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moyennes calculées par le circuit intégré sur 1’ensemble des pixels, ce qui permet de traiter un trés
grand nombre d’images chaque seconde, jusqu’a 10000 images par seconde voire plus, sans étre
géné par un flux de données important.

RESULTATS EXPERIMENTAUX

Comme souligné dans I’introduction, le principe du présent capteur repose sur la
multiplication des photodecteurs. En effet, augmenter la surface du photodétecteur par rapport a la
taille d’un grain de speckle ne permet pas d’améliorer le rapport signal sur bruit pour des raisons de
cohérence spatiale. Cela se traduit par une plus grande efficacité de notre capteur en lumiére diffuse
par rapport a une photodiode de surface active équivalente.

Nous avons donc comparé I’influence de la taille du grain de speckle sur des mesures
réalisées avec notre capteur et une simple photodiode de surface active équivalente. La
configuration utilisée est celle de la méthode décrite dans [8, 9]. Les résultats obtenus avec une
simple photodiode sont inversement proportionnels a la taille de cette zone de cohérence. La mesure
de notre capteur multi-pixels quant a elle n’est pas censée en dépendre, du moins tant que cette zone
de cohérence est grande par rapport la surface du photodétecteur d’un pixel. Ces prévisions ont été
confirmées expérimentalement.

CONCLUSION

Ce nouveau détecteur est congu pour effectuer des mesures de corrélation en interférométrie
de speckle avec des applications en optique biomédicale telles que l'analyse de cohérence ou
l'imagerie [10] acousto-optique. On peut raisonnablement envisager une version finale avec plus de
10 000 pixels pour un circuit qui fait moins de 20 mm?, ce qui augmenterait le RSB par 100 par
rapport a un détecteur a pixel unique. Le temps d'acquisition quant a lui serait réduit d'un facteur 10
000, ce qui est crucial pour des applications cliniques.
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RESUME

L’objectif de I’étude est la fabrication d’¢léments optiques diffractifs (EODs),
performants et répondant aux besoins actuels des industriels, selon un procédé simple a
mettre en ceuvre, reproductible et pour un coit raisonnable. Pour cela, le matériau
retenu est un sol-gel hybride de la famille des ORMOCER®s compte tenu de ses
performances attrayantes (transparence, stabilités thermique, chimique et mécanique).
L’¢élément final est créé par moulage a partir d’'un EOD en photorésine obtenu par
photolithographie a écriture directe parallele a 436 nm. Le procédé¢ mis en place,
optimis¢ et validé repose sur de nombreuses caractérisations structurelles et
fonctionnelles. Il conduit aujourd’hui a une nouvelle génération d’EODs présentant des
efficacités de diffraction a I’ordre 0 inférieures a 1%.

MOTS-CLEFS : composant diffractif ; polymere ; sol-gel hybride, photolithographie.

1. INTRODUCTION

Vue 3D
du composant

JETA
1.,',,.:'," }
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- ki FL’V] _ -‘rf[f :b_:h(df

Figura de diffraction Caleul par ordinataur

Motif 2D diffractant
araproduirs

Fig. 1 : Conception de la microstructure d’un EOD par ordinateur.
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Un EOD est un dispositif capable de modifier par diffraction la distribution spatiale d’un
faisceau lumineux. La lumiere diffractée par I’élément forme des fronts d’ondes qui interférent et se
recombinent pour donner naissance a la répartition lumineuse souhaitée, dans le plan de
reconstruction. Dans notre cas, les EODs [1] agissent sur la phase de 1’onde. Pour cela, les
différences de marche optique d’un point & un autre correspondent a des variations locales
d’épaisseur générées dans le matériau support (Fig. 1). Les motifs constituant ce relief sont calculés
a partir des caractéristiques de 1’onde incidente et de la figure de diffraction souhaitée a la sortie de
I’EOD. Ces composants peuvent fonctionner en tant que réseau, microlentille ou diviseur de
faisceau a 1’échelle microscopique... Ils trouvent de larges applications dans la mise en forme de
faisceaux lasers, pour le micro-usinage, la micro-soudure ou le micro-marquage. Leur utilisation est
une solution ¢élégante pour limiter au maximum les pertes de lumiére, résoudre les problémes
d’aberrations optiques ou diminuer I’encombrement stérique d’un montage.
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2. PROCEDE DE FABRICATION DES EODS ET CARACTERISATION

Initialement, a Télécom Bretagne, le matériau pour cela utilisé était une photorésine (PR)
positive (SHIPLEY S1805) [2], peu coliteuse et simple a mettre en ceuvre par photolithographie.
Cette création correspond a une écriture directe grace a un phototraceur fonctionnant a 436 nm et
utilisant comme masque un micro-écran a cristaux liquides, de fagon a imager le motif a reproduire
dans la couche photosensible [1]. Ces EODs ne donnant pas entiere satisfaction aux demandes des
indusdtriels, I’étude s’est tournée vers la fabrication d’EODs avec un matériau sol-gel hybride
(SGH), I’'Ormocomp de la famille des ORMOCER®s [3]. Son intérét par rapport a la PR réside
dans le fait que c’est un matériau possédant des propriétés mécaniques proches de celles du verre
tout en ayant la possibilit¢ de micro- ou nano-structuration par voie photochimique. Cette
formulation autorise 1’utilisation de la raie a 365 nm des lampes a vapeur de mercure, mais pas de
celle du phototraceur fonctionnant a 436 nm. Afin d’y remédier, la nouvelle génération d’EODs est
créée par moulage dans le sol-gel hybride du relief initialement créé dans la photorésine.

L’objectif étant alors de générer dans le SGH un relief inversé et semblable a celui de la PR,
le procédé de transfert a été validé grace a 1’analyse des reliefs par microscopie interférométrique
(reliefs en concordance présentant des hauteurs similaires d’environ 0,5 pm) et celle des propriétés
optiques des différentes microstructures. Simultanément, une étude complémentaire par
microscopie a force atomique des reliefs induits dans les deux matériaux (Fig. 2-a et b) a permis de
comparer les structures créées dans la photorésine avec celles des ¢éléments obtenus par moulage
dans le sol-gel hybride aux échelles submicrométriques. Cela a permis d’accéder a de nouvelles
informations pour optimiser le procédé et améliorer les performances des composants considérés.
De plus, la détermination précise des courbes d'indices de réfractions en fonction de la longueur
d'onde des deux matériaux (Fig. 2-c) et I'¢tude des effets de la couche anti-adhérente déposée sur le
moule lors du procédé de duplication a été effectuée par ellispométrie, cette technique étant un
moyen privilégié pour analyser des couches fines de matériaux par réfraction.

991.31m
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\ — T —Fo002
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Fig. 2 : Analyse par AFM d’une microlentille créée dans le matériau sol-gel hybride par moulage d’un
EOD en photorésine : - a : sur une surface de 100x100 pm’ ; b : reconstruction 3D sur 50x50 um?. ¢- Courbe
d'indice de réfraction du SGH en fonction de la longueur d'onde pour le modele New amorphous.

CONCLUSION

De par ses meilleures propriétés optiques, mécaniques, thermiques et chimiques comparées a
celles de la photorésine, le matériau sol-gel hybride ici proposé apparait aujourd’hui comme un
matériau de choix dans le contexte actuel de miniaturisation croissante des systémes optiques. En
particulier, il permet d’accéder a une gamme de micro-optiques diffractives répondant a de
nouveaux besoins industriels. De plus, Cette technique de recopie ouvre la voie a la fabrication de
petites séries reproductibles d’EODs en sol-gel hybride a partir d’un unique moule SGH.
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RESUME

Différents systémes photoamorceurs mettant en jeu trois composants et destinés a la
polymérisation d’un mélange d’acrylates sont ici optimisés en tant que support pour le
stockage d’informations par holographie. Ces matériaux donnent naissance a des
réseaux de phase ¢épais, fonctionnant en transmission. L’étude basée sur
I’enregistrement de réseaux sinusoidaux sous forme d’une modulation d’indice de
réfraction a permis de comparer les systémes 3-composants aux 2-composants
correspondants, les premiers étant plus performants d’un point de vue photochimique
(vitesse et taux de polymérisation élevés). L’optimisation des matériaux a conduit a des
rendements de diffraction corrigés dans 1’ordre 1 supérieurs a 90%.

MOTS-CLEFS : photopolymérisation ; photoamorceur ; réseau holographique ;
stockage d’informations.

1. INTRODUCTION

L’étude porte sur I’optimisation de matériaux photopolymérisables a base d’acrylates et
correspondant & un systéme photoamorceur a 3 composants, un colorant et deux co-amorceurs,
I’objectif étant d’y inscrire par holographie des réseaux de phase €pais [1]. Outre 1’adaptation des
formulations aux différentes contraintes optiques liées au mode d’illumination (répartition
lumineuse inhomogéne a 1’échelle du micron), ce travail a conduit a une réflexion sur le couplage
existant entre la cinétique des réactions de photopolymérisation et celle liée a la formation du
réseau. Les courbes de croissance holographique comparées a celles obtenues par spectroscopie RT-
FTIR (real time fourier transform infrared) sous irradiation homogéne ont permis d'acquérir de
nombreuses informations sur la cinétique du procédé et de caractériser les processus physico-
chimiques mis en compétition au cours du stockage d’une information lumineuse.

2. RESULTATS ET INTERPRETATION

Deux colorants, le Rose Bengal (RB) et la Safranine O (SFH" associés a la 2,2'-Bis(2-
Chlorophenyl)-4,4',5,5'-tetraphenyl-1,2'-biimidazole (CIHABI) et la N-phenylglycine (NPG) ont ici
¢té mis en ceuvre dans un mélange de monomeres principalement constitu¢ : - d’Ebecryl 1290
(acrylate hexafonctionnel) (45%) ; - du 1,1,1,3,3,3-hexafluoroisopropyl acrylate (22,5%) ; - de vinyl
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néononanoate (22,5%) ; - de triméthylolpropane tris(3-mercaptopropionate) (diluant réactif) (5%) ; -
et de la N-vinyl pyrrolidone (diluant réactif) (5%) [2].

Pour les systémes 3-composants, les 2 co-amorceurs peuvent réagir avec le colorant et chacun
donne lieu a la création de radicaux capables d’amorcer la réaction de polymérisation lors de
I’irradiation a 514 nm (laser Ar’). Ainsi, il y a apparition de plus de radicaux pour un systéme 3-
composants, ce qui peut donner naissance a un plus grand nombre de chaines polymeéres, donc
d’augmenter le rendement de la réaction de polymérisation et sa vitesse.
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Fig. 1 : Evolution du rendement de diffraction au cours de la construction du réseau a 514 nm pour les
différents systémes photosensibilisateurs a base de RB (a) ou de SF' (b) (interfrange = 0,87 pum, densité
d’énergie incidente = 25 mW/cm’, suivi de la formation du réseau & 633 nm).

Les courbes n=f(t) (Fig. 1a) montrent que la formation du réseau avec RB-NPG-CIHABI
est initialement plus rapide que celle de RB-NPG, alors qu’il n’y a pas création de réseau pour
RB/CIHABI. Le systéme 3-composants conduisant & des chaines polymeéres plus nombreuses,
lorsque le milicu correspondant aux zones claires est trop rigide et ne peut plus évoluer (occlusion
des chailnes en croissance), il n’y a pas stabilisation du réseau, mais dégradation, puisque, dans les
zones sombres, le polymére peut encore évoluer. Cela se traduit une chute du rendement de
diffraction. Pour le syst¢éme RB-CIHABI, la figure d’interférences incidente ne génére pas de réseau
holographique, méme si ce photoamorceur est capable d’induire la polymérisation du milieu. La
réaction de polymérisation est ici intrinsequement moins efficace que pour les deux autres
systémes : moins de chaines polyméres sont créées dans les zones claires, il n’y a donc pas
vitrification du milieu et les chaines en croissance se propagent facilement dans les zones sombres,
d’ou I’absence de microstructuration. Méme si le systéme SFO'/NPG/CIHABI correspond a un taux
de conversion des monomeéres moins élevé que celui du systéme précédent, il est le plus performant
en holographie. Dans ce cas, le milieu n’est pas aussi rapidement figé dans les zones claires, ce qui
favorise le processus de migration des monomeéres vers les zones claires et donc une modulation
d’indice de réfraction plus élevée.

CONCLUSION

Ainsi, les systémes a trois composants correspondant a une vitesse et un taux de
polymérisation plus élevés que ceux a deux composants peuvent donner naissance a des réseaux de
diffraction plus performants. Le systéme optimal (SF'-NPG-CIHABI) conduit a un composant créé
en moins d’une vingtaine de secondes pour un éclairement de 25 mW/cm?, son rendement de
diffraction corrigé étant a la fin de I’enregistrement supérieur a 90%.
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RESUME

Nous présentons le projet ANR OSMOTUS (2011 — 2014) qui consiste a réaliser des
oscillateurs a trés haute pureté spectrale (-150 dB rad*’Hz a 10 kHz de la porteuse)
accordables depuis les fréquences micro-ondes jusqu’au térahertz, a partir de
battements de porteuses optiques sur des photomélangeurs rapides.

MOTS-CLEFS : Bruit de phase ,Laser bi-fréquence ;UTC-PD ; Cavité ULE
1. INTRODUCTION

Le projet consiste a réaliser des oscillateurs microondes a térahertz a tres faible bruit de
phase. A 20 GHz, nous aurons -150 dB rad¥Hz a 10 kHz de la porteuse. Un laser biaxe bi-
fréquence a polarisations orthogonales délivre une fréquence de battement dans la gamme
millimétrique ou submillimétrique. Les deux fréquences optiques du laser seront stabilisées sur une
cavité Fabry-Perot de grande stabilit¢ dimensionnelle (ULE) [1-2]. Le systéme permet un transfert
de la stabilit¢ du domaine optique vers les microondes et térahertz. Deux systémes identiques
permettent la mesure de la pureté spectrale de la phase.

2. LASER BI-FREQUENCE

Le battement est obtenu par un laser bi-fréquence a état solide émettant a 1550 nm. Un laser
compact dont la fréquence de battement est accordable de 4 a 10 GHz est développé par THALES
TRT. Un laser biaxe est développé par I'IPR avec une fréquence de battement accordable du DC a
850 GHz. L’intérét de ces lasers est de générer un battement de haute pureté spectrale du fait de la
rejection du bruit commun et de la grande accordabilité de la différence de fréquence [3-4]. La
stabilisation de fréquence de chaque axe se fera par un cristal électro-optique intra cavité sur chaque
axe; un systéme amplificateur fibré permettra la stabilisation indépendante des fluctuations
d’amplitude de chaque polarisation.

3. STABILISATION ET GENERATION DE MICROONDE ET THZ

Les deux polarisations orthogonales d’un laser bifréquence seront stabilisées sur 2
résonances d’une méme cavité Fabry-Perot. La cavit¢ fabriquée en céramique a trés faible
expansion (ULE) est placée dans une enceinte & vide (10° mbar). C’est aujourd’hui le meilleur
résonateur compact en termes de stabilité dimensionnelle relative, limité par les fluctuations
thermiques de la cavité [5-8]. Les deux fréquences sondent la méme cavité, voient les mémes
fluctuations de longueur, permettant la meilleure stabilité relative possible du battement. Pour une
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fréquence de battement de 10 GHz, le bruit de fréquence sera limité par le bruit de grenaille optique.
Pour un battement a 1 THz, la stabilité de la cavité limitera le bruit de phase a -90 dB rad¥Hz a 10
Hz. 75% du faisceau transmis par la cavité sert a la stabilisation d’amplitude du laser, 25% du
faisceau est envoyé sur un polariseur puis le photomélangeur pour la conversion optique vers les
microondes. La conversion AM/PM est connue comme facteur limitant de la stabilité des
résonateurs optiques [9]. Un premier couplage est la conversion thermo-optique dans la cavité : les
fluctuations de puissance sont absorbées par les miroirs, induisant des variations de la longueur de
la cavité par dilatation des miroirs. Il y a également une modification de 1’indice avec la
température. Ces effets peuvent étre négligeables a 1 Hz de la porteuse par stabilisation de celle-ci
avec un niveau de 8.10°/sqrtHz par ARTEMIS. Les photodiodes et les amplificateurs donnent aussi
un couplage AM/PM avec des niveaux d’environ 10 rad/W ; ces couplages peuvent étre négligés
avec nos niveaux de stabilité d’amplitude.

Power
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Stabilization

Fig. 1 : Oscillateur microonde / THz

Deux systémes sont en cours de développement. Leurs performances de bruit de phase seront
évaluées par le battement millimétrique ou submillimétrique. A 10 GHz de fréquence de battement,
notre systeme aura des performances a 1’état de 1I’art a 1 Hz et 10 kHz de la porteuse. Le bruit de
phase de 1’onde submillimétriques sera quasi constant quelques soit la fréquence de battement : a 18
GHz, 100 GHz, 400 GHz, 1 THz, nous espérons dépasser 1’état de 1’art. A 400 GHz, nous
utiliserons des photodiodes UTC-PD (uni-travelling-carrier photodiode) spécialement développées
par ’'IEMN. A 30 GHz nous nous attendons a obtenir -80 dB rad® Hz a 1 Hz de la porteuse et en
dessous de -150 dB rad?’/Hz a 10 kHz. Le projet est financé par I’ANR-2011-BS03-010-01.
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RESUME

Nous avons effectué la restauration en temps réel d’images transmises a travers des
tissus biologiques d’épaisseur allant jusqu’a Smm. Pour cela nous utilisons les propriétés
de conjugaison de phase du processus non linéaire optique de mélange a trois ondes. Le
caractere quasi-instantané de ce processus permet de compenser la turbidité de ces milieux
biologiques méme lorsque ceux-ci sont en mouvement. En outre nous montrons que le
mouvement du milieu biologique pendant le processus permet d’accroitre de fagon
significative a la fois la résolution et le rapport signal sur bruit dans les images restaurées.

MOTS-CLEFS : conjugaison de phase, milieux diffusants, amplification paramétrique.
1. INTRODUCTION

Dans le contexte de I’imagerie médicale, de nombreuses méthodes d’imagerie non invasives a
travers les tissus biologiques utilisant des rayonnements non ionisants ont été étudiées depuis une
vingtaine d’années. Les méthodes cohérentes sont basées sur le principe d’interaction entre une
onde traversant le milieu diffusant et une ou plusieurs ondes de références (OCT, holographie
digitale, conjugaison de phase par mélange a 3 ou 4 ondes, ...). Des avancées significatives récentes
dans ce domaine ont été menées avec des dispositifs utilisant la conjugaison de phase [1] et
I’holographie digitale [2]. Toutefois dans ces travaux, les milieux diffusants étudiés sont statiques
en raison des temps caractéristiques relativement longs nécessaires a la reconstruction de 1’onde
conjuguée. En conséquence ces dispositifs imposent que la position des centres diffuseurs ne varie
pas pendant le temps séparant I’aller de la lumicre dans le milieu diffusant et la propagation de
I’onde conjuguée en retour. Or les tissus biologiques vivants sont des milieux diffusants
dynamiques avec des temps caractéristiques de décorrélation de I’ordre de 107s, ce qui rend pour
I’instant inopérantes ces méthodes pour une application a 1’imagerie médicale. De plus, ces
dispositifs utilisent pour 1’instant des rayonnements dans le domaine visible, en dehors de la fenétre
thérapeutique 650-1100 nm pour laquelle 1’absorption de la lumicre est minimale par les tissus
biologiques. Ceci restreint a quelques centaines de microns ’épaisseur des milieux diffusants
traverses.

Dans ce contexte, nous présentons nos travaux d’imagerie a travers les milieux diffusants par
une méthode de conjugaison de phase en temps réel basée sur I’amplification paramétrique
d’images [3] (dans le domaine du proche infrarouge) permettant de restaurer une image transmise a
travers des tissus biologiques en mouvement d’épaisseur allant jusqu’a Smm. En outre, nous
montrons comment dans ce dispositif, le mouvement du milieu biologique est mis a profit pour
améliorer a la fois le rapport signal a bruit et la résolution dans les images restaurées. En outre nous
montrons que notre dispositif est plus ou moins insensible a la dépolarisation de la lumiére lors de
sa propagation dans le milieu diffusant [4].
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2. DISPOSITIF EXPERIMENETAL ET RESULTATS

La figure 1 illustre le dispositif expérimental. Un objet illuminé par une impulsion laser
infrarouge est imagé au sein de I’échantillon biologique et la lumiére transmise est ensuite collectée
et projetée sur la face avant d’un cristal non linéaire quadratique taillé pour un accord de phase de
type 2. Le signal diffusé est alors amplifié paramétriquement dans le cristal par une onde pompe
intense. L’onde idler, générée au cours du processus d’amplification, conjuguée en phase avec le
signal, est renvoyée vers le milieu diffusant grace a un traitement réfléchissant déposé sur la face
arriére du cristal. L onde idler va alors « retracer » le chemin suivi par le signal lors de sa traversée
du milieu diffusant et former une image restaurée de I’objet initial. L’image restaurée est alors
détectée au moyen de la caméra CCD1 placée derriére un polariseur. Ce montage suppose que
I’onde idler est polarisée orthogonalement au signal incident sur le milieu diffusant. Cette
propriété, non évidente, est confortée par nos simulations numériques. La seconde caméra (CCD?2)
permet de s’assurer qu’en imagerie directe a travers le milieu diffusant, ’image de 1’objet n’est pas
identifiable.

Imagerie directe a travers  Image CP sans milieu
biologique

& rump pulse le milieu biclogique

@532 nmr

Image CP avec milieu
biologique statique

$cazerred
signal waye
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Fig. 1 : Montage expérimental Fig. 2 : Résultats expérimentaux

La figure 2 présente les résultats obtenus a travers 5 mm de viande de poulet. Les figures 2b a
2e¢ présentent les images conjuguées en phase obtenues avec 1’onde idler en I’absence de milieu
biologique (2b) et en présence d’un milieu biologique statique (2¢), ou en mouvement selon une
direction transversale (2d), ou longitudinale (2e) par rapport a la direction de propagation de la
lumiére. A titre de comparaison, I’image 2a correspond a I’image obtenue en imagerie directe a
travers [’échantillon. Ces résultats indiquent de fagon claire le bénéfice du mouvement de
I’échantillon sur le rapport signal sur bruit et sur la résolution de I’image restaurée.
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RESUME

Nous avons implémenté un algorithme de type PSTD (pseudo-spectral time domain) en
trois dimensions afin de simuler la propagation d’une impulsion lumineuse dans un milieu
diffusant. Cette méthode donne acces a l’évolution dans le temps et dans [’espace de toutes
les composantes du champ électromagnétique et est appliquée a [’analyse temporelle et
[’analyse polarimétrique d 'une impulsion lumineuse transmise par le milieu diffusant.

MOTS-CLEFS : Milieux diffusants, modélisation numérique, ondes électromagnétiques,
polarimétrie.

1. INTRODUCTION

L’algorithme de type PSTD (pseudo-spectral time domain) est une méthode performante,
présentant une alternative intéressante a la FDTD, pour calculer la propagation d’ondes
¢lectromagnétiques dans des milieux complexes [1] ou non linéaires [2]. La PSTD est basée sur le
principe d’une résolution des équations de Maxwell par une méthode spectrale pour les dérivations
par rapport a I’espace (en utilisant la FFT) et par différence finie pour les dérivations par rapport au
temps. Cette méthode a montré sa validité dans un grand nombre de situations et sa robustesse par
rapport a la FDTD concernant les problemes d’échantillonnage spatial et temporel.

Dans le cadre de nos travaux sur I’imagerie a travers les milieux diffusants [3] nous avons besoin
d’un outil de modélisation numérique capable de simuler, de fagon la plus fidéle possible, la
propagation en trois dimensions d’une onde lumineuse dans des milieux aléatoires. Pour cela nous
avons implémenté un algorithme de type PSTD tridimensionnel grace auquel nous suivons dans le
temps 1’évolution de toutes les composantes du champ électromagnétique en tout point du milieu.
Cela nous permet donc d’effectuer une analyse temporelle et une analyse polarimétrique de la
lumiére transmise par le milieu aléatoire. Les résultats de cette modélisation numérique sont ensuite
confrontés aux modeéles analytiques classiques de la théorie de la diffusion.

2. RESULTATS

Nous définissons un volume de 64x64x64 pixels échantillonné avec un pas de

Ax=Ay=Az=0.3Aet nous définissons le pas d’échantillonnage temporel comme : At = %&
v

(avec vla vitesse de propagation de 1’onde). Une source impulsionnelle polarisée selon 1’axe Ox
avec un profil transversal gaussien est disposée a I’entrée du milieu diffusant, qui est modélisé par
des grains de formes quelconques et répartis de facon aléatoire dans le volume de calcul (Fig.1).
Compte-tenu de la taille moyenne des grains diffusants, de leur indice relatif par rapport au milieu
ambiant, de leur concentration, de I’épaisseur du milieu diffusant et a 1’aide de la théorie de Mie,
nous avons évalué a 8.8 le nombre de libres parcours moyens et a 1.3 le nombre de libres parcours
moyens réduits. La figure 2 illustre I’intensité de l’impulsion lumineuse dans le plan xOz se
propageant dans le milieu diffusant a différents instants. Nous relevons alors ’intensité totale
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transmise par le milieu diffusant (Fig. 3) et nous comparons le profil temporel numérique de
I’intensité transmise avec la solution analytique de la réponse impulsionnelle d’un milieu diffusant
calculée en fonction des propriétés du milieu diffusant [4]. La connaissance de toutes les
composantes du champ électromagnétique nous permet en outre d’analyser 1’état de polarisation de
la lumiére transmise par le milieu diffusant. Pour cela nous calculons les coefficients de Stokes du
champ électrique émergeant du milieu diffusant (Fig.4). L’évolution de la moyenne de ces
coefficients au cours du temps (Fig. 5) doit nous permettre de distinguer 1’état de polarisation de la
lumiére balistique et de la lumiere diffusée.
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@
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Temps {fs) Fig.2 : Evolution temporelle Temps (fs)
Fig. 3 : Profil temporel des impulsions en de l'impulsion Fig.5 : variations temporelles des
entrée et en sortie du milieu diffusant. coefficients de Stokes

Nous présentons ici les premiers résultats de modélisation par PSTD-3D de la propagation d’une
impulsion lumineuse dans un milieu complexe. Afin de modéliser des milieux diffusants de
dimensions plus grandes, nous déployons actuellement notre code PSTD sur le Mésocentre de
I’Université de Franche-Comté.
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RESUME

Avec le réchauffement climatique, le recours au stockage souterrain du CO, entraine le besoin
en capteurs dédiés. Ce gaz offrant une bande d’absorption a 4.3um, il est possible de mesurer sa
concentration en utilisant 1'émission 4.35 pm d'une fibre GaGeSbS dopée Dy** comme source de
lumiére. Un capteur optique a ainsi été développé sur ce principe et a permis d’effectuer des mesures
déportées dans des puits, jusqu’a des profondeurs de 90m.

MOTS-CLEFS : Capteur, Dioxyde de carbone, fibres chalcogénures, terres rares

1. Introduction

Le réchauffement climatique est un des problémes majeurs de ce siécle. Il est essentiellement
du a l'augmentation des émissions de gaz a effet de serre parmi lesquelles le dioxyde de carbone. L'une
des solutions proposées a ce probléme consiste a stocker le CO, produit par 'activité humaine dans des
sites géologiques souterrains. Cependant, ces sites doivent étre surveillés afin d'éviter la contamination
de I’environnement. Les capteurs disponibles pour des mesures a grandes profondeurs ne sont
aujourd’hui pas suffisamment efficaces. Une des techniques les plus utilisées pour la mesure de
concentration est celle basée sur l'absorption optique de CO, autour de 4.3um. Ainsi, la concentration
de CO, peut étre déduite de la mesure de la transmission a cette longueur d'onde dans une cellule
contenant le gaz a analyser. Cette longueur d’onde moyen-IR est classiquement générée par des
sources de corps noirs qui sont directement dépendantes de la température, et dont la luminosité est
faible et influencée par l'environnement, en particulier aux températures que I’on rencontre dans les
grandes profondeurs. Nous proposons comme alternative 1’utilisation de fibres de chalcogénure dopés
terres rares [1]. Les ions de terres rares trivalents dans des milieux a basse énergie de phonons émettent
une fluorescence dans le moyen infrarouge qui est indépendante de la température, avec la possibilité
de les exciter dans le visible ou le proche infrarouge avec des diodes laser couplée a des fibres silices
ce qui permet de déporter la source. Parmi les terres rares, le Dy>* présente une bande d'émission
centrée a 4,35 um correspondant a la transition entre les niveaux SH,,, et °Hys0. Dans les verres, cette
transition est large et assure un recouvrement de la bande d'absorption du CO; a 4,3 um, ce qui permet
une détection par mesure différentielle. Nous présentons dans cette communication le principe de la
détection et les résultats de mesure de la concentration en CO, obtenus sur le terrain dans des puits de
plus de 90m de profondeur.

2. Résultats

L’ion Dy** peut étre pompé optiquement a 920nm dans la bande d’absorption correspondant a
la transition du niveau fondamental *H,s), vers le niveau °F,. Cette bande se situe dans le bandgap du
verre GaGeSbS [2]. L’énergie de phonons de cette matrice permet une désexcitation non radiative vers
le niveau *H qui donne cette transition centrée a 4.4um vers le niveau SH,s,. Cette bande est large et
peu structurée et recouvre efficacement la bande d’absorption du CO, (Figla). La détection optique du
gaz CO, a ét¢ directement obtenue par la mesure de I'absorption de cette émission. Dans des mesures
en laboratoire ou une cellule contenant du gaz a été interposée sur le chemin optique d’un faisceau
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sonde ainsi réalisé, il a été possible de déterminer la concentration en CO,. Cette expérience a permis
de montrer le potentiel de cette technique pour détecter efficacement les émissions de CO,. Nous
avons développé sur ce principe un capteur dédié pour des mesures déportées. Une diode laser de 3W
émettant & 920 nm est couplée a une fibre de 100m qui sert de source de pompage optique. Cette
pompe est injectée dans une fibre de GaGeSbS :Dy** de 20cm de long. La fluorescence émise a 4.3um
en sortie de fibre traverse une cellule de 1 cm de longueur, ce qui permet des mesures de
concentrations entre 0.05 et 50%. Le signal a 4.3 um est ensuite collecté par une fibre de
chalcogénure non dopée et envoyée sur une détecteur pyroélectrique Infratec LFP-3950L-337. Ce
détecteur est basé sur un filtre de Fabry Perot accordable électriquement. Le signal est ensuite mesuré
par le détecteur pyroélectrique. La concentration en CO, est alors déterminée par une mesure
différentielle. Le filtre est piloté de telle sorte que I’on mesure alternativement a une longueur d’onde
dans la bande d’absorption du CO, et en dehors (bande de référence, cf. figla). Grace a cette technique
il est ainsi possible de s’affranchir des fluctuations et des dérives de la source. Le capteur a été calibré
par des mesures de concentration en CO, connues et testé sur le terrain dans des puits de 90m de
profondeurs dans lesquels du CO, et du N, ont été injectés pour la calibration. Nous avons pu suivre
ainsi les variations de concentrations en CO, en fonction des injections effectuées ainsi que le temps
de dilution a I’intérieur du puits (figlb) et le profil de concentration dans le puits entre le fond et la
surface.

3. Conclusion

Nous avons montré que la fluorescence de I’ion Dy** dans des fibres de chalcogénures
permettait le développement de sources efficaces de lumiére pour la mesure de concentration en CO,
dans des conditions de terrain. L’avantage de cette approche est de disposer d’une source optique
brillante adaptée au gaz a détecter et permettant d’effectuer une mesure différentielle. De maniére plus
générale, I’utilisation de sources de fluorescence a partir de fibres dopées terre rares, offre des
possibilités multiples de détection de molécules dans le moyen infra rouge. Ce type de capteur, qui
peut évoluer vers des systémes de détection entiérement déportés, ouvre la voie vers des capteurs
d’especes chimiques « tout optiques » [3].
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Fig. 1 :a) Spectre de fluorescence de GeGaSbS :Dy’" et absorption du CO,, b) Variation de concentration en CO,
dans un puits de 90m de profondeur
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RESUME

Une réduction de plus de 20 dB du bruit d’antiphase a été obtenue dans un laser bi-
fréquence mono-axe sans aucun asservissement d’intensité. Ce résultat repose sur
’utilisation d’un cristal de Nd :YAG taillé selon le plan cristallographique (001) et
I’alignement des deux états de polarisation du laser avec deux des axes
cristallographiques du Crystal.

MOTS-CLEFS : Laser bi-fréquence; cristal Nd :YAG, Bruit d antiphase
1. INTRODUCTION

Les lasers a état solide bi-fréquence constituent des sources de choix pour la génération de
signaux hyperfréquences de grande pureté spectrale, et plus particulierement pour la réalisation
d'oscillateurs locaux hyperfréquences sur porteuse optique. Les applications potentielles de ces
lasers vont du transport de signaux pour les télécommunications a la spectroscopie haute résolution
dans le domaine THz. Bien que ces lasers présentent de trés faibles largeurs spectrales, ils souffrent
néanmoins d'importants exces de bruit d'intensité résonants aux basses fréquences, typiquement de
quelques kHz a quelques MHz. En effet, dans les lasers bi-fréquence, l'oscillation simultanée de
deux modes de polarisation orthogonale et couplés dans le milieu actif se traduit par l'apparition de
deux pics de résonance dans le spectre de bruit d'intensité du laser. Ces deux pics correspondent a
I’exceés de bruit a la fréquence des oscillations de relaxation et au bruit de partition appelé aussi
bruit d'antiphase. Le bruit d’intensité a la fréquence des oscillations de relaxation résulte de
l'interaction entre l'inversion de population et les photons de la cavité. Les oscillations de relaxation
est un phénomeéne inhérent aux lasers de classe-B dans lesquels la durée de vie de ’inversion de
population est grande devant la durée de vie des photons dans la cavité. Le bruit d'antiphase, quant a
lui, résulte du couplage entre les deux modes dans le milieu a gain. Pour certaines applications, ces
bruits résonants peuvent s'avérer néfastes. Il est donc crucial de disposer de sources lasers a état
solide bi-fréquence ayant un trés faible niveau de bruit d'intensité. Aujourd’hui, des méthodes
simples existent pour supprimer l'excés de bruit d'intensité au voisinage de la fréquence des
oscillations de relaxation [1]. Le bruit d’antiphase peut difficilement étre réduit. Une fagon d’y
parvenir est de séparer spatialement les deux modes dans le milieu actif [2]. Cependant, une telle
architecture de laser biaxe augmente la complexité du laser et diminue les corrélations des
fluctuations de phase des deux modes. Nous démontrons ici comment il est possible de garder une
architecture de laser bi-fréquence mono-axe tout en réduisant de maniére importante le bruit
d’antiphase.

2. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Le laser que nous avons développé met en jeu un barreau de Nd :YAG taillé selon le plan
cristallographique (001). Il a en effet ét¢ démontré que dans un tel cristal on pouvait considérer que
les dipéles actifs étaient alignés suivant les axes cristallographiques (010) et (001) [3]. De ce fait, on
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s’attend a ce que le bruit d’antiphase disparaisse si les états de polarisation du laser sont orientés
précisément suivant ces axes cristallographiques, c’est-a-dire, dans la configuration ou le couplage
entre les deux modes est minimum. Dans le but d’orienter convenablement les états de polarisation
par rapport aux axes (010) et (001), nous insérons dans la cavité laser une lame biréfringente dont
les axes neutres vont définir I’orientation des deux états propres de polarisation du laser. En jouant
sur I’orientation de cette lame, il est ainsi possible de modifier le couplage entre les deux modes de
polarisation du laser.

(001) o= 45°

.50 @ a=43°

(010)

-90 WW* WVWW”W

(010) -1004

A
RIN of x-polarized mode (dB/Hz)

) 120
]-requem.v (kHz}
Fig. 1 : A gauche, schéma représentant deux orientations des états de polarisation x et y du laser par rapport
aux axes cristallographique du Nd :YAG. A droite, spectres de bruit d’intensité relatif du mode de polarisation
x pour ces deux angles a.

La figure 1 représente deux spectres de bruit d’intensité relatif du laser lorsque qu’on observe
un seul mode de polarisation. Ces spectres correspondent aux situations pour lesquelles les états de
polarisation du laser sont a a=45° et a a~0° des axes cristallographiques du Nd :YAG. Le spectre
(1) montre la présence pic d’antiphase et du pic des oscillations de relaxation aux alentours de 50
kHz et de 120 kHz respectivement. Lorsque les états de polarisation sont fixés a un angle de a=~45°,
angle correspondant au cas ou le couplage est maximum, 'amplitude du pic d’antiphase
atteint son maximum. En revanche, lorsque les états de polarisation sont alignés suivant les
axes cristallographiques, le pic d’antiphase disparait complétement comme attendu (spectre
(2)). Ainsi un choix judicieux du milieu actif et de l'orientation des états propres de
polarisation d’'un laser bifréquence permet de réaliser un laser ne présentant plus de bruit
d’antiphase.

CONCLUSION

Nous avons démontré la possibilité de réduire significativement le bruit d’antiphase dans un
laser bi-fréquence mono-axe sans aucun asservissement [4]. En choisissant un cristal de Nd :YAG
taillé selon le plan (001) et en orientant les états de polarisation du laser, nous avons obtenu une
réduction de plus de 20 dB sur ’amplitude du bruit d’antiphase. Cette méthode simple et efficace
pourrait étre étendue a d'autre longueurs d'ondes, et ouvre ainsi la voie a la réalisation de lasers bi-
fréquences ultra-faible bruit.
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RESUME

Dans cet article nous décrivons le dispositif développé pour observer et quantifier les
déformations subies par le tube de gainage de combustibles nucléaires en réacteur,
problématique de premiére importance pour la conduite et la sécurité des installations
nucléaires. En raison du caractére diffusant de la surface a étudier et des conditions
extrémes imposées par I’environnement du nucléaire, nous avons choisi d’employer
I’interférométrie de speckle. Les premiers résultats montrent I’efficacité du systéme
pour la quantification d’événements a I’échelle micrométrique dans cet environnement.

MOTS-CLEFS : controle non destructif ; interférométrie de speckle ; mesure de phase.
1. INTRODUCTION

Au sein d’un réacteur nucléaire a eau pressurisée, les pastilles de combustible subissent de
fort gradients thermiques qui les déforment et les fissurent au cours du temps, conduisant a la
déformation voire a la rupture du tube de gainage qui les entoure. L’analyse de la cinétique
d’apparition de ces déformations (appelées «plis», Fig. 1) via leur observation et leur
quantification est donc essentielle pour la stireté des installations ainsi que pour la compréhension
des phénoménes physiques mis en jeu lors de I’irradiation. L’objectif des travaux présentés ici est
de concevoir un outil pour I’observation et la quantification en ligne de ces déformations au sein
d’un milieu exigeant tel que celui du nucléaire. Dans des conditions de fonctionnement normales,
I’amplitude de ces déformations a été mesurée a 1’échelle de quelques dizaines de micromeétres et
une étude préalable nous a permis d’identifier I’interférométrie de speckle comme étant la technique
la plus adaptée a leur mesure [1]. Nous présentons ici le dispositif expérimental développé pour
cette application et les résultats obtenus in situ et en temps réel sur des échantillons modéeles.

Pastilles de
combustible

Gainage ——>
(a)

Fig. 1 : pastilles de combustible et leur gainage avant (a) et apres (b) irradiation.
2. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Les gradients de température, représentatifs de ceux rencontrés par les pastilles de
combustible en réacteur, sont reproduits en laboratoire grace a un dispositif original développé par
le CEA Cadarache (appelé DURANCE pour Dispositif simUlant le compoRtement sous grAdieNt
thermique des CombustiblEs). Il s’agit d’un four a induction capable de reproduire les gradients de
température rencontrés par les combustibles en réacteur. Une collaboration a donc été mise en place
entre le CEA Cadarache et I’institut Fresnel pour le développement d’un outil de mesure in situ des
déformations du tube de gainage. L’environnement restrictif lié a cette mesure (cellules de haute
activité pour échantillons hautement radioactifs, champs électromagnétiques, vibrations, enceinte de
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quartz, flux d’argon, isolant thermique, distance de travail, surface diffusante, etc.) nous a conduit a
développer un instrument optique basé sur I’interférométrie de speckle, technique couramment
utilisée en milieu industriel pour I’étude du comportement mécanique des matériaux [2][4]. Elle
consiste a soustraire les figures d’interférences enregistrées a deux instants différents pour faire
apparaitre les franges de corrélation qui caractérisent 1’évolution de la surface éclairée entre ces
deux instants. Le dispositif expérimental étudié est un interférométre de Michelson a décalage de
phase temporel, tel que présenté sur la figure 2.

(¢]
T T M DURANCE
ccD —  rmemmm——oooo.
l l 3 1 Combustibles 1
P L ! + !
| T C : gainage :
e
TN -0
o 4+ Sioomm |
1 1
‘ N4 —— e e |
Ré* . Transiatica piézo

Fig. 2 : interféromeétre a décalage de phase temporel ; CCD : caméra, He-Ne : source laser, O : objectif, M :
miroir, P : polariseur, L : lentille, C : cube séparateur, A/4 : lame quart-d’onde.

Pour ces premiers essais, le tube de gainage étudié est déformé mécaniquement au sein du
four, de maniére a évaluer I’influence d’un maximum de contraintes avant d’évoluer vers de
véritables échantillons. Les figures 3(a) et 3(b) montrent un exemple de franges observées en cours
d’essai, a partir desquelles sont extraites la carte de phase continue (Fig. 3(c)) et la forme en 3D de
la déformation subie par la surface observée. Par ailleurs, le logiciel développé ici permet
d’automatiser la mesure et de suivre en temps réel I’évolution de la surface observée, en gérant a la
fois 1’acquisition (enregistrements d’images et décalage de phase) et le traitement (calcul des cartes
de phase, filtrage et déroulement des cartes de phase, reconstruction de la déformation).
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Fig. 3 : Exemple de mesure de déformation ; (a) franges de corrélation, (b) carte de phase filtrée, (c) carte de
phase déroulée, (d) reconstruction 3D de la déformation.

CONCLUSION

L’objectif de ces travaux est de concevoir un dispositif de mesure optique quantitative des
déformations subies par la surface externe du gainage des combustibles irradiés en réacteur
nucléaire. Les premiers résultats obtenus par interférométrie de speckle montrent I’efficacité de
cette technique pour cette mesure a travers la quantification de déformations avec une résolution
micrométrique. Ces résultats sont trés prometteurs pour les prochains essais, qui consisteront a
mesurer des déformations en conditions réelles (générées sous gradient thermique), et montrent une
nouvelle fois le potentiel de I’instrumentation optique pour les applications industrielles.
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RESUME

Une nouvelle modalité de mesure de dépolarisation, basée sur une approche d’optique-
hyperfréquence et adaptée a des mesures déportées par fibre optique, sera
présentée. Une fois le principe de la mesure validé, nous présenterons les toutes
premiéres images obtenues par cette technique qui ouvre la voie a I’imagerie
polarimétrique a haute cadence et a grande sensibilité pour des applications en
imagerie active et en endoscopie.

MOTS-CLEFS : imagerie polarimétrique, optique hyper-fréquence, endoscopie
1. INTRODUCTION

La mesure des propriétés de dépolarisation des matériaux constitue un outil de caractérisation
performant utilisé dans de nombreuses applications. Un certain nombre d’applications émergerait si
la mesure pouvait étre facilement déportée a distance, a travers une fibre optique ou un faisceau de
fibres. A I’heure actuelle, ce déport représente toujours un défi technologique non résolu car les
nombreux systémes d’imagerie polarimétrique active existants nécessitent un contrdle parfait des
¢tats de polarisation a I’émission et a la détection, ce qui demeure impossible a travers une fibre
optique. Bien qu’une technique ait été proposée et démontrée récemment [1] pour réaliser des
mesures polarimétrique déportées par fibre optique, celle-ci nécessite d’inclure un rotateur de
Faraday en téte d’endoscope ainsi qu’une analyse statistique et/ou spectrale. Elle reste donc
difficilement compatible avec les contraintes d’encombrement et de rapidité nécessaires pour
I’imagerie in vivo. Dans ce contexte, nous avons proposé une nouvelle modalité de mesure de
dépolarisation basée sur le concept de brisure d’orthogonalité¢ de deux champs[2,3], qui fournit une
caractérisation directe du pouvoir dépolarisant d’un échantillon a partir d’une mesure unique.
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Fig. 1 : a) Principe; b) Validation expérimentale ; ¢) Source bi-fréquence bi-polarisation a 488 nm.

2. PRINCIPE DE LA MESURE

L’action d’un matériau dit “purement dépolarisant” (caractérisé par une matrice de Mueller
de rang 2) sur un faisceau totalement polarisé peut se modéliser phénoménologiquement comme
une projection partielle de 1’état de polarisation incident E;, sur la direction de polarisation
orthogonale, notée E*;,. Ainsi, ona Eqy =p'”? (Ej, + o EX, ), ot o décrit le pouvoir dépolarisant du
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matériau, se traduisant par un degré de polarisation ®= (1 - a?)/(1 + o) aprés interaction de la
lumiére avec I’échantillon.

La technique de mesure de dépolarisation par brisure d’orthogonalité proposée (DSOB :
Depolarization Sensing by Orthogonality Breaking) fournit une mesure directe du parameétre
o grace a I'utilisation d’une source laser d’éclairement produisant deux états de polarisation
orthogonaux et non-dégénérés en fréquence. Dans ce cas, le champ incident s’écrit Ej, = Eo [ ¢ ™"
e, + e 7™ ¢,], ou les composantes du champ possédent des polarisations orthogonales, ¢’est-a-dire,
leurs vecteurs de Jones vérifient <e;|e;> = 0. Quand un tel état du champ, de puissance optique P,
constante, interagit avec un matériau dépolarisant (a#0), la projection partielle de chaque état
propre de polarisation sur l’autre induit une oscillation cohérente (battement) de 1’intensité
lumineuse du champ a la différence des fréquences optiques Av=v;—v,, comme illustré en Fig.1 ou
les deux états de polarisation sont dans ce cas linéaires. La puissance relative de ce battement, qui
traduit la brisure d’orthogonalité entre les deux champs incidents, peut étre reliée directement a la
valeur de a [2,3]. Ainsi, la valeur du degré de polarisation @ de la lumiére aprés interaction avec
I’échantillon est obtenue par une mesure directe, a la fois rapide (< 1lus, si Av > ~100MHz) et
sensible (30 dB de dynamique) en utilisant une détection synchrone pour quantifier le battement.

Il est important de noter que cette technique est adaptée a des mesures déportées par fibre
optique, pour des applications d’endoscopie, puisqu’elle est insensible aux biréfringences du guide
optique qui préservent 1’orthogonalité des champs au sens mathématique [2,3], sans nécessiter
I’ajout d’un quelconque dispositif optique a 1’extrémité distale de 1’endoscope.

3. RESULTATS

Cette technique a d’abord été implémentée en concevant un laser a état solide (verre dopé
Er:Yb) émettant a 1,5 pm produisant un éclairement intrinséquement bifréquence (Ay = 950 MHz)
selon deux polarisation linéaires orthogonales. Les premiéres validations expérimentales ont été
conduites en configuration « endoscopique » a travers une fibre monomode SMF28 utilisée pour
I’éclairement des échantillons et la collection de la lumiére. A la détection, la mesure du battement
hétérodyne sur une photodiode InGaAs rapide a permis de comparer les valeurs de degré de
polarisation obtenues par cette technique DSOB et les résultats de mesure de Stokes classiques. Ces
résultats, résumés en Fig. 1.b ont permis de valider la technique en configuration mono-point [3].
Plus récemment, nous avons congu un montage utilisant une source laser monofréquence a 488 nm
suivie d’un interférométre Mach-Zehnder contenant dans un de ses deux bras un modulateur
acousto-optique. Cet ensemble permet de produire un état d’éclairement dans le visible similaire a
celui obtenu avec le laser bifréquence a 1,5 um, a savoir, deux champs orthogonaux entre eux et
dégénérés en fréquence (voir Fig. 1.c). Adapté sur un montage de microscopie, il nous a permis
d’obtenir les premicres images de dépolarisation par brisure d’orthogonalité en configuration espace
libre. L’image est formée par un balayage progressif de I’échantillon et en utilisant une détection
synchrone référencée sur le signal de modulation du modulateur acousto-optique.

4. CONCLUSION

En se démarquant des techniques usuelles, la méthode DSOB doit permettre de fournir une
mesure directe, a haute dynamique (>30 dB) du pouvoir dépolarisant d’un objet a des cadences
jamais atteintes (<Ius). En raison de sa compatibilité avec un déport de la mesure par fibre optique,
I’adaptation de cette technique a des endoscopes conventionnels fibrés devrait ouvrir la voie a des
applications d’imagerie endoscopique polarimétrique temps-réel.

REFERENCES

[1] J. Desroches et al., “Fiber-optic device for endoscopic polarization imaging”, Opt. Lett. 34, 3409 (2009).
[2] M. Alouini et J. Fade, Dépot de brevet FR11.55527, 23/06/2011.

[3] J. Fade and M. Alouini, “Depolarization remote sensing by orthogonality breaking”, PRL 109,
043901(2012).

114



Session posters Horizons - Autres thématiques OPTIQUE 2013
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RESUME

Nous présentons un montage de tomographie par cohérence optique plein champ
achromatique permettant 1’acquisition d’images en trois dimensions dans trois bandes
distinctes couvrant une plage spectrale de 550 nm a 1600 nm. Une résolution axiale de
2 um est atteinte quelle que soit la bande spectrale considérée et des images en couleur
sont produites afin d’améliorer le contraste.

MOTS-CLEFS : Microscopie ; Interféerométrie ; Tomographie
1. INTRODUCTION

La tomographie par cohérence optique (appelée OCT pour Optical Coherence Tomography
en anglais) est une technique d’imagerie tridimensionnelle basée sur I’interférométrie optique en
lumiére polychromatique. Etablie au début des années 1990 [1], cette technique est aujourd’hui
couramment utilisée dans le domaine biomédical, notamment en ophtalmologie.

L’OCT plein champ est une technique alternative a ’OCT conventionnelle, permettant
I’acquisition d’images dites « en-face » sans balayage de faisceau au moyen d’une caméra
matricielle [2,3]. Nous présentons ici un systeme d’OCT plein champ a haute résolution capable de
produire des images dans trois bandes spectrales distinctes.

2. METHODE

Le dispositif expérimental est basé sur un microscope interférométrique (voir Fig. 1 (a)), de
type Linnik [2], utilisant un systeéme d’illumination Kohler. La source de lumicre est une lampe
halogéne afin de disposer d’un spectre d’émission extrémement large. Deux objectifs a miroirs
identiques (Edmund Optics, ON = 0.28, x15) sont utilisés afin de produire des images dénuées
d’aberrations chromatiques sur une trés large plage spectrale. Afin de projeter les images sur le
détecteur, on utilise un doublet achromatique optimisé entre 650 nm et 1050 nm ou un doublet
achromatique optimisé entre 1050 nm et 1650 nm, assurant ainsi le caractére achromatique du
systéme d’imagerie.

L’écart de dispersion chromatique dans les deux bras de I’interférométre est compensé
dynamiquement en fonction de la profondeur d’imagerie. On place pour cela dans le bras référence
de l’interférometre un systéme de deux prismes coulissant 1’un par rapport a 1’autre, constituant
ainsi une lame de verre d’épaisseur variable. Une lame de verre d’épaisseur identique a I’épaisseur
moyenne des deux prismes est placée dans 1’autre bras.

Les images interférométriques sont projetées sur un capteur d’image de type Indium Gallium
Arsenide (InGaAs) (Modéle OWL SW1.7 CL-320 de Raptor Photonics, 320%256 pixels, 14 bits)
dont la sensibilité spectrale s’étend de 400 nm a 1800 nm.

L’insertion dans le systéme d’illumination de plusieurs associations de filtres optiques permet
de sélectionner trois bandes spectrales dont les centres de gravités se situent aux longueurs d’onde
de 630 nm, 860 nm et 1200 nm (voir Fig. 1(b)). Compte tenu de la largeur de chaque bande, on
dispose d’un intervalle spectral de détection s’étendant de 550 nm a 1600 nm. Dans le cas de
I’imagerie de milieux biologiques, la totalité de la fenétre thérapeutique optique est ainsi couverte.
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Fig. 1 : (a) Montage expérimental d’OCT plein champ achromatique. DO : Diaphragme d’Ouverture, DC :
Diaphragme de Champ, CS : Cube Séparateur, LCP : Lame Compensatrice de Dispersion, PCD : Prismes
Compensateurs de Dispersion, OMR : Objective de Microscope a Réflexion, PZT : platine Piezoélectrique,
L1 : lentille, L2 : lentilles de tube (doublets), CCD : détecteur 2D (Charge Coupled Device).

(b) Bandes spectrales d’imagerie.

3. PERFORMANCES

La résolution axiale Az des images étant reliée a largeur spectrale AA et a la longueur d’onde
centrale Ay de I’éclairage (voir Eq. (1)), les bandes spectrales d’imagerie ont été sélectionnées par
des associations de filtres afin d’obtenir une résolution axiale quasiment constante.

_ 2In22,° .
onm AL M

Pour chacune des trois bandes, on mesure une résolution axiale dans I’air (n = 1) de ~ 1.9 um.
Afin d’obtenir une résolution transverse également constante pour les trois bandes spectrales, on
dégrade numériquement cette derniére pour les bandes correspondant aux longueurs d’onde les plus
courtes. La résolution transverse vaut ainsi ~ 4 um pour les trois bandes.

4. CONCLUSION

L’imagerie dans trois bandes spectrales treés différentes permet de mettre en évidence des
variations des propriétés de diffusion et d’absorption de la lumiére dans I’objet imagé en fonction de
la longueur d’onde. Par rapport a I’OCT plein champ classique, on peut ainsi produire des images
aux contrastes accrus avec quasiment la méme résolution spatiale, ce qui permet une meilleure
différentiation des structures imagées.
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Le ribosome est le moteur moléculaire traduisant le code génétique de I’ARNm en
protéine. La dynamique de ce processus asynchrone primordial est encore mal connue, surtout
chez les eucaryotes. Pouvoir suivre des ribosomes individuels pendant la traduction est donc
un enjeu important. Nous avons hybridé des oligonucléotides fluorescents sur I’ARNm, les
départs des marqueurs signalant alors le passage des ribosomes a leurs emplacements.

Notre montage est basé sur la microscopie de fluorescence en réflexion totale. Les
ribosomes sont initialement immobilisés sur I’ARNm grace a une IRES, structure secondaire
spécifique permettant une initiation non canonique du ribosome. Puis suite a 1’injection d’un
systeme de traduction in-vitro, ils peuvent traduire la protéine et atteindre les oligonucléotides
marqués, qu’ils détachent grace a leur activité hélicase. Ces dissociations se traduisent par une
disparition du signal de fluorescence des marqueurs qui diffusent hors de I’onde évanescente.
Nous avons ainsi pu observer la distribution des durées de traduction jusqu’a des endroits
spécifiques de I’ARNm. Nous avons ainsi pu extraire deux durées caractéristiques pour
I’élongation. La premiere (typ. 40 s) est associée au premier cycle d’élongation, ralentie par le
fait que le ribosome doit s’extraire de I'IRES. La seconde (~1s) correspond a un cycle
d’élongation normal.
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RESUME

Pour de nombreuses applications, une connaissance pointue du comportement
polarimétrique de la Iumiére diffusée par les milieux complexes avec une résolution
spatiale sub-speckle est une nécessité. Dans ce contexte, 1’expérimentation associée
doit permettre une métrologie de pointe avec une précision quantifiée et optimisée. Le
dispositif que nous avons développé dans cet objectif sera présenté dans le cadre de
cette communication.

MOTS-CLEFS : Milieux diffusants, polarisation, speckle, métrologie

Plusieurs études ont récemment porté sur les phénoménes de polarisation en milieu
désordonné, dont notamment la dépolarisation spatiale [1] et la repolarisation temporelle [2-4]. Ces
résultats conférent de nouvelles signatures aux milieux complexes, susceptibles de trouver des
applications dans le sondage de milieux inertes ou vivants.

Ces prédictions théoriques ont plus rarement été confirmées par 1’expérience [2,5] en raison
de difficultés inhérentes a la stabilité du speckle [5]. Différentes procédures peuvent étre mises en
ceuvre mais il est important de s’attarder sur la forme et la précision des signaux mesurés, avant
d’en extraire les paramétres de polarisation.

Nous présentons ici un nouveau systéme de métrologie de pointe qui permet une mesure de
1’¢état de polarisation local de la lumiére diffusée a une échelle plus fine que le grain de speckle. Le
dispositif est congu pour permettre une mesure rapide a I’échelle des variations temporelles du
speckle. Une résolution analytique permet d’optimiser le traitement, d’assurer la convergence vers
la meilleure solution et d’obtenir une précision de 1’ordre du pour-cent sur la mesure de 1’état de
polarisation local.

Par ailleurs, les résultats permettent de préciser la pertinence d’une mesure dans le grain de
speckle. La technique est appliquée a la caractérisation d’échantillons diffusants de microstructures
variables.
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RESUME

Nous présentons un nouveau type d’imageur plénoptique ultrasensible basé¢ sur
I’interférométrie par réinjection optique. En plus d’une sensibilité¢ ultime au photon
unique obtenue par un marquage acoustique, ce dispositif posséde la capacité de
corriger numériquement, aprés acquisition, les distorsions du front d’onde causé par
des milieux hétérogenes. Le dispositif est donc idéal pour une imagerie en profondeur
a travers des milieux complexes comme les milieux biologique.

MOTS-CLEFS :  holographie; milieux diffusants; imagerie plénoptique; acousto-
optique

1. INTRODUCTION : LA MICROSCOPIE PLENOPTIQUE POUR LA BIOIMAGERIE

La photographie plénoptique a été introduite par le Prix Nobel francais Gabriel Lippmann en
1908 [1] sous le nom « photographie intégrale ». Contrairement a 1’imagerie conventionnelle ou
seule la position d’impact des photons est enregistrée, un dispositif plénoptique permet d’obtenir
¢galement une information sur I’angle d’arrivée de ces photons. Cette propriété permet des
possibilités inhabituelles comme la refocalisation ou la correction numérique des aberrations apres
I’acquisition d’une image brute [2]. Ces propriétés permettent de régler les problémes de
propagation (aberrations) causés par les hétérogénéités des milieux biologiques.

De nombreuses configurations expérimentales ont été développées. Citons par exemple, Ng
et. al. [2] qui propose de placer une matrice de microlentilles avant un détecteur CCD, chaque
microlentille couvrant N pixels. La résolution spatiale est alors donnée par la taille d’une
microlentille tandis que les N pixels derriére la microlentille donnent I’information angulaire (i.e. la
direction de propagation des photons). Les dispositifs proposés jusque 1a souffrent cependant d’un
compromis entre les résolutions spatiale et angulaire (dépendant du choix de N dans I’exemple cité).
De plus, I'utilisation d’une caméra CCD (généralement peu sensible) rend ce type de montage peu
adapté a une imagerie a travers des milieux diffusants (peu de photons ballistiques).

2. LE LOFI : UN NOUVEAU DISPOSITIF PLENOPTIQUE ADAPTE AUX MILIEUX DIFFUSANTS

Afin de palier a ces problémes, un microscope holographique basé sur le LOFI (Laser Optical
Feedback Imaging) [3] est proposé [Fig. 1(a)]. Dans ce dispositif, le laser joue le role a la fois
d’émetteur et de récepteur. En effet, les photons sont émis, décalés en fréquence d’une valeur
proche de la fréquence de relaxation du laser (ce qui crée une amplification du signal grace a la
dynamique du laser) et réinjectés dans la cavité laser. Cette interaction cohérente, crée a la
fréquence de décalage un battement optique qui est détecté par une photodiode puis démodulé en
amplitude et en phase par une détection synchrone. Des images peuvent étre obtenues par un scan
point par point au moyen d’un systéme de miroirs galvanométriques . Le dispositif LOFI est en fait
un interférometre autodyne (la référence est la cavité laser elle-méme) qui donne acces au champ
électrique réinjecté et donc au front d’onde provenant de la cible. Nous avons donc également accés
a la double information position et direction de propagation des photons. Le dispositif LOFI est
donc un microscope plénoptique. Avec ce dispositif, nous avons pu démontrer des propriétés
particuliéres comme la correction numérique de défocus et la correction d’aberrations (fig. 1b, [4]).
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L’avantage du plénoptique LOFI est qu’il n’y a plus de compromis entre la profondeur de champ et
la résolution qui reste fixée par I’ouverture de 1’objectif de microscope.
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Fig. 1 : a) Principe de I’imagerie a réinjection optique (LOFI) couplée au marquage acoustique : DS est la
détection synchrone, F./2 et F/2 les décalages en fréquence dus aux modulateurs acousto-optiques et au
transducteur acoustique respectivement. b) Correction d’aberrations sur une image d’objets ponctuels (billes
de silice) ¢) Courbe de I’énergie regue avec ou sans marquage et comparaison avec le bruit de photons.

Afin de s’affranchir des problémes de réflexion parasite du signal sur les lentilles nous
empéchant d’atteindre une sensibilité optimale de détection de la cible, un marquage acoustique est
proposé [5], [Fig. 1(a)]. Dans ce dispositif, seuls les photons atteignant la cible sont marqués par un
transducteur acoustique et seront pris en compte par la détection synchrone (filtrage a Fo+F,) ; il en
résulte une disparition dans 1’image des échos parasites (signal a F.). Avec ce systéme de marquage
et grice & I’amplification considérable de la dynamique du laser (~10°), nous avons pu démontrer
une sensibilité au photon unique réfléchit par la cible [Fig. 1(c)]. En plus d’avoir une résolution
constante indépendante de la profondeur d’observation, le LOFI est donc un dispositif d’imagerie
idéal pour de I’imagerie a travers des milieux diffusants. Cependant ces précieux avantages sont
obtenus au détriment du temps d’acquisition (30 sec pour 512*512 pixels) causé par 1’acquisition
point par point nous limitant a une imagerie quasi-statique. Lorsque le défocus pendant 1’acquisition
est trop important, 1’efficacité de collection des photons rétro-réfléchis diminue également.

CONCLUSION

La microscopie plénoptique donne une double information position et direction de
propagation des photons arrivant sur un détecteur. Ceci permet une correction numérique post
acquisition du défocus et des aberrations sur des images. Ce type de dispositif est donc
particuliérement utile pour une imagerie a travers des milieux hétérogénes. Nous avons présenté un
microscope plénoptique original, le LOFI, basé¢ sur la réinjection optique. Par du marquage
acoustique localisé, nous avons fait la démonstration d’une sensibilité¢ au photon unique qui permet
aussi une imagerie en profondeur a travers des milieux diffusants.
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RESUME

Cette étude vise a résoudre en polarisation les signaux de microscopie optique non-
linéaire pour sonder l'architecture des tissus biologiques, en particulier 'organisation
des fibrilles de collagéne. Nous avons ainsi controlé 1’état de polarisation incident sur
un microscope par génération de second harmonique (SHG), caractérisé les artefacts
liés a la forte focalisation dans des tissus anisotropes et développé une méthode
d'analyse des images permettant de remonter a la direction principale et au désordre
local des fibrilles de collagene dans le volume focal. Nos résultats expérimentaux sur
le tendon et la cornée sont en excellent accord avec nos modeles théoriques et montrent
que la microscopie SHG résolue en polarisation permet de sonder la direction de
fibrilles d'un diamétre largement inférieur a la longueur d'onde et de caractériser leur
degré d'alignement.

MOTS-CLEFS : biophotonique, optique non-linéaire, polarimétrie, tissus biologiques
1. INTRODUCTION

La microscopie optique non-linéaire, ou microscopie multiphoton, a permis ces derniéres
années des avancées importantes pour l'imagerie tridimensionnelle (3D) des tissus biologiques. En
particulier, la génération de seconde harmonique (SHG) permet de visualiser les fibrilles de
collagéne sans aucune coloration car ce signal non linéaire cohérent du second ordre est spécifique
des structures macromoléculaires denses et non-centrosymétriques. Ceci est d'un grand intérét dans
un contexte biologique ou médical car le collagéne est le principal composant des tissus chez les
mammiféres. Cette protéine de structure est caractérisée par des domaines en triple hélice qui s'auto-
assemblent en fibrilles. Ces fibrilles forment elles-mémes des fibres, des lamelles ou d'autres
structures 3D responsables des propriétés biophysiques et mécaniques des tissus (par exemple la
résistance mécanique du tendon, la forme et la transparence de la cornée, ...).

Dans cette étude, nous avons développé une imagerie SHG résolue en polarisation afin de
sonder la distribution des fibrilles de collagéne de I'échelle sub-micrométrique a I'échelle
millimétrique. En effet, les techniques résolues en polarisation sont particulierement sensibles a la
présence d'éléments optiquement anisotropes de taille inférieure a la résolution optique, comme cela
est exploité en routine dans les mesures d'ellipsométrie.

2. RESULTATS

Nous avons d'abord analysé finement les distorsions de polarisation qui affectent 1'imagerie
de tissus anisotropes tels que le tendon [1]. Nous avons notamment observé des franges
d'interférence liées a la biréfringence du tendon dans les profils en profondeur des signaux SHG
excitées par une polarisation & m/4 de l'axe du tendon. Nous avons développé un modele
phénoménologique pour tenir compte de la biréfringence et de la diatténuation lors de la
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propagation de l'excitation en profondeur dans le tissu, ainsi que du brouillage par diffusion de la
polarisation du signal SHG lors de sa propagation jusqu'au détecteur. Nous avons obtenu un
excellent accord avec nos expériences, ainsi qu'avec des simulations théoriques plus avancées.

Nous avons ensuite utilisé un formalisme d'optique non-linéaire multi-échelle pour démontrer
que le rapport p=yu/Xxyy des deux principales composantes du tenseur de susceptibilité¢ du second
ordre varie principalement avec le degré de désordre angulaire des fibrilles de collagéne dans le
volume focal (cf figure 1.a) [2]. Pour valider cette approche théorique, nous avons imagé un tendon
de queue de rat soumis a une traction mécanique contrélée induisant un alignement progressif des
fibrilles de collagene (fig. 1.b). Nous avons mesuré une décroissance du parametre p=ju/Yxyy tant
que le tendon était étiré dans une gamme physiologique (déformation < 4%, cf fig. 1.c), en accord
avec nos simulations numériques

(C) 1.44
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Fig. 1 : Microscopie SHG résolue en polarisation d'un faisceau de fibrilles de collagéne, provenant d'un
tendon de queue de rat, soumis a une traction mécanique. (a) schéma de la structure hiérarchique du
tendon, de la molécule en triple hélice a la fibrille et au faisceau (b) image SHG (vert) du faisceau de
fibrilles, marqué en surface par des billes fluorescentes (rouge). (¢) évolution du paramétre d'anisotropie
SHG, p, en fonction de la déformation mécanique appliquée au tendon.

Finalement, nous avons utilis¢ la microscopie SHG résolue en polarisation pour
cartographier la distribution 3D de fibrilles de collagéne dans la cornée (partie antérieure de I'ceil,
constituée essentiellement de collagéne), alors que ces fibrilles d'un diamétre de 30 nm ne sont pas
résolues optiquement [3]. Nous avons ainsi obtenu une information structurale sur des cornées
humaines ex vivo et sur des cornées de rat in vivo, non accessible sur les images brutes épidétectées.
De plus, nous avons réalisé¢ des simulations numériques tenant compte de la structure lamellaire de
la cornée et de la phase de Gouy qui induit un déphasage de n/2 des contributions au signal SHG des
deux cotés du plan focal. L'excellent accord avec les résultats expérimentaux montre que le
parametre p=yx/Yxyy €St sensible aux hétérogénéités d'orientation dans le volume focal mais que
l'orientation principale est déterminée de fagon robuste sur toute 1'épaisseur de la cornée.

3. CONCLUSION

Nos résultats montrent que la microscopie SHG résolue en polarisation est un outil puissant
pour caractériser de mani¢re peu invasive l'architecture 3D sub-micrométrique du collagéne
fibrillaire dans les tissus. Elle constitue ainsi d'une méthode potentielle pour diagnostiquer toutes les
pathologies liées a une réorganisation du collagene dans les tissus (cancer, fibrose, cicatrisation...).
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RESUME

L’objectif de cette étude est de montrer que la microscopie optique non-linéaire,
largement utilisée pour la caractérisation des tissus biologiques, peut aussi apporter de
précieuses informations dans le cadre d’analyses in situ des objets du patrimoine. Les
signaux collectés en fluorescence excitée a deux photons et en génération de second
harmonique apportent une information chimique et structurale et permettent une
visualisation tri-dimensionnelle des différents matériaux d'un objet multi-couche. Le
potentiel de la microscopie multiphotonique dans ce domaine est renforcé par la
possibilité de travailler sur des objets massifs, sans aucun marquage.

MOTS-CLEFS : optique non-linéaire, imagerie tridimensionnelle, patrimoine culturel
1. INTRODUCTION

Les objets du patrimoine culturel suscitent de nombreux questionnements sur les matériaux
qui les composent et leur stratigraphie parfois complexe. De telles informations intéressent les
restaurateurs du patrimoine, mais €galement les conservateurs ou les historiens des techniques
artistiques. Pour cela, les techniques optiques sont particuliérement attrayantes, car elles permettent
des analyses sans contact et non-destructives. La tomographie par cohérence optique (OCT) connait
ainsi un réel engouement dans ce domaine car elle permet une imagerie de réflectance
tridimensionnelle (3D) [1]. Toutefois, malgré quelques tentatives pour accéder a une information
spectrale a partir des données OCT, il reste difficile d’aller au-dela d’une information
morphologique [2, 3] du fait du compromis intrinséque entre les résolutions spatiale et spectrale.

Nous avons alors montré que la microscopie multiphotonique répond aux exigences
précédentes en termes d’analyse in sifu tout en présentant une spécificité chimique liée aux
différents modes de contraste. La fluorescence excitée a deux photons (2PEF) permet de
caractériser les nombreux fluorophores présents dans ces matériaux. Quant a la génération de
second harmonique (SHG) sollicitée simultanément, elle permet de sonder les organisations denses
non-centrosymétriques. L’intérét de cette nouvelle approche de microscopie a été évalué sur des
¢chantillons modeles puis lors d’une analyse in sifu sur un violon ancien [4].

2. IMAGERIE MULTIPHOTONIQUE DES MATERIAUX DU PATRIMOINE

Les matériaux étudiés ont été sélectionnés comme représentatifs de ceux utilisés dans les
vernis des instruments de musique. Nous avons donc étudié un bois, I’érable ondé, des liants tels
que la sandaraque (une résine d'origine végétale) et la colle animale, et des pigments et charges
telles que la laque de cochenille et le platre. Des échantillons modéles ont été préparés pour
caractériser les signaux détectés tout en mimant des stratigraphies réelles, avant de réaliser des
mesures in situ sur un violon du début du 20°™ siécle.

La microscopie multiphotonique est basée sur I’interaction non-linéaire entre un faisceau
laser a impulsions courtes femtosecondes (a 860 nm pour notre étude) et 1’échantillon étudié. Les
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signaux 2PEF sont détectés dans deux bandes spectrales distinctes, centrées respectivement sur 485
nm et 630 nm. Les signaux de SHG sont sélectionnés par un miroir dichroique et détectés a la
fréquence double (430 nm). Des signaux spécifiques provenant des cellules du bois ont ainsi été
obtenus. En effet, la lignine est fluorescente alors que la cellulose, qui présente une structure non-
centrosymétrique, émet de forts signaux de SHG. Il est ainsi possible de caractériser la répartition
spatiale de ces deux composants essentiels du bois a I'échelle cellulaire. Par ailleurs, la détection de
la fluorescence sur deux bandes spectrales distinctes a permis de différentier la laque de cochenille
aux plus courtes longueurs d’onde d’émission et la sandaraque aux longueurs d’onde plus élevées.
Enfin, le platre s’est avéré émettre de forts signaux SHG. Il existe trois formes cristallines des
particules de sulfate de calcium : anhydre (CaSQO,), hémihydrate (CaS0O,.0.5H,0, appelé bassanite)
et dihydrate (CaSO,4.2H,0, appelé gypse). Or, seule la deuxiéme forme présente une structure
cristalline non-centrosymétrique compatible avec 1’émission de signaux SHG, information
confirmée par une analyse par diffraction de rayons X de nos échantillons [4].

La réalisation d’un échantillon composé d’un support en érable, puis de deux couches de
vernis stratifiées de compositions différentes a permis de montrer qu'il est possible de discriminer et
localiser ces différents matériaux, ainsi que de caractériser la composition des cellules du bois
(lignine et cellulose) sous une épaisseur de vernis de plusieurs dizaines de micrométres [4].

L1 e =% * a0 “am wea®

L2 (e, Bl e Bt

L1: laque de cochenille dans un
film de colle

L2: platre dans un film de colle
L3: bois (érable ondé)

Fig. 1 : Microscopie multiphotonique d’un échantillon composé de deux couches de vernis déposées sur de
I’érable ondé. Reconstruction d’une vue 3D (380 x 380 x 80 um®) avec les signaux 2PEF (en rouge) de la
laque de cochenille et les signaux SHG (en vert) des particules de platre. La structure du bois sous-jacent est
également caractérisée avec la lignine (2PEF en rouge) et la cellulose (SHG en vert).

Enfin, la derniére étape a consisté dans 1’étude in situ d’un instrument de musique ancien ou
les images obtenues par microscopie multiphotonique ont été comparées a des images de
microscopie conventionnelle de fluorescence [4].

3. CONCLUSION

Nous avons montré le fort potentiel de la microscopie multiphotonique pour la caractérisation
in situ des matériaux du patrimoine. Cette approche mérite désormais d’étre étendue a davantage de
matériaux et devrait permettre de répondre a un réel besoin d’analyses non invasives.
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RESUME

Nous présenterons ici, un nouvel instrument de métrologie optique a hautes
performances qui permet une mesure spatialement et spectralement résolue de
I’indicatrice de diffusion (BRDF) d’échantillons optiques. Une étude expérimentale
représentative du potentiel de ce nouveau dispositif en termes de précision et de
quantité d’informations accessibles sera présentée.

MOTS-CLEFS :  métrologie optique, diffusion Ilumineuse, topographie ,défauts
localisés, BRDF

Compte tenu des progres réalisés sur les différentes étapes de fabrication (matériaux utilisés,
polissage, techniques de dépot, nettoyage, conditionnement,...), les exigences en termes de
performances des composants optiques de pointe sont devenues drastiques. Plus particuliérement,
les pertes par diffusion lumineuse désormais autorisées ne doivent pas excéder quelques
millioniémes du flux incident. Il est donc primordial d’étre capable de mesurer la quantité de
lumiere diffusée par un échantillon avec la précision requise et d’identifier finement 1’origine de ces
pertes afin de les minimiser.

Dans ce contexte, 1’équipe CONCEPT de D’Institut Fresnel a développé un diffusometre
spatialement résolu qui permet, grace a une seule acquisition, I’enregistrement parallele d’un
million d’indicatrices de diffusion (BRDF). Ceci donne acces a cartographie de la rugosité locale de
la surface de I’échantillon (20 mm de diameétre) ainsi qu’a une localisation précise des défauts
(contaminations, inclusions, rayures de polissage...) présents sur la surface. Les derniéres
évolutions de ce dispositif ont permis d’y ajouter une dimension spectrale. L’utilisation d’une
source accordable en longueur d’onde sur un large domaine spectral permet en effet désormais
d’identifier localement des signatures spectrales et d’augmenter considérablement la quantité
d’informations accessible en une seule mesure en champ lointain.

Nous présenterons lors de cette communication les derniers résultats expérimentaux et
discuterons 1’identification de signatures spécifiques inhérentes a la prise en compte de cette
dimension spectrale.
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RESUME

La microscopie multiphotonique permet d’imager les tissus biologiques vivants a
quelques centaines de micrométres de profondeur, et est donc une approche adaptée a
I’étude des tissus en développement. Cependant un enjeu est de suivre simultanément
de nombreux paramétres ou marqueurs. Nous proposons une nouvelle méthode
permettant d’exciter de fagon optimale et simultanée trois chromophores spectralement
distincts au moyen de deux trains d’impulsions femtoseconde Titane:saphir et OPO
synchronisés. Chacun des deux faisceaux est utilis€ séparément pour exciter un
chromophore, et leur superposition permet d’en exciter un troisiéme par un effet
d’absorption a deux photons a deux couleurs. Nous montrons que cette méthode
permet notamment d’observer des tissus marqués par 1’approche «Brainbow» dans
laquelle des combinaisons aléatoires de trois chromophores produisent une palette de
couleurs permettant de distinguer un grand nombre de cellules.

MOTS-CLEFS : microscopie non-linéaire ; imagerie biomédicale ; fluorescence excitée
a deux photons

1. INTRODUCTION

La microscopie multiphoton basée sur la fluorescence excitée a deux photons (2PEF, 2-
Photon Excited Fuorescence) s’est imposée comme la technique de fluorescence la plus efficace
pour imager en profondeur dans les tissus biologiques. Elle a trouvé de nombreux domaines
d’application en biologie, notamment en neuroscience, en immunologie, ou en biologie du
développement. Elle permet par exemple de capturer in vivo, en 3D et a différentes échelles
spatiales et temporelles, la dynamique de la morphogénése d’un embryon sur le long terme, en
profondeur et sans perturber son développement [1]. Parmi les approches récentes de microscopie a
haut-contenu, les stratégies de marquage multicouleur tiennent une place importante avec des
objectifs divers, comme 1’étude du réseau de connectivité neuronale [2] ou le lignage cellulaire au
cours du développement. Cependant, 1’imagerie multicouleur en profondeur dans les tissus vivants
reste limitée. En particulier, en microscopie 2PEF, il est encore difficile d’obtenir une excitation
biphotonique simultanée, efficace et indépendante de plus de deux fluorophores spectralement
distincts. Dans ce contexte, nous présentons une nouvelle approche basée sur le mélange de
fréquences pour permettre I’excitation multicouleur en microscopie multiphoton avec une seule
source femtoseconde (TiS) combinée a un oscillateur paramétrique optique (OPO) [3]. Pour
illustrer son application, nous démontrons 1’excitation 2PEF simultanée de trois fluorophores avec
des spectres d’absorption distincts dans différents contextes biologiques.
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2. RESULTATS

2.1. Principe de I’excitation multiphoton multicouleur par mélange de fréquences.

Le principe de I’excitation multiphoton par mélange de fréquences présenté dans la Fig. 1
consiste a faire coincider spatialement et temporellement les trains d’impulsions produits par un
laser TiS (A1) et un OPO (A2) au point focal d’un objectif. Dans cette configuration, les deux
faisceaux engendrent chacun une excitation multiphoton pour exciter des fluorophores bleus et
rouges, respectivement (Fig. la), tandis que leur recouvrement spatio-temporel permet une
excitation biphotonique a deux couleurs (A3) a ’origine de I’excitation d’un troisiéme fluorophore
non accessible autrement (Fig. 1b). En synchronisant des impulsions dans les gammes de longueur
d’onde A1 = 750-860 nm et A2 = 1,000-1,300 nm, il est ainsi possible d’exciter un troisiéme
fluorophore dans la gamme A 3 = 2/(1/A1+1/A2) = 850-1,000 nm, ce qui est parfaitement adapté a
I’imagerie de tissus Brainbow par exemple (Fig. 1c).
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Figure 1. Principe de I’excitation multiphoton multicouleur par mélange de fréquences.

2.2. Application : imagerie de tissus Brainbow et d’embryons de drosophile.

La microscopie multiphoton multicouleur par mélange de fréquences est illustrée avec
I’imagerie de différents tissus biologiques. La Fig. 2 montre 1’imagerie du cortex the souris marqué
avec des transgenes Brainbow exprimant de fagon combinatoire trois protéines fluorescentes (CFP,
YFP et tdTomato ou mCherry). La synchronisation d’impulsions femtoseconde de longueurs
d’ondes centrales 850 et 1100nm permet I’excitation simultanée et efficace de ces trois protéines. 1l
est alors possible d’imager en profondeur (jusqu’a 450um, Fig. 2a) un grand volume (900 x 720 x
370 um3, Fig. 2b) avec une résolution sub-cellulaire. Un avantage précieux de cette approche est la
simultanéit¢ de D’acquisition multicouleur, permettant notamment de capturer des processus
dynamiques sans décalage temporel entre les différentes couleurs. Nous illustrons cet avantage avec
I’imagerie dynamique in vivo de tissus Brainbow [3] et d’embryons de drosophile au cours de la
gastrulation (Fig. 3). Ce dernier exemple nous permet également d’illustrer I'approche multimodale
combinant imagerie de fluorescence multicouleur avec imagerie de génération de troisiéme
harmonique (THG).
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Figure 2. Imagerie multiphoton de tissus Brainbow par mélange de fréquences (d'aprés [3], barre
d’échelle 100um)
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Figure 3. Imagerie multiphoton in vivo d’un embryon de drosophile (d'apres [3], barre d’échelle
50um)

CONCLUSION

La microscopie multiphoton multicouleur par mélange de fréquences combine des avantages
uniques : (i) imagerie en profondeur efficace grace a l'excitation biphotonique ; (ii) excitation
simultanée et localisée dans 1'espace de trois fluorophores différents ; (iii) controle indépendant des
niveaux de signal. L’ensemble de ces propriétés permettent une imageriec multiphoton a haut
contenu d’information et ouvre de nouvelles applications en biologie.
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RESUME

Les techniques de transformations optiques de 1’espace sont désormais appliquées au
management des flux de chaleur. Nous présentons ici les modeles utilisés pour
I’extension des techniques et les premiéres applications. Nous verrons comment et
dans quelles conditions, la structuration des méta-matériaux thermiques permet de
contrdler en termes de quantité et de direction 1’écoulement des flux thermiques.

MOTS-CLEFS : Optique transformationnelle , thermique, méta-matériaux

Les techniques de transformation optique de 1’espace introduites par Pendry et Leonhardt en
2006 [1, 2] ont suscité beaucoup d’intérét car elles permettaient notamment de rendre un objet
invisible optiquement en lui fournissant une protection adéquate. Cette protection est réalisée a
I’aide de méta-matériaux, des matériaux manufacturés dont les propriétés optiques sont fortement
anisotropes et qui réalisent les transformations optiques nécessaires a I’apparition du phénomeéne
d’invisibilité. Depuis, ces transformations ont pu étre transposées a d’autres phénomenes
propagatifs tels que les ondes sonores ou sismiques ou encore les vagues, et des expériences sont en
cours de réalisation. De fagon plus générale, les applications concernent le management des
écoulements de flux (détournement, concentration, rotation...).

L’objectif général de ce travail est de voir comment ces techniques peuvent s’appliquer, au-
dela des équations de propagation, aux phénomenes de diffusion, notamment pour les écoulements
de flux de dans la continuité d’une premicre série de travaux précurseurs en régimes transitoire [3,
4,5] et stationnaire [6,7] a I’origine de ce nouveau développement.

Dans un premier temps, nous montrerons les analogies entre les modeles optiques et
thermiques et décrirons les différents modeles utilisés eu égard au régime temporel ou fréquentiel
¢tudié. Une comparaison entre les comportements en régimes transitoires et stationnaires sera
présentée et les différents modeles seront ensuite comparés et validés numériquement par le biais
d’une étude paramétrique compléte décrivant le comportement d’une série de structures étalons.
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RESUME

Une méthode de mesure de la non-linéarité optique basée sur ’analyse des variations
de taille d’un faisceau lors de la traversée du milieu non-linéaire est présentée. Elle est
appliquée pour obtenir les coefficients Kerr en régime femtoseconde a 1.55um de
verres chalcogénures (GeSe;)i00x(SbaSes)x. La photosensibilité de ces verres due a
I’absorption multiphotonique est également mise en évidence par cette méme méthode.

MOTS-CLEFS : optique non-linéaire, effet Kerr, verre de chalcogénures; photo-
sensibilité

1. INTRODUCTION

La méthode la plus couramment utilisée pour obtenir les coefficients non-linéaires de
matériaux est la méthode z-scan [1] qui consiste a analyser la transmission en fonction du
déplacement longitudinal de I’échantillon a analyser. Cependant, cette méthode nécessite que les
échantillons a tester soient sans défaut aussi bien d’un point de vue physico-chimique que
géométrique. Nous proposons ici une technique alternative qui est basée sur I’analyse de 1’évolution
spatiale d’un faisceau lors de la traversée de 1’échantillon a tester. Nous appliquons cette technique
a ’analyse de verres chalcogénures qui possédent des non-linéarités du troisiéme ordre x(3) fortes
associées a des temps de réponse de I’ordre de la femtoseconde. En effet, ces matériaux présentent
un effet Kerr supérieur de plusieurs ordres de grandeur a celui de la silice [2]. Pour ces raisons, les
verres chalcogénures sont des candidats prometteurs pour les applications non-linéaires.

Parmi la grande variété de composition possible, les verres ayant un indice de réfraction non-
linéaire n, fort et une faible absorption non-linéaire, notamment a 2 photons (j3), sont privilégiés ce
qui donne une figure de mérite optimisée. Pour les matériaux cristallins comme les
semiconducteurs, une modé¢lisation permet généralement une prévision fiable des propriétés
linéaires et non-linéaires optiques en fonction du matériau. Cependant pour des matériaux tels que
les verres a base de sulfures ou de séléniures, qui sont des matériaux amorphes a gap indirect, il est
plus difficile de prédire le comportement. Cette situation impose donc une mesure systématique des
propriétés pour une grande diversité de compositions. Dans ce travail les compositions (GeSe;)0o-
«(Sb,Ses), ont été sélectionnées car elles ont potentiellement de fortes non-linéarités associées a de
faibles pertes linéaires et non-lin€aires aux longueurs des télécoms. De plus, ['utilisation
d’antimoine pose moins de probléme de toxicité que I’arsenic tout en réduisant les problemes de
photosensibilité de ces matériaux.
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Figure 1 : Evolution de la taille d’un faisceau provenant de la source femtoseconde en fonction du
coefficient non-linéaire n, pour 3 puissances moyennes différentes injectées. Parametres : FWHM en entrée :
25,7um, longueur de 1’échantillon : 2,26mm, A=1550 nm

L’étude des verres est effectuée a 1’aide d’une méthode optique qui consiste a focaliser un
faisceau en entrée de I’échantillon puis a analyser sa taille en sortie en fonction de la puissance. En
fonction du signe et de la valeur du coefficient n, la diffraction du faisceau est modifiée a haute
puissance. Un oscillateur paramétrique optique (OPO chameleon, société Coherent) accordé sur la
longueur d’onde 1550 nm émettant des impulsions de 200fs avec un taux de répétition de 80 Mhz
est utilisé comme source optique. Ce laser est focalisé en un spot de 25,7 um (FWHM) sur la face
d’entrée de I’échantillon d’environ 2 mm de long. Un dispositif d’imagerie permet d’analyser
précisément la taille du faisceau en sortie d’échantillon. Ainsi la différence de taille observée entre
un faisceau a basse puissance (régime linéaire) et a puissance forte permet de déduire le coefficient
non-linéaire. Pour cela, les résultats expérimentaux sont comparés aux tailles théoriques obtenues a
I’aide d’une résolution numérique de I’équation de Schrédinger. La figure 1 montre 1’influence du
coefficient n, sur la taille de sortie pour des paramétres caractéristiques des expériences réalisées.

Pour des valeurs de x comprises entre 5 et 60, les valeurs estimées des coefficients non-
linéaires n, des verres (GeSe,) 00x(SbaSes)y varient de 6 10" m*W a 2 10™"7 m*W. Par ailleurs, en
régime non-linéaire on observe également une évolution lente de la taille de sortie pour des durées
d’illumination longues. Ces variations irréversibles sont associées a la photosensibilité. Elles
peuvent étre attribuées a ’absorption multiphotonique et sont extrémement dépendantes de la
composition du verre. Ainsi, on montre que les compositions intermédiaires sont trés peu
photosensibles alors qu’une faible proportion d’antimoine donne un effet focalisant et une forte
concentration un effet défocalisant.

En conclusion, ’analyse des propriétés non-linéaire des verres (GeSe,)i00x(SbaSes)x a été
réalisée a 1550nm a 1’aide d’une méthode originale. L’évolution du coefficient n, a été mesurée en
fonction de la composition. Par ailleurs, la photosensibilit¢ due a I’absorption multiphotonique
révéle un comportement trés dépendant de la composition du matériau et peut méme Etre
négligeable pour des compositions particulieres.
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Résumé : Nous générons un train d’impulsions modulées RF par un procédé de contre-
réaction décalée en fréquence sur un laser déclenché. La cohérence de phase de la modulation
sur un grand nombre d’impulsions permet d’effectuer des mesures lidar-radar sur des cibles

mobiles en laboratoire.
Mots-clefs: Vélocimétrie, Lidar-radar, Impulsions

1. Introduction

Le principe de détection lidar-radar repose sur I’utilisation d’un signal radiofréquence (RF) sur une porteuse
optique, afin de bénéficier a la fois de la directivité d’un faisceau laser (aspect lidar) et de la qualité du traitement
de signal RF (aspect radar) [1]. Pour des mesures a moyenne et longue portée, le fonctionnement impulsionnel
de la source est important car la détection RF est quadratique en puissance optique. Par ailleurs, la cohérence
d’impulsion a impulsion de la modulation RF doit permettre de mesurer efficacement la vitesse d’une cible a
partir du décalage Doppler sur la RF [2]. Le but de cette communication est de décrire un laser déclenché soumis
a une contre-réaction décalée en fréquence permettant de générer un train d’impulsions modulé en RF, et de
montrer son utilisation pour des mesures de vitesse sur des cibles de laboratoire.

2. Montage expérimental

Notre montage est décrit sur la Figure 1 (a). Le laser est un Nd:YAG pompé par diode, déclenché passivement
par un absorbant saturable Cr*":YAG. Le faisceau de sortie du laser traverse une cellule acousto-optique piloté
par un synthétiseur RF a fyo =88 MHz, ou l’ordre 1 de diffraction subit une translation de fréquence. Ce
faisceau est renvoyé sur lui-méme. La superposition du faisceau initial et de ce faisceau qui a subit les deux
décalages de fréquence donne dans I’ordre 0 de diffraction de la cellule un train d’impulsions (7i,-périodique)
ou chaque impulsion est modulée a 2 f,o. Notons que I’intervalle spectral libre de la cavité est 1.67 GHz, ce qui
est suffisamment éloigné de 2 f,o pour que la contre-réaction ne soit pas résonante avec la cavité laser et ne
modifie pas sa dynamique. On voit par exemple que la forme de I’impulsion est bien réguliére [Fig.1 (b)].
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Fig. 1: (a) Montage expérimental. PQSL : laser a déclenchement passif. Ol : isolateur optique. (b) Impulsion typique
observée dans I’ordre 0, avec et sans la contre-réaction.

De plus, la modulation RF portée par le train d’impulsions reproduit la qualité spectrale du synthétiseur, ce qui
signifie ici que le temps de cohérence est de I’ordre d’une seconde (largeur spectrale < 1 Hz), soit 3000
impulsions successives. Nous vérifions ce point important en mesurant la densité spectrale de puissance (DSP)
autour de 2 fio : on obtient un peigne de fréquence (période spectrale 1/T,,) centré sur 2 fjo dans une enveloppe
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de largeur spectrale 10 MHz. La largeur du pic central a 2 fyo est limité par la résolution de I’analyseur
(RBW=1Hz, voir Figure 2(a)).

3. Mesures Lidar-Radar

Afin de tester la méthode lidar-radar avec cette source laser, nous avons effectué des mesures en laboratoire sur
des cibles mobiles. La vitesse v de la cible est déduite de la mesure de DSP, puisque le pic central initialement a
2 fao est décalé, apres 1’aller-retour sur la cible, d’une quantité Afp (décalage Doppler). Pour une cible en
translation, le principe fonctionne parfaitement et les mesures sont reproduites sur la Figure 2. On vérifie que le
décalage Doppler est bien égal a 4 v/c fyo comme le prévoit la théorie.
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Fig. 2: Mesures Lidar-Radar de laboratoire: (a) Pics a 2 fyo de la DSP du train d’impulsions pour trois valeurs de la vitesse
delacible:v=0;v=-1.8ms"; v=+1.8 ms". (b) Décalage Doppler en fonction de v.

Cependant, lorsque la cible est en rotation, nous observons que le signal lidar-radar est indépendant du
mouvement de la cible. Une analyse théorique nous permet d’expliquer cet effet et de préciser les conditions
d’observations d’un décalage Doppler avec un lidar-radar. 11 y a donc une différence importante entre les
mesures lidars et les mesures lidar-radar de ce point de vue [3].

4. Perspectives

Nous prévoyons d’étendre la méthode, soit par I’emploi de formats de modulation plus complexes, soit d’utiliser
d’autres types de lasers impulsionnels. En particulier, ce type de systéme pourrait étre intéressant pour la
détection sous-marine [5].
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RESUME

Le laboratoire MIPS a développé un microscope tomographique diffractif en
transmission et en réflexion. En transmission, nous avons récemment appliqué une
technique de rotation du spécimen qui permet une résolution étendue et isotrope. En
réflexion, nous avons appliqué notre systéme a 1’étude de microindentations.

MOTS-CLEFS : microscopie, tomographie, profilométrie, indentation
1. INTRODUCTION

Le laboratoire MIPS a développé un microscope tomographique diffractif en transmission
[1,2], qui a démontré une résolution latérale de 130 nm a A = 633 nm, soit A /3.5NA [3]. Cet
appareil est basé sur une combinaison de microscopie holographique, de tomographie angulaire
pour augmenter la résolution et de reconstruction numérique des données pouvant fournir une image
de la distribution des indices optiques dans le spécimen [4].

2. PRINCIPE

La figure 1 montre le schéma d’un microscope tomographique diffractif en transmission et en
réflexion. Le systeme développé au MIPS est actuellement le seul combinant ces deux modes sur un
méme appareil, permettant I’étude de spécimens quasi-transparent en transmission [3,6] (cellules,
polymeres, microcristaux), et de spécimens opaques en réflexion [7]. La technique combine
microscopie holographie pour enregistrer le champ diffracté en amplitude et en phase, avec une
rotation de I’illumination, via un miroir tip-tilt commandé. Les différents interférogrammes sont
recombinés dans 1’espace de Fourier, et une transformée de Fourier 3D permet au final une
reconstruction de 1’objet observé [1,2.,4,5].

En transmission, la technique permet de doubler la résolution par rapport a2 un microscope
classique [3,5], mais I’image obtenue souffre d’une élongation axiale, due au cone de fréquences
manquantes caractéristiques des systémes en transmission.
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Fig. 1 : Schéma du microscope tomographique développé au MIPS. Gauche : transmission, droite : réflexion.
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3. APPLICATION

Nous avons montré qu’une résolution isotrope pouvait étre obtenue en combinant la micro-
scopie tomographique diffractive en transmission avec une rotation du spécimen [8]. La Figure 2
montre (2 gauche) la Fonction de Transfert Optique d’un microscope tomographique diffractif avec
rotation du spécimen et illumination fixe, un spécimen fixe et une rotation de I’illumination, et en
combinant les données obtenues en tomographie diffractive a rotation d’illumination multivue
(quelques rotations du spécimen), qui présente la meilleure résolution 3—D. La Figure 2 a droite
montre la reconstruction d’une fibre optique amincie obtenue en microscopie tomographique
diffractive a 1 vue (Fig. 2(a)) et a 2 vues a 90° (Fig. 2(b)). On notera 1’élongation le long de 1’axe
optique, spécifique aux microscopes optiques en transmission, et qui est déja fortement corrigée
avec seulement deux vues. Nous proposons d’utiliser a I’avenir la fibre comme support de rotation
pour les spécimens, une approche adaptée pour des spécimens libres comme des cellules sanguines,
des pollens, des diatomées ou des radiolaires. Cette technique pourrait constituer une alternative a
un montage de tomographie diffractive de type 4 [5] ou d’une configuration avec miroir [9].

En modifiant I’approche de reconstruction numérique du spécimen, notre systéme peut aussi
étre utilisé pour faire de la profilométrie multivue (Figure 3(a-c)), avec une résolution latérale
meilleure que la microscopie holographique classique, tout en permettant la reconstruction de
spécimen profond, par déroulement de la phase, comme en microscopie holographique en réflexion.
La reconstruction de deux images en parties réelles et imaginaires (liée a I’indice et 1’absorption)
permet de mettre en évidence certains détails non-visibles en microscopie de phase pure (voir
Figure 3(d,e)), comme des particules de natures différentes (absorbante ou déphasante).

Fig. 3 : Analyse d’une indentation de Berkovich en profilométrie multivue. (a) phase brute, (b) phase
déroulée, (c) profil 3-D, (d) partie réelle et (e) partie imaginaire. Préparation de 1’échantillon : LPMT.
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RESUME

Des antennes patch plasmoniques sont d’excellentes candidates pour controler et
optimiser I’émission spontanée de nanoémetteurs, positionnés au centre de I’antenne.
Des nanocristaux semi-conducteurs colloidaux (CdSe/CdS) groupés en agrégats et
centrées de maniere déterministe dans les antennes patch, voient a la fois leur émission
accelérée ( facteur 15) et en méme temps leur diagramme de rayonnement devenir
directif. Des facteurs de Purcell de 70 pour des dipdles alignés sur I’axe de I’antenne
ont ainsi été mis en évidence. L’émission de ces antennes est aussi trés directive. Grace
a la largeur des reésonances plasmoniques permettant une large bande spectrale
d’accord, ces antennes bénéficient d’une forte robustesse dans leur fonctionnement.

MOTS-CLEFS : Antennes, plasmon ; nanocristaux ;lithographie in situ.
1. INTRODUCTION

Pour qu’une source optique soit efficace, il est nécessaire de maximiser le nombre de photons
émis et détectés. Le coulage d’un nano-émetteur a une structure photonique permet d’optimiser leur
interactionmais nécessite un accord spectral et spatial entre eux. Les antennes plasmoniques patch
réalisées avec des nanocristaux colloidaux de semi-conducteurs I1/V1 et fonctionnant & température
ambiante sont d’excellentes candidates pour atteindre ces objectifs [1]. Des études théoriques [2]
leur ont prédit des caractéristiques remarquables, en termes d’efficacité et de collection de photons.

2. REALISATION DE L’ANTENNE PLASMONIQUE PATCH

Les émetteurs sont des nanocristaux de CdSe/CdS [3] qui émettent & température ambiante a
622nm avec une largeur spectrale suffisante pour pouvoir se coupler a des nanoantennes
plasmoniques. lls sont assimilables a une paire de dipbles rayonnant orthogonaux et incohérents.
L’orientation des émetteurs dans I’antenne étant un parametre critique difficile a controler, nous

regroupons ces nanocristaux en agrégats d’une cinquantaine de nanocristaux orientés aléatoirement.
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Fig 1 : Schéma de principe d’une nano antenne Patch  Fig 2 : facteur ue FusggM:pQukun aipdle horizontal
et un dipdle vertical couplés a I’antenne

La nanoantenne patch est constituée par un milieu diélectrique homogene placé entre un
disque métallique et un plan métallique plus grand. Le milieu diélectrique a une épaisseur faible
devant I’épaisseur de peau du métal, typiquement de quelques dizaines de nm. 1l s’agit pour réaliser
une antenne efficace, de placer les nanoémetteurs dans le milieu diélectrique, au centre de I’antenne
L’épaisseur trés faible du diélectrique permet d’exciter les plasmons des deux surfaces et d’obtenir

ainsi un confinement important dans un volume modal trés faible favorable a une exaltation par

Purcell Factor
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effet Purcell. Ce couplage aux plasmons et I’accélération de I’émission spontanée sont beaucoup
plus importants pour un dip6le perpendiculaire aux surfaces métalliques (dip6le vertical) pour que
un dipdle paralléle a ces surfaces (dipdle horizontal) (fig 2).

Pour réaliser une antenne efficace, il est nécessaire de controler la position de I’émetteur. La
technique de lithographie optique in-situ [4] consiste a repérer optiqguement un émetteur puis a
réaliser les différentes étapes technologiques pour centrer la nanostructure centrée sur I’émetteur.
Nous avons ainsi obtenu des antennes centreées avec une précision de 25 nm au dessus des agrégats
et dont le diamétre varie entre 1.4pum et 2.1 um.

3. EMISSION DE L’ANTENNE

Les antennes sont excitées par un laser a 405nm et sont observées par microscopie de
fluorescence Le diagramme de rayonnement (fig 3b), cohérent avec les simulations effectuées
(fig3a), montre que I’émission est directive et permet une collection efficace.

; 45 0 45
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(@) (b)
Fig 3 : diagrammes de rayonnement pour un diamétre de 1,6mm a) théorique pour un agrégat de 50nm
de diamétre et décentré de 15nm b) expérimental pour I’antenne patch

Nous mesurons le temps de vie de I’antenne et de I’agrégat dans un milieu diélectrique
homogeéne infini d’indice 1.5 et montrons une nette accélération de I’émission. Le ratio des taux de
déclins permet de définir un facteur de Purcell moyen (Fp) qui varie entre 5 et 15 dans les antennes.
Un modéele prenant en compte I’orientation aléatoire des dipbles dans I’agrégat et la dispersion
gaussienne de durée de vie entre nanocristaux, montre que I’accélération maximum obtenue pour
des dipbles orientés perpendiculairement aux surfaces plasmoniques est de 70 (fig 4c).
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Fig. 4 : Accélération de I’émission spontanée dans I’antenne patch a) courbe de déclin pour un agrégat en milieu
homogéne et dans une antenne, b) facteur de Purcell moyen c) Purcell pour un dipdle horizontal et un vertical

CONCLUSION

Les antennes patch réalisées par lithographie in-situ et couplant des nanocristaux semi-
conducteurs permettent d’obtenir I’accord spectral et I’accord spatial, pour une émission
caractérisée par a la fois une excellente directivité et une forte accélération de I’émission spontanée.
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RESUME

Les systémes d'imagerie plasmonique permettent une lecture dynamique de
biopuces offrant la possibilité de suivre en temps réel et de quantifier en paralléle un
grand nombre d'interactions biomoléculaires de surface. Afin d’améliorer la
performance des systémes actuels, basées sur les plasmons propagatifs (PPs), nous
avons caractérisé numériquement et expérimentalement, deux familles de substrats
nano-micro-structurés, permettant 1’existence a la fois des (PPs) et des plasmons
localisés (PLs). De plus, la localisation sélective des biomolécules dans des zones
spécifiques de la structure permet de profiter davantage de I’exaltation du champ
¢lectrique.

MOTS-CLEFS :  Résonance de plasmons de surface; biocapteur; nano-mico-
structuration; modes plasmoniques

1. INTRODUCTION

Les biopuces conventionnelles basées sur ['utilisation d'une surface métallique plane [1], sont
limitées en terme de sensibilité surtout quand il s'agit de détecter des molécules de faible masse
molaire en faible concentration. Pour s’affranchir de cette limitation, les études actuelles se
concentrent sur l'utilisation des plasmons localisés sur des nanostructures métalliques. Elles visent
aussi a mieux comprendre la transition entre les modes plasmoniques localisés et les modes
propagatifs ainsi que la caractérisation des propriétés électromagnétiques et plasmoniques des
différents modes hybrides résultants de I’interaction entre ces modes plasmoniques. Cette meilleure
compréhension permet de maitriser la réponse des matériaux plasmoniques pour améliorer la bio-
détection.

2. METHODOLOGIE

Nous utilisons la méthode modale hybride s’appuyant sur la combinaison de la méthode
modale de Fourier (MMF) et la méthode des ¢éléments finis (MEF). Ce nouvel outil numérique est
suffisamment rapide pour permettre une simulation exhaustive [2] du potentiel de détection d’une
biopuce intégrant a sa surface un réseau 1D structuré en faisant varier la période du régime
micrométrique au nanométrique. Nous cartographions et quantifions ainsi la réponse en terme de
sensibilité de la surface structurée suite a l’accrochage, et éventuellement la localisation des
biomolécules, permettant I’ajustement des configurations optimales du design de la surface
métallique. 11 est possible d’¢laborer ces puces structurées par lithographie a faisceau d’électrons
focalisés et de les caractériser en terme de réflectivité et en terme de sensibilité a une couche
biologique a l'aide des bancs d'imagerie de résonance de plasmons de surface. L’approche
expérimentale a permis aussi la validation de notre étude paramétrique.
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3. RESULTATS

Pour la premiére famille de structures étudiées, les biopuces 2D sont composées d’un film
d’or structuré en réseau rectangulaire, alternativement d'épaisseur hl= 64.2 nm et h2= 49.2 nm, de
longueur respectivement wl et w2. La biopuce est éclairée par une onde plane monochromatique
avec une longueur d'onde A = 850 nm et la propagation des plasmons, dans ce cas, est
perpendiculaire aux lignes du réseau. La cartographie de la sensibilité AR (%/nm) de la surface a
I’accrochage de film biomoléculaire nanométrique (Figl. I) permet de distinguer deux
comportements différents selon les valeurs des parameétres wl et w2. Pour le premier sous-domaine,
le plus large, correspondant a wl+w2> Asp (avec Asp est la longueur d’onde de plasmons soit
618nm dans ce cas), on peut constater une faible amélioration de la sensibilité entrecoupé de zones
trés peu sensibles. Par contre, pour le second sous-domaine, qui correspond a wl+w2 < Asp/2, nous
obtenons une amélioration importante de la sensibilité comparée a celle d'une biopuce
conventionnelle.

Pour la seconde famille étudiée, les biopuces intégrent un réseau binaire de pistes, avec hl =
58 nm (et h2=0 nm) avec une propagation des plasmons, dans ce cas, paralléle aux lignes du réseau,
et permettant une structuration des motifs plus grande et facile a réaliser. La réponse de deux
structures avec différents parameétres géométriques est illustrée Fig.1 II. La premiére structure est
caractérisée par wl= w2 =5 pm (>> Asp). Nous avons montré que le gain réalisé dans ce cas est de
1.76 en termes de signal/biomolécule. Pour la deuxiéme structure, plus compacte, avec wl=w2=700
nm (= Asp) qui tendra a confiner le mode propagatif, la nappe angulo-spectrale de la réflectivité
montre I’existence de deux modes : un mode localisé principalement sur la partie supérieure des
pistes et l'autre localisé sur les cotés. Pour ce dernier mode, le gain en sensibilité calculé atteint 2.3.
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Fig. 1 :I) Cartographie de la sensibilit¢ AR (% / nm) de la surface nano-structurée. II) Courbes de réflectivité spectrale
d’une structure (a) avec une période A = 10 um et une largeur de piste wl=5nm >> Asp. (b) avec w1=700 nm = Asp et une
période A =1400 nm. Les courbes de réflectivité spectrale correspondantes a une couche (ep=15 nm) adsorbée sur les
différentes zones de la piste sont également illustrées. Les encarts représentent les nappes angulo-spectrale de la
réflectivité.
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RESUME

Des nanofils verticaux en silicium poreux présentant une forte densité ont été élaborés
sur substrat de silicium en utilisant un procédé électrochimique de gravure. Ces
couches ont été observées par MEB et MET ce qui a permis d’en déduire que les
nanofils de silicium poreux ont une forme conique. La réflectance de ces couches a été
mesurée et est inférieure a 0.1% pour des épaisseurs supérieures a 10 pm. La
réflectance de ces couches a été modélisée en utilisant le formalisme des matrices de
transfert associé¢ au modeéle de Bruggeman et en considérant la forme conique observée
de ces nanofils. Les résultats théoriques sont discutés et confirment ceux
expérimentaux. La remarquable diminution de la réflectivité des ces couches montrent
que les couches de nanofils en silicium poreux ont une forte potentialité comme couche
antireflet pouvant étre utilisée dans le domaine des cellules solaires.

MOTS-CLEFS : nanofils de silicium ; caractérisations physiques ; spectre de
réflectance ; couche antireflet ; modélisation.

1. INTRODUCTION

Les matériaux nanostructurés tel que le silicium poreux présentent des potentialités dans le
domaine de la photovoltaique, du fait de sa facile modulation d’indice de réfraction et de sa faible
valeur, pouvant étre ainsi utilisés comme couche antireflet pour les cellules solaires. Récemment,
des nanofils de silicium, alignés verticalement, présentant une faible réflectivité et une large bande
d’absorption ont été étudiés.

Dans ce travail, nous présentons 1’¢laboration de nanofils verticaux en silicium poreux,
leurs caractérisations physiques (observations TEM, SEM, EDX et PL) et I’évolution de leur
réponse spectrale en fonction de 1’épaisseur de ces couches. Les caractérisations physiques de ces
nanofils (taille, forme, densité) et leur réflectance ainsi que la modélisation de cette réflectance en
considérant la forme de ces nanofils sont également décrites. L’absorbance de ces couches en est
¢galement déduite [1, 2].

2. ETUDES EXPERIMENTALES ET THEORIQUES

Les couches de nanofils de silicium poreux ont été élaborées par attaque électrochimique

assistée par un apport d’Ag d’un substrat de silicium monocristallin de type N (p = 0,01-0.02 Qcm)
d’orientation cristalline (100) par gravure dans une solution de HF pour différentes durées d’attaque
permettant d’obtenir des couches de nanofils de différentes épaisseurs.
Les couches obtenues ont d’abord été étudiées par MEB et MET. Les figures 1 montrent des vues
de la tranche et de la surface de ces échantillons révélant une densité importante de nanofils
verticaux. Les images de MET montrent que les nanofils ont une forme conique et elles révelent la
porosité de ces nanofils (la taille des pores varie de I’ordre de 10 a 50 nm) et un diamétre du nanofil
environ égal a 150 nm. La composition des nanofils par EDX a également révélé la présence de
différentes liaisons SiO. Par ailleurs, la photoluminescence des nanofils de silicium a été étudiée en
fonction du traitement chimique associé.
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Fig- 1:(a) Vue de surface obtenue par MEB d’une couche de nanofils de silicium poreux, (b) et (¢c) Vue de la
tranche obtenue par MEB d’une couche de nanofils de silicium poreux.
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Fig 2 : (a) Spectres théoriques de la réflectance en utilisant une forme conique des nanofils et en utilisant une
base rectangulaire ou circulaire pour différentes longueurs de nanofils de silicium poreux (10 pm, 13 wm, 28
wm et 31 wm et expérimentale, (b) Rendement par rapport au spectre solaire des couches de nanofils de
silicium poreux en fonction de I’angle d’incidence.

La réflectance de ces couches a été mesurée et modélisée en considérant la forme conique
de ces nanofils (Figure 2a). Elle est inférieure a 0.1% pour des épaisseurs supérieures a 10 pm.
L’absorbance de ces couches en est également déduite et révele un plateau d’absorbance proche de
100% sur une large gamme de longueur d’onde. De cette étude, le rendement a été également étudié
en fonction de I’angle d’incidence (Figure 2b). Par ailleurs, la modélisation révéle qu’une oxydation
partielle de ces couches augmente le niveau de réflectance. Ainsi, la trés faible réflectivité de ces
couches montre que les couches de nanofils en silicium poreux ont une forte potentialité comme
couche antireflet dans le domaine des cellules solaires.

CONCLUSION

Dans ce travail, nous avons démontré la réalisation de nanofils en silicium verticaux
présentant une forte densité et une réflectance inférieure a 0.1% pour des couches d’épaisseur
supérieure a 10 um. Les caractérisations physiques et optiques ont été étudiées ce qui a permis de
modéliser la réflectance de ces couches en considérant la forme des nanofils comme un cone . Les
résultats théoriques confirment ceux expérimentaux. L’ensemble de ces résultats sera présenté.

REFERENCES

[1] A. Najar, J. Charrier, P. Pirasteh and R. Sougrat, “Ultra-Low Reflection Porous Silicon
Nanowires for Solar Cell Applications”, Optics Express, Vol. 20 Issue 15, pp. 16861-16870 (2012).
[2] J. Charrier , A. Najar, and P. Pirasteh, “Study of optical absorbance in porous silicon
nanowires for solar cell applications”, soumis a Applied Surface Science.

144



Session posters Horizons - Club Nanophotonique OPTIQUE 2013

EFFET D’ENTONNOIR ET CONCENTRATION DE LA LUMIERE DANS DES
COMBINAISONS DE NANORESONATEURS METAL-ISOLANT-METAL

Paul Chevalier' %, Patrick Bouchon', Fabrice Pardo?, Jean-Luc Pelouard?” et Riad Haidar!

U ONERA, The French Aerospace Lab, 91761 Palaiseau, France
2 Laboratoire de Photonique et de Nanostructures, Route de Nozay, 91460 Marcoussis, France

paul.chevalier@onera.fr

RESUME

Par une analyse énergétique, nous étudions ’effet d’entonnoir a lumiére et la dissipation
de I’énergie dans diverses combinaisons de nanostructures résonnantes métal-isolant-métal.
Cette étude met en avant la possibilité de tri de photon a I’échelle sub-longueur d’onde.

MOTS-CLEFS : plasmonique ; nanostructures ; tri de photon ; MIM
1. INTRODUCTION

Les résonateurs plasmoniques métal-isolant-métal peuvent absorber totalement la lumiére inci-
dente [1]. Il a été montré sur un réseau de sillons sub-longueur d’onde, que 1’énergie incidente est to-
talement dirigée vers 1’ouverture des résonateurs grace a I’interférence magnéto-¢lectrique entre 1’onde
incidente et le champ évanescent sortant du résonateur [2], on parle alors d’effet entonnoir. Pour voir cela,
le vecteur de Poynting est séparé en trois termes a flux conservatifs, correspondant au flux incident, au
flux du champ évanescent et enfin au terme d’interférence magnéto-¢lectrique. Ce dernier est le principal
contributeur a I’effet d’entonnoir en redistribuant 1’énergie issue du champ incident vers les ouvertures
du résonateur.

2. COMBINAISON DE RESONATEURS MIM

vl vl vl vyl Yl Y b)
@ 08F \M =Tum Ay = 9pm
—~ phey I
=1t S I !
< 206 1
b EN Y
L F o4 i
0 = i
(@) 02 i
0 2 4 y ;
% 7 8 9 10 1
@ (um) Longueur d’onde (pm)
= %2l = 02(d)
g o0 \& o0 C
.02 ——— — 1 T o \_.¥ —
-0.5 0 0.5 1 1.5 2 25 3 3.5 4

x (pm) 2 (pm)

FIGURE 1 : Juxtaposition de résonateurs MIM rubans de hauteur # = 200nm, de largeurs w; = 1288nm et wp =
1687 nm sur une période d = 5um. (a) Lignes de flux du vecteur de Poynting. (b) Spectre en réflectivité de la
structure. Vue détaillée a proximité des rubans pour (¢c) A; = 7umet (d) A =9 um.

Cette analyse énergétique peut étre aussi appliquée a des géométries d’antennes plus complexes,
et en particulier a la combinaison de plusieurs sillons ou rubans MIM au sein de la méme période
sub-longueur d’onde [3, 4]. Par exemple, en Fig. 1, ’effet entonnoir est mis en évidence pour une
structure faite de la juxtaposition de deux rubans MIM résonnant a deux longueurs d’onde différentes.
Pour ces deux longueurs d’onde de résonance, les photons sont dirigés vers les ouvertures de la cavité
résonnante correspondante. Cette analyse énergétique permet de constater que dans cette combinaison de
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résonateurs, les photons sont triés en fonction de leur énergie sur une échelle caractéristique bien plus
faible que leur longueur d’onde.

Afin de combiner un plus grand nombre de résonateurs, il est aussi possible d’empiler des rubans
MIM les uns au-dessus des autres comme présenté en Fig. 2. Les trois rubans MIM ont chacun une
longueur d’onde de résonance différente et on voit que pour chacune de ces trois longueurs d’onde de
résonance [’effet entonnoir est mis en évidence. Le spectre en réflectivité de cette structure montre que
cette combinaison augmente la largeur d’absorption globale de la structure.
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FIGURE 2 : Superposition de rubans MIM de largeur w = 1.4 yum sur une période d = 5 um. L’indice du diélectrique
dans les cavités est respectivement (du haut vers le bas) de n; =2.7, np =3 et n3 = 3.3. (a) Lignes de flux du vecteur
de Poynting. (b) Réflectivité de la structure en polarisation TM et en incidence normale : A} = 8.7 um, A, =9.7 um
et A3 = 10.7 um. (c) Vue détaillée des lignes de flux du vecteur de Poynting.

CONCLUSION

L’effet d’entonnoir de la lumiére est décrit sur des combinaisons de nano-résonateurs, et montre
qu’un tri de photon a I’échelle sub-longueur d’onde peut étre réalisé. De plus 1’ajout de résonateurs mo-
dule I’absorption d’une surface de sorte qu’il est possible de sculpter celle-ci avec une grande souplesse,
dans le but de réaliser des absorbants large bande.
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RESUME

Nous avons congu et mis au point une technique de gravure directe par laser par absorption
a un photon, et démontrée qu’il s’agit d’une excellente méthode pour fabriquer des struc-
tures 3D sub-micrométriques de forme arbitraire. L’idée est fondée sur I'utilisation d’une
photorésine qui présente une absorption linéaire ultra-faible a la longueur d’onde du laser
d’excitation. Des structures 2D et 3D en photorésine SU8 (dimension ~ 150 nm) ont été
fabriquées en utilisant un laser continu a 532 nm sous une puissance de seulement 2 mW.

MOTS-CLEFS : Gravure directe par laser ; Nanofabrication ; Cristal photonique 3D.
1. INTRODUCTION

Jusqu’a présent, il n’était pas possible d’utiliser I’excitation a un photon (OPA, one-photon absorp-
tion) pour fabriquer des structures sub-micrométriques 3D. En effet, dans le cas d’une forte absorption
linéaire, le matériau absorbe la plupart des photons a sa surface et I’intensité lumineuse diminue expo-
nentiellement le long de la direction de propagation de la lumiere. Si I’échantillon est épais, I’intensité
du faisceau laser tombe a zéro méme dans la région de focalisation d’un objectif de microscope (OM) a
forte ouverture numérique (ON). Jusqu’a maintenant, le systeéme optique utilisant I’OPA n’a donc servi
qu’a traiter un matériau mince, qui est repositionné dans le plan focal de I’OM. Toutefois, nous pouvons
remarquer que la technique d’OPA a principalement utilisé un faisceau laser dont la longueur d’onde est
centrée dans la bande d’absorption maximale du matériau afin d’optimiser le processus d’excitation.

2. ADRESSAGE OPTIQUE 3D PAR L’ABSORPTION ULTRA-FAIBLE A UN PHOTON

Nous avons imaginé et et mis en oeuvre une nouvelle méthode trés simple mais efficace, se basant
sur I’absorption linéaire de la photorésine, pour fabriquer des structures similaires a celles obtenues par
la méthode d’excitation a deux photons (TPA, two-photon absorption). En effet, nous avons exploité
I'utilisation de la technique d’OPA, mais en modifiant la longueur d’onde de travail du laser utilisé en
la choisissant, non pas au maximum de la bande d’absorption du polymere, mais au bord de la bande
d’absorption du matériau étudié (LOPA, low one-photon absorption). Grace a une absorption trés faible,
I’intensité diminue de fagon négligeable au cours de la propagation dans le matériau. En utilisant un
OM de grande ON, le faisceau laser est bien focalisé avec une intensité tres élevée au point focal. La
figure 1 montre les résultats des simulations de la distribution de I’intensité dans la région focale en
tenant compte de 1’absorption du matériau [1]. Le spot de focalisation garde la méme intensité et la méme
forme pour différentes profondeurs. L’intensité lumineuse est ~ 10% fois plus grande que celle obtenue
sans focalisation. C’est pourquoi quelques milliWatts suffisent pour atteindre une intensité lumineuse
tres forte au point focal, permettant d’induire des effets optiques ou photochimiques dans cette région.
En outre, puisque nous travaillons avec I’absorption linéaire, un simple laser continu est suffisant, ce qui
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présente beaucoup d’avantages par rapport a la technique de TPA. Dans le cadre de ce travail, nous avons
démontré I’intérét de I'utilisation de cette microscopie LOPA comme une méthode simple, efficace et
peu coliteuse de fabrication de différentes structures 2D et 3D sub-micrométriques [1].
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I—>
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FIGURE 1 : Focalisation de la lumiére (A = 532 nm) a I’intérieur d’un matériau de faible absorption (¢ = 723 m)
par un objectif de microscope de grande ouverture numérique (ON=1,35, n=1,5). La distribution de I’intensité
lumineuse dans la région focale reste presque la méme pour différentes profondeurs (d = 4,10, et 22 um, etc.).

3. FABRICATION DES STRUCTURES 3D SUB-MICROMETRIQUES DE FORMES ARBITRAIRES

La figure 2 montre une structure 3D en “tas de bois” fabriquée par la méthode de gravure directe
par laser via notre méthode LOPA. La taille de la structure est contrdlée par le temps d’exposition, et
peut descendre jusqu’a 150 nm. De toute évidence, une structure 3D sub-micrométrique est bien créée,
similaire au résultat obtenu par la méthode de gravure directe par laser par I’effet de TPA. Cependant, la
technique de LOPA n’exige qu’une puissance tres faible, généralement de 2 2 7 mW, d’un laser continu
a 532 nm, qui est un laser standard et a faible cofit. De plus, I'utilisation d’une longueur d’onde courte
(532 nm contre 810 nm de TPA) permet de réduire la taille du “voxel” (motif obtenu avec une seule
exposition du spot de focalisation), qui est liée a la limite de diffraction de I’optique.
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FIGURE 2 : Image en microscope électronique d’une structure 3D en “tas de bois” fabriquée par la méthode de
gravure directe par absorption ultra-faible a un photon. (a) vue générale, (b) vue de dessus, (c) vue de cOté.

CONCLUSION

Nous avons proposé et mis en oeuvre une méthode originale, appelée LOPA, se basant sur I’ utilisa-
tion d’un laser dont la longueur d’onde tombe dans un domaine ou 1’absorption de la photorésine utilisée
est ultra-faible. Des structures sub-micrométriques 1D, 2D, et 3D de formes arbitraires, avec la taille est
aussi petite que 150 nm, sont fabriquées dans la photorésine SUS8. Cette méthode, simple et a faible cofit,
utilisant un laser continu de faible puissance, est trés importante pour de nombreuses applications en
optique/photonique et en biologie.
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Résumé

L’objectif est de présenter un concept de filtre infrarouge en transmission basé sur la super-
position de réseaux métalliques sub-longueur d’onde. La structure admet une transmission
extraordinaire associée a un tres bon taux de réjection hors bande passante. Ce type de filtre
est assemblé en champ proche et étudié spectralement sur un banc expérimental permettant
de controler la position relative des réseaux superposés au nanometre pres.

Mots-clefs : Infrarouge, Filtrage Spectral, Accordabilité, Caractérisation Optique
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Ces vingt dernieres années, de nombreuses études ont porté sur I'utilisation de réseaux sub-longueur
d’onde mettant en jeu des résonances de type plasmonique pour la réalisation de fonctions optiques et
notamment pour des applications de filtrage spectral dans l'infrarouge [1, 2]. Dans ce domaine plus par-
ticulierement, les filtres congus se doivent d’allier une forte amplitude de transmission a la résonance
ainsi qu’un bon rapport de réjection en dehors de la bande passante. Pour répondre a ces besoins, nous
avons choisi de nous intéresser a la superposition de réseaux métalliques sub-longueur d’onde suspendus
[3, 4]. Ce type de filtre connait un intérét croissant car sa figure de transmission dépend fortement de la
position relative entre les deux réseaux et en fait ainsi un candidat idéal pour les applications d’image-
rie multispectrale. En effet, lorsque les deux réseaux interferent a quelques microns de distance et sont
donc en configuration < champ proche > (i.e. I'influence des ordres evanescents n’est plus négligée),
une extinction extraordinaire aux hautes longueurs d’onde [5, 6] vient se juxtaposer a la transmission
extraordinaire plus largement connue [7, 8|. Nous avons récemment mis en évidence les mécanismes
d’interférences multi-ondes responsables de ’apparition de cette extinction aux hautes longueurs d’onde.
En effet, grace a un modele basé sur la traduction de la structure optique en graphes de fluence et
'utilisation du formalisme de Mason [9], nous avons démontré que cette anomalie résulte d’un transfert
d’amplitude entre les ordres évanescents et ’ordre propagatif qui, lorsque le nombre de réflexions dans la
cavité augmente, donne lieu & un zéro de transmission. Ce formalisme, a la fois facile a mettre en place et
efficace, permet de valider I'interprétation que 1’on a de la physique sous-jacente des structures optiques
résonantes étudiées. La force de la structure en réseaux superposés est donc de présenter une transmis-
sion extraordinaire encadrée par deux zéros. Le premier zéro aux basses longueurs d’onde correspond a
I’anomalie de Rayleigh-Wood et est défini principalement par la période des réseaux, tandis que le second
zéro aux hautes longueurs d’onde peut étre controlé par la position relative entre les réseaux (espace
entre les réseaux et alignement transversal entre les motifs périodiques d’un réseau par rapport a ’autre).
Nous avons en ce sens mis en place un banc expérimental qui permet d’étudier I'interaction en champ
proche entre des structures sub-longueur d’onde sd49endues. Il s’agit d’un réel challenge expérimental
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puisqu’il s’agit d’approcher dynamiquement, et ce grace a des actionneurs mécaniques, deux surfaces de
maniére parallele et & quelques micrometres 'une de 'autre. L’objectif de ce banc est, dans un premier
temps, de vérifier I’existence ainsi que les comportements spectraux observés en simulation numérique
pour l'extinction aux hautes longueurs d’onde. Il permet également de réaliser des filtres dont la figure
spectrale peut étre modifiée en temps réel grace au controle de la position relative entre les réseaux par
une platine piézoélectrique de résolution nanométrique et ce en vue d’une miniaturisation future (utili-
sation de MEMS). Nous pensons que ce banc est un atout non négligeable pour améliorer la conception
et la caractérisation de nouveaux concepts de filtres dans I'infrarouge pour une application a I'imagerie
multispectrale.
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FIGURE 1 : Spectre en transmission et en incidence normale correspondant a la structure en réseaux superposés
pour G < d/2. Deux extinctions sont clairement visibles : ’anomalie de Rayleigh Wood aux alentours de A = d et
une extinction quasi parfaite de la transmission aux hautes longueurs d’onde. Insert : schéma de la structure avec
parametres géométriques.
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RESUME

Un nouveau principe de microscopie a sonde locale est présenté dans cette
communication. Un volume nanométrique de molécules dipolaires non-linéaires est
déposé sur un substrat et est orienté sous une pointe d’or, brisant ainsi localement la
symétrie du systéme et donnant lieu a un signal localisé de second harmonique sous
excitation laser. Nous mettons en évidence la possibilité d’utiliser cette nano source de
lumiére pour I’imagerie de nano-objets avec une résolution sub-longueur d’onde.

MOTS-CLEFS : GSH ; pointe ; exaltation de champ

1. INTRODUCTION

Dépasser la limite de résolution de Rayleigh est devenu possible en extrayant les
informations contenues dans les ondes évanescentes, confinées dans le champ proche. C’est le
principe du microscope en champ proche ou une pointe effilée est placée a proximité immédiate
d’une surface ; soit pour collecter les ondes évanescentes, soit pour les diffuser en champ lointain.
Cependant, la géométrie de la pointe entraine un rapport signal sur bruit souvent insatisfaisant
conduisant a une résolution limitée. Des phénomenes d’exaltation de champ résultant de la
singularité géométrique de pointes (effets dit de « »lightning-rod »), ont récemment été mis a profit
pour dépasser les limites de résolution de la microscopie en champ proche « conventionnelle », par
exemple la microscopie de fluorescence exaltée par pointe. Bien que des résultats trés prometteurs
aient pu €tre obtenus, on peut cependant déplorer un certain nombre de problémes intrinséques au
processus : photodégradation des molécules lorsqu’elles luminescent, compétition entre des effets
d’amplification (via I’excitation de plasmons localisés) et d’inhibition de la fluorescence
(modification des propriétés radiatives) induits par le couplage a des nano-objets métalliques ...

Une approche alternative consiste a utiliser des processus non-linéaires de conversion de
fréquence (doublage de fréquence par exemple). Contrairement a la fluorescence, 1’émission dans
ce cas résulte non plus de phénomeénes de relaxation radiative a partir d’un état excité, mais d’un
rayonnement non-linéaire, notamment a fréquence 2w suite a ’interaction du milieu avec un
faisceau laser intense a fréquence fondamentale o (via la susceptibilité du second ordre ¥ du
matériau).

2. PRINCIPE DE L’EXPERIENCE

Le principe de I’expérience que nous avons mise en place consiste a exploiter les effets de
génération de second harmonique (SHG) en milieu moléculaire. Contrairement a la fluorescence, la
SHG d’une molécule individuelle n’est pas détectable, d’ou la nécessité de trouver des moyens de
briser localement la centrosymétrie inhérente a un ensemble de molécules en solution. L’idée que
nous avons développée consiste a tirer parti de la localisation du champ électrique au niveau de la
jonction d’un microscope a effet tunnel (STM) de fagon a créer une non-centrosymétrie locale suite
a ’orientation de molécules le long du champ (figure 1). Nous avons ainsi pu mettre en évidence la
possibilit¢é de mesurer un signal de SHG induit par un champ électrique, ce signal résultant du
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couplage nonlinéaire d’un laser femtoseconde sur une pointe métallique réalisée par attaque
¢lectrochimique [3,4] et immergée dans une solution de molécules fortement nonlinéaires. La
dépendance du signal émis a la fois avec la tension appliquée a la jonction, la concentration en
molécules ou la hauteur de la jonction montre de fagon non équivoque que celui-ci provient bien de
I’orientation d’un nombre limité de molécules sous la pointe métallique [2].

(a) (b)
Fig. 1 : (a) Molécules distribuées de fagon centrosymétrique (pas de SHG) (b) Brisure de symétrie par
application d'un champ électrique statique E (SHG).

Dans le contexte actuel de développement de pointes dites actives pour la microscopie en
champ proche [5], de tels effets apparaissent comme un moyen simple et immédiat de
fonctionnaliser une pointe métallique, aucune technique particuliére de manipulation ou d’ancrage
de nano-objets n’étant ici nécessaire.

Notre objectif est d’étudier les performances de cette technique en termes de résolution. Nous
présenterons et discuterons plus précisément les résultats que nous avons récemment obtenus pour
I’imagerie de nanofils d’or lithographiés d’une largeur d’une dizaine de nanometres (figure 2).
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Fig. 1 : Imageriec SHG de nano-fils de 120 nm de largeur : (a) a 80 V/um, polarisation dans 1’axe des fils, (b) a
0V/um, (c) a 80 V/um, polarisation perpendiculaire a I’axe des fils

REFERENCES

[1] A. Hartschuh, “Tip-Enhanced Near-Field Optical Microscopy”, Angew. Chem. Int. Ed., vol. 47, pp.
8178-8191, 2008.

[2] L Berline, C. Fiorini-Debuisschert, C. Royal, L. Douillard and F. Charra, “Molecular second harmonic
generation induced at a metallic tip”, J. of Appl. Phys., vol. 104, 10, pp. 103113-1-103113-6, 2008.

[3] B. Ren, G. Picardi and B. Pettinger. “Preparation of gold tips suitable for tip-enhanced Raman
spectroscopy and light emission by electrochemical etching”, Rev. of Sci. Instr., vol. 75, 4, pp. 837-841,
2004.

[4] L. Billot, L. Berguiga, M.L. de la Chapelle, Y. Gilbert and R. Bachelot, “Production of gold tips for tip-
enhanced near-field optical microscopy and spectroscopy: analysis of the etching parameters”, Eur. Phys. J.-
Appl. Phys., vol. 31, 2, pp. 139-145, 2005.

[5] Y. Gan, Rev. Sci. Instrum., 78 081101 (2007) et références citées. - Michaelis, C. Hettig, J. Mlynek, V.
Sandoghdar, Nature, 405, 6784, 325 (2000) - S. Kiihn, C. Hettich, C. Schmitt, J.-P. Poizat, and V.
Sandoghdar, J. Microsc. 202, 2-6 (2001) - Y Sonnefraud, et al., Optics Express 14, 22, 10596, (2000).

[6] L. Novotny, B. Hecht and D.W. Pohl, “Implications of high resolution to near-field optical microscopy”,
Ultramicroscopy, vol. 71, pp. 21-29, 1998.

[7]1 A. Bouhelier, M. Beversluis and L. Novotny, ‘“Near-field second-harmonic generation induced by local
field enhancement”, Phys. Rev. Lett., vol. 90, 1, pp. 013903-1-013903-4, 2003.

152



Session posters Horizons - Club Nanophotonique OPTIQUE 2013

ORGANISATION SUPRAMOLECULAIRE DE DERIVES D’AZOBENZENES

Maud Jaouen', Céline Fiorini-Debuisschert', Fabrice Charra’,
Nicolas Desboeufs’, Khalid Lahlil’, ThierryGacoin’, Jean-Pierre Boilot®

I Laboratoire de NanoPhotonique CEA Saclay, DSM-IRAMIS-SPCSI, 91191 Gif-sur-Yvette, France

? Laboratoire de Physique de la Matiére Condensée mixte CNRS UMR 7643, Ecole Polytechnique,
91128 Palaiseau, France

maud.jaouen(@cea.fr

RESUME

L’auto-assemblage de molécules azoiques sur des surfaces d’or a été mis en évidence

grace a un microscope a effet tunnel (STM) travaillant a I’interface liquide/solide. Des
¢tudes d’illumination in-situ semblent indiquer un probléme de géne stérique entre les
entités azobenzénes ainsi qu’un couplage assez fort entre les molécules et la surface.

MOTS-CLEFS : azobenzéne ; photo-isomérisation ; microscope a effet tunnel
1. INTRODUCTION

Avec le développement des techniques de microscopie a sonde locale, la possibilité de
contrdler l'organisation de la matiére a 1’échelle moléculaire est explorée par de nombreux groupes
de recherche. De ce point de vue, l'étude de molécules photo-actives formant des monocouches
auto-assemblées (SAMs) apparait comme une alternative particuliérement prometteuse. La lumiére
est en effet un stimulus externe intéressant, car sans contact direct avec les molécules étudiées et
facilement adaptable par modification de sa polarisation ou de sa longueur d'onde. Parmi les
molécules photochromes ¢étudiées, les azobenzenes présentent de nombreux avantages tels qu’une
isomérisation réversible entre deux états structurellement différents (polarité, repliement...), une
faible fatigabilité par rapport aux cycles excitation-relaxation, ainsi qu’une cinétique de photo-
isomérisation ajustable selon les substituants rajoutés de part et d’autre du groupement [1]. De
nombreuses études ont été réalisées a I’échelle mésoscopique mettant en évidence des changements
de volume conséquents des molécules suite a leur photo-isomérisation Trans-Cis. Par ailleurs, il est
a présent bien établi que cette réaction implique des effets photomécaniques conséquents : une
réorientation photo-induite des molécules ainsi qu’un transport de matiere [2].

Notre but est d'étudier la possibilité de mettre en ceuvre de tels mouvements moléculaires
photo-induits pour la manipulation contrdélée de nano-objets. Afin de mieux comprendre les
propriétés photomécaniques de molécules uniques d’azobenzeénes, nous avons entrepris lors d’une
premicre étape, la caractérisation de 1’assemblage de molécules azoiques sur des surfaces d'or
atomiquement planes par STM, a I’interface liquide/solide.

2. EXPERIENCES

Pour obtenir une monocouche de molécules auto-assemblées sur de 1’or, une voie
couramment utilisée consiste a exploiter la particularité des alcanes thiols de former des réseaux
denses et uniformes sur des surfaces d’Au<111> en y greffant le groupement moléculaire voulu. Il
est a noter que l’auto-organisation de molécules ainsi substituées n’est pas systématiquement
conservée a cause de leur encombrement potentiel et donc que la méthode de greffage du
substituant doit étre choisie judicieusement [3]. Différents systémes associant ainsi une chaine
alcanethiol a un dérivé azobenzéne ont été synthétisés par 1’équipe du LPMC de Polytechnique.
Nous avons pu mettre en évidence un réseau dense de maille hexagonale, similaire aux alcanes
thiols dans le cas d’azobenzénes notés « azoC3 », greffés a une courte chaine alcane (3 carbones)
(voir figure 1). Néanmoins, aucune modification sous éclairement n’a été observée au STM. Des
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mesures complémentaires d’angle de contact, utilisant le changement de polarité entre les états
Trans et Cis, semblent confirmer ’absence de réaction au sein de cette SAM. Les modifications
structurales photo-induites sont trés fortement liées a la maniére dont les molécules azoiques
interagissent entre elles et avec la surface métallique. Ainsi, ’inhibition de la photo-isomérisation
peut avoir plusieurs origines : (1) une géne stérique mais aussi (2) I’existence de transferts d’énergie
ou de charges entre les molécules et le substrat. Pour étudier I’influence de ces facteurs, de
nouvelles molécules ont été synthétisées : (1) des disulfures asymétriques, molécules permettant a
priori de doubler la distance entre azobenzénes et (2) des molécules greffées sur des chaines alcanes
plus longues (12 atomes de carbone) notées « azoC12 » qui permettent d’éloigner quantitativement
I’entité photo-active de la surface et donc de diminuer son couplage a 1’or.

Nous avons également étudié¢ les SAMs formées par I” « azoC12 » qui ne présentent aucune
organisation en STM malgré un ordre attesté en spectroscopie infrarouge. Cette technique, sondant
les énergies de vibration des liaisons chimiques, indique une position en énergie des liaisons C-H
compatibles avec une SAM trés bien organisée. D’autre part, des tests d’absorption par
spectroscopie UV-Visible réalisés sur des nanoparticules en solution d’Au de 5 nm de diameétre
enrobées d’ « azoC12 » semblent concluants quant a l'isomérisation des azos greffés sur la surface
d’or. 1l semblerait donc que la distance a la surface métallique est suffisante pour permettre la
photo-isomérisation, mais également que la géne stérique est limitée en regard du trés grand rayon
de courbure de ces petites particules.

Pointe STM .
PtIr Solvant

(tetradecane)

substrat

Fig. 1 : A gauche représentation schématique d’un STM fonctionnant a I’interface liquide/solide. A droite,
image STM obtenue par cette méthode d’une SAM d’ « azoC3 » (10*10 nm?) avec le spectre de Fourier,

CONCLUSION

Nous avons montré que différents effets peuvent modifier la dynamique de photo-
isomérisation des dérivés azobenzeénes assemblés en surface. Nous avons tenté de remédier a ces
problémes notamment par la synthése de nouveaux dérivés azoiques qui par leur nature permettent
de limiter ces effets. Entre autre, nous avons réussi a mettre en évidence la photo-réactivité de
dérivés azobenzénes greffés a des nanoparticules d’or de faible diamétre. Par la suite, nous nous
proposons d’utiliser la photo-isomérisation des molécules pour induire un mouvement au sein de la
nanoparticule.
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RESUME

basé sur la structuration sub-longueur d’onde

Meétal/Air/Diélectrique/Métal permet de réaliser un guide d’onde monomode pouvant
modifier la phase d’un front d’onde localement en jouant sur la proportion respective
d’air et de diélectrique au sein du guide. Des composants micro-optiques peuvent étre
développés a partir d’une juxtaposition adéquate de plusieurs de ces dispositifs.

MOTS-CLEFS : micro-optique plane ; nanophotonique, guide d’onde ;

1. INTRODUCTION

La miniaturisation des systemes optiques a 1’échelle de la longueur d’onde est un enjeu industriel.
Elle permet une meilleure intégration, une plus grande robustesse et la possibilité du couplage direct
entre l'optique et I’électronique. Ces micro-optiques requieérent des systeémes permettant la
modulation d’un front d’onde a des échelles micrométriques. L’état de 1’art met en évidence deux
méthodes consistant en la gravure de nanofentes dans une couche plane de diélectrique [1] ou de
métal [2]. Ces solutions ne permettent cependant pas d’obtenir une modulation a 1’échelle
nanométrique du front d’onde tout en restant technologiquement réalisables en vue d’applications
industrielles directes. Nous proposons un dispositif remplissant un tel cahier des charges basé sur
une structuration sub-longueur d’onde Métal/Air/Diélectrique/Métal (MADM).

2. PRINCIPE DU DISPOSITIF MADM

Le dispositif MADM représenté sur la figure 1.a lorsqu’il est éclairé par une front d’onde
incident polarisé transverse magnétique (champ magnétique perpendiculaire a I’axe de
structuration) se comporte comme un guide d’onde métallique dans lequel se propagent des modes

guidés.

(a)

(b)

1.05

W~
L (].-f)WI fw 0.9

sl

0.75

Phase (27)

0.6
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métal air diélectrique Facteur de remplissage f (%)

Fig. 1 : (a) Schéma du dispositif MADM avec L la largeur des parois métalliques, f le facteur de
remplissage relatif a la proportion respective d’air et de diélectrique dans la fente de largeur w et de hauteur h.
(b) Evolution de la phase de 1’onde transmise a travers une structure MADM remplie d’air et de GaAs

(ngua=34) avech=1,5 ym, w = 500nm et L = 100nm.
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La largeur w de la structure est telle que le guide d’onde est monomode. L’indice optique du
mode fondamental est modulé par la variation de la proportion relative de diélectrique et d’air. Il est
ainsi possible, pour une hauteur h fixée adéquate, d’induire une phase a I’onde transmise allant de 0
a 2n comme représenté sur la figure 1.b . La largeur L des parois métalliques est supérieure a deux
épaisseurs de peau de I’onde dans le métal (~25 nm) afin que le mode guidé reste bien confiné au
sein de la structure MADM.

3. REALISATION D’UNE LENTILLE CYLINDRIQUE PLANE

La juxtaposition de plusieurs structures MADM avec des facteurs de remplissage f différents
permet la modulation du front d’onde par son échantillonnage spatial dii a sa transmission a travers

chaque structure MADM. Une lentille cylindrique de distance focale 6 ym a la longueur d’onde A
de 5um avec une ouverture n’excédant pas 2A. Le diélectrique considéré est du GaAs (ng,, = 3.4),
en considérant des dispositifs MADM de largeurs identiques égales a 500nm et de hauteur 2,2ym,
nous obtenons une juxtaposition de 21 structures comme représenté sur la figure 2a.

(a) (b)

2

/ \
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/ \
16} [/ / \
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/ \ \
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1rH/ 1 \ =2
/ \ N

Phase 7

0.8

0.6

0.4

0.2

0 - L
-6 -4 -2

0
X (um)

X (um)
Fig. 2 : (a) Profil de phase (bleue) d’une lentille de diametre 11,51um ayant une distance focale de 6um
a A=5um et h=22um. La juxtaposition de 21 structures MADM permet d’échantillonner spatialement ce
profil (rouge). (b) Carte de I’intensité du champ électrique de ce systeme.

La carte d’intensité du champ électrique de la lentille ainsi obtenue est représentée sur la
figure 2b. On observe une tache focale nettement contrastée et centrée a 6um. Nous démontrons
ainsi que 1’utilisation du dispositif MADM permet de réaliser une lentille a I’échelle de la longueur
d’onde.

4. CONCLUSION

Le dispositif MADM permet de contrdler la phase d’un front d’onde & une échelle trés sub-
longueur d’onde tout en gardant des contraintes technologiques réalisables (fentes larges et
tolérantes aux imprécisions de fabrication). La juxtaposition de plusieurs structures MADM permet
de réaliser des micro-optiques planes a I’échelle de la longueur d’onde.
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RESUME

La combinaison d’une nano-antenne plasmonique dimére avec une nano-ouverture
métallique permet de détecter des molécules fluorescence dans des volumes 4 ordres
de grandeurs plus faibles que la limite de diffraction, avec une exaltation de 1’intensité
de fluorescence par émetteur de plus de trois ordres de grandeur.

MOTS-CLEFS : antenne optique ; plasmonique ; fluorescence ;

1. INTRODUCTION

Les nanoantennes plasmoniques sont des outils prometteurs pour contrdler et manipuler la
lumiere aux échelles nanométriques. Dans cette contribution, nous introduisons un nouveau type
d’antenne plasmonique spécialement désignée pour la détection exaltée de molécules fluorescentes
dans des solutions de concentrations élevées. La nanoantenne est basée sur une antenne dimeére
formée de deux hémispheres d’or entourée d’une ouverture percée dans un film métallique par
faisceau d’ion focalisé (figure 1).

Fig. I: Schéma et image au microscope ¢lectronique de la nanoantenne.

2. METHODES

Chaque hémispheére posséde un diameter de 76 nm, avec une distance variable de 12 a 40
nm entre les hemispheres. L’ouverture rectangulaire mesure 290 x 100 nm? et 1’épaisseur du film
d’or est de 50 nm.
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L’antenne est déposée sur un lamelle de microscope (indice de réfraction 1,52), et est
¢éclairée par un laser a 633 nm focalisé par un objectif de forte ouverture numérique (ON=1,2). La
collection de la lumiére de fluorescence est effectuée par le méme objectif.

Les expériences sont conduites sur des molécules d’Alexa Fluor 647 (Invitrogen) a une
concentration de 15 uM, avec 200 mM de methyl viologen (Sigma Aldrich).

Des mesures de corrélation de fluorescence (FCS) sont conduites pour chaque antenne, afin
de quantifier le nombre de molécules fluorescentes détectées ainsi que leur brillance. Ces mesures
permettent d’estimer le facteur d’exaltation de fluorescence ainsi que le facteur de réduction de
volume d’analyse par rapport & un montage de microscopie confocale classique.

3. RESULTATS

En utilisant 1’émission dominante depuis la zone intersticielle entre les hémisphéres
métalliques, nous isolons des volumes de détection jusqu’a 58 zeptolitres (107" L), soit quatre
ordres de grandeurs sous la limite de diffraction. Ces tres faibles volumes d’analyse permettent la
détection de molécules individuelles dans des solutions fortement concentrées, au-dela de 10
micromolaires.

Nous quantifions également une exaltation de fluorescence de 1100 fois, et une brillance
par émetteur de 200 000 photons détectés par seconde et par molécule. L’évolution de ces grandeurs
expérimentales en fonction de la distance inter-particules (figure 2) confirme que le signal optique
provient bien du point chaud plasmonique entre les nanoparticules.
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Fig. 2: Facteur d’exaltation de fluorescence et réduction du volume d’analyse en fonction de la
distance inter-particules.

4. CONCLUSIONS

La forte exaltation de fluorescence combinée a des volumes d’analyse du zeptolitre permet
la réalisation d’antennes optiques efficaces pour 1’analyse dymanique de biomolécules fluorescentes
a des concentrations physiologiques.
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RESUME

La technique de mesure par rétro-injection laser LOFI est appliquée a la microscopie
en champ proche optique (SNOM) pour caractériser les propriétés d’une série de
guides d’onde plasmoniques polymére-métal de type «Dielectric-Loaded Surface
Plasmon Polariton Waveguide» (DLSPPW) autour de A=1550nm.

MOTS-CLEFS : plasmonique ; champ proche optique ; Plasmon-Polariton de Surface ;
technique LOFI

1. INTRODUCTION

La microscopie optique a balayage de sonde (SNOM) est une technique d’imagerie point-
par-point a haute résolution qui consiste a frustrer ou a diffracter localement I’onde lumineuse
évanescente située sur la surface d’un objet d’intérét a 1’aide d’une micro-pointe afin de la rendre
détectable a I’aide d’un photorécepteur placé en champ lointain. En termes de résolution, elle
permet de s’affranchir des limites imposées par le critéere de Rayleigh. Les conditions
d’enregistrement d’une image raster en champ proche optique sont en général un compromis entre
la résolution transverse de la micro-pointe et le rapport signal/bruit obtenu lors de la photo-
détection. Afin d’obtenir une détection ultrasensible, I’interférométrie par rétro-injection laser
(LOFI) apparait alors comme une solution de détection cohérente bien adaptée pour faire de
I’imagerie en champ proche optique [1], en particulier pour la détection de Plasmon-Polariton de
Surface (SPP).

2. ETUDE DE GUIDES D’ONDE PLASMONIQUES DLSPPW PAR LA TECHNIQUE LOFI

La technique LOFI est mise en ceuvre pour caractériser expérimentalement la propagation des
modes propres sur une série de guides d’onde plasmoniques polymére-métal (DLSPPW) fabriquée
par lithographie électronique. Le montage LOFI dédié¢ a la microscopie optique en champ proche
comprend un laser a fibre DFB dopée erbium fonctionnant & A=1550nm et une boucle de rétro-
injection constituée par un circulateur optique qui sert de séparateur-mélangeur et un dispositif
permettant de décaler la fréquence optique avant réinjection (paire de modulateurs acousto-optiques
ou modulateur de phase électro-optique). La micro-pointe est obtenue par fusion-étirage d’une fibre
optique puis collage sur un diapason en quartz afin d’assurer un asservissement de position de type
Shear-force [2]. La micro-pointe optique fonctionne en transmission et le systéme comprend
¢galement 1’ensemble des controles-commandes a base de micro-positionnement piézoélectrique
pour balayer la pointe SNOM sur la surface des guides d’onde a distance constante. L’injection
dans les guides plasmoniques DLSPPW est obtenue par réflexion totale frustrée (méthode de
Kretschmann-Raether) en fixant le substrat qui supporte les guides sur un prisme a haut indice
(SF11).

Comparés a d’autres guides d’onde plasmoniques, les DLSPPW présentent un bon
compromis entre un confinement transverse du champ optique sur des dimensions sub-longueur
d’onde et une longueur de propagation relativement élevée (L,=50um) [3]. Ils nécessitent également
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un nombre tres limité d’étapes de fabrication par lithographie ce qui en fait des dispositifs
prometteurs pour réaliser des interconnexions optiques entre des circuits intégrés hybrides
optiques/électroniques.

Une série de guides d’onde DLSPPW est obtenue en micro-structurant, par lithographie
¢électronique, une couche de résine polymere (SAL601) ajoutée a 1’aide d’une tournette sur un dépot
d’or de 50nm d’épaisseur. La couche d’or a été initialement évaporée sur un substrat en MgO choisi
pour son indice de réfraction supérieur a celui de la résine polymérisée SAL601 (nsa =1,64) et
proche de I’indice du prisme SF11. Ces guides rectangulaires ont une largeur comprise entre
W.=500nm et 4um, une épaisseur h, comprise entre 400nm et 700nm et une longueur 1,=200um
(figure 1a). Une zone d’injection de forme triangulaire a été ajoutée au début de chaque guide
d’onde de maniére a améliorer le couplage de la lumiere (figurelb).

a) 4 Air b)
Zone d’injection :
Guide d’onde

MgO
SEMWV:20kV | WD:gosmm

1 View fleld: 82.0 pm Det: SE 20ym
SEM MAG: 3.10 kx _ Date(mdly): 04108113

Figure 1 a) Coupe transverse d’un guide DLSPPW ; b) Image MEB de trois guides DLSPPW

Les modes de propagation le long de ces guides d’onde DLSPPW ont été ensuite étudiés par
la technique LOFI. La figure 2.a présente une image de la répartition de I’amplitude du champ
optique a la surface d’un guide d’onde plasmonique ainsi que I’image topographique associée
enregistrées simultanément avec le dispositif SNOM par rétro-injection laser LOFI.

Ces résultats expérimentaux ont ensuite été comparés a des calculs numériques (modélisation
par solveur de mode) comme les modes représentés sur la figure 2.b en fonction de la largeur W, du
ruban.
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Figure 2 a) Images de la répartition de ’amplitude de champ collecté par la pointe SNOM (haut) et de la
topographie de surface (bas) ; b) Evolution de I’indice effectif des modes avec la largeur du guide DLSPPW
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RESUME

Ce travail porte sur une méthode de mesure basée sur 1’imagerie spectrale par
résonance des plasmons de surface. Ce dispositif, qui fait appel a un balayage spectral
de I’échantillon analysé, permet de diminuer la dispersion des mesures par rapport a
I’interrogation classique en réflectivité, tout en gardant la capacité¢ de temps réel et
d’imagerie 2D, indispensables a 1’étude des interactions biologiques au format
biopuce.

MOTS-CLEFS : Imagerie par Résonance de Plasmons de Surface ; Mesure sans
marquage ; Biopuces a ADN.

1. INTRODUCTION

L’imagerie par résonance de plasmons de surface (SPRI) est une technique trés répandue
pour I’étude des interactions biologiques. Ne nécessitant aucun marquage, la SPRI permet de suivre,
en temps réel, plusieurs interactions en paralléle, ce qui explique I’intérét croissant pour cette
technologie dans le cadre de 1’analyse des biopuces a ADN, protéines ou anticorps.

A T’heure actuelle, la majorité des systémes de SPRI opérent par interrogation en réflectivité,
a angle d’incidence et longueur d’onde fixes, ce qui offre la possibilité d’allier I’imagerie en deux
dimensions et le temps réel. Cependant, le choix d’un point de travail (A, 0p) unique ne permet pas
d’obtenir une réponse optimale et homogéne pour tous les plots, et peut induire une dispersion des
mesures en réflectivité.

La qualit¢ des données expérimentales peut étre améliorée en effectuant des mesures a
différents couples (A;, 0;), afin d’obtenir une sensibilité optimale pour chacune des interactions
analysées : les systémes de SPR fonctionnant par interrogation angulaire (respectivement spectrale)
sont basés sur ce principe, et offrent une excellente précision grace a la mesure du décalage
angulaire (respectivement spectral) du minimum de réflectivité [1]. Cependant, combiner ce type de
mesure avec le temps réel et I’imagerie en deux dimensions constitue actuellement un défi dans le
développement des systémes de SPRI.

2. RESULTATS ET DISCUSSION

Dans cette étude, I’utilisation d’un montage expérimental permettant d’effectuer un balayage
spectral [2] a permis de démontrer la possibilité de combiner une technique d’interrogation spectrale
et d’imagerie 2D avec une résolution temporelle suffisante pour 1’acquisition de cinétiques
d’interactions, tout en améliorant la dynamique et la précision des mesures vis-a-vis de
I’interrogation en réflectivité (AR).

Nous avons montré expérimentalement et théoriquement qu’a angle d’incidence fixe, un
faible nombre de longueurs d’onde de mesure, réparties autour de la longueur d’onde moyenne de
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résonance plasmon, permet de déterminer la position spectrale du minimum de réflectivité (fig. 1 a)
par un ajustement par une fonction pseudo-Lorentzienne. Dans ces conditions, la précision sur la
détermination de ce minimum est quasiment indépendante du nombre de longueurs d’ondes
choisies. En revanche, la dynamique de mesure du capteur sera affectée. Le gain, en termes de
dispersion des mesures, de cette méthode vis-a-vis de I’interrogation en réflectivité, est mis en
évidence sur la figure 1 b). Cette figure présente les réponses mesurées en AR et Aly,, suite a
I’injection de solutions de différents indices de réfraction, pour une centaine de zones réparties sur
la surface d’une biopuce fonctionnalisée. Un balayage a sept longueurs d’onde a été utilisé dans
cette expérience. L’ inhomogénéité de la surface de la biopuce entraine une dispersion croissante des
mesures de variation de réflectivité avec I’amplitude du signal. En revanche, les mesures en Ak,
sont peu affectées.
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Fig. 1 : a) Résolution du systéme d’interrogation spectrale en fonction du nombre de longueurs d’onde de
balayage. b) Comparaison de la dispersion des mesures obtenues en AR et Ay

Ce systeme de mesure par interrogation spectrale été utilisé pour suivre en temps réel des
interactions ADN-ADN sur une matrice d’une dizaine de plots. Les cibles ADN ont été injectées
dans des solutions d’indices différents pour simuler des expériences ou il n’est pas forcément
possible de contrdler le tampon contenant les molécules cibles a analyser. Comme précédemment,
la dispersion des mesures sur les cinétiques d’interaction, sur I’ensemble des plots de la biopuce, est
plus importante en AR qu’en AL, en particulier pour une forte variation de 1’indice de la solution
contenant les cibles.

CONCLUSION

En conclusion, la méthode d’interrogation spectrale présente une sensibilit¢ de mesure
indépendante a la fois de I'inhomogénéité de la surface de la biopuce analysée et de I’indice des
solutions injectées, parametres qui induisent une forte dispersion des mesures dans le cas de
I’interrogation en réflectivité. Nous présentons un nouveau systéme d’interrogation spectrale basé
sur un faible nombre de longueurs d’onde et exploitant un ajustement pseudo-Lorentzien, qui offre
la possibilité de combiner précision de mesure, imagerie en deux dimensions et temps réel.
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RESUME

Nous présentons une méthode permettant d’acquérir le spectre des plasmons de
particules métalliques diffusant une par une en solution. Cette méthode, compatible
avec les méthodes de corrélation de spectroscopie, permet de trier des particules de
forme, taille ou nature différentes in situ, avec un suivi en temps réel. Apres un rappel
de la méthode, nous illustrerons son intérét dans le suivi de la dynamique d’agrégation
de particules métalliques, induite par le contréle de la composition analytique de
I’échantillon.

MOTS-CLEFS : résonances plasmons ; spectroscopie de particule métallique unique;
agrégation réversible de particules

1. INTRODUCTION

Les particules métalliques présentent des résonances des plasmons dont la fréquence, la
largeur et le nombre sont trés sensibles a la nature du métal, a la taille de la particule, a sa forme
ainsi qu’a son environnement. Une évolution de la forme de la particule correspond a un
déplacement des résonances, ce qui offre un moyen efficace pour discriminer entre deux particules
de formes différentes et de méme composition ou de suivre la dynamique de 1’agrégation de
plusieurs particules. Dans une mesure d’ensemble, les variations des résonances sont moyennées sur
un grand nombre de particules. L’étude du spectre des plasmons perd de sa précision, si
I’échantillon présente une distribution en taille et/ou en forme non négligeable. Nous avons
développé une méthode de temps de vol permettant d’acquérir le spectre des résonances
plasmoniques d’une particule individuelle quand elle traverse le volume d’excitation d’un
microscope. Cette méthode ouvre la voie au tri des particules d’un échantillon.

2. SPECTROSCOPIES COMBINKES DE CORRELATION DE FLUORESCENCE ET DE TEMPS VOL

La méthode de spectroscopie en temps de vol est fondée sur la dépendance en longueur
d’onde du temps de transit d’un photon dans une fibre optique dont on connait la dispersion
chromatique. Nous 1’avons implantée dans une expérience de spectroscopie de molécules uniques
en utilisant le mode de comptage de photons uniques qui associe a chaque photon détecté deux
coordonnées temporelles. La premiére est le temps ‘absolu’ qui correspond a son temps d’arrivée
apreés D'instant de départ de I’enregistrement. La deuxiéme est I’intervalle de temps qui sépare le
photon émis de I’impulsion qui I’a créé. Le temps ‘absolu’ est utilisé pour identifier les bouffées de
photons qui accompagnent le passage d’une particule. L’intervalle de temps, quant-a lui, est étiré
par le passage du photon dans la fibre optique d’une quantité 6t(A) qui dépend de 1’énergie du
photon, comme 1’illustre la figure 1. Nous avons développé un algorithme de traitement du signal
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qui restitue le spectre des photons émis, a partir de I’histogramme des valeurs de 6t(A). Le spectre
d’une particule émissive est obtenu en sélectionnant dans 1’histogramme des temps d’arrivée une
bouffée de photons particuliere, puis en traitant a posteriori les photons ainsi sélectionnés.
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Fig. 1 : Principe de la méthode d’analyse spectrale en temps de vol. A gauche, illustration de la dépendance en
longueur d’onde du retard des photons aprés passage dans la fibre optique ; A droite spectre de la bouffée de
photons surlignée en vert, émise par une particule passant dans le volume d’excitation du microscope.

Nous avons excité la luminescence de particules en or sphériques dispersées dans 1’eau par
excitation a deux photons a 820 nm [1]. L’histogramme des photons montre le passage de
nombreuses particules auquel se superposent quelques pics plus intenses. L’analyse spectrale de tels
pics met en évidence un déplacement vers le rouge de la fréquence plasmon attendue vers 520 nm
pour des billes de 20nm. La particule correspondante est un petit agrégat, dimére ou trimeére. Le
profil de corrélation de la luminescence obtenu simultanément confirme la présence de petits
agrégats dans la solution.

Les schémas de capteurs biochimiques fondés sur I’agrégation réversible de petites particules
métalliques sont en plein essor. L agrégation utilise par exemple les systémes biotine-avidine, ou
anticorps-antigéne. L’agrégation des particules provoque un déplacement important de la résonance
plasmon, qu’il est possible de mesurer. La méthode de spectroscopie en temps de vol est bien
adaptée a cette mesure et nous présenterons les premiers résultats obtenus sur le suivi de la
dynamique de 1’agrégation de particules en présence d’acide lipoique [2].

CONCLUSION

Le spectre de I’émission de petites particules est une information importante dans la
compréhension de nombreux mécanismes dans la dynamique des nanomatériaux. Cette information
est difficile a obtenir a 1’échelle d’une particule individuelle en mouvement, en raison de la
faiblesse du signal correspondant. Les méthodes classiques utilisent des spectrométres, équipés de
caméras tres sensibles. En pratique la particule doit étre déposée pour atteindre un rapport signal sur
bruit suffisant. Dans la méthode proposée, 1‘information est obtenue a partir des modifications de
I’histogramme temporel des photons aprés passage dans une fibre optique. Elle a la méme
sensibilité que les méthodes de comptage de photons. Elle ne permet cependant pas d’acquérir les
spectres de signaux de grande durée de vie.
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RESUME

Nous montrons par des calculs analytiques que le phonon-polariton peut se propager
sur de trés longues distances a la surface de nanotubes de verre [1], permettant ainsi
d’augmenter considérablement la conductivité totale du systéme. Nous proposons une
méthode originale pour observer en champ lointain cette onde électromagnétique basée
sur I’effet de pointe. Nous présentons des résultats de simulation FDTD démontrant la
faisabilité de cette expérience. Ce travail ouvre des perspectives de conception de
guide d’onde de chaleur pour le gestion thermique aux échelles micro/nanométriques.

MOTS-CLEFS : Phonons-Polaritons de surface, rayonnement de champ proche.
1. INTRODUCTION

Les phonons-polaritons de surface (PPS) sont des ondes électromagnétiques évanescentes se
développant a l’interface entre un matériau diélectrique polaire, tel que le verre, et un autre,
transparent. Elles sont le résultat du couplage entre des phonons optiques et des photons. Ces ondes
de surface sont particuliérement intéressantes dans le cas du verre puisqu’elles permettent de
compenser la faible conductivité thermique de ce matériau a 1’échelle micro/nanométrique [1]. Nous
nous intéressons plus spécifiquement a des micro/ nanotubes dont la géométrie cylindrique permet
d’augmenter la longueur de propagation du PPS via un couplage de ces ondes a I’intérieur du tube.

2. RELATIONS DE DISPERSION DU PPS DANS UN MICROTUBE DE VERRE

Les relations de dispersion de PPS se propageant dans un microtube de verre avec des parois
d’épaisseur 1 micron ont été calculées analytiquement pour un rayon interne variant entre 1 et 20
microns (figure 1). Nos calculs montrent que ces ondes de surface existent pour des fréquences
comprises entre 3,3 et 3,6x10"° THz correspondant & des longueurs d’onde comprises entre 8,4 et
9,1 microns.

3. DEMARCHE EXPERIMENTALE DE VISUALISATION DU PPS EN CHAMP LOINTAIN

Les preuves expérimentales d’existence du PPS restent difficiles a obtenir du fait du caractére
évanescent de ces ondes de surface qui empéche une observation directe en champ lointain.
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Néanmoins celles-ci ont déja été observées grace a plusieurs techniques expérimentales : soit par
une mesure directe du champ, soit en utilisant une microstructuration de la surface pour coupler ces
ondes a des modes propagatifs [2]. Cependant ces techniques ne permettent pas d’obtenir une
information spectrale compléte sur le PPS. Dans cette contribution nous proposons une nouvelle
méthode pour détecter le PPS se propageant a la surface d’un tube en utilisant 1’effet de pointe bien
connu en ¢lectromagnétisme. En effet les ondes de surface sont diffractées a I’extrémité de tubes
dont le diamétre est de 1’ordre de grandeur de la longueur d’onde du PPS. Ceci est confirmé par des
simulations de différences finies en temps et espace (FDTD), voir figure 1.

23 e, ! ‘(\‘A_,'Céne de

PR
e
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Partie réelle du vecteur d’onde B’ (x105/m)

Fig. 1 : Courbes de dispersion d’un tube de verre Fig. 2 : Simulations FDTD de la diffraction du
avec 1 um d’épaisseur des parois et un diametre PPS en pointe du tube (diamétre extérieur : 30
intérieur de 20 pm (violet), 5 um (bleu) et 1 um um, épaisseur des parois : 5 um). La source est
(rouge). Les modes type symétriques sont en localisée a I’infini du c6té du tube avec une
tirets-pointillés et les modes type antisymétriques fréquence de 0,095 ¢/um et une largeur a mi-
en pointillés. hauteur de 0,05 ¢/um.

Le montage expérimental proposé se composé d’un microscope infrarouge couplé a un
spectrometre pour mesurer le spectres d’émission des tubes. Les tubes de verre sont étirés a partir de
capillaires puis chauffés jusqu’a 500°C a I’aide d’une platine chauffante sous vide (0,1 mbar) afin
d’augmenter la puissance des PPS couplés. La présence de PPS se propageant dans le tube devrait
bientot étre confirmée expérimentalement par une augmentation de 1’émission locale a la fréquence
de résonance PPS dans le cone de diffraction du tube.

CONCLUSION

A partir des caractéristiques spectrales du PPS nous avons proposé une méthode de mesure
pour un microtube de verre en détectant une augmentation d’émission autour de la résonance du
PPS. Des simulations FDTD sont utilisées pour optimiser la géométrie de la pointe du tube.

Les résultats attendus a ces échelles micro seront utiles pour quantifier la conductivité
thermique de matériaux polaires diélectriques dus a la propagation de PPS. Des calculs analytiques
prédisent une forte augmentation de la conductivité thermique du systéme. Ainsi, la mise en
¢vidence expérimentale du PPS aura vraisemblablement un fort impact sur la gestion thermique aux
¢chelles micro/nanométriques.
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RESUME

Nous étudions la réponse linéaire de photodiodes p-i-n en silicium a des photons
d'énergie sub-gap (entre 1.4 um et 1.6 pm). Afin d'expliquer ce résultat, observé par de
nombreux auteurs, nous proposons un modele simple, basé sur une approche analogue
au mécanisme Shockley-Read-Hall de génération/recombinaison de paires électrons
trous.

MOTS-CLEFS : détection, silicium ,; absorption a deux photons
1. INTRODUCTION

L'absorption a deux photons (Two-Photon Absorption, abrévié en TPA) est un processus non-
linéaire du troisieme ordre, et affiche ainsi une dépendance quadratique vis-a-vis de l'intensité
incidente. La TPA est au coeur des nouvelles générations de corrélateurs en intensité ultrarapides
[1,2]. La dépendance quadratique du photocourant pour des photons d'énergie sub-gap a été
observée dans de nombreux dispositifs a base de matériaux semi-conducteurs et vérifiée sur plus de
8 ordres de grandeur dans des capteurs en GaAs ou en GaN. Ce n'est pourtant pas le cas dans tous
les dispositifs basés sur du silicium, comme remarqué par plusieurs auteurs [1,3] : bien qu'une
dépendance quadratique soit effectivement observée pour des flux optiques relativement élevés
(typiquement, de 'ordre de 10 uW en limite de diffraction a une longueur d'onde de 1.55 pm), on
observe systématiquement une dépendance linéaire dans des régimes bas-flux.

Nous montrons que cette absorption liné¢aire de photons d'énergie sub-gap dans le silicium a
pour origine un processus Shockley-Read photo-assisté [4]. Au cours de ce processus, des photons
d'énergie sub-gap permettent la promotion d'électrons piégés sur des défauts profonds vers la bande
de conduction, libérant les états quantiques de ces niveaux. Ces piéges alors vides contribuent au
mécanisme Shockley-Read de capture et de recombinaison, augmentant ainsi le courant d'obscurité
de la diode silicium.

2. PRINCIPAUX RESULTATS

La Figure 1(a) compare deux courbes représentant, en échelle logarithmique, le photocourant
créé en fonction de la puissance optique incidente au point focal d'un faisceau laser de longueur
d'onde 1.55 pm.

La premiére courbe I-P est obtenue a température ambiante (croix vertes), la seconde est
obtenue alors que la photodiode en silicium est plongée dans un cryostat Dewar refroidi a l'azote
liquide : la température de la photodiode est alors d'environ 100K. Pour cette expérience, le courant
d'obscurité et la contribution du rayonnement ambiant parasite sont soustraites au courant total afin
d'en extraire la contribution photonique. La partie linéaire de la courbe I-P a température ambiante
disparait lors du passage en cryostat (c'est a dire a température cryogénique), indiquant clairement le
gel du mécanisme Shockley-Read de capture-recombinaison.
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Fig. 1 : (a) Courbes I(P) du détecteur silicium mesurées au point focal d'un laser a 1.55 um, a température
ambiante et en cryostat. (b) Les différentes transitions impliquées dans le processus Shockley-Read assisté.

Nous proposons un modéle basé sur le processus Shockley-Read. Son point de départ est
'écriture des équations décrivant I'évolution des populations d'électrons (n) et de trous (p) dans la
bande de conduction et la bande de valence, respectivement :

d
7’:= (e, +0,®). (1)

Lo Na- 1, +0,0). @

ou N, est la densité de défauts profonds (donc de niveaux "pi¢ges"), @ est le flux de photon,
Gop est la section efficace de la transition optique, e, et e, sont les taux d'émission thermique depuis
un niveau piége d'énergie E.. Nous montrons que le facteur d'occupation f des niveaux pieges est
affecté par le flux de photon ®, donnant ainsi naissance a une réponse linéaire pour des photons
d'énergie sub-gap. Le comportement en température de cette contribution photonique présente un
bon accord avec les données expérimentales. Le rendement quantique estimé de ce processus
linéaire est extrémement faible (de l'ordre de 10), mais a un impact de taille sur les dispositifs
exploitant 1'absorption a deux photons.
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