible d’obtenir un fonctionnement instable). La raison peut étre
donnée par I'argument suivant : un signal positif en sortie appliqué a I’entrée positive va
étre amplifié et donc fournir un signal positif plus important en sortie. Cette boucle de
rétroaction positive va conduire & une instabilité puis a la saturation de 'amplificateur.
En ajoutant un condensateur dans le circuit, un retard est introduit et va conduire a une

oscillation. Ainsi, nous obtenons trés facilement un oscillateur a relaxation. Lorsqu’un
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signal sinusoidal est souhaité, le recours a un circuit résonant type LC ou a un cristal de
quartz est requis. Ces circuits comme les oscillateurs Colpitts ou Hartley pour ne citer
que les plus connus, comportent un composant actif, tel un transistor qui joue le role de
résistance négative, qui va compenser les pertes du résonateur. Pour finir, les composants
a résistance différentielle négative jouent un tres grand role pour la génération de signaux
alternatifs notamment pour des applications de fortes puissances et & haute fréquence.
Par exemple, la diode a effet Gunn sert depuis longtemps pour les radars routiers de
type doppler méme si les radars laser commencent & les supplanter. Son fonctionnement
est fondé sur le fait qu’a forte tension continue, son courant diminue lorsque la tension
augmente. Ceci conduit a une instabilité et a des auto-oscillations a des fréquences de
Vordre de la dizaine de GHz [van Zyl et al. 1998].

4.2.3 Auto-oscillations dans les NEMS

usqu’a présent, les différents systémes nanoélectromécaniques que nous avons décrits
Jet étudiés comportaient des résonateurs passifs dans le sens ou ces éléments nécessi-
taient un signal alternatif externe pour exciter leur résonance. Si ce signal d’excitation
est trop important, il peut dominer le signal de sortie du NEMS et rendre la détection
difficile, surtout dans des systémes de taille nanométrique. Dans la littérature, il existe
deux systémes nanométriques permettant de générer des auto-oscillations sans utiliser de
rétroaction active : I'électron shuttle [I[<im et al. 2007] et le générateur a transition de
phase |Gu et al. 2007]. 11 a également été démontré que l'utilisation d’une rétroaction
active peut permettre d’entretenir les oscillations d’'un NEMS en réinjectant le signal de

sortie amplifié [Feng ef al. 2008, Ekinci 2008].

L’électron shuttle développé par [Kim et al. [2007] est le descendant nanométrique de la
cloche de Franklin [[<rotkov et al. 2001]. 11 se compose d’un levier avec un ilot métallique
au bout (le shuttle) placé entre deux électrodes, chacune étant maintenue a une tension
fixe mais distincte (Figure 4.1). Si le shuttle entre en contact avec une électrode, il va se
charger et accélérer sous l'effet du champ électrique en direction de ’électrode opposée.
Au contact de I'autre électrode, il va échanger des charges avec celle-ci de sorte que sa
nouvelle charge sera de signe opposé a la précédente. Le shuttle va alors de nouveau
accélérer et retourner vers la premiére électrode. Donc sous I'effet d’une simple tension
continue (la différence de potentiel entre les deux électrodes) des charges passent d’une
électrode a l'autre a une fréquence correspondant a la période d’oscillation du levier et

générent ainsi un courant alternatif.
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Figure 4.1 — Image MEB du dispositif avec shuttle (a) et sans shuttle (b). (¢) Vue
d’ensemble avec le circuit électrique. (d) Signal d’auto-oscillation pour différentes
tensions continues (Vyias) et différents signauz alternatifs (de 17 a 21 dBm). Le signal

alternatif permet une détection a 10 kHz par mélange de fréquences. [Kim et al. 2007]

Expérimentalement, cet effet a été difficile a réaliser a I’échelle nanométrique notam-
ment a cause des pertes importantes du circuit. Le signal haute fréquence de I'ordre de
la centaine de MHz a été détecté par mélange de fréquence avec une source externe de
fréquence proche de la fréquence d’auto-oscillation (Figure 4.1). Les signaux obtenus sont
encore faibles mais un tel dispositif, d’'une part, ouvre la voie vers de I'électronique a un
électron a haute température (car cette géométrie défavorise le cotunneling) et d’autre
part est intéressant pour certaines applications militaires ol un ordinateur mécanique

constitué d’electrons shuttles serait plus robuste face a une attaque électromagnétique.

4.3 Auto-oscillations entretenues par le faisceau du MEB

ous avons réussi a développer une nouvelle technique pour générer des auto-oscillations

mécaniques d’un nanofil SiC en utilisant seulement le faisceau d’électrons constant
d’'un MEB [Vincent et al. 2007]. Les nanofils utilisés pour ces expériences sont collés
individuellement au bout d’une pointe en tungsténe et placés dans un MEB équipé d’un
nanomanipulateur (Figure 4.2(a)). Les nanofils SiC sélectionnés pour mener a bien ces
expérimentations possédent peu de défauts et ce sont des semi-conducteurs a large bande
interdite fortement résistifs. Les oscillations obtenues sont a la fréquence de résonance du

mode fondamental fy = wy/(27).
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4.3.1 Présentation du phénoméne

vant d’étudier les auto-oscillations, les propriétés mécaniques des nanofils sont dé-
Aterminées en excitant ces derniers en appliquant une tension alternative de faible
amplitude et les vibrations sont visualisées directement sur I’écran du MEB. Ainsi, nous
déterminons la dépendance de la fréquence de résonance vis a vis de la force de tirage.
Par exemple, nous obtenons une valeur du module de Young Y —470 GPa et un facteur
de qualité Q=5000 pour le nanofil de la figure 4.2(a) qui a pour dimension une longueur

L= 243 pm et un diamétre D= 270 nm.

En mode spot, le balayage du faisceau d’électrons du MEB est éteint et il en résulte un
faisceau d’électrons focalisé en un point qui peut étre précisément positionné par rapport
au nanofil (Figure 4.2(a) et 4.2(b)), c’est a dire par rapport a I'image MEB précédemment
réalisée. Quand un nanofil en vibration passe a travers le faisceau, les électrons secondaires
qui en résultent générent un pic dans le signal fourni par le scintillateur du MEB. Ce signal
est capturé par un oscilloscope et nous permet de mesurer la période des oscillations
(Figure 4.2(c)). L’intensité du pic est proportionnelle au temps d’illumination. Le signal
est plus élevé lorsque le spot est focalisé & une position ou 'amplitude d’oscillation est
maximum puisque la vitesse du nanofil devient nulle. Pour d’autres positions du spot,
deux pics plus faibles apparaissent puisque le nanofil traverse deux fois le faisceau par
période (Figure 4.2(b) et Figure 4.2(c), position 2). Le signal et le bruit sont plus faibles

quand le spot se rapproche de la position d’équilibre ou la vitesse est la plus élevée.

Le fait le plus important de cette expérimentation réside dans 'apparition d’oscilla-
tions du nanofil lorsque le faisceau est en mode spot alors qu’aucun signal AC ou DC
n’est appliqué sur I'électrode. Quand le faisceau est focalisé sur 'extrémité d’un nanofil
au repos (Figure 4.2(a), position 3a), le signal de 1'oscilloscope présente spontanément la
méme forme générale que durant les oscillations excitées électrostatiquement. Le temps
séparant deux pics correspond a la demi-période du mode fondamental puisque le nanofil
passe deux fois a travers le faisceau (Figure 4.2(d), position a). Quand le balayage du
MEB est a4 nouveau activé, nous pouvons observer briévement les oscillations avant que

I'amplitude devienne nulle en un temps ~ Q/ fo.

De plus amples informations sont obtenues sur ce phénoméne en déplacant le faisceau
latéralement par rapport au nanofil qui désormais oscille (positions a, b, ¢, d et e dans

les figures 4.2(a) et 4.2(d)). Nous définissons z;, comme étant la position du faisceau avec
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xp = 0 la position du nanofil au repos. Les oscillations persistent jusqu’a un déplacement
maximal du spot de chaque coté (positions d et e) puis elles disparaissent lorsque le spot
s’éloigne davantage. Le déplacement pour la position d est significativement plus grand
que celui en e ce qui signifie que la réponse est trés asymétrique. Une conclusion évidente

pour expliquer ce phénoméne est que le faisceau d’électrons fournit de I’énergie au nanofil

et induit ces auto-oscillations.

[

g = 9
2 8 8

0.10
0.05+

0.00

Intensity (arb. units)

Time (ps)

Figure 4.2 — (a) Nanofil SiC collé a lextrémité d’une pointe en tungsténe (L= 243 um
D= 270 nm). (b) Observation du premier mode de vibration excité par un signal AC
d’une fréquence de 7.7 kHz.(¢) Signal du détecteur d’électrons secondaires enregistré par
un oscilloscope dans les conditions de 'image (b) lorsque le MEB est en mode spot. La
courbe 1 correspond au cas ot le spot est positionné a un extremum d’amplitude. La
courbe 2 correspond au cas ow le spot est placé dans les oscillations. (d) Signauz obtenus
sans aucune excitation AC pour différentes positions du spot. La période des oscillations

correspond parfaitement a celle obtenue avec une excitation électrostatique.
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4.3.2 Elaboration d’un modéle et simulations

ans le but de confirmer nos hypotheéses et d’expliquer ce phénoméne, nous avons
Ddéveloppé un modéle qui prouve que lorigine des oscillations est la variation au
cours du temps de la charge induite par le faisceau d’électrons sur le nanofil ainsi que
le couplage avec I'environnement capacitif. Le modéle prend en compte I'augmentation
de la charge provoquée par le faisceau, 1’évacuation des charges par le terme RC', et les
forces électrostatiques, élastiques et dissipatives. Le cycle d’injection et de déplétion de
charge lorsque le nanofil entre et sort du faisceau d’électrons est modélisé pour expliquer
I’excitation et le comportement asymétrique. Pour compléter cette étude théorique, des
simulations sont effectuées a partir des deux équations différentielles couplées qui décrivent

ce phénomeéne et des parameétres du nanofil étudié.

Le nanofil est considéré comme un oscillateur mécanique avec une constante de raideur
k = 3Y'1/L?une masse effective m.;; = 0.2455 x masse totale du nanofil et I = wD*/64
est le moment géométrique d’inertie (Figure 4.3(a)). Le nanofil est également un circuit
RC avec R la résistance du nanofil et C' la capacité entre I'extrémité du nanofil et son
environnement. Cette capacité produit une force électrostatique cyclique qui augmente a
mesure que la charge ¢ s’accumule a I'extrémité du nanofil et diminue en fonction du terme
de relaxation RC' (Figure 4.3(b)). L’équation du mouvement de I'extrémité du nanofil est :

Mefrwo .

Mesrd(t) + Ta:(t) +kx(t) = F(q) (4.1)

avec F'(q) la force induite par la charge ¢ sur le nanofil.

L’accumulation de charges dans le nanofil est causée par le faisceau d’électrons focalisé
(courant i,=100 pA mesuré par une cage de Faraday pour une énergie de 20 kV) et
est localisée a I'apex du nanofil. Pour une telle énergie des électrons, la profondeur de
pénétration calculée a partir de I'équation de Kanaya et Okayama [1972] est de 3.3 pm,
valeur largement plus grande que le diamétre du nanofil. Ainsi, pratiquement tous les
électrons primaires traversent le nanofil et une charge positive due a I’émission d’électrons
secondaires apparait = 0(q)ip. La fraction de charge d(¢q) dépend de ¢ puisque la charge
positive sur le nanofil SiC isolant augmente le potentiel et bloque éventuellement ’émission
d’électrons secondaires. §(¢)—0 est un état stable caractérisé par une charge quasi-statique
Gmaz- Thome et al. [2004; 2006] ont mesuré une dépendance exponentielle en fonction du
temps quand un isolant est irradié par un faisceau d’électrons. Cette relation s’exprime

par :

5(q) = o (1 - > (4.2)

QT)’LG,I
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Notons que d, est significativement plus faible que pour les couches semi-infinies que les
auteurs ont étudiées puisque la perte d’énergie des électrons a 20 kV dans les 300 premiers
nanométres est relativement faible. Finalement, un courant de décharge i(t) = — £5
est extrait du nanofil dans la pointe en tungsténe. Ce courant est mesuré par un pico-
ampéremétre (Keithley 6517B) qui confirme la charge positive. L’évolution de la charge

au bout du nanofil lorsque ce dernier est illuminé est donnée par :

dq B 1 (502‘17 .
o —q <m + > + dolyp (4.3)

QW(IQ?

qui est gouvernée par les deux constantes de temps 71 = RC' et 7 = qgg—;?:. Dans la suite,

nous supposerons 71 < Ty bien que les auto-oscillations puissent étre obtenues dans tous
les cas. Le faisceau d’électrons est plus fin que le diamétre D et nous admettons que
I’accumulation de charge se produit dés que le centre du nanofil se situe a une distance

comprise entre +D /2 par rapport a la position du faisceau. En dehors de cet intervalle,

I’évolution de la charge est ¢ = — 4. Ces équations sont couplées par les termes F'(q) de

I'équation (4.1) et % de 'équation (4.3) (Figure 4.3).

L. , . Zo o . , .
Modélisation mécanique ailmination | | Modélisation électrique lib

Xp i Ld
-T_

k=3Y1/L? R
D F 0+ q Charge localisée
F(g) 1 i=q/RC

m ;= 0.2455m

2 ; 8(q) iy
O =T
X
(a) (b)
Figure 4.3 — (a) Schéma relatif o la modélisation des paramétres mécaniques de

Voscillateur a base d’un nanofil de constante de raideur k et de masse effective meyy.
F(q) est la force induite par la charge q sur le nanofil. (b) Schéma relatif a la
modélisation des parameétres électriques d’un nanofil de résistance R possédant une

charge q localisée sur son extrémité libre.

Expérimentalement, quand une charge g est localisée sur un nanofil, ce dernier se
courbe dans une direction (que nous définissons comme +z) a cause de F'(q). Ce phéno-
meéne est reproductible, particuliérement visible sur les nanorésonateurs fortement isolants
et est gouverné par la capacité C'. Quand aucune électrode n’est localisée a proximité du
nanofil, la direction asymétrique est controlée par I'environnement proche du nanofil et

plus particulierement par I'angle entre le résonateur et la pointe supportant ce dernier.
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[’ajout d'une électrode a coté de 'apex du nanofil, par exemple une seconde pointe,
peut permettre de neutraliser I'effet de la pointe de support, de compenser ’asymétrie du

nanofil et de définir la direction préférentielle du mouvement. F'(q) s’exprime par :

2

F(q) = —2q—022—i (4.4)
Les expressions de C' et donc de F(q) doivent étre dérivées pour chaque géométrie. Nous
avons obtenu une expression analytique compliquée de la capacité et de la force, valide
quand le nanofil et la pointe en tungsténe sont loin de toute autre électrode. Pour nos
nanofils, nous trouvons C' ~ 107 F et F'(¢) = aq® avec a — 10'® N.C™2. En fonction du
nanofil utilisé, la valeur de F'(¢) peut s’étendre sur plusieurs ordres de grandeurs mais pour
la modélisation que nous présentons ici, nous prenons une charge moyenne g ~ 107 C
(Figure 4.4) qui procure une force moyenne F(q) ~ 107'* N, une force typique pour
exciter un nanorésonateur. Enfin, la résistivité de plusieurs nanofils a été évaluée par des

expériences en EC et nous trouvons ~ 100 €.cm. Cela donne des résistances comprises
entre 10? et 10'2 Q.

Ces équations et ces paramétres sont utilisés pour simuler les oscillations (Figures
4.4 et 4.5). Sur la figure 4.4(a) le nanofil est initialement immobile et illumination
par le faisceau commence a t=0. Le mouvement débute par une déviation non-oscillante
durant I'accumulation de charge initiale. Lorsque le nanofil quitte la zone d’illumination,
les oscillations s’amorcent avec une faible amplitude. Elles augmentent continuellement
durant une période transitoire avant d’atteindre un cycle limite d’auto-oscillation. La
position et la vitesse du cycle limite sont illustrées sur le diagramme de phase de la figure
4.4(c). Aprés une augmentation initiale, la position et la charge se stabilisent autour des
valeurs moyennes T et ¢ avec de faibles oscillations.  est positive a cause de la moyenne
des forces électrostatiques sur ¢ qui sont responsables du comportement asymétrique. La
figure 4.4(d) montre un zoom de x(t) et ¢(t) (pas a I'échelle) quand le cycle limite est

atteint. x(t) est proche d’une sinusoide a la fréquence de résonance du fondamental :
x(t) = T + Acos(wot) (4.5)

Ce fait est a la base de notre théorie analytique et la figure 4.4(d) illustre I'injection
d’énergie. La zone en gris clair représente 'intervalle on F'(q) retire de I'énergie [F'(q)x < 0|
et la zone en gris sombre représente U'intervalle ou F'(¢q) ajoute de I'énergie |F(q)z > 0.
La faible différence entre les valeurs de ¢(t) dans ces intervalles [ou F'(q)Z| est responsable
de l'injection d’énergie dans le systéme. Cette énergie permet de compenser les pertes

d’énergie dissipatives et est responsable de 'existence d’un cercle limite.
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Figure 4.4 — Simulation de la position du nanofil (a) et de la charge (b) lorsque le
faisceau est focalisé sur le nanofil et que ce dernier présente une auto-oscillation.
(¢) Représentation du diagramme de phase du mouvement en (a) avec l'apparition d’un
cercle limite représenté en rouge. La zone d’irradiation est représentée en gris et un pic
sur le signal de 'oscilloscope est détecté a chaque fois que le nanofil traverse cette zone.
(d) Détail du mouvement du nanofil quand le cercle limite est atteint. La zone en gris
sombre représente lintervalle ot F(q) ajoute de l’énergie alors que la zone en gris clair

désigne Uintervalle ot F(q) enléve de l'énergie.

Les formes analytiques des grandeurs T et A au point d’équilibre peuvent s’obtenir
en étudiant la conservation de charge et d’énergie. Nous supposons que I’équation (4.5)
est valable et intégrons les équations (4.1) et (4.3) sur un cycle complet. Les analyses
du mouvement concernant un ou deux passages par période dans la zone d’illumination
doivent étre examinées séparément. Nous commencons par examiner l'existence et la
stabilité des solutions lorsque le nanofil traverse deux fois le faisceau. Expérimentalement,
nous observons presque exclusivement ce cas, excepté aux extremums de z;, ou les deux
solutions sont presque équivalentes. Les expressions explicites sont compliquées et ne

seront pas développées ici mais elles nous permettent de comprendre I'asymétrie observée
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quand x;, varie. Les résultats de ces calculs sont présentés dans la figure 4.5. Nous pouvons
remarquer que lorsque le régime d’auto-oscillation est établi et stable £ > 0 [F(q)>0] a
la position 2, = 0. Un déplacement du spot dans la direction —z opposée a la force F'(q)
conduit & un nouvel état d’équilibre avec une valeur de * qui reste quasiment constante
et une augmentation de la valeur de A. L’important accroissement de A provient du fait
que plus le mouvement est asymétrique par rapport a la zone d’irradiation (i.e., une plus

grande valeur  — x;), plus I'injection d’énergie est importante.

i 3 d ———
207 2 passes per period force direction
- 3c
1.5
E -
=
1> 11 pass
2 1.0
© T Position
< 7 3a
- X
0'0_ T T T T T T T T T T T T T T T T T T
-2.0 -1.5 -1.0 -0.5 0.0 0.5

spot position x(um)

Figure 4.5 — Résultats des calculs semi-analytiques des paramétres d’équilibre T et A
pour un mouvement du nanofil en fonction de la position du spot xy,. La réponse
asymétrique est évidente pour les deux paramétres. Les positions 3a-3e correspondent
auz scans de la figure 4.2(d).

Quand zp, est augmenté jusqu’a un déplacement maximum dans la direction —z (cor-
respondant & un maximum de A), le temps entre deux passages consécutifs converge vers
zéro et la solution devient identique au cas a un seul passage. Cette position correspond a
un maximum d’injection d’énergie dans le systéme. Lorsque nous continuons a augmenter
xp suivant —x, les oscillations disparaissent soudainement ce qui signifie qu’il n’existe pas
de solution. Ce comportement concorde parfaitement avec nos observations expérimentales
(Figure 4.2(d), position d). Dans la direction +z, le comportement est radicalement
différent. Nous pouvons observer une augmentation rapide de & qui tend vers la valeur
de z;, (importante augmentation de ) alors que amplitude décroit rapidement (pour
une conservation de charges). Cela explique 1’élargissement du pic dans la figure 4.2(d),
position e. Dans ce cas, aucune solution avec un seul passage n’existe puisqu’elle conduirait

a I'injection d’énergie négative.
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4.3.3 Expériences complémentaires

aire varier les paramétres dans une gamme raisonnable modifie quantitativement le

mouvement du nanofil mais le comportement général et 'asymétrie sont inchangés.
Pour débuter, nous faisons varier le courant du faisceau d’électrons de 200 pA a 600 pA et
I’énergie des électrons de 15 kV a 25 kV. Changer la valeur du courant affecte fortement
I’amplitude des oscillations alors que la valeur de 1’énergie a un effet négligeable. Cepen-
dant, ces deux comportements sont bien décrits par le modéle. La palette des trajectoires
dans I'espace des phases et le cycle limite sont extrémement riches et particuliérement
dans la période transitoire, avec des régimes trés différents délimités a l'intérieur de la
fenétre d’espace des parameétres spécifiques. Parmi les différentes combinaisons possibles,
deux constantes de temps sont d’une importance primordiale : 7, = RC et T = 1/ fo.
RC' controle la perte de charge et donc, 'équilibre des charges et la position du nanofil.
Si RC' < T, la charge disparait entre deux irradiations consécutives et la charge du
nanofil regoit une brusque impulsion a chaque passage au travers du faisceau. Méme
si les oscillations peuvent toujours exister dans cette configuration, la réponse inclut de
multiples harmoniques. Si RC' > T, la charge moyenne ¢ devient grande et il en résulte de
larges déviations du nanofil et un unique passage dans le faisceau. Aussi, il est important de
noter que si il n’est pas limité par ¢,,.., le nanofil oscillant peut alors sortir complétement

de la zone d’irradiation et les oscillations meurent.

Les mesures ont été réalisées sur de nombreux nanofils SiC de différentes dimensions.
Seuls les résultats portant sur les nanofils de grandes dimensions sont présentés dans cette
analyse car il était plus aisé de réaliser des mesures sur ce type de nanofils. En effet, ces
derniers facilitent 'imagerie par le MEB et souffrent moins de la pollution pouvant étre
générée par le faisceau d’électrons. De plus, leur fréquence de résonance est assez faible
(quelques dizaines de kHz au maximum) et permet l'utilisation du scintillateur dont la
bande passante est relativement faible. Ce phénoméne n’est pas restrictif aux nanofils
de grandes dimensions et devient méme plus important avec des nanofils de plus petites
dimensions. Nous avons réalisé certaines mesures sur plusieurs petits nanofils allant jusqu’a

des dimensions de 30 nm de diamétre et 2 pum de longueur.

Au début des expériences, ce type d’auto-oscillations n’étaient obtenues que sur la
moitié des échantillons & cause de l'environnement capacitif variable du nanofil. Si la
force électrostatique résultante n’est pas suffisante pour provoquer la premiére sortie du

nanofil de la zone d’illumination, I’excitation mécanique ne peut commencer. Pour vérifier
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cette hypothése, nous avons modifié I’environnement du nanofil en approchant une autre
pointe en tungsténe a proximité du nanofil (Figure 4.6). Dans cette configuration, la force
électrostatique résultante devrait augmenter de maniére significative. Comme envisagé,
lorsque la seconde pointe est proche, tous les nanofils auto-oscillent. En partant de cette
premiére position, nous déplacons symétriquement le nanofil jusqu’au coté opposé a la
pointe additionnelle (Figure 4.6(b)). Dans ce cas, les auto-oscillations présentent une
asymeétrie opposée, comme envisagé dans le modeéle. Toutes ces expérimentations prouvent
clairement que ces auto-oscillations sont régies par la capacité entre les nanofils et leur

environnement.

Electric force

nanowire

/oscil!ations

Figure 4.6 — (a) et (b) Modification de l’environnement capacitif du nanofil en
approchant une pointe de tungstene des deuz cotés du nanofil. Les doubles fleches
décrivent la réponse asymétrique en fonction de la position du spot. Comme prévu,

l'asymétrie change de signe en fonction des deux positions de la pointe.

Nous avons également réalisé des expériences similaires dans un TEM. Le méme
genre d’auto-oscillations est observé quand le faisceau d’électrons est concentré sur le
nanofil. Dans ce cas, I'excitation est réalisée en placant le nanofil sur le bord du faisceau
d’électrons, étant donné que ce faisceau est beaucoup plus large que le diamétre du nanofil.
Le gradient d’intensité présent sur le contour du faisceau initie les oscillations. Le film de
cette excitation est présent sur le site internet de notre équipe de recherche!. Le nanofil
présenté sur ce film a aussi été étudié dans le MEB. Il oscille uniquement quand une

pointe additionnelle est approchée et sa fréquence propre a été mesurée a 21 kHz.

1. http ://www-lpmen.univ-lyonl.fr/ pvincent/
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4.3.4 Enseignements et perspectives

es auto-oscillations sont souvent un effet indésirable qui peut dégrader la résolution
Ld’une image mais également affecter 'interprétation des mesures de vibrations in
situ. Pour les nanofils fins et longs, nous observons que de petites irradiations peuvent
engendrer le collage de 'apex du nanofil sur la base de la pointe en tungsténe. Cette étude
montre que ces effets peuvent étre minimisés en diminuant le courant du faisceau et la

capacité, par exemple en isolant I'objet étudié.

Nous avons montré qu’un faisceau d’électrons est capable de produire une force pour
exciter les auto-oscillations d’un nanorésonateur. Ces auto-oscillations peuvent étre utili-
sées pour déterminer rapidement la fréquence de résonance de nanofils individuels, méme
s’ils sont dans un composant intégré ou enchevétrés dans un échantillon de type « forét »,
car cette technique ne nécessite pas de signal d’excitation extérieur pas toujours évident a
appliquer. LLe mode spot est présent dans tous les MEB et par conséquent, cette technique

d’excitation peut étre utilisée par des milliers de chercheurs & travers le monde.

Le modéle développé explique beaucoup de détails sur le mouvement des oscillations et
ses dépendances vis a vis des paramétres du systéme. Un effort a été fait pour utiliser les
parameétres réels de 'environnement du nanofil. Les simulations fournissent des preuves
convaincantes sur le fait que les oscillations sont essentiellement dues a une attraction
des charges induites par le faisceau sur I'environnement du nanofil. Aussi, il est possible

d’exciter les oscillations en modulant directement le faisceau d’électrons.

L’ensemble de ce travail ouvre des perspectives pour des études fondamentales abor-
dant 'excitation et la détection des résonances dans les systémes nanoélectromécaniques.
Les capacités de focalisation des microscopes électroniques doivent permettre d’appliquer
cette technique aux plus petits nanorésonateurs, en principe, méme aux nanotubes mo-
nofeuillets et donc procurer une méthode de mesures ultrasensibles. Ce nouveau procédé
d’excitation /détection procure une stratégie paralléle a la technique opto-thermique [Ilic
et al. 2005] ou la force provient d’'un mécanisme da a la variation de température dans
le résonateur. Notre méthode est intimement liée aux propriétés électriques du systéme
et donc d’une maniére trés générale, il fournit un modéle de systéme électromécanique
dans lequel I'influence et 'interaction des différents parameétres peuvent étre étudiés d’une

fagcon controlée.
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4.4 Auto-oscillations en émission de champ

4.4.1 Préliminaires

Nous avons déja mis en évidence 'apport du phénoméne d’EC pour I'étude des
vibrations dans les NEMS. A présent, nous allons montrer que 'EC peut permettre
de générer des auto-oscillations sous certaines conditions. L’étude qui va suivre a été
réalisée dans un systéme UHV et dans un MEB équipé d’un nanomanipulateur. Les
mesures ont été effectuées sur six nanofils SiC collés individuellement au bout de pointes
en tungsténe. Les différents nanorésonateurs sont dénommés NW1-6 et une image MEB

du nanofil NW1 est présente dans 'encart de la figure 4.8.

Les premiéres expériences ont été accomplies avec les nanofils NW1-4 dans un systéme
UHV. Les premiéres caractérisations que nous effectuons consistent a exciter la résonance
du nanofil par l'intermédiaire d’un signal AC et a relever I'accord de la fréquence de
résonance en fonction de la tension continue appliquée V4, responsable de 'EC et de la
force de tirage. Un élément capital est apparu lorsqu’en augmentant V4 avec la source
AC déconnectée, le pattern d’EC du nanofil s’est élargi brusquement dans une direction
(Figure 4.7(b)), exactement comme nous l'observions quand une excitation AC a la

fréquence de résonance était appliquée.

x “

(a) (b)

Figure 4.7 — Pattern d’EC du nanofil NW4 (D=380 nm ; L=20 um) lorsqu’il est
immobile (a) et en auto-oscillation (b). Le pattern s’élargit dans la direction du
mouvement du nanofil indiquée par la double fleche. Comme [’écran phosphore se situe a
environ 3 ¢m du nanofil et que la taille du pattern s’étend sur a peu pres 5 mm,

Uamplitude des oscillations peut étre estimée a quelques centaines de nanomeétres.
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[’oscillation est accompagnée d'une diminution du courant moyen d’émission Ipy
illustré sur la figure 4.8. L’ampéremétre utilisé a une résolution fiable jusqu’au picoam-
pére et un de temps de réponse de 1 Hz. Nous mesurons donc seulement des signaux
moyennés dans le temps. Etant donné qu'uniquement une tension continue est appliquée
a I’échantillon, nous avons obtenu des auto-oscillations du nanofil pendant I'EC. Les sauts
en courant et les hystérésis apparaissent de maniére reproductible pendant les balayages en
tension méme si 'apparition des auto-oscillations peut légérement changer. Ce phénoméne
de saut apparait toujours de la méme maniére : le courant décroit (ou inversement, croit)
quand la tension V4 augmente (ou inversement, diminue). A noter que ces auto-oscillations

sous EC peuvent étre trés importantes et causer 'arrachement du nanofil de la pointe.
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Figure 4.8 — Courant d’EC Iy en fonction de la tension appliquée V4 pour deux
balayages en tension successifs pour le nanofil NWS8 (D—200 nm; L—50 um). Les
fleches montrent la direction du balayage et des sauts en tension
Encart : Image MEB du nanofil NW1 collé individuellement sur une pointe en
tungsténe (D—30 nm; L—2 pm)

4.4.2 Expérience dans le MEB

ﬁ fin de mieux comprendre I'origine de ces auto-oscillations, nous avons poursuivi nos
études avec des expériences dans un MEB sur les échantillons NW5 et NW6. De la
méme facon que pour I'étude des auto-oscillations entretenues par le faisceau du MEB,

le signal du détecteur d’électrons secondaires peut-étre récupéré par 'intermédiaire d’un
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oscilloscope (Figure 4.9). Pour les études préliminaires, une source alternative peut étre
connectée a une boule en or jouant le role d’anode tandis qu’elle est directement reliée
a la masse lors des expériences d’auto-oscillations. L’application de la tension continue
V4 peut courber le nanofil lorsque celui-ci est placé de fagcon dissymétrique par rapport a
I'anode (Figure 4.9).

Figure 4.9 — Schéma du systéme expérimental utilisant le MEB avec [’intégration d’une
image MEB du NW6 (D=400 nm; L=125 um) pour différentes courbures statiques. Les
€lectrons secondaires émis sont récoltés par le scintillateur du détecteur d’électrons

secondaires (SED) dont le signal est exploité avec un oscilloscope.

L’EC est réalisée en appliquant une tension V4 négative et génére un courant d’'EC
continu Ipy corrélé a une augmentation de l'intensité de 1'image MEB, pouvant aller
jusqu’a la saturation (Figure 4.10). Ce courant d’EC peut donc étre détecté par 'inter-

médiaire du détecteur d’électrons secondaires.

Comme dans le systéme UHV, lorsque nous augmentons |[V4| (et donc Ipy) avec
le générateur alternatif déconnecté, le nanofil entre en auto-oscillation puisque 'image
du nanofil s’élargit soudainement (Figure 4.10(b)). Pour vérifier que la vibration n’est
pas induite par le faisceau du MEB, nous passons le faisceau en mode spot et nous

I’éloignons du nanofil. Ensuite, nous effectuons de nouveau un balayage de la tension V4
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(a) (b)

Figure 4.10 — (a) Image MEB du nanofil NW5 (D200 nm; L—50 um) au repos face
a une boule en or. (b) Le méme nanofil en auto-oscillation sous EC avec une amplitude

de environ 1 pm.

et le signal du détecteur d’électrons secondaires (SED pour le terme anglais Secondary
Electron Detector) est retransmis sur 1'oscilloscope. Pour la méme gamme de tensions et
de courants que précédemment, un signal alternatif est enregistré, confirmant ainsi les

oscillations du nanofil pendant I’émission d’électrons (Figure 4.11).
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Figure 4.11 — Signal récupéré sur l'oscilloscope pour le nanofil NW6 lorsqu’une tension
Va=220 V est appliquée et un courant Io=50 nA est mesuré. La transformée de Fourier
permet d’estimer une fréquence de 54 kHz. L’oscilloscope était en couplage AC dans le

but de supprimer la composante continue.

Construire un modéle viable dépend de Iidentification et de 'estimation des différents
éléments du dispositif électromécanique qui peuvent entrer en jeu. Ces éléments sont :

le module d’Young Y, le facteur de qualité ) du nanorésonateur, la tension continue V4
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appliquée au bout de la pointe, la charge sur I'apex du nanofil, la résistivité électrique du
nanofil, le courant d’émission Iy qui transite dans le nanofil et enfin la capacité entre le
nanofil et 'anode. La flexibilité du systéme expérimental MEB nous permet de mesurer
la plupart de ces paramétres directement. La mesure directe de la fréquence de résonance
pour une tension V4 nulle donne une valeur de Y ~ 500 GPa, le facteur de qualité est
estimé a () ~ 4000 et le courant d’EC est compris entre 1 pA < Ipy < 100 nA. Les
résistances de ces nanofils sont mesurées a partir de deux méthodes :
e des mesures I(V) classiques directement dans le MEB en faisant toucher le bout du
nanofil et la sphére;
e I'analyse du spectre d’énergie des électrons dans le systéme UHV comme précédem-
ment réalisé pour les nanotubes en carbone [Purcell ef al. 2002a].
Les valeurs des résistances des nanofils utilisés pour ces expériences sont mesurées dans

la gamme 10°—10'° Q, valeurs typiques pour ce type de semi-conducteur avec un large gap.

D’autres informations utiles sont récoltées en comparant le comportement du nanofil
en fonction des deux polarités de la tension V4. Avec une tension positive sur le nanofil, il
n’y a pas d’émission dans notre gamme de tension compte tenu du rayon élevé de la boule
en or qui induit une faible amplification du champ électrique. Aucune auto-oscillation
n’apparait, et ceci démontre que le courant d’EC est indispensable pour obtenir des auto-
oscillations. Un aspect plus subtil qui s’avére essentiel pour le phénomeéne est mis a jour
lorsque nous comparons 1’évolution des fréquences de résonance en fonction des deux
polarités de V4 déterminées avec une excitation AC imposée. La figure 4.12 montre un
comportement parabolique de la fréquence de résonance due a la force électrostatique.
Pour V4 négatif et en dessous du seuil d’EC, les fréquences de résonance coincident avec
celles observées pour une tension positive. Cependant, au-dessus du seuil d’émission, nous
déconnectons le signal alternatif ainsi que le balayage du faisceau d’électrons du MEB et
nous mesurons désormais la fréquence d’auto-oscillation & partir du signal du SED. Nous
observons ainsi une rupture nette entre les deux courbes d’évolutions des fréquences. Ceci
s’explique par le fait que la tension a I'extrémité du nanofil qui est responsable de I'accord
des fréquences n’est plus identique a V4 a cause de la différence de potentiel le long de

ces nanofils & haute résistance.

Un dernier point important pour I’élaboration du modéle et aussi pour la conversion
DC/AC, concerne la variation de Ipy pendant les oscillations. En regardant le signal du
SED sur la figure 4.11, nous observons une amplitude de 3 V, alors que la tension DC

moyenne est plus élevée de 6 V que celle sans émission de champ. Nous pouvons donc
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estimer approximativement que la composante AC du courant peut atteindre prés de 50%

de la composante DC, ce qui est excellent pour une géométrie non optimisée.

Jy(kHz)

0 50 100 150 200 250 300 350 400
Val (V)
Figure 4.12 — Courbes représentant l’accord de la fréquence de résonance du nanofil
NWG6 en fonction de la valeur absolue de la tension Va pour une polarisation positive (o)

et négative (o). L’évolution du courant d’EC est également représentée (R).

4.4.3 Modéle théorique et simulation

Le mouvement de I'apex du nanofil peut étre considéré comme un oscillateur avec une
fréquence de résonance variable due a la force électrostatique T' = f(x)V?2, soumis a
une force de courbure F, = g(x)V? et avec un facteur d’amortissement wy/Q. La tension V
est la tension a I'extrémité du nanofil et wy = 27 f; est la pulsation du mode fondamental
pour V4 = 0. Nous faisons les approximations que les forces T' et Fj sont concentrées au
bout du nanofil et le mouvement de I'apex du nanofil est régi par ’équation suivante :
F, wo .

meff — 51’ (46)

i+ (Wi + 0T )x =

L’axe x est représenté sur la figure 4.9, m.ss est la masse effective du nanofil, f(x) et g(z)
sont deux fonctions qui dépendent de I’environnement capacitif et b est une constante qui
dépend de la masse et de la longueur du nanofil.

A partir des lois de Kirchhoff et de ’équation simplifiée de Fowler-Nordheim, le circuit

électrique de ce NEMS est gouverné par la relation suivante :

H Vo=V d
Ipn = D(BV)?exp (_ﬁ_V) = AR - E(Cv) (4.7)
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avec D et H des constantes, §(x) le facteur d’amplification, R est la résistance du nanofil
et enfin, C' est la capacité entre 'apex du nanofil et 'anode connectée & la masse. Le
dernier terme de cette équation prend en compte la variation cyclique de la charge au

bout du nanofil.

Déterminer ((z), bf(z), g(z)/mess et C(x) par des simulations d’éléments finis est
trés fastidieux. A la place, nous effectuons des simulations numériques a partir d’équations
simplifiées qui peuvent étre résolues analytiquement. Ces équations comportent moins de
parameétres inconnus mais décrivent un comportement général identique a celui décrit par
les équations complétes. La résolution analytique et semi-analytique est trés utile pour
prouver I'absence d’instabilité numérique. Les équations simplifiées sont :
wo

X+QX+%M—%HWW%:0 (4.8)
b VAV
14+ aX? R

= wi+p?V3 ol p? est une constante permettant de définir 1'évolution

= OV (4.9)

avec X = xo—1x, w?

de la pulsation en fonction de la tension V4 sur une gamme linéaire.
2
Iy = DB3V?exp (—%) (14 ax?) et z, = =50 est la position d’équilibre correspondant &

une valeur de V4 donnée.

La forme approximative du courant d’émission prend en compte les conditions aux
limites et le fait que le nanofil n’est pas parfaitement aligné avec ’anode, i.e., il existe une
courbure due a I'application de V4. Les paramétres que nous allons utiliser dans la suite
proviennent des expériences réalisées sur le nanofil NW6. Nous obtenons xg — 20 um
(a partir de la figure 4.9), DB? — 2.2 107 AV=2 H/B, — 22765 V, R — 5 10° Q,
p? = 2178 576 rad®.s72.V 2 (calculé a partir de la figure 4.12), wy = 2 m * 42 150 rad.s !,
Q — 4000, C = 107" F, et a= 10" m~2. C et a sont les seuls paramétres inconnus a
I'origine. La valeur de C' utilisée ici est proche de la capacité propre d’une sphére du méme
diamétre que le nanofil. a est choisi de facon a ce que aX? soit comparable & 1 pour les

faibles amplitudes d’oscillations.

Pour les études analytiques, il est nécessaire de développer les expressions suivantes :
X =z, + r(t) cos(wt) (4.10)
ou r(t) représente la faible variation d’amplitude au cours du temps.

V = U, + Uy cos(wt + ¢) + Uy cos(2wt + ¢) (4.11)
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I
Ipy = T;XQ ~ Io[A(z,,7) + B(ze,r) cos(wt) + D(z,, ) cos(2wt)] (4.12)
avec U,, Uy et U; des constantes et :
W 27 Jw dt
A(e,r) = — 4.1
(e, ) 27 /0 1+ a(x, + rcos(wt))? (413)
27 Jw
B(ze,r) = E/ cos(wi) dt (4.14)
T Jo 1+ a(z. + rcos(wt))?
27 Jw 2wt
D(w.,r) = f/ cos(2wt) dt (4.15)
T Jo 1+ a(xe + 7 cos(wt))?

sont les coefficients de Fourrier de Iz pour une valeur de r constante.
Nous injectons les relations précédentes dans nos équations et nous vérifions la sta-
bilité en regardant le signe de la composante proportionnelle & sin(wt) dans I’équation

mécanique. Aprés quelques manipulations algébriques, nous obtenons :

K(r)= % R~ % [—%r —2p*R*Cly (2. B(xe,7) + 1J(xe,7)] [Va — IgRA(20,7)]|  (4.16)

Cette équation permet de déterminer les positions d’équilibre et leur stabilité.

Les simulations numeériques réalisées avec les équations (4.6) et (4.7) combinées aux
méthodes analytique et semi-analytique confirment que l'existence d’une solution im-

mobile ou auto-oscillante dépend de la tension appliquée (Figure 4.13). Une position

OK (r)
or

L’approche analytique a montré que la variation de C' de plusieurs ordres de grandeurs a un

d’équilibre existe si 'équation (4.16) est égale a zéro et elle est stable si < 0.
faible impact sur la tension ot les auto-oscillations apparaissent. En revanche, cette méme
analyse montre que les éléments les plus importants sont la dépendance de 3 (et donc de
IrN) par rapport a la position z et la dépendance de la fréquence de résonance par rapport
a la tension appliquée. Ce sont ces éléments qui permettent a I’énergie stockée dans la
capacité d’étre réinjectée dans 'oscillateur mécanique et de compenser les pertes d’énergie.
L’existence des oscillations est également facilitée par la dépendance exponentielle de Ixy
et le faible taux d’amortissement.

La figure 4.13(b) montre un raisonnable accord qualitatif entre la théorie et les ex-
périences concernant la tension DC nécessaire pour initier les auto-oscillations ainsi que
I'amplitude du courant alternatif représentée dans l’encart de la figure 4.13(h). La solution
immobile coexiste avec la solution auto-oscillante sur une certaine plage de tensions
puis devient instable lorsque la tension augmente encore. Ce comportement explique

I'observation d’hystérésis dans la figure 4.8.
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K(r) (_pm/s)
2N
TR
)

Amplitude des oscillations r (um)

I
T 14 175 178 wr 17 s 180

L 1r. 0 a0 40 50 VA (V)

Amplitude des oscillations r (um)

(a) (b)

Figure 4.13 — (a) Calcul analytique de la dérivée de l’amplitude par rapport au temps
dr/dt en fonction de amplitude des oscillations pour différentes tensions appliquées :
() Va=17 V; () Va—177V; (---) Va—180 V. Les points d’équilibre sont
représentés par des points (o) et les fleches indiquent la stabilité de chaque point.

(b) Diagramme de stabilité représentant l’amplitude d’oscillation en fonction de V.
Branches stables (—) et branche instable (——— ) obtenues a partir des calculs analytiques.
Les points obtenus a partir des simulations numériques (B) sont en parfait accord avec
les calculs analytiques. Encart : Courant d’EC a ’équilibre en fonction du temps pour

Va=176 V.

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons mis en évidence deux nouveaux phénomeénes d’auto-
oscillations de nanofils SiC dont le type d’excitation continue est complétement
différent.

Dans le premier cas, le faisceau d’électrons constant d’un microscope électronique
permet a la fois d’exciter et de détecter la résonance du premier mode de vibration du
nanofil. Le modéle développé et les simulations confirment I'influence de la charge au
bout du nanofil pour engendrer ces oscillations. Nous avons également démontré que
I’environnement capacitif est un parameétre important pour générer ces auto-oscillations
a partir d’un faisceau d’électrons. Cette nouvelle méthode d’excitation/détection est un
moyen rapide pour caractériser les résonateurs et nécessite uniquement un microscope

électronique.

4.5. CONCLUSION 153



CHAPITRE 4. AUTO-OSCILLATIONS

Le deuxiéme type d’auto-oscillation que nous avons relaté au cours de ce chapitre
repose sur ’EC de nanofils SiC fortement résistifs. Les oscillations sont obtenues en
appliquant uniquement et simplement une tension continue. L’entrée spontanée en os-
cillation est liée au courant d'EC qui provoque une forte chute de potentiel le long
du nanofil et a la variation du facteur d’amplification en fonction de la position. Ce
nanogénérateur de courant alternatif dont le taux de conversion AC/DC atteint environ
50% est trés prometteur et permet d’envisager une intégration de ce NEMS afin de
miniaturiser davantage cette fonction et remplacer a terme les oscillateurs électroniques.

LLa modélisation de ce phénoméne décrit trés bien le comportement de notre NEMS.
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5.1 Présentation

ans les précédents chapitres nous avons utilisé principalement des techniques in-
Ddirectes afin de détecter les vibrations de nos NEMS (Imagerie par microscopie
d’émission de champ, visualisation par MEB ou TEM, détection du signal du SED d’'un
MEB, ...). Dans ce chapitre, ou nous présentons des résultats obtenus sur des résonateurs
a base de nanotubes de carbone bi-encastrés, nous devons détecter les oscillations a partir
des mesures du courant électrique dont les faibles signaux haute fréquence sont parti-
culiéerement difficiles & mesurer. C’est pour cette raison que l'utilisation d’une technique
de « mixing » pour détecter les vibrations d’un nanotube a été une étape importante
pour I'étude des NEMS a base de nanotubes suspendus entre deux électrodes. En effet,
Sazonova et al. [2004] ont démontré qu’un nanotube semiconducteur pouvait jouer le role
de mélangeur de fréquences et qu’il était ainsi possible de détecter les oscillations haute
fréquence a partir d'un signal basse fréquence. Compte tenu des faibles signaux a détecter,
I’étude d’un signal basse fréquence est un avantage indéniable qui permet notamment de

limiter I'effet des capacités parasites.

Dans ce chapitre, nous allons nous focaliser principalement sur I’'étude des nanotubes
monofeuillets semiconducteurs permettant d’obtenir un transistor dans la configuration
encastrée-encastrée. Ce comportement est intéressant pour l'utilisation des techniques
de mixing méme si nous verrons qu’il n’est pas indispensable. L’étude de ce type de
configuration se justifie par son plus fort potentiel & étre intégré dans des composants par

rapport a la configuration encastrée-libre.

Pour commencer, nous allons présenter les systémes expérimentaux que nous avons
développés afin de caractériser nos composants. Puis, nous montrerons les mesures élec-
triques réalisées sur nos échantillons. Celles-ci sont indispensables avant toute caractéri-
sation mécanique pour connaitre la conductance du transistor obtenu et définir la qualité
du contact électrique entre le nanotube et les électrodes. Ensuite, nous expliquerons le
principe des différentes techniques de « mixing » répertoriées dans la littérature qui nous
ont permis de détecter les premiéres résonances de nos échantillons. Une large partie sera
dédiée a la nouvelle technique que nous avons mise au point et dont la détection est
réalisée a partir d’'un signal FM. Nous montrerons les réels avantages de cette méthode ou
le bruit est considérablement réduit et ol aucune composante continue n’est présente a
basse fréquence par rapport aux autres techniques. Enfin, nous analyserons une nouvelle

application des NEMS puisque que nous avons mis en valeur la possibilité de transférer des
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données digitales avec un taux de transfert compatible avec la technologie GSM utilisée

en téléphonie mobile.

5.2 Testeurs sous pointes

Les caractérisations de nos NEMS en configuration transistor nécessitent I'application
de deux signaux distincts sur la source et la grille mais également la récupération
du signal de mesure sur le drain. Pour cela, nous avons utilisé deux testeurs sous pointes
permettant de positionner précisément des pointes sur les plots en or reliant la source et
le drain ainsi que sur la tranche du substrat utilisée comme grille générale de I'ensemble

des composants.

[La premiére version de testeur sous pointe que nous avons développé nous a permis de
réaliser les premiéres mesures électriques de nos échantillons a I'air. Ce testeur est consti-
tué de trois micromanipulateurs X-Y-Z manuels permettant de positionner trois pointes
en tungsténe, d’une loupe binoculaire et d’'une lampe col de signe (Figure 5.1). L’ensemble
est disposé sur une table anti-vibration afin de limiter les vibrations provenant du sol. Ces
caractérisations électriques préliminaires ont été un réel appui lors de 'optimisation de
la croissance des nanotubes monofeuillets puisqu’elles permettaient d’avoir un ordre de
grandeur sur la concentration de nanotubes entres deux électrodes de contact. De plus,
elles ont permis de révéler un probléme lié a une concentration trop forte de nanotubes a
proximité des motifs disposés sur les bords du substrat. En effet, les interconnexions entre
les différents nanotubes permettaient dans certains cas de créer un chemin électrique entre
les électrodes et la tranche du substrat. Ce court-cicuitage non-désiré rend les mesures
de D'effet transistor impossibles sur les échantillons concernés mais la diminution de la

concentration de nanotubes a permis de limiter ce phénoméne.

La deuxiéme version de testeur sous pointe est un systéme développé sur mesure
et plus abouti (Figure 5.2(a)). En effet, ce systéme est compatible avec la technologie
UHV et permet de travailler a des pressions de Pordre de 1071 torr. L’'UHV a pour
avantage l'augmentation du facteur de qualité puisque 'amortissement des vibrations di
aux frottements est considérablement réduit. Il en résulte une plus grande facilité pour

détecter les oscillations par rapport a des caractérisations réalisées a l'air.

Afin d’atteindre des pressions de 1071° torr, nous avons incorporé une pompe scroll

pour obtenir un vide primaire, une pompe turbo (Varian Turbo-V 301) pour le vide

158 5.2. TESTEURS SOUS POINTES



CHAPITRE 5. NANORESONATEURS ACCORDABLES A BASE DE NANOTUBES

Figure 5.1 — Photo du testeur sous pointe composé de trois micromanipulateurs X-Y-Z

manuels, d’une loupe binoculaire et d’une lampe col de signe

secondaire et enfin une pompe ionique (Varian Vaclon Plus 150) pour 'UHV. De plus,
un sas équipé également d’une pompe scroll et d’'une pompe turbo (Varian Turbo-V 81),
permet l'insertion de nouveaux échantillons sans avoir a détériorer la qualité du vide de
la chambre principale.

Ce testeur sous pointe posséde trois pointes qui sont spécialement concues pour trans-
mettre des signaux haute fréquence et les micromanipulateurs X-Y-Z que nous avons choisi
pour positionner ces pointes sont spécialement dédiés aux systémes UHV. L’ensemble du
systéme est posé sur une table anti-vibration sur laquelle est également fixé le support de
la binoculaire.

Le porte échantillon est supporté par la bride située dessous la chambre principale
(Figure 5.2(b)). Nous avons installé deux moteurs pas a pas compatibles UHV afin de
pouvoir piloter le porte échantillon a partir d’'une comande externe. Cet avantage permet
de positionner rapidement le composant que nous souhaitons étudier & proximité des
pointes et surtout de pouvoir étudier un grand nombre de substrats sans étre obligés
d’ouvrir le systéme.

Aussi, I'ensemble des connexions électriques internes au systéme est réalisé avec des
cables coaxiaux SMA. Ils possédent de bonnes caractéristiques pour les signaux HF et
une impédance de 50 ) pratiquement constante sur toute la gamme de fréquences que

nous utilisons lors des caractérisations mécaniques de nos échantillons.
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de Pression

-

(a) (b)

Figure 5.2 — (a) Vue d’ensemble du testeur sous pointe UHV permettant d’effectuer les
caractérisations électriques et mécaniques des composants a base de nanotubes en
configuration transistor. (b) Photo du porte échantillon qui prend place dans la chambre

principale du testeur sous pointe UHV.

5.3 Caractérisation électrique

Les nanotubes de carbone que nous allons étudier dans la suite de ce chapitre pré-
sentent un comportement semiconducteur ou métallique. Les mesures électriques
sont effectuées a température ambiante en appliquant une tension continue sur la source
VEC pour polariser les nanotubes. L'évolution du courant I est mesurée a partir d'un
amplificateur transimpédance faible bruit sur I’électrode de drain portée a un potentiel
nul. Dans le but d’obtenir une caractéristique compléte, nous effectuons un balayage de
la tension de grille V¢ qui débute a 0 V, augmente jusqu’a une valeur maximum (en
général 10 V) puis diminue jusqu’a une valeur minimum (typiquement -10 V et se termine
a0V.

Nous allons commencer par décrire différents types de mesures que nous avons réalisées
sur nos échantillons a travers un premier exemple complet ot le nanotube a été synthétisé
au dessus d’un motif dont les électrodes ont une hauteur d’environ 200 nm. Puis nous
développerons quelques cas particuliers que nous avons étudiés sur des dispositifs ot les
électrodes ont une hauteur d’environ 400 nm avant de finir par une présentation de la
caractéristique électrique d’un composant fabriqué avec une étape de gravure du SiOs et

dont nous avons pu détecter la résonance.
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5.3.1 Effet transistor

algré nos efforts concernant 'optimisation de la synthése de nanotubes afin d’obte-
Mnir un nanotube individuel entre deux électrodes, nous obtenons, dans la majorité
des cas, quelques nanotubes en paralléle (cf. chapitre 2). Ainsi, lorsque nous réalisons une
premiére mesure du courant en fonction de la tension de grille pour différentes tensions
de polarisation sur un échantillon quelconque, nous obtenons des courbes classiques de
nanotubes semiconducteurs superposées a un courant d’offset provenant d’un ou plusieurs
nanotubes métalliques (Figure 5.3(a)). Une preuve supplémentaire de la présence de plus
d’un nanotube dans ce composant provient des valeurs des courants qui sont relativement
élevées et méme supérieures au courant de saturation maximal (25 pA) d’un nanotube
monofeuillet individuel [Yao et al. 2000]. Le transistor obtenu est de type p, ce qui corres-
pond a un dopage classique des composants de taille nanométrique. Pour cet échantillon,
nous pouvons remarquer la présence d’'une trés forte hystérésis causée principalement par
les charges piégées a proximité du nanotube [[Xim ¢/ al. 2003]. Enfin, toujours pour le
méme échantillon, une mesure du courant en fonction de la tension V&% réalisée en mode
passant (VPY = -10 V) permet d’estimer la résistance du dispositif R ~ 25 k) (Figure
5.3(b)).

i A Vg=-10V
Vs = -500mV  —*
< -
=
Vs = -400mV 1
e
Vs = -300mV S
B8 a3 64  8s . ap 18 43 14 ]
Vs = -200mV Vs (V)
Vs = -100mV
R~ 25 kQ

Figure 5.3 — Mesures effectuées sur un composant possédant plusieurs nanotubes
métalliques et semiconducteurs (a) Courbes représentant les premiéres mesures de
I’évolution du courant I en fonction de la tension appliquée sur la grille Vg pour
différentes tension de polarisation Vs. Un courant d’offset provenant d’un nanotube
métallique est superposé a la caractéristique transistor avec une forte hystérisis d’un
nanotube semiconducteur. (b) Courbe représentant le courant en fonction de la tension

de polarisation. La résistance initiale de cet échantillon est environ de 25 kS)
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5.3.2 Destruction de feuillets de nanotubes

our réduire le nombre de nanotubes entre deux électrodes, nous pouvons détruire
Ppar effet joule certains nanotubes en faisant circuler un fort courant provoquant
un échauffement d’un ou plusieurs feuillets. Nous avons la possibilité de privilégier la
destruction des nanotubes métalliques en fixant la tension VZ¢ = 10 V et ainsi rendre
les nanotubes semiconducteurs non-passant ou au moins de limiter le courant dans ces
derniers. Deux aspects importants sont & prendre en compte lorsque nous réalisons ce
type de destruction sélective :

e une augmentation trop rapide de la tension de polarisation occasionne une augmen-
tation soudaine du courant et peut conduire a une destruction de I'ensemble des
nanotubes ;

e lorsqu’un feuillet est détruit, le courant augmente brusquement dans les autres
feuillets et peux provoquer un emballement menant a une destruction successive
des feuillets restants.

Par conséquent, un grand soin doit étre apporté a I'application de la tension VSDC dont
le pas doit étre suffisamment petit. Le controle de cette tension doit également étre trés

réactif afin de maitriser le plus possible cette méthode de destruction.

Sur I'échantillon présenté précédemment, nous avons détruit un grand nombre de
feuillets métalliques et probablement certains nanotubes semiconducteurs (Figure 5.4).
Pour chaque destruction, nous avons observé un saut en courant dont la valeur est comprise
entre : 12 et 14 pA, ou 21 et 22 pA ou 28 et 30 pA, en accord avec celles observées par
d’autres groupes de recherches ayant effectué le méme type d’expérience |Collins ef al.
2001, Radosavljevic et al. 2001, Huang et al. 2005]. Ces différentes valeurs de saut en

courant correspondent aux différents diamétres des feuillets détruits.

5.3.3 Influence d’un recuit sous atmosphére controlée

Aprés plusieurs séries de destructions, nous obtenons uniquement un ou plusieurs na-
notubes semiconducteurs et la résistance de composant a naturellement augmentée
(R ~ 320 k) (Figure 5.5(a)). Le courant présente de fortes variations qui peuvent étre
trés handicapantes pour la détection des résonances.

Il est possible d’améliorer la stabilité du courant en effectuant un recuit de I’échantillon
afin d’établir un meilleur contact électrique entre les nanotubes et les électrodes en or.

Pour cela, nous utilisons un four a recuit rapide sous atmosphére controlée dans lequel, les
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Figure 5.4 — Mesures effectuées sur le méme composant que celui de la figure 5.5. (a)
Courbes représentant les premiéres destructions de feuillets de nanotubes par effet joule.
Encart : Zoom sur les sauts en courant correspondant a chaque destruction d’un

feuillet. (b) Zoom sur les sauts en courant de la derniére série de destruction.

échantillons sont chauffés & 400°C pendant cinq minutes et dans un environnement saturé
d’argon. Il en résulte une nette amélioration de la stabilité du courant et dans le cas de
cet échantillon, la résistance a de nouveau légérement augmenté (R ~ 440 k) (Figure
5.5(b)). Toutefois, pour la majorité des échantillons testés ot I'instabilité initiale est moins
importante que sur cet échantillon, nous observons une diminution de la résistance qui
peut étre divisée jusqu’a un facteur dix aprés I'étape de recuit. A noter que dans certain
cas, nous observons une modification des tensions de seuils de I'hystérésis aprés avoir

effectué le recuit.

5.3.4 Disparition de I’hystérésis et comportement ambipolaire

"hystérésis, présente dans les caractérisations électriques d’un transistor a base de
Lnanotubes, peut étre utilisée par exemple pour détecter des espéces chimiques [Kong
et al. 2000] ou pour fabriquer des mémoires [Fuhrer ef al. 2002, Radosavljevié et al. 2002,
Cui et al. 2002] mais est fortement rédhibitoire pour la réalisation de composants élec-
troniques nécessitant un nombre important de transistors. L’hystérésis obtenue dans les
mesures réalisées a l'air est essentiellement due aux charges piégées soit par les molécules
d’eau disposées autour du nanotube soit par les charges piégées dans le SiOy [Kim et al.

2003]. La diminution, voire la disparition de cette hystérésis réside donc dans la diminution
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Figure 5.5 — Mesures effectuées sur le méme composant que celui des figures 5.5 et 5./.
(a) Courbes représentant l'effet transistor aprés destruction de ’ensemble des nanotubes
métalliques. Le courant d’offset a complétement disparu et la résistance de cet
échantillon a augmenté (R ~ 320 k). Une forte instabilité du courant est désormais
présente. (b) Courbes représentant ’effet transistor aprés un recuit rapide de
l’échantillon a 400°C pendant cing minutes sous argon. La résistance de cet échantillon a
encore augmenté (R~ /40 k) mais le courant est désormais nettement plus stable. Le

recutt a également modifié les tensions de seuils de I’hystérésis.

de la quantité de charges piégées présentes a proximité du nanotube. Shimauchi et al.
[2006] ont montré que le process de fabrication du composant peut également entrainer
la suppression de I’hystérésis.

Nous nous sommes un peu intéressé a ce phénomeéne car certains dispositifs a base de
nanotubes semiconducteurs ont présenté une disparition de 1’hystérésis alors que d’autres
dispositifs placés sur le méme substrat présentait toujours ce phénoméne. Puis, lors
des caractérisations mécaniques, seuls les échantillons avec une trés faible (voire nulle)

hystérésis ont présenté une résonance.

Lorsque nous utilisons les composants avec des électrodes d'une hauteur de 400 nm
au lieu de 200 nm pour I’échantillon présenté précédemment ou lorsque les composants
ont subi une gravure du SiO,, nous mesurons une disparition quasi-totale de 1’hystérésis a
'air ambiant (Figure 5.6(a)). La disparition de cette hystérésis est attribuée au fait que le
nanotube est suspendu entre les deux électrodes puisque dans ce cas, il se retrouve éloigné
des charges piégées dans 'oxyde et les molécules d’eau en contact avec le nanotube sont
moins nombreuses que lorsque ce dernier est en contact avec la silice. La diminution

de cette hystérésis se retrouve également lorsque nous effectuons des caractérisations
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électriques sous UHV puisque le taux d’humidité est quasiment nul (Figure 5.6(b)). Ce
type de mesures électriques qui est trés rapide a effectuer par rapport a la recherche de
résonances est donc un critére important pour sélectionner les échantillons qui ont de

réelles chances de présenter une ou plusieurs résonances.

La courbe de la figure 5.6(b) indique que le composant comporte plusieurs nanotubes
dont un ou plusieurs métalliques. LLe comportement ambipolaire obtenu sous UHV ne
résulte pas du dopage de 1'un des nanotubes semiconducteurs avec par exemple, du
potassium [Bockrath et al. 2000]. Ce phénoméne s’explique par la quasi disparition des
dopants qui modifient le comportement d’un transistor & base d’un nanotube a Dair
[Deryeke et al. 2002, Heinze et al. 2002]. Par contre, sous UHV, le nanotube a été chauffé
pendant I'étuvage du systéme et nous obtenons une caractéristique intermédiaire ou le
nanotube n’est pas complétement passé du type p au type n d’ou le comportement

ambipolaire.

150+ Vs = -B0mV
100 Vs = -50mV
&" 504 Vs = -20mV Vs = - 100mV
[ ———
5 u_’__'__""——':a-:_-—_;“_____—\'_——__ 3 -10mV
- - 10mv

-50 Vs = 20mV
1 Vs = 50mV 0.4 1
=L Vs = 80mV
-150 SN P SR SN ST S SN N SN BN SN S TN SR S RN S G 0 T T T T T T T T T
-10 -6 -2 2 10 -10 -6 -2 2 10
Vg (V) Vg (V)
(a) (b)

Figure 5.6 — (a) Mesures effectuées a Uair de Ueffet transistor d’un nanotube suspendu
sur des électrodes d’une hauteur de 400 nm. La suspension du nanotube provoque la
disparition de l’hystérésis. (b) Mesure sous UHV de Ueffet transistor d’un nanotube
suspendu par gravure d’une partie de la silice. La suspension du nanotube couplée a

I’UHYV provoque la disparition de I’hystérésis dans les mesures de ’effet transistor d’un

nanotube semiconducteur ambipolaire.
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5.4 Détection des résonances

algré de récents progres, les mesures électriques directes de la réponse intrinséque a
Mhaute fréquence des nanotubes individuels restent un réel challenge a cause de leur
impédance discordante et de leurs capacités parasites. En particulier, dans les premiéres
études de la réponse d'un transistor a effet de champ a base de nanotubes (sans aucun
degré de liberté), les réponses aux fréquences appliquées ont été limitées a4 moins de
100 MHz [Singh et al.] ou dans une gamme haute fréquence restreinte |Li ef al. 2004].
C’est seulement trés récemment que la détection électrique dans la gamme des GHz a été
réalisée [Chaste el al. 2008]. C’est dans ce contexte que le mélange de fréquence, afin de

réaliser des mesures basse fréquence de phénomeénes haute fréquence, fut utilisé.

5.4.1 Les techniques de détection électriques : mixing et modu-

lation

Aﬁn de simplifier grandement la détection, un signal haute fréquence (HF) peut
facilement étre converti en un signal basse fréquence en le multipliant par un autre
signal HF' de fréquence voisine. La base mathématique nécessaire est développée en détails
par la suite. La premiére mesure utilisant le mélange de fréquence pour un transistor a base
de nanotubes individuels a atteint une fréquence de transport de 580 MHz |Appenzeller
et Frank 2004] et peu aprés, plusieurs dizaines de GHz ont été détectés [Rosenblatt ef al.
2005, Pesetski et al. 2006]. Cette technique est aussi pour le moment, la seule appliquée
pour détecter électriquement la résonance mécanique des NEMS & base de nanotubes.
La premiére méthode que nous présentons a été développée par Sazonova et al. [2004] et
repose sur :

e une détection des vibrations réalisée par une mesure de courant

e une mesure de la variation du courant a basse fréquence.
Cette technique nécessite 1'utilisation de deux sources HF distinctes dont les pulsations
sont décalées de Aw (Figure 5.7(a)). La tension continue VZC appliquée sur la grille pro-
duit une force électrostatique statique qui permet de tendre mécaniquement le nanotube
et ainsi, modifier et controler ses fréquences de résonance [Sazonova 2006]. En simplifiant
légérement, la mise en mouvement du nanotube est réalisée par une force électrostatique
périodique obtenue par I'ajout d’une tension alternative sur la grille Vg = VGAO cos(wt).

L’expression de cette force totale est :

1 1
Flee = 5051/5 = §C’G(VGDC? +2VRC5Vy + 6V2) (5.1)
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avec Cg la capacité entre le nanotube et la grille et Cf, = ddc—f la dérivée de la capacité
par rapport a la distance entre le nanotube et la grille.

Suivant le modéle de Sazonova et al. [2004] la détection des vibrations repose sur
les propriétés semiconductrices du nanotube ou la conductance G dépend de la charge
q induite sur le nanotube. Une modulation de la charge g méne a la modulation de la
conductance 0G = %(5(] et la charge peut varier soit en changeant le potentiel appliqué

sur la grille, soit par une variation de la capacité 6Cg :
0q = 5(0@VG) =CqoVg + (SCGVGDC (5.2)

Le premier terme correspond a leffet de grille standard d’un transistor et est présent
quelque soit la fréquence du signal AC. Le deuxiéme terme est non-nul seulement quand
le nanotube entre en oscillation puisque la distance entre le nanotube et la grille change
et résulte en une variation de la capacité 6C¢. Par rapport a4 une position d’origine Z, la

position du nanotube au cours du temps a pour expression :
Z(w) = Zy — z(w) cos(wt + ¢) (5.3)

avec z(w) amplitude des oscillations du nanotube et ¢ le déphasage entre les vibrations
et le signal d’excitation. La variation de capacité provoquée par ces oscillations est donc
0Cq(w) = CLz(w) cos(wt + ¢) et finalement la modulation de la conductance s’exprime
par :

0G = dG [CGvAC cos(wt) + Cz(w)VEC cos(wt + ¢)] (5.4)

Afin de mesurer cette variation de conductance dG, le nanotube est utilisé en tant
que mélangeur de fréquences. L’amplitude du courant est obtenue par le produit du
signal alternatif 6Vsp = VS cos((w + Aw)t) appliqué sur la source et la conductance

du nanotube G = Gp¢c + 0G. Ainsi, il est possible d’exprimer le courant / du nanotube :

I = (Gpe +8G)6Vsp

= GpcdVsp + C;—G [CaVEC cos(wt) + Clz(w)VEC cos(wt + ¢)] VS cos((w + Aw)t)

3 g — VS CaVE [cos(Awt) + cos((2w + Aw)t)] +

— VS CL2(w)VEC [cos(Awt — ¢) + cos((2w + Aw)t + ¢)]

= GpcVis cos((w + Aw)t) +

1dG
2 dgq

et finalement, nous obtenons la composante 12 du courant I a la pulsation Aw pouvant

étre mesurée par un lock-in :

Vs G

[Aw
2 dg

[CaVEC cos(Awt) 4+ Clz(w)VEC cos(Awt — ¢)] (5.6)
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Ainsi, la mesure de 'amplitude du courant basse fréquence permet bien de détecter les
vibrations d’un nanotubes et nous devons également détecter un changement de phase
lors de la résonance.

La valeur de Aw peut arbitrairement étre choisie et donc fixée a basse fréquence (entre
quelques Hertz et 100 kHz). Cette technique permet de mesurer a basse fréquence une

variation de conductance haute fréquence provoquée par les oscillations du nanotube.

3Vp= Vas cos((o+Aw)t+9)
| 0]
V =G
I
sCH

V= V24+V4cos(wt)
In
WV Ref -
X [Locon |

(a) (b)

v

Figure 5.7 — Schémas expérimentaux de techniques de mixing utilisant deur sources HF
et dont ’excitation du nanotube est (a) a la pulsation w [Sazonova et al. 200/] et (b) a

la pulsation 2w [Peng et al. 2006].

Cette technique de mixing fonctionne parfaitement mais présente des inconvénients :

e il existe un courant a la pulsation Aw méme en ’absence de vibrations du nanotube
a cause de 'effet transistor ce qui peut rendre la détection plus compliquée ;

e 'application d’une tension continue sur la grille est indispensable pour détecter les
oscillations puisque I'amplitude des vibrations z(w) est proportionnelle & VP (5.6)

e l'utilisation de deux générateurs HF nécessite un controle de la phase des deux
signaux HF afin que le déphasage entre ces deux signaux ne varie pas au cours de
la mesure ;

e le signal de référence du lock-in est obtenu en mélangeant les deux signaux HF
et nécessite 'utilisation d’un mixer de qualité. En effet, le lock-in doit constament
recevoir un signal stable a la pulsation Aw avant d’effectuer la mesure. Nous avons
rencontré des problémes de stabilité en fréquence ou de forte atténuation de ce signal

lors de nos mesures dans cette configuration.

Une autre technique de mixing utilisant deux générateurs de signaux HF' a été réalisée
par Peng et al. [2006]. La différence notable avec la premiére technique que nous venons de

présenter repose sur le fait que le signal appliqué sur I’électrode de source est a la pulsation
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2w + Aw au lieu de w + Aw (Figure 5.7(b)). Les inconvénients de la premiére technique
sont toujours présents mais cette méthode en 2w permet d’améliorer la sensibilité de la
détection pour les faibles valeurs de VGDC. En effet, d’aprés I’équation (5.1), nous pouvons
dire que la méthode précédente en w utilise le terme proportionnel a 2VEZCVAC pour
exciter le nanotube (force trés faible lorsque VP est petit) tandis que cette nouvelle
technique en 2w utilise une force électrostatique proportionnelle a VC‘;“CQ, a priori valable
sur toute la gamme de tension V¢, Cette sensibilité accrue permet a Peng ef al. [2007] de
faire fonctionner leur nanotube a lair et détecter des vibrations a la fréquence de 4 GHz.

Un autre aspect important dans ces deux articles provient du fait que la résonance des
nanotubes métalliques est aussi bien détectée que celle des nanotubes semiconducteurs,
ce qui remet en question une partie des interprétations précédentes basées sur l'effet
transistor. Il est également admis que la variation de la conductance d’un nanotube
peut résulter d’'un effet piézorésistif ou de la variation des résistances de contact entre
le nanotube et les électrodes. Toutefois, pour ce type de détection, il suffit d’avoir une

variation de la conductance quelque soit son origine et le principe de mixing reste inchangé.

Sazonova [2006] a également développé une technique de détection reposant sur I'uti-
lisation d’une seule source HF' appliquant un signal modulé en amplitude sur la source.
Seule une tension continue est appliquée sur la grille afin de pouvoir accorder la fréquence
de résonance. Le signal produit a la fois la composante a la pulsation w pour exciter
le nanotube et la composante en w + Aw afin de réaliser le mélange de fréquences.
Cette méthode permet de démoduler un signal AM et de s’affranchir du probléme lié
au déphasage des sigaux provenant de deux générateurs distincts. Toutefois, comme nous
le verrons plus en détail par la suite il y a toujours la présence d'un courant de fond qui

se superpose au signal basse fréquence résultant de la résonance du nanotube.

Enfin, la derniére technique de détection par mixing répertoriée dans la littérature a
été décrite par Witkamp ef al. [2006]. La principale originalité de cette méthode consiste
a reproduire exactement la méme configuration que la technique en w mais a partir d’une
seule source HF. En effet, le signal & la pulsation w + Aw est généré en mélangeant le
signal en w appliqué sur la grille et le signal de référence du lock-in fixé & Aw (Figure
5.8). Ainsi, le probléme de déphasage entre les deux sources HF et les difficultés a fournir
un signal de référence stable en fréquence et d’assez forte puissance sur toute la gamme
de fréquences au lock-in sont contournées. Cette technique de détection est la plus simple
a mettre en oeuvre et nous a permis de réaliser les premiéres détections de résonances de

nos échantillons. Cependant, I'utilisation d’une seule source HF implique une dépendance
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entre les deux amplitudes des signaux appliqués sur la grille et le drain. Ainsi, nous ne

maitrisons pas vraiment quelle puissance est envoyée sur ces deux électrodes.

8Vsp

Ao ;-/- j 500
[ORAYO) DC SV. .
® Vg +8Vg Lock-in
|
® ITblas
G
Refoyr

Figure 5.8 — Schéma expérimental de la technique de détection des résonances de

AAA
\AAmml
50Q

10" torr

nanotubes par mizing développée par Witkamp et al. [2006]. Le signal HF appliqué sur la
source est obtenu en mélangeant le signal d’excitation et le signal de référence du lock-in.

Dans notre cas la mesure est réalisée sous UHV.

5.4.2 Protocole expérimental et instrumentation

ans un premier temps, nous avons utilisé principalement la technique de Witkamp
D et al. [2006] pour caractériser les résonances mécaniques de nos échantillons (Figure
5.8). Les mesures sont réalisées dans le testeur sous pointe UHV et les instruments sont
pilotés par un programme LabVIEW avec une connectique GPIB. Tous les paramétres
importants sont réglables a partir de I'interface du programme et un soin particulier est
porté sur 'augmentation et la diminution des tensions DC avec une rampe afin de limiter
la destruction des échantillons. Le générateur HF utilisé est un modéle Agilent N5181A
(100kHz-3GHz) et l'amplificateur lock-in est un Stanford SR830. La tension continue
appliquée sur la grille provient de I'une des sources internes du lock-in et peut varier
de -10.5 V a4 +10.5 V. Le mélangeur de fréquences passif (mixer) a une bande passante
comprise entre 2 MHz et 500 MHz. Le T de polarisation qui permet d’appliquer a la fois la
tension continue et le signal HF sur la grille, a une bande passante comprise entre 0.1 MHz
et 4.2 GHz. L’ensemble des cables employés sont de type SMA d’impédance 50 €2 de fagon a
avoir un blindage efficace et une impédance constante sur la gamme de fréquences que nous
utilisons. Nous possédons également un deuxiéme générateur HF Agilent N5181A dans le

but de tester d’autres techniques de détection ainsi qu'un oscilloscope Agilent Infiniium
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MSO8104A (1 GHz; 4 GSa/s), un analyseur de spectre Agilent MXA N9020A (20 Hz-
3.6 GHz) et un analyseur de réseau Rohde&Schwartz ZVL (9 kHz-3 GHz) permettant de
caractériser plus efficacement notre systéme complet.
La caractérisation compléte d’'un composant est effectuée comme ceci :
e Nous fixons la tension DC appliquée sur la grille et effectuons un balayage de la
fréquence du signal HF sur une gamme définie initialement.
e Puis, la tension de grille est modifiée avant d’effectuer un nouveau balayage en
fréquence.
e Et nous répétons 'opération tant que I'’ensemble de la gamme de tension n’est pas

totalement scannée.

Suivant la valeur des pas et des gammes en tension et en fréquence utilisés, la me-
sure peut durer quelques minutes jusqu’a plusieurs heures. Aussi, parmi les nombreux
paramétres du lock-in, il est possible de régler sa constante de temps qui définit la
durée d’acquisition du signal sur laquelle une moyenne de la valeur est réalisée. Ce
parameétre permet de filtrer le bruit aléatoire et d’améliorer ainsi la sensibilité de la mesure.
Pour réaliser des mesures correctes, il est important de controler le temps entre chaque
changement de fréquence du signal HF afin que ce dernier soit supérieur a la constante
de temps. Typiquement, nous utilisons une constante de temps inférieure & 100 ms pour
effectuer des mesures rapides lors des tests des échantillons et une valeur supérieur ou
égale & 100 ms pour effectuer des détections précises. Ainsi, les caractérisations complétes
peuvent atteindre une durée de plus de cinquante heures au final. Le temps de pause entre
deux changements de fréquences est généralement 10 % supérieur a la constante de temps.
Lors de nos mesures, le signal basse fréquence provenant de la source interne du lock-in
et servant de référence pour la mesure a une fréquence fixée entre quelques centaines de

Hz et quelques kHz.

Enfin, le taux de nanotubes monofeuillets suspendus était plus important sur les com-
posants ayant subis une gravure d’'une partie de la silice couplée a un séchage supercritique
au CO,. Par conséquent, nous avons focalisé nos mesures sur ce type de composant.
Certains échantillons trés robustes ont subi de nombreuses et longues caractérisations
mécaniques alors que d’autres échantillons ne présentaient plus de résonance apreés seule-
ment quelques mises en vibrations. Diverses raisons peuvent expliquer la disparitions des
oscillations :

e une mauvaise accroche du nanotube sur I'électrode qui peut engendrer un décrochage

du nanotube lors des vibrations ;
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e le collage du nanotube sur le substrat lorsque 'amplitude des oscillations est trop
importante ;

e une destruction du nanotube lorsque le courant est trop élevé ;

e ou tout simplement une erreur humaine de manipulation lorsque les premiéres

caractérisations ont été réalisées.

5.4.3 Mesure des résonances
Accord des fréquences de résonance

Dans les cas favorables, nos mesures, réalisées par la méthode décrite précédemment,
permettent d’obtenir des spectres comme ceux présentés sur la figure 5.9. Nous avons
défini la force électrostatique statique qui s’exerce sur le nanotube a partir de ’équation
(5.1). Cette force dépend de la tension continue VGDC appliquée et produit une tension
mécanique du nanotube qui engendre une augmentation de la fréquence de résonance du
résonateur. [.’accord de la fréquence de résonance en fonction de la tension DC appliquée
sur la grille est un critére suffisamment fiable pour confirmer que la résonance détectée
est bien la résonance mécanique d’un nanotube et non une résonance parasite intrinséque

au systéme.

A noter qu’au premier ordre, dans cette configuration transistor, deux tensions dis-
tinctes permettent de controler indépendamment 'accord de la fréquence de résonance
(VFC) et de fixer la valeur du courant (6Vsp) alors que par exemple, dans la nanoradio
sous EC, une seule tension controle ces deux paramétres qui par conséquent, sont liés.
Nous retrouverons, a la fin de ce chapitre, 'indépendance entre I'accord de la fréquence
de résonance et la valeur du courant dans la démodulation d’un signal FM a partir d'un

nanotube en configuration transistor.

Afin de visualiser la position de la résonance en fonction d’une large gamme de tension
VC?C, nous effectuons une mesure « 3D » de 'amplitude et de la phase du courant 4
en fonction de la fréquence d’excitation et de la tension de grille DC. Nous projetons
la valeur de I'amplitude ou de la phase du courant, avec une graduation en couleur, en

fonction de la fréquence d’excitation (axe y) et de la tension V¢ (axe x) (Figure 5.10).

Typiquement, pour une valeur de VXY = 10 V nous obtenons une variation de
fréquence supérieure au double de la fréquence propre du nanorésonateur pour V¢ = 0 V.

Cette variation de fréquence est relativement importante et constitue un nanorésonateur
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400

Amplitude du courant I (pA)

Figure 5.9 — Courbes représentant l'amplitude du courant I°“ en fonction de la
fréquence d’excitation pour plusieurs tensions VPC. La fréquence de résonance augmente
d’environ 7 MHz lorsque la tension de grille augmente de 0.5 V. Un offset de 100 pA est
ajouté auz courbes afin d’améliorer la visibilité. 6V vaut 30 mV et la constante de temps

est de 100 ms.

accordable intéressant. Compte tenu du fait que la force électrostatique est proportionnelle
a VGDCQ, un comportement approximativement symétrique et parabolique est obtenu par
rapport a 'axe défini par VGDC = 0 V. Pour information, les lignes horizontales que
nous pouvons par exemple observer sur la figure 5.10(b) correspondent a des résonances

parasites du systéme.

Compte tenu de la grande différence entre les valeurs maximales de I’amplitude du

T2 suivant les différentes résonances détectées et surtout en fonction de la ten-

courant
sion V2 il est généralement difficile de visualiser parfaitement la position des résonances
lorsque nous tracons la projection des données brutes. Pour améliorer la représentation de
ces graphiques, nous effectuons divers traitements des données. Le plus simple consiste a
normaliser chaque pic en courant dii aux résonances pour chaque valeur de VZ¢ scannée
(Figure 5.10(a)). Pour des composants plus complexes comportant de nombreuses réso-
nances, ce type de traitement n’est plus assez performant et nous représentons les dérivées
premiéres, voire secondes pour faire ressortir la position des résonances (Figures 5.10(b)
et 5.10(c)). Nous pouvons également effectuer un moyennage afin de réduire le bruit des
mesures et augmenter le contraste entre la position de la résonance et le signal de fond
en filtrant les données. Le principe consiste & comparer et normaliser chaque valeur du
courant ou de I'une de ses dérivées par rapport a une constante. Si la valeur du courant est

supérieure a la constante, elle est remplacée par la valeur de la constante sinon elle reste

inchangée. Ainsi, lorsque la valeur de la constante est choisie de facon optimale, I’ensemble
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Figure 5.10 — (a); (b); (c) et (d) Mesures expérimentales complétes de l'amplitude du
courant I°% détecté par le lock-in en fonction de la fréquence d’excitation f et de la
tension de grille VP pour différents composants. Le pas en tension de la figure (d) est
tres réduit (1 mV) afin de réaliser un balayage précis et valider le comportement linéaire
obtenu dans cette gamme de tension. (e) Amplitude et (f) phase de I** lors de la méme
mesure. La variation de la fréquence de résonance est évidement identique sur les deux

graphiques mais légérement plus précise sur la représentation de la phase.
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des positions des résonances ont la méme intensité de couleur mais la limitation de cette
technique réside dans le fait que les résonances les plus importantes sont élargies et moins

précises sur le graphique.

Les figures 5.10(e) et 5.10(f) illustrent respectivement I'amplitude et la phase de [
lors de la méme mesure. La variation de la fréquence de résonance est identique sur les
deux graphiques mais légérement plus précise sur la représentation de la phase qui n’a
subi aucun traitement des données. Il peut donc étre trés intéressant d’étudier la phase

du courant pour déterminer la position des résonances.

Le pas en tension de la figure 5.10(d) est trés réduit (1 mV) afin de réaliser un
balayage précis et valider la variation obtenue dans une gamme de tension. Pour ce type
de mesure, la fenétre de balayage en fréquence est ajustée au fur et a mesure en fonction
de la nouvelle fréquence de résonance afin de limiter le temps de mesure. Ainsi, nous
limitons grandement la possibilité d'une dérive de la fréquence de résonance produite par
un changement de masse inopiné du nanotube pouvant intervenir lorsqu’un adsorbat se
fixe sur le nanotube. Initialement, nous avons effectué ce type de mesure afin d’essayer de
détecter le blocage de coulomb que deux équipes ont trés récemment mis en évidence a
partir de mesures réalisées a des températures cryogéniques [Steele ef al. 2009, Lassagne
et al. 2009]. Malheureusement, le facteur de qualité de nos échantillons n’est pas assez

élevé pour nous permettre d’observer ce phénoméne de facon précise.

Fréquence de résonance propre des nanotubes

Nous avons observé une grande disparité dans la valeur de la fréquence de résonance
des échantillons mesurés pour VF¢ = 0 V. En premiére approximation, ces fréquences de
résonance f, des différents modes propres n d’un nanotube suspendu en configuration

transistor et non soumis a une tension mécanique peuvent étre calculées a partir de

fo=2 (%) \/% (5.7)

avec D, L, Y respectivement le diamétre, la longueur et le module de Young du nanotube,

I’équation suivante :

p = 2 250 kg.m ™3 la masse volumique du carbone et 3, un coefficient dont la valeur dépend

du mode de vibration (5 ~ 4.73, (3 ~ 7.85, 5 ~ 11).
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La variation des fréquences de résonance de nos échantillons pour VX% = 0 V peut

s’expliquer par :

e la non-uniformité du diamétre nominal des nanotubes car méme si notre technique
de synthése permet d’obtenir majoritairement des nanotubes monofeuillets indivi-
duels, des nanotubes regroupés en fagot ou comportant quelques feuillets peuvent
également étre produits;

e une variation de la valeur du module de Young des nanotubes pour les mémes raisons
que précédemment ;

e la non-uniformité de la longueur des nanotubes suspendus puisqu’il est fort probable
qu’ils ne soient pas tous dirigés perpendiculairement aux électrodes ;

e le fait que les composants ayant subis une gravure de la silice puis un séchage
supercritique peuvent présenter des impuretés collées aléatoirement le long du na-

norésonateur et ainsi, modifier leur masse réelle.

Pour information, la figure 5.11 montre I’évolution de la fréquence de résonance théo-
rique du premier mode de vibration calculé a partir de 1’équation (5.7) en fonction de
la variation du diamétre et de la longueur suspendue d’un nanotube dont le module de
Young est de 1 TPa. Au total, expérimentalement, nous avons trouvé des fréquences de
résonance du premier mode pour VXY = 0 V dans la gamme 20 MHz-150 MHz sur plus

d’une vingtaine d’échantillons.
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Figure 5.11 — Courbes théoriques représentant l’évolution de la fréquence de résonance
du premier mode de vibration 5.7 en fonction du diameétre (1 < D <10 nm) et de la
longueur suspendue (1 < L <3 pum) d’un nanotube dont le module de Young est de

1 TPa.

176 5.4. DETECTION DES RESONANCES



CHAPITRE 5. NANORESONATEURS ACCORDABLES A BASE DE NANOTUBES

Multiplicité et formes des résonances

Les multiples modes de résonance que nous pouvons observer sur les différents gra-
phiques de la figure 5.10 sont difficilement identifiables car nous ne disposons pas d’une
information fiable sur le nombre de nanotubes suspendus pour chaque composant. De
plus, la détermination de la fréquence de résonance propre d’un mode sans tension méca-
nique n’est pas évidente et il est difficile de comparer les rapports de ces fréquences qui
correspondent théoriquement a f,,/f1 = 52/6% soit fo ~ 2.75f; et f3 ~ 5.41f;.

Ainsi, pour le graphique de la figure 5.10(a), nous supposons que les deux modes de
résonance observés correspondent aux premiers modes de deux nanotubes distincts. De
méme, pour les graphiques des figures 5.10(¢e) et 5.10(f), les trois modes de résonance ne

semble posséder aucun lien entre eux.

Les nombreux modes de résonance que nous pouvons distinguer sur les figures 5.10(b)
et 5.10(c) sont attribués au fait qu’il est possible que le nanotube ne soit pas complétement
tendu entre les deux électrodes au repos. Cet effet dénommé « slack » en anglais signifie
que la longueur du nanotube L est plus grande que la distance W entre les deux points
d’ancrage du nanotube sur les électrodes. Pour information, le slack s est défini comme

le rapport entre 'excés de distance entre L et W sur la longueur du nanotube :

L-W (5.8)
s=—7 :

Les valeurs typiques de s sont inférieures a 2% pour ce type de géométrie dans des

composants a base de nanotubes suspendus et une analyse compléte de cet effet est
présentée par Ustiinel el al. [2005] et Sazonova [2006]. Nous ne développerons pas en
détails les conséquences de la présence d’'un slack ici mais il est important de retenir le fait
que le nanotube soit détendu au repos, provoque 'apparition de modes supplémentaires.
Ces modes proviennent des oscillations possibles dans le plan et hors du plan définies
par la figure 5.12 et les calculs numériques réalisés par Ustiinel et al. [2005] confirment

'apparition de ces modes (Figure 5.12(c)).

Sazonova [2006] a également étudié la forme des courbes représentant I’évolution de
la position de la fréquence de résonance en fonction de la valeur de VXC. De la méme
facon que pour l'effet du slack, nous ne développerons que succinctement l'origine de
ce comportement défini par trois régimes dépendant essentiellement de l'intensité de
la force électrostatique créée par la tension VZY (Figure 5.13(a)). Le premier régime
(« bending regime ») correspond au cas ot la force est relativement faible et occasionne

une légére courbure du nanotube. Dans ce cas, la fréquence de résonance a une évolution
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Figure 5.12 — Schéma des modes de vibration (a) dans le plan et (b) hors du plan
/ |. (¢) Représentation de l’évolution de la fréquence de résonance des
différents modes de vibration en fonction de la tension appliquée sur la grille. Ces

courbes sont obtenues a partir de calculs numériques effectués par / /
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Figure 5.13 — (a) Courbe représentant I’évolution de la fréquence de résonance en
fonction de la tension VFC pour les trois différents régimes définis par lintensité de la
force électrostatique. Lorsque la tension VPC augmente, la fréquence de résonance évolue

de facon quadratique, puis linéaire et enfin sous-linéaire / /.

porteuse f et de la tension de grille VEC pour l'un de nos composants. Suivant le mode
de résonance issue de la présence d’'un slack, la force électrostatique a une influence
différente sur ’évolution des résonances. Dans cette gamme de tension, nous observons

une résonance dans le régime « catenary » et une résonance dans le régime « elastic ».
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quadratique en fonction de VXC. Dans le deuxiéme régime (« catenary regime ») la force
devient importante et induit une tension du nanotube qui provoque une progression de
la fréquence de résonance proportionnellement a la valeur de V DO Le dernier régime
(« elastic regime ») est présent uniquement lorsque la force devient trés importante et
induit un étirement du nanotube provoquant une augmentation de sa longueur. Cet effet

procure une évolution sous-linéaire de la fréquence de résonance en fonction de V2.

Ustiinel et al. [2005] et Sazonova [2006] ont également montré que les différents modes
de résonance résultant de la présence d’un slack ne possédent pas le méme type de
variations en fonction de la tension VZ¢ (Figure 5.12(c)). Il est donc tout & fait normal
que nous observions une diversité entre les régimes de vibration des différents modes

d’oscillation d’'un méme nanotube (Figure 5.13(b)).

Observation fine des résonances

Dans le but d’extraire les paramétres importants de la résonance de nos échantillons, a
savoir la fréquence de résonance exacte et le facteur de qualité de notre échantillon, nous
effectuons un balayage précis autour de la fréquence de résonance pour une tension V¢
fixe (Figure 5.14). Nous choisissons généralement une valeur de V¢ élevée, typiquement
10 V, car la résonance est plus facile a détecter dans cette zone et cela nous permet

I2¥ relativement

d’avoir une fréquence de résonance élevée et une amplitude du courant
importante. La forme des courbes obtenues est trés variable suivant les échantillons et
correspond a une lorentzienne déphasée superposée a une droite. La lorentzienne est
la contribution du mouvement mécanique présent uniquement prés de la fréquence de
résonance fy. La composante linéique provient de la modulation de la conductance par le
signal AC appliqué sur la grille et ne posséde aucune dépendance avec la résonance.
Afin d’interpoler les données expérimentales, nous avons utilisé I’équation suivante

qui correspond une version corrigée du calcul réalisé par Sazonova [2000] :

Le cos arctan (Q 2) + A@)

of(1-5)+ ()

Les paramétres A, B, L., Ap, Q) et f, sont des parametres libres et indépendants dont

I = Af + B+ (5.9)

la valeur est déterminée a partir de 'interpolation. A et B permettent de déterminer
la composante linéique. La lorentzienne est définie par son amplitude maximale I, le
facteur de qualité () qui controle sa largeur, la fréquence de résonance fy qui précise sa

position et A¢ qui représente son déphasage et est défini par la forme de la résonance.
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Figure 5.14 — (o) Mesures expérimentales de lamplitude du courant mizé 2% détecté

par le lock-in en fonction de la fréquence d’excitation. (—) Interpolation a partir de
Uéquation (5.9). Les parameétres sont VY = —10 V et une constante de temps de
300 ms (a) 0V =20 mV et a partir de Uinterpolation nous obtenons Q) ~ 1600,
fo =188.69 MHz et A¢p = —0.31 rad. (b) 6V =40 mV, Q ~ 2000, fo = 185.72 MHz et
A¢p =141 rad. (¢) 0V =30 mV, Q ~ 1300, fo, = 185.37 MHz et A¢p = 2.37 rad. (d)
oV =40 mV, Q ~ 3000, fo = 188.48 MHz et A¢p = —0.32 rad.
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Nous avons choisi de représenter sur la figure 5.14 des mesures présentant différentes
formes de la résonance et des facteurs de qualité relativement important. En effet, grace
aux mesures sous UHV, nous obtenons des facteurs de qualité d'une valeur de quelques
centaines et certains échantillons peuvent atteindre une valeur de @) jusqu’a 3000 (Figure
5.14(d)). A notre connaissance, de telles valeurs sont les plus élevées obtenues pour des
NEMS a base de nanotubes de carbone en configuration encastrée-encastrée lorsque les

mesures sont effectuées & température ambiante.

Des mesures avec une amplitude du signal d’excitation plus élevée ont également
été effectuées (01 jusqu'a 150 mV) et aucune hystérésis n’est apparue (Figure 5.15).
Cela semble signifier qu’aucun comportement non-linéaire n’est présent pour des tensions
d’excitation inférieures a 150 mV sur nos échantillons caractérisés a partir de la technique
de Witkamp et al. [2006]. Toutefois, ceci est a nuancer avec le fait que nous ne connaissons
pas exactement 'amplitude du signal d’excitation réellement appliqué avec cette technique
de mixing utilisant une seule source HF. Sur la figure 5.15, nous avons également représenté
la phase du signal basse fréquence et nous observons un saut abrupt de 180 caractéristique
d’une résonance. Compte tenu du faible taux d’amortissement de notre oscillateur, ce
dernier passe instantanément de l’accord a l'opposition de phase quand la pulsation

franchit la valeur de la résonance.

1°° (nA)

161 162 163 164 165 166

f(MHz)

T e T T
Figure 5.15 — Mesures expérimentales de l'amplitude I°“ et de la phase du courant
mizé en fonction de la fréquence d’excitation pour un balayage suivant les fréquences
montantes (#) et descendantes (o) avec VFC =10 V, §V =110 mV et une constante de
temps du lock-in de 100 ms. Aucune hystérésis n’est présente et par conséquent,

loscillateur est toujours dans un régime linéaire.
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5.5 Démodulation FM

5.5.1 Présentation

Lorsque nous avons débuté nos études sur les NEMS a base de nanotubes doublement
encastrés, nous n’étions pas familiarisé avec les techniques de mixing ou de démodula-
tion et nous avons naturellement commencé nos investigations en reprenant les différentes
méthodes publiées que nous avons présentées précédemment. Comme nous venons de le
voir, 'ensemble de ces précédents travaux nous ont permis de rapidement détecter et

caractériser les résonances de nos composants.

En paralléle, nous avons voulu reproduire I'application sur la nanoradio sous EC
développée par Jensen el al. [2007] et nous avons commencé & creusé un peu plus le
modeéle de ce phénoméne de démodulation (cf. chapitre 3 section 3.5). Une fois le principe
bien compris en ayant considéré tous les termes (dont ceux négligés par Jensen ef al.
[2007]), il est apparue assez simplement que la démodulation d’un signal FM pouvait

également étre réalisée a partir d’'un nanotube en configuration transistor.

Dans cette partie, nous allons présenter une nouvelle forme de nanoradio que nous
avons développé |Gouttenoire ef al. 2010]. Cette application réunit les deux configurations
précédentes [Jensen ef al. 2007, Rutherglen et Burke 2007] afin de réaliser la démodulation
d’un signal AM ou FM a partir d’'un nanotube de carbone monofeuillet suspendu dans une

géométrie transistor ol les résonances mécaniques accordables jouent un role essentiel.

5.5.2 Mesures expérimentales

ous avons effectué 'ensemble des mesures dans le testeur sous pointe UHV et
Nsept composants différents ont été étudiés pour cette application. Un signal basse
fréquence de pulsation w,, provenant de la source interne de référence de l'amplifica-
teur lock-in est envoyé a l'entrée FM du générateur HF. Typiquement, nous utilisons
Wi/ (2m) = 616.3 kHz bien que des signaux audio sont également utilisés. Le signal FM,
dont nous rappelons I'expression, est appliqué sur I’électrode de source.

vpm(t) = V), cos (wpt YA sin(wmt)) (5.10)

avec V,, 'amplitude du signal, w, la pulsation HF de la porteuse et fa = wa/(27) la

déviation en fréquence du signal modulé. Finalement, le signal basse fréquence provenant

de l'électrode de drain est mesuré directement par I'entrée en courant du lock-in (Figure
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5.16(a)). A noter que dans une radio FM standard, wa est proportionnel a 'amplitude

du son a transporter et w,, est sa fréquence.

Nous réalisons, comme précédemment, un balayage de f, = w,/(27) sur une large
gamme de fréquences et enregistrons 'amplitude R et la phase 6 du courant I}, du lock-
in pour différentes valeurs de V2¢. Les pics observés sur 'amplitude du courant présentent
les mémes variations de la fréquence de résonance en fonction de la tension de grille que
lorsque nous utilisons une autre technique de détection par mixing (Figure 5.16(b)). Ainsi,

nous validons notre nouvelle technique de détection a partir d'une excitation FM.
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Figure 5.16 — (a) Schéma expérimental permettant de réaliser la démodulation d’un
signal FM a partir d’un nanotube résonant. (b) Mesure expérimentale de l’amplitude du
courant 1™ détecté par le lock-in en fonction de la fréquence de la porteuse fp et dela

tension de grille VFC.

Apreés une identification des résonances, un balayage en fréquence précis autour de la
fréquence de résonance est effectué afin de déterminer leurs formes exactes (Figure 5.17).
[’amplitude R a une forme plutot inhabituelle avec un pic central encadré de deux pics
de plus faible amplitude alors que 6 présente un saut abrupt et trés clair de 180° quand
R devient nul. A noter que les signaux sont remarquablement peu bruités et aucun signal

de fond n’est superposé au pic di a la résonance sur R.
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Figure 5.17 — (a) et (b) Amplitude et Phase du courant du lock-in en fonction de la
fréquence de la porteuse en mode FM pour fa = 500 kHz, w,,/(27) = 616.3 kHz,
VEPC = —95V, V, =20 mV et une constante de temps de 300 ms.

Dans le but de mieux comprendre l'origine de I'allure des courbes précédentes, nous
réalisons des mesures des composantes X = Rcos() et Y = Rsin(#) avec le lock-in. X
est le courant en phase alors que Y est le courant en quadrature de phase. Avec un choix
approprié de la phase du lock-in, nous annulons la composante Y afin d’avoir le courant
résonant seulement dans la composante X (Figure 5.18). Nous pouvons remarquer que
I'amplitude R de la figure 5.17(a) a la méme forme que la valeur absolue de X de la figure
5.18(a). Cela signifie que le saut en phase du signal 6 est di au changement de signe de

X en I'absence d’'un signal résonant hors phase.

Pour comparer, nous effectuons également des mesures du courant démodulé provenant
d’un signal AM (Figure 5.19). Le signal électromécanique est superposé a un courant de
fond de 25 pA et le signal est d’avantage bruité. La démodulation FM est une amélioration
notable de la détection des résonances mécaniques puisque les systémes FM sont meilleurs
en terme de bruit par rapport aux systémes AM |Rutledge 1999]. En effet, le bruit est
généralement reli¢ aux variations d’amplitude et est pratiquement indépendant de la

fréquence tant que le signal n’est pas trop proche du DC.
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Figure 5.18 — (a) et (b) Courant du lock-in en phase et en quadrature de phase en
fonction de la fréquence de la porteuse en mode FM pour un échantillon différent. Avec
fa =75 kHz, w,,/(27) = 616.3 kHz, VX =5 V, V, = 10 mV et une constante de temps
de 100 ms. La ligne continue sur la figure (a) représente une interpolation des données

expérimentales a partir de ’équation (5.19) (Q = 160, wy/(27) = 73.6 MHz).
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Figure 5.19 — (a) et (b) Courant du lock-in en phase et en quadrature de phase en
fonction de la fréquence de la porteuse en mode AM pour le méme échantillon que celui
de la figure 5.17. Avec m = 90%, w,,/(27) = 616.3 kHz, VP = —9.5 V, V, =20 mV et

une constante de temps de 300 ms.
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5.5.3 Modélisation du phénomeéne

L\ ] ous allons montrer que la composante X de la figure 5.18(a) est la dérivée de la
partie réelle de la fonction de réponse du résonateur et que I'annulation de Y est

une spécificité de la détection FM.

Le courant traversant le nanotube I(Vsp, x, Vz) dépend de trois paramétres : la tension
de source/drain Vgp, la tension de grille Vi et z, la position centrale du nanotube per-
pendiculairement au substrat. Dans notre expérimentation, une tension de grille continue
VP est fixée a une valeur constante et un signal alternatif V (¢) (AM ou FM) est appliquée
sur la source. Les principaux termes permettant d’exprimer le courant sont donnés par
un développement en série de Taylor au deuxiéme ordre et au voisinage de Vgp = 0V et
x = xo. A noter que xg # 0 est di a la force électrostatique qui tend le nanotube lorsque
nous appliquons une tension V2.

o1(0, zo, VFO)
OVsp

(9[(0, Zo, VGDC)
ox

V() +

(5.11)

avec z(t) le déplacement mécanique instantané du nanotube engendré par l’excitation

L(V(t), 2(t), V&) = 1(0,20, VE) +

électrostatique et Iy le courant provenant des ordres supérieurs du développement de
Taylor. Les signaux basse fréquence qui peuvent étre détectés par le lock-in proviennent
essentiellement du terme [I,. En effet, le premier et le troisiéme terme du membre de
droite de I'équation (5.11) sont nuls étant donné qu’aucun courant ne circule en I’absence
de tension Vsp quelque soit les valeurs de xzq et VGDC. De plus, le second terme fournit

seulement des signaux haute fréquence.

A présent nous allons développer 'expression de I5 qui présente les signaux provenant

de la technique de mixing FM en incluant seulement les termes du deuxiéme ordre :

1 021 01 10%1

x5 5ua, VO + Gy, Y Wdet) + 555 @ ®)” (5.12)

2 0x?

Pour les mémes raisons que dans ’équation (5.11), le dernier terme est nul. Le premier
terme est le méme que celui utilisé par Rutherglen et Burke [2007] pour 1'élaboration
d’une nanoradio AM a partir d'un nanotube de carbone non suspendu en configuration
transistor. Lorsqu’un signal AM est appliqué, ce premier terme donne un signal DC

rectifié, quelques signaux haute fréquence et surtout un signal a la pulsation modulée.

Pour I'étude de 'effet d’un signal FM, il est utile de décomposer I'expression du signal

(5.10) avec un développement de Jacobi-Anger [Abramowitz et Stegun 1964] dont les
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détails du calcul peuvent étre consultés en annexe A.G :

+o00
vep(t) =V, Joj:—A cos(wpt) + Z JnZ—A [cos((wp + nw,)t) + (—1)" cos((wp — nws,)t)]
L — L

(5.13)
ot J,, est la n"¢ fonction de Bessel. Ainsi, avec quelques manipulations algébriques nous
pouvons montrer que le carré de cette expression (5.13) nécessaire pour le facteur V (¢)?
dans I'équation de I5 (5.12) ne produit aucun signal a la pulsation de modulation w,, mais
toujours une composante DC ainsi que des signaux haute fréquence. Cela prouve que les
non-linéarités purement électriques utilisées par Rutherglen et Burke [2007] ne peuvent
en aucun cas permettre de démoduler un signal FM, i.e. aucun son ne peut étre entendu

a partir de ce terme en mode FM.

Le dernier terme qu’il nous reste a étudier est a I'origine du courant électromécanique

produit par un signal FM. Dans la littérature il est habituellement admis que le terme

921
0xdVsp

entre le nanotube et la grille, mais peut également étre relié a un effet piézorésistif. De tels

est proportionnel a la transconductance et a C(;, la dérivée spatiale de la capacité

effets piézorésistifs sont possibles car un effort sur le nanotube peut induire une variation
de sa conductance intrinséque ou de sa résistance de contact [Cao ef al. 2003, Minot ef al.
2003, Stampfer et al. 2006]. Dans notre cas, nous ne ferons aucune hypothése sur l'origine

de la modification de la conductance.

Pour la suite de I'étude, nous utilisons 1'expression simplifiée du signal FM que nous

avons développée au chapitre 3 et que nous rappelons ici :
vppm (t) =V, cos(w;t) =V, cos[(wp + wa cos(wm(t)))1] (5.14)

avec w; la pulsation instantanée du signal. Avec une approximation selon laquelle le réso-
nateur posséde un unique degré de liberté, la fonction de réponse complexe en fréquence

du déplacement dx*(w) vaut :

VEY = Vopgser Vo
2m€ff wg — wiz +1

dr*(w;) = Cg (5.15)

wows

Q

ot Vorreer est une tension d’offset due a quelques charges résiduelles présente pour une
tension nulle, m.¢s est la masse effective du nanotube et wp la pulsation de résonance. Le

déplacement mécanique instantané du nanotube est donné par :

dz(t + At) = R(0x™ (w;)) cos(w; At + (1)) — (0™ (wy)) sin(w; At + (1)) (5.16)
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En injectant cette relation (5.16) dans I’équation (5.12), nous pouvons déterminer le terme
basse fréquence du courant électromécanique 12§, obtenu a partir d'un signal FM :

I’BF o 82[

1
= *(w; 1
Bl = 5 g VR0 (@) (517

et finalement un développement en série de Taylor de R(dz*(w;)) pour wa < w, donne :

Wi cos™ (wpt)

“— nl ow™
. OR(0x*(wy)) wi O*R(0x*(w,))
= R(0z"(wp)) + prA cos(wpt) + TATP cos?(wWt) + . ..
—+00 1
= ﬁFn (wp)wh cos™ (wpt)
n=0

(5.18)

avec en premiére approximation, F,(w,) la dérivée n¢ de la partie réelle de dz*(w).

Deux points intéressants concernent I’absence totale de termes en sin(w,,t) d’ou une
composante du courant en quadrature nulle ainsi que I'absence de termes purement élec-
trique avec une composante cos(wm). En conséquence, contrairement aux autres techniques
de détection, aucun courant de fond indésirable n’interfére avec le courant électromé-
canique. En effet, les techniques que nous avons présentées dans le paragraphe 5.4.1
présentent un courant de fond additionnel purement électrique qui provient du terme

0%1
8VSD 8VG

superposé a la partie réelle de dz*(w,).

. Dans une détection AM, une analyse similaire montre que le courant de fond est

Dans une détection FM, le courant I77, détecté par le lock-in & la pulsation w,, est

proportionnel a Fj(w,) dont le calcul détaillé est réalisé en annexe A.5 :
2w, (w2 — w2 — ) (w2 — w2+t
P \%p 0 Q D 0 Q

e ()] (5.19)

Mentionnons le fait qu’a partir des zéros de cette équation il est possible de déterminer le

Fi(wp) =

facteur de qualité (). Nous obtenons un bon accord entre cette équation et nos données

lorsque nous réalisons une interpolation (Figure 5.18(a)).

Une particularité du signal FM concerne le fait que la puissance transmise est indé-

pendante de la valeur wa qui découle de Pidentité : 1 = [Jo(u)]* + 23272 [Ja(u)], on u
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est un nombre réel quelconque. Comme le courant électromécanique est proportionnel &
wa, il doit augmenter linéairement en fonction de wa. Avec la figure 5.20 nous confirmons
expérimentalement le fait que le courant démodulé FM suit cette dépendance linéaire pour
des faibles valeurs de wa. Il atteint un point culminant pour une valeur de wa légérement

plus faible que la largeur de la lorentzienne, a cause des termes d’ordres supérieurs présents

921 V@
0xdVsp 2wo

mais plus grand d’au moins un facteur 2 par rapport a I'intensité du signal obtenue avec

dans I’équation (5.18). Ce maximum de courant (de 'ordre de

) est comparable

une technique de mixing a deux sources pour la méme puissance du signal d’excitation.
Ainsi, il y a un gain non négligeable de signal lorsque nous utilisons une excitation
FM. Pour des valeurs trop élevées de wa, la composante du courant en cos(w,,) n’est
plus proportionnelle & Fj(w,). Les zéros de cette fonction divergent et ne permettent
plus de déterminer le facteur de qualité directement (Figure 5.20). A partir des données
expérimentales pour de faibles wa, nous extrayons les paramétres de Fi(w,) et calculons
numériquement la valeur de la composante cos(w,,) de IEL, pour différentes pulsations

wa. Nous obtenons un excellent accord entre la théorie et les expériences (Figure 5.20(a)).
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Figure 5.20 — ((a) B) Valeur absolue du courant mazimum 177, et (o) écart en
fréquence entre les zéros de Fy(wy,) pour différentes valeurs de wa et des parameétres
identiques a ceuz de la figure 5.17(a). (—) Simulations numériques. (b) Composante en

phase du courant I3, en fonction de la fréquence d’excitation w, pour fa = 50 kHz

(), fa =200 kHz (—— ), fa =700 kHz (---), fa=2 MHz (- )

Finalement dans ce régime, les termes détectables d’ordres supérieurs impliquent 1’ap-
parition d’harmoniques provenant du développement du terme cos™(wy,t) ol n représente

I'ordre. En premiére approximation, chaque harmonique est proportionnelle a la n“"¢ déri-
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vée de R(02*(w;)) (5.18). Pour fa = 500 kHz, nous observons jusqu’a neuf harmoniques et
les harmoniques 2, 3 et 4 sont représentées sur la figure 5.21. De plus, lorsque le signal est
envoyé sur un haut parleur, nous entendons clairement et distinctement des distortions.

Toutefois, pour des applications radio ou fa = 200 kHz, notre composant est toujours

dans le régime linéaire.

Courant en phase (pA)

106 108 110 112 114 118
Fréquence f (MHz)
Figure 5.21 — Composante en phase du courant I en fonction de la fréquence
d’excitation w, pour différentes harmoniques : () harmonique 2, (——— ) harmonique 3,

(- - -) harmonique 4, avec fa = 500 kHz, w,,/(27) = 616.3 kHz, VXY = —9.5 V,
Vi, =12 mV et une constante de temps de 300 ms.

Nos expériences avec un signal audio permettent d’entendre distinctement la musique
mais la retransmission sur un haut parleur était perturbé par un signal a 50 Hz et toutes
les harmoniques associées a ce signal parasite provenant du réseau EDF. Une optimisation
de la transmission du signal démodulé jusqu’au haut parleur afin de supprimer le signal

a 50 Hz devrait permettre une restitution optimale du signal audio.

5.6 Transfert de données

n point crucial pour les téléphones portables et les systémes de communications
Umodernes concerne la démodulation digitale. Ainsi, 'annulation de la composante
Y observée lors de la démodulation d’un signal FM montre que cette méthode de détection
n’est pas seulement sensible a la fréquence w,,, mais aussi a la phase du signal. Cet élément
a un profond intérét pour le transfert des données digitales car certaines techniques de

modulation usuelles comme la QPSK (Quadrature Phase Shift Keying ou 4-PSK : quatre
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valeurs de phase possibles) utilisent la phase du signal pour améliorer la transmission de
données en envoyant plus d’un bit en méme temps.

Le principe est de coder, par exemple, deux bits en changeant la phase ¢ d’un signal
Vaig(t) = Viig cos(wmt + ¢) par pas de /2. Ceci donne quatre différents états répertoriés

dans le tableau suivant.

Phase ¢ (rad) | Code (bits)
0 00
/2 01
T 10
3 /2 11

Tableau 5.1 — Code en bits en fonction de la valeur du changement de phase .

Expérimentalement, nous utilisons un générateur basse fréquence indépendant pour
envoyer le signal vg4,(t) au générateur HE afin de moduler en fréquence le signal de la
porteuse haute fréquence. Nous enregistrons le signal démodulé par 'intermédiaire du
lock-in en utilisant sa source interne et la fréquence de la porteuse est fixée a la fréquence
de résonance du nanotube. Pour ¢ = 0, nous réglons la phase du lock in afin d’obtenir
un signal négatif important en X et nul en Y. Ensuite, nous gardons la phase du lock-in
constante et nous changeons seulement la phase du générateur externe basse fréquence.
Donc, pour ¢ = /2, nous avons une composante X nulle et un important signal négatif
en Y, c’est-a-dire que la résonance est détectée par la composante en quadrature de
phase. Pour ¢ = 7 (respectivement ¢ = 37/2), nous avons un signe réversible en X
(respectivement Y') en comparaison de ¢ = 0 (respectivement ¢ = 7/2).

La figure 5.22(a) démontre clairement qu’une telle démodulation est possible a partir
d’un NEMS a base de nanotube. Le taux de transfert maximum d’environ 60 bps (bits par
seconde) est limité ici par le temps de transfert de 30 ms de notre connexion GPIB entre
le lock-in et I'ordinateur. Pour augmenter d’avantage le taux de transfert des données,
nous avons :

e utilisé un échantillon dont le courant électromécanique a la résonance est supérieur

a 1 nA afin de diminuer la constante de temps du lock-in et avoir tout de méme un
rapport signal sur bruit raisonnable ;

e effectué la mesure du courant avec la sortie analogique du lock-in dont la bande

passante est de 100 kHz et que nous envoyons a un oscilloscope a haute vitesse de

capture.
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La figure 5.22(b) montre une amélioration du temps de transfert a 200 ps avec un
rapport signal sur bruit de 8 quand nous passons de 00 a 01. Par I'intermédiaire de la
transition entre ces 2 bits, nous avons donc obtenu un taux de transfert de 10kbps avec
cette technique de transfert de données. Ceci signifie que notre composant a atteint la
norme requise pour les téléphones mobiles standards GSM (Global System for Mobile

communication) largement utilisés avec lesquels la voix est transporté digitalement a un
taux de 9.6 kbps.
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(a) (b)

Figure 5.22 — (a) Démodulation digitale (composante B en phase et e en quadrature de
phase) pour fa =200 kHz, wy,/(27) = 616.3 kHz, w,/(27) = 112.8 MHz,
VEPC =95V, V, =20 mV et une constante de temps de 10 ms. (b) Démodulation
digitale rapide avec fa = 750 kHz, wy,/(2m) = 7243 Hz, w,/(27) = 156.98 MHz,
VEC =9V, V, =20 mV et une constante de temps de 30 us.

5.7 Conclusion

D ans ce dernier chapitre nous avons présenté les caractérisations électriques puis méca-
niques réalisées par I'intermédiaire d'un testeur sous pointe UHV sur des composants
a base de nanotubes en configuration transistor.

Nous avons développé les différentes expériences entreprises sur les composants afin
de supprimer les nanotubes métalliques, améliorer la stabilité du courant en effectuant un
recuit sous atmosphére controlée et surtout, utiliser la disparition de I'hystérésis dans les

mesures [ (V') afin de pré-sélectionner les nanorésonateurs suspendus.
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Différentes techniques de mixing ont été testées afin de détecter les résonances de
nos composants. L’ensemble des échantillons étudiés présente une grande diversité sur la
valeur des fréquences de résonance puisqu’elles sont comprises entre 20 MHz et 150 MHz
avec la possibilité de les accorder en applicant une tension DC sur la grille. Les mesures
sous UHV nous ont permis d’atteindre des valeurs du facteur de qualité élevées (¢ ~ 3000)

pour ce type d’échantillon étudié a température ambiante.

Notre recherche de nouvelles applications pour les NEMS & base de nanotube en
configuration transistor nous a mené au développement d’une nouvelle méthode de détec-
tion. En effet, nous avons montré que les démodulations FM et digitale sont possibles en
utilisant nos composants. Pour la démodulation FM, nous avons démontré théoriquement
que la forme du pic de la résonance obtenue est directement reliée a la dérivée de la
partie réelle de la fonction de réponse du résonateur. Cette nouvelle technique permet
notamment :

e de réduire le bruit des mesures par rapport aux autres méthodes de détection par
mixing. Ce qui peut s’avérer utile pour les autres applications des NEMS telles que
la mesure de masse ultra faible.

e de supprimer le signal de fond indésirable a la pulsation basse fréquance présent
dans les autres techniques.

e de détecter les dérivées de la fonction de réponse, jusqu’au neuviéme ordre.

Enfin, nous avons développé une nouvelle application pour les NEMS a base de
nanotube puisque notre composant atteint un taux de transfert de données digitales

d’environ 10 kbps, compatible avec les normes du systéme GSM.
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travers ce manuscrit de thése nous venons de présenter nos travaux novateurs
portant sur I'étude de phénoménes vibratoires dans les systémes nanoélectromé-
caniques et plus particuliérement sur la réalisation de nanorésonateurs accordables. Tout
au long de ce travail mélant études fondamentales et expérimentales, nous nous sommes
intéressés aux propriétés électriques, mécaniques et émissives des nanotubes de carbone
et des nanofils SiC. Nous avons vu que ces deux types de nanorésonateurs sont utilisés
par de nombreuses équipes de recherches afin de réaliser des NEMS performants et ¢’est

dans ce contexte scientifique que s’inscrivent nos principaux résultats.

En ce qui concerne la préparation des échantillons, les nanorésonateurs ont été disposés
suivant deux configurations : encastré-libre ou encastré-encastré. Les nanofils ont été
fabriqués par une technique relativement simple et reproductible puis localisés individuel-
lement a I'extrémité d’une pointe en tungsténe afin d’effectuer des études sous émission
de champ. La méme disposition a également été réalisée avec des nanotubes de carbone
produit par des techniques de PECVD et arc électrique afin de réaliser une nanoradio sous
émission de champ. Enfin, un travail conséquent a été apporté pour obtenir des nanotubes
monofeuillets suspendus et doublement encastré dans des électrodes. L’optimisation de
la croissance des nanotubes couplée aux améliorations continues des procédés utilisés en
salle blanche (photolithographie, gravure controlée de la silice, séchage supercritique . . .)

nous as permis d’obtenir des échantillons robustes et de bonne qualité.

Les premiers résultats obtenus sur les oscillations de nanofils caractérisées par l'in-
termédiaire du phénomeéne d’émission de champ ont démontré 'extréme sensibilité de ce
type de microscopie. Aprés un traitement thermique de 1’échantillon nous avons mesuré
a température ambiante une valeur du facteur de qualité exceptionnellement élevée attei-
gnant 1.6 10°. Nous avons également effectué une modélisation compléte de la géométrie
encastré-libre comprenant une étude détaillée de I'influence des conditions aux limites.

Les simulations découlant du modéle révélent un comportement assez troublant et non
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intuitif puisque sous certaines conditions, il est possible d’observer une diminution de la

fréquence de résonance lorsque la force électrostatique augmente.

Les recherches menées sur I’émission de champ nous ont naturellement poussés a
approfondir les études sur la nanoradio réalisée a partir des oscillations d’un nanotube
sous EC. I’examen complet des équations régissant la démodulation d’un signal AM et
FM associé aux expérimentations réalisées vient compléter et confirmer le potentiel réel
de cette application. Nous avons démontré que la résonance du nanorésonateur liée au
phénoméne d’EC est indispensable pour permettre la démodulation d’un signal FM et
permet une amplification du signal démodulé a partir d’'un signal AM. Cette étude ouvre

la voie a la réalisation de composants nanométriques pouvant communiquer sans fil.

Une partie importante de nos recherches fut consacrée aux phénomeénes d’auto-
oscillations mise en valeur a partir des échantillons composés d’un nanofil collé indi-
viduellement sur une pointe. Le premier cas d’auto-oscillation a été observé dans un
microscope électronique a balayage dont le faisceau d’électrons constant permet d’exciter
le premier mode de résonance du nanofil. Nous avons également mis en évidence la
possibilité de détecter la fréquence des oscillations a partir du faisceau d’électrons. Le
modéle développé et les simulations confirment 'influence de la charge localisée au bout
du nanofil pour engendrer ces oscillations. [’environnement capacitif est également un
paramétre important pour générer ces auto-oscillations a partir d’un faisceau d’électrons.
Cette nouvelle méthode d’excitation/détection est un moyen rapide pour caractériser les
résonateurs et nécessite uniquement un microscope électronique et un oscilloscope.

Le second phénoméne d’auto-oscillation s’est révélé lors de l'utilisation de nanofils
SiC fortement résistifs en émission de champ. Seule I"application d’une tension continue
sur la pointe est nécessaire pour générer 'entrée spontanée du nanofil dans un régime
d’oscillation. Notre analyse a démontré que ces auto-oscillations étaient dues a un couplage
entre les équations mécaniques et électriques liées au courant d’EC et a la forte résistance
du nanofil. La génération de signaux périodiques a partir d’'une source d’énergie constante
rend notre NEMS unique et constitue I'un des premiers nanogénérateurs dont le taux de

conversion AC/DC atteint environ 50%.

Les derniers résultats marquants de ce manuscrit sont dédiés a I’étude de la configura-
tion encastré-encastré ot les nanotubes de carbone sont suspendus dans une géométrie de
type transistor. Un développement détaillé des caractérisations électriques a été accompli

ainsi que de l'ensemble des expériences permettant de supprimer les nanotubes métal-
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liques, améliorer la stabilité du courant en effectuant un recuit sous atmosphére controlée
et surtout, utiliser la disparition de I’hystérésis dans les mesures (V') afin d’effectuer une
pré-sélection des nanorésonateurs suspendus.

Les caractérisations mécaniques ont été réalisées dans un testeur sous pointe UHV
inédit a partir de diverses techniques de détections capacitives dites techniques de mixing
puisque la détection des oscillations hautes fréquence est effectuée par la mesure d'un
signal basse fréquence. Plus d’une vingtaine de composants ont présenté des résonances
dont la fréquence est comprise entre 20 et 150 MHz avec des valeurs de facteur de
qualité élevées (pour des mesures & température ambiante) typiquement supérieures a
2000. La variation de la tension continue appliquée sur la grille du transistor nous a
également permis de controler la force électrostatique qui engendre une tension mécanique
du nanotube et permet d’accorder la fréquence de résonance.

Nous avons démontré pour la premiére fois qu’il était possible de réaliser la démo-
dulation d'un signal FM & partir d'un nanotube suspendu en configuration transistor.
Cette nouvelle méthode de détection présente des avantages non-négligeables par rapport
aux autres méthodes de mixing car le signal démodulé ne présente aucun signal de
fond superposé, une stabilité du signal basse fréquence accrue et un gain d’au moins
un facteur deux est obtenu sur le signal basse fréquence lorsque nous appliquons un signal
d’excitation de puissance identique. La démonstration de ce nouveau phénomeéne permet
d’envisager 'intégration future de ce type de NEMS dans les technologies portables comme
les téléphones mobiles afin de réaliser la fonction de radio AM/FM.

Enfin, toujours a partir de ce type de NEMS, nous avons également effectué la trans-
mission de données digitales codées par la phase d’un signal modulant le signal FM. La
validation de cette expérience démontre le réel potentiel des NEMS a base de nanotubes de
carbone pour étre intégrés dans des applications industrielles. En effet, notre composant a
atteint un taux de transfert de 10 kbps, compatible avec les normes du réseau téléphonique
GSM.
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Annexe A

Nanoradio : Etude détaillé de la
démodulation FM

A.1 Développement en série de Taylor de I’équation de

Fowler Nordheim

Nous utilisons ’approximation de I’équation de Fowler Nordheim suivante :

Len(V(8), B(1)) = DE(OV2(t) eap (—m) (A1)

La tension V (t) et le facteur d’amplification 3(¢) peuvent s’écrire :

V(t) = Vpe + 6V (A.2)

B(t) = fo+ 08 (A.3)

avec Vpo la valeur de V() sans signal d’excitation, dV le signal d’excitation qui peut étre
le signal AM ou FM, [, la valeur de (3(t) en absence de vibration et d3 sa variation lors
de la vibration.

Nous allons réaliser un développement en série de Taylor de Ipy(V (t),5(t)) = I(t)

(A.1) au voisinage de la tension Vpe et du facteur fp.

2 _ 2
I(t) = I(Vpe, fo) + g—‘]/ § (V(t) — Vpe) + g_é ) (B(t) — Bo) + gvfz ) V() . Vie)
PI| (B(t) —Bo)* | 0%
' 0% Bo 2 i 9BV Vbe,Bo (V(t) - VDC)(ﬁ(t) B ﬁO)
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et & partir des équations (A.2) et (A.3) nous obtenons la relation :

o1 o1 1 0 101
I =I+ oo v+ | og+s SL] avras 20 g
O =h+av|, VTas), P2 T2, 00"

0?1
opov

535V

Vbeo,Bo

Vbo

Ad)

avec Iy = I(Vpc, Bo), le courant de référence sans excitation.

A présent, exprimons les différents termes de I'équation (A.4) :

H
Iy = DBV exp <_50VDC)

d’ou
() ~ o
exp | — =
P\ BoVoc) ~ DRV3e
ol H H 2 H
o) o ) (e )
WV |y fo P g, b BoVpe Voo BoVie ’
ol H H 2 H
—| =DV (2 +—) ex (— )=(—+—)1
96| 5, po | 20 Vbe P\ BoVie Bo ' BVpc) '
o1 D62(2+ M H2> ( H) (2+2H+ H2>I
— = exp|l ———— ) =
oV, . 0 Vocbo Vel P\ BoVioe Vie  VicBo  ViedR) '
rI (2+ e ) ( H ) (2+ o )[
05 | g, e BoVoe  BiVie g BoVbe 165 Voo | BVE,)
0?1 ( H? ) ( H > ( 4 3H H? >
=D (46,Vpc + 3H + exp | — = + + 1
POV |y, . o PoVe BoVpe b BoVpe BoVoe  BVie  BiVie)

Finalement, la somme de ces termes nous permet d’exprimer () en fonction de I :

2 H 2 H 4 3H H? > ]
Iit=L|l+|—+— | V+ | —4+ ———]08+ + + OB6V
(t)= 1T { <VDC 50‘/50) (ﬁo 53‘/170) g (%VDC BiVie  BiVice b

Io K 2> 2H K2 ) , (2 oH  H? ) 2}
+3 + + V24 =+ + )
2 [\v, P v T v, 7 wvee T )
(A.5)

200 A.1. DEVELOPPEMENT EN SERIE DE TAYLOR DE L’EQUATION DE FOWLER
NORDHEIM



ANNEXE A. NANORADIO : ETUDE DETAILLE DE LA DEMODULATION FM

A.2 Etude de ’expression de X (¢) pour un signal FM

Le déplacement de 'apex du nanotube en fonction du temps est exprimé par la relation
suivante :

X (t) = X(w;) cos (wit + ¢(w;))
avec X (w;) 'amplitude du déplacement a la pulsation instantanée w; qui vaut :
Wi = Wy + wa cos(wpt) (A.6)

et ¢(w;) le déphasage entre les oscillations mécaniques et le signal d’excitation.
Nous allons réaliser un développement en série de Taylor de X (w;) au voisinage de la

pulsation de la porteuse w,.

0X X (w — wp)?
X(wl) = X((.Up> + % . ((.UZ' — wp) + D2 . 9 (A?)
Afin de simplifier 'écriture, posons oy = g—f L Qe = %27)2( et ( = wa/2. A partir de

P
I'équation (A.6) nous pouvons réécrire la relation (A.7) par :

X(wi) = X(wp) + aal®+ 20,¢ cos(wint) + aa(? cos(2wp,t)
—_—— =~ ~—~
A B c

avec A, B et C des constantes. Finalement, X () s’exprime par 1'expression :

X(t) = [A+ Bcos(wpt) + C cos(2wpt)] cos (wit + ¢(w;)) (A.8)

A.3 Etude de ’expression de 63 pour un signal FM

B(t) varie en fonction de 'amplitude X (¢) par la relation :

B(t) = o+ BIX(1) + BX2(1)

53

Nous allons développer 'expression de 63 a partir de 1’équation (A.8) afin d’identifier

les termes qui participent a la démodulation dans le courant d’'EC I(t) (A.5) :

03 = P1[A+ Bcos(wnt) + C cos(2wy,t)] cos (wit + d(w;))

+ % [A + B cos(wnt) + CCOS(met)]2 (A.9)

2

- o [A + B cos(wmt) + C cos(2wmt)]* cos (2wt + 2¢(w;))
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Le premier terme de cette équation comporte essentiellement des harmoniques hautes
fréquences et par conséquent il ne sera pas développé. Le deuxiéme terme est consti-
tué d’harmoniques basses fréquences responsables de la démodulation et nous allons
donc I'étudier en détails. Le troisieme terme induit seulement des harmoniques hautes
fréquences et ne sera pas approfondi. Les harmoniques hautes fréquences seront toutes

rassemblées dans la fonction 4 (w;). Ainsi, 63 peut s’écrire sous la forme :

62 ) BQ BQ
op = 5 A + 2AB cos(wpt) + - T3 cos (2w, t) + 2AC cos(2wnt)
2 02
+ 2BC cos(wpt) cos(2wpt) + -t cos(dwpt) | + Q4 (w;)

et aprés développement et remplacement des constantes A, B et C par leurs expressions

respectives, nous obtenons :

00 = (aay( [QX(wp) + 3042(’2} cos(wp,t)
+ 62¢” [Oéf + s X (wp) + ongz} cos(2wpt)

+ BraiaaC? cos(3wmt) + @Of& cos(4wpt) (A.10)
+ 2200 | g fayx() +af + 25] 4y
Cette relation peut s’exprimer sous la forme :
68 = o [a1¢ (2X (wp) 4 32(?) cos(wnt) + Up + Y1 (nwp,)] + Qi (w;) (A.11)

avec U; égale aux termes constants et Yi(nw,,) regroupant ’ensemble des harmoniques

basses fréquences avec n un entier strictement supérieur a 1.

A.4 Etude de ’expression de §3° pour un signal FM

Dans 'équation de I(t) (A.5), le terme 65 joue également un role dans la démodula-
tion. Etant donné que nous avons déja montré 'existence d’une multitude d’harmoniques
multiple de w,,, nous nous focaliserons essentiellement sur les coefficients de I’harmonique

Wy, Tésultant de 632

61 [A + B cos(wnt) + C cos(2wmt)]”

+ % [A + Bcos(wnt) + CCOS(2wmt)]2 cos (2wit + 26(wi)) (A.12)

+ 203,05 [A + B cos(wmt) + C cos(2wmt)]’ cos® (wit + ¢(w;))
+ B2 [A + Bcos(wmt) 4+ C cos(2wmt)]* cos (wit + ¢ (w;))

532 =
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Dans cette équation, il ressort du premier terme une relation pratiquement identique (a
une constante prés) au deuxiéme terme de I'équation (A.9) responsable de la démodulation
relatif & 0. Par conséquent, nous pouvons directement déduire une partie de I'expression
de 6% influant sur la démodulation & partir de I’équation (A.11) et dans la suite nous
nommerons cette relation y(d3). Les deuxiéme et troisiéme termes donnent uniquement
des harmoniques hautes fréquences et ne seront pas explorés d’avantage. Le dernier terme,
fournit des signaux hautes fréquences que nous regrouperont sous la désignation Qs (w;)
ainsi qu'un nombre important d’harmoniques basses fréquences et d’'un terme constant
noté Us. Les harmoniques d’ordre n seront réunies dans la fonction Yo(nw,,) afin de se

consacrer exclusivement aux termes proportionnels a cos(wy,t).

x(083) = 3 [Ozlc [2X(wp) + 30@@} cos(wmt) + UL + Tl(nwm)} + Q1 (w;)

3 2
§3° = % [A + B cos(wnt) + C’COS(Zwmt)]4 + Qa(wi) + x(03)
B2 2 B2
53° = 352 [ " 7 n % + (2AB + BC) cos(wpmt) + (7 + QAC) cos(2wy,t)

5 2
+BC cos(3wnt) + % COS(4wmt):| + Qp(w;) + x(68)

2 2
66% = % {(2,42 + B* 4+ C?)(2AB + BC) + (2AB + BC) (% + 2AC)

BC  BC®
+(BQ+4AC)—C+ f

} cos(wmt) + Uy + To(nwy,) + Qa(w;) + x(65)

et a partir des expressions des constantes A, B et C ainsi que le remplacement de x(573)

par sa solution nous obtenons au final :

55 = Calﬁg cos(wpt) {SX?’(wp) + 277042C2X2(wp) + (4 a2§ + 9« 1( + ;1
2
367

%

) X (wp)
+ ( a2+ ) apC? + 3304%{6] + Us + Ts(nwpm) + Qs(w;)

(A.13)
Avec Q3(w;) = Q1 (w;) + Q2(w;) regroupant 'ensemble des harmoniques hautes fréquences

et Vz(nwn) = BiT1(nw,) + To(nw,,) regroupant I'ensemble des harmoniques basses

fréquences. U3 = 32U1 + U2 regroupe I'ensemble des termes constants.
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A.5 Etude de P’expression de 630V pour un signal FM

La relation 6360V dans Péquation de I(t) (A.5) est la derniére a pouvoir produire
un signal démodulé. En effet, le couplage entre 03 et le signal FM qui correspond a
0V = V,cos(w;) fait apparaitre des harmoniques a la pulsation w,,. Pour exprimer ce
terme, nous allons utiliser une approche différente par rapport aux terme 63 et §32. 11
ne s’agit plus de développer X () en série de Taylor mais d’utiliser la réponse mécanique

d’un oscillateur harmonique (Annexe B) :

X(t) = — 2o/ Mess k%—w%%4(%%)1 (A14)

2
(wf — w2+ (45)

et nous pouvons décomposer X (t) suivant ses parties réelles et imaginaires :
X(t) = R(X(t)) cos(wit) + (X (t)) sin(w;t) (A.15)
Ainsi, expression de 030V pour un signal FM est :

3BV = [y [R(X (1)) cos(wit) + (X (2)) sin(w;t)] V,, cos(w;t)

+ B2 [R(X (1)) cos(wit) + S(X (1)) sin(wit)]? V, cos(w;t)

Nous allons développer cette expression afin d’identifier les termes purement hautes fré-
quences qui seront regroupés dans la fonction €4 (w;) et ainsi, nous consacrer uniquement

sur ’harmonique basse fréquence de pulsation w,.

OV = % [R(X (1)) (1 4 cos(2w;t)) + (X (1)) sin(2w;t)]

R*(X (1))

5 (cos(w;t) + cos(2w;t)) + R*(X (1)) (X (¢)) (sin(w;t) + sin(3w;t))

+ 3.V,

+ S*(X(t))(cos(wit) — cos(3wit))]

55V = PIER(X (1) + () (A.16)

L’harmonique de pulsation w,, provient exclusivement de la partie de X (¢) en phase avec le
signal d’excitation 0V. Au premier ordre, le développement en série de Taylor de (X (w;))

au voisinage de w, pour wa < w, est :

OR(X)

R(X(wi) = R(X(wp)) + o

wa cos(wpt) (A.17)

Wp
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Finalement nous obtenons a partir des équations (A.16) et (A.17) :
2w <w2—w2—w—g> <w2—w2+w—8)
Ap p \“p 07 Q P 0T Q

Meff [(wg P <“-’15’0>2:| 2
(A.18)

avec Uy et YT4(nw,,) regroupant réciproquement les termes constants et les harmoniques

050V = (1 V3¢

cos(Wmt) +Us+ Yy (nwm) + Q4 (wi)

basses fréquences qui apparaissent lorsque nous développons I’équation (A.17) & un ordre
supérieur. En premiére approximation, nous pouvons noter que ces harmoniques multiples

de w,, et d’ordre n sont proportionnelles aux dérivées n'™ de la partie réelle R(X).

La réponse statique permet d’exprimer mA?f = wir. avec z. 'amplitude de Papex du

nanotube lorsque ce dernier est soumis a une force Ag.

A.6 Développement Jacobi-Anger de I’expression d’un

signal FM

L’expression d'un signal FM est :

vpm(t) = V,cos (wpt A sin(wmt)) (A.19)
. WA
= R <Vpech (zwpt +i— sm(wmt)>) (A.20)
Wm

Nous allons utiliser la relation de Jacobi-Anger [Abramowitz et Stegun 1964] suivante :

exp(izsin ) Z Jn(2)exp(ind) (A.21)
et I'identité :

J n(z) = (=1)"Jn(2) (A.22)

avec J, la n®" fonction de Bessel. Ainsi, nous pouvons développer 'expression du signal

FM :

veu(t) = V, [cos(w,,t)afe (emp(iw—Asin(wmt))) — sin(w,t) (exp(iw—Asin(wmt)))}

Wm, Wm

cos(wpt (Z J—cos (nwn, )) — sin(wyt (Z J—sm (nwn, ))]

=V
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puis & partir de la relation (A.22), il vient :

+oo
vpm(t) =V, J()Zj—A cos(wpt) + Z an—A cos(wpt) cos(nwp,t) [(—1)" + 1] +
m n=1 m
400 w
Z an—A sin(wyt) sin(nwy,t) [(—=1)" — 1]
n=1 m

et finalement nous obtenons :

vpm(t) =V, Jow—Acos(wpt) + Z Jnj:—i [cos((wp + nwy,)t) + (—1)" cos((wp — nwp,)t)]

wr

n=1

(A.23)
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Annexe B

L’oscillateur harmonique

Un oscillateur harmonique est un oscillateur dont ’évolution au cours du temps est
décrite par une fonction sinusoidale et dont la fréquence ne dépend que des caractéristiques
du systéme. L’'intérét d’un tel modéle est qu’il décrit I'évolution de n’importe quel systéme
physique au voisinage d'une position d’équilibre stable, ce qui en fait un outil transversal
utilisé dans de nombreux domaines : mécanique, électricité et électronique, optique.

L’oscillateur non amorti a un degré de liberté le plus simple est une masse m.s¢
attachée a un ressort de constante de raideur k exprimée en N/m. Pour £ = 1 N/m,
il faut un Newton pour allonger le ressort d’'un métre. Si z est la variable qui décrit la
position de la masse, I’équation du mouvement de cet oscillateur au cours du temps est

obtenue & partir du principe fondamental de la dynamique :

Mesri(t) + kx(t) =0 (B.1)
La solution de cette équation est

z(t) = X cos(wot + @) (B.2)

avec t le temps, wy = \/W la pulsation de résonance correspondant a la fréquence
de résonance fy = wy/(27m) et Xy et ¢ sont respectivement I'amplitude et la phase du
mouvement, définis par les conditions initiales de I'oscillateur.

Dans la pratique, de tels oscillateurs ne sont que des cas idéaux pour lesquels les forces
dissipatives (frottement par exemple) sont négligées. Pour tenir compte d’un cas plus
réaliste, il faut rajouter un terme dit & Pamortissement o = mefrwy/Q) dans I’équation
(B.1) avec @ le facteur de qualité de 'oscillateur. De plus, pour que I'amplitude reste
constante il est nécessaire d’entretenir les oscillations en fournissant de I’énergie. Dans la

suite, nous prenons un cas simple en admettant qu’une excitation sinusoidale est ajoutée.

207



ANNEXE B. IL’OSCILLATEUR HARMONIQUE

L’équation (B.1) devient :

MesrE(t) + ai(t) + kx(t) = Ag cos(wt) (B.3)
dont la solution est :
o(t) = Ao — cos(wt + ¢) (B.4)
meff\/(wg —w?)? + <‘”S°)
avec
ww
¢ = arctan <_W—Ow2)) (B.5)

Le facteur de qualité () permet de mesurer le taux d’amortissement d’'un oscillateur,

il peut étre défini par :

w

Q=% (B-6)
avec Aw la largeur a mi-hauteur du pic de résonance. La figure B.2 représente la dé-
pendance de 'amplitude et de la phase avec la fréquence d’excitation. A la fréquence de
résonance fy du systéme, nous pouvons observer que I'amplitude atteint un maximum et
que cette valeur est () fois plus grande que hors résonance. La dépendance de 'amplitude
par rapport a la fréquence est de la forme d’une lorentzienne et la largeur 4 mi-hauteur
est obtenue par le rapport entre la fréquence de résonance et le facteur de qualité (B.6).
La phase du signal dérive de 180" symétriquement par rapport a la fréquence de résonance

ou le décalage est de 90° par rapport a la valeur initiale.

1,0 Qp Jo
—— Amplitude
: —Phase
- -30
0,8 4 |
|
_ : 4 -60
S 06 - 2
2 06 | >
()
o
g - -90 T‘D’
= ®
£ %] ! £
< | --120
|
02 '
| < -150
|
|
0,0 H ) - -180

T T T T T T T T
120 125 130 135 140
Fréquence (u.a.)

Figure B.1 — Ezemple de la variation d’amplitude et de phase d’un oscillateur

harmonique simple en fonction de la fréquence d’excitation
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L’oscillateur de Duffing forcé permet de mettre en évidence les effets non-linéaires
que nous pouvons observer lorsque l'excitation devient trop importante. L’équation du

mouvement est la suivante avec une non-linéarité cubique en raideur :
Meppi(t) + ai(t) + klz(t) + do(t)’] = Ag cos(wt + ¢) (B.7)
Nous pouvons récrire cette équation sous la forme :

B(t) 4+ 2B2(t) + wilz(t) + dx(t)?] = A, cos(wt) + A, sin(wt) (B.8)

avec } — =2—; A, — A—(f)fcos(gb) et Ay — —-22 sin(¢).

2Megy Me Mef f
Avec une approximation monochromatique :
x(t) = X cos(wt) (B.9)

nous obtenons I'équation suivante :

Xo |wl — w? + 3dwi X dwi X3

(B.10)
L’étape suivante consiste a identifier les termes en cos et sin tout en négligeant le terme

en cos(3wt) :

3dwi Xy
-ty Ty
—2WBXO = As
puis avec la relation még = A? + A% nous obtenons :
eff
3dw?X3]’ A2
(W — W) Xo + % + [2BwX,? = 0 (B.11)
Mers

Pour résoudre cette équation, nous utilisons les changements de variables :

8z
wid

puis aprés plusieurs manipulations algébriques, nous obtenons au final une équation du

z=wi—w' et u=XZ+

troisieme degré de la forme u® + aju? + asu +as =0 :

cos(wt)—2wBX sin(wt)—i—% cos(3wt) = A, cos(wt)+Ag sin(wt)

64 [—22 (1 128 [823 81 A2d%w8
3 _c - 2 i Etad 4 2 1 2 4 2,2, “-70" %0
R YE { 3 " (4 5) Z+5w0} RRESPORT [ g T UF - D~ 4y 128m?;,
; N ;; g
(B.12)
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Nous pouvons calculer le déterminant

28 5 2752 o 25 ) 2752 Ag
363 5% T 3430 S 3443 1%~ Am2
Wo Wo Wo mery

1] 16 4, A\ 1°
A= 7 {dewé <_§Z +(1—4ﬁ)z+4ﬂw0)} +

Et finalement, si nous posons S = {/—% + VA et T =4 -5 = v/A nous obtenons

trois solutions, une réelle et deux imaginaires :

U1:S—|—T
O SH+T V(S -T)
Uy = — 9 + 9
S+T V3u(S—T)
BTy T T

20 . . .

W/,

Figure B.2 — Ezemple de la variation d’amplitude (r) et de phase (¢) d’un oscillateur
de Duffing en fonction du rapport w/wy pour trois cas différents : « softening spring »

d<0; « hardening spring » d>0 et aucune non-linéarité d—10.
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