Rapport scientifique du laboratoire
Photons Et Matiere

CNRS UPR A0005

LABORATOIRE PHOTONS ET MATIERE,
ESPCI, 10 rue Vauquelin, 75231 Paris cedex 05






1 Nanophysique, Nanostructures et
Nanomatériaux

1.1 Introduction

Le laboratoire posséde une forte composante scientifique dans le domaine des nanos-
ciences et des nanotechnologies. Malgré leur apparente disparité (nanophotonique, na-
nothermique, nanomécanique, nanochimie, nanoélectronique, nanomatériaux), les tra-
vaux réalisés au cours des quatre derniéres années sont complémentaires, originaux et
prometteurs.

Dans le domaine de la nanophotonique, des axes de recherche originaux sont récem-
ment apparus. Ils sont liés au développement de nouveaux types de sondes optiques
locales : nanosonde thermique sans source laser, nanosonde fluorescente a balayage,
nanosonde spécialisée dans la détection de phénomeénes non-linéaires. La nanosonde
thermique sans source laser, qui détecte localement le rayonnement thermique dune
surface, a par exemple permis d’'imager la densité optique d’états dans des nanostruc-
tures. Son avénement ouvre une nouvelle ére dans les nanosciences, dont I'impact en
optique ressemblera peut étre a celui du STM en physique des solides. La nanosonde
fluorescente a balayage, qui est une petite particule fluorescente fixée a I'extrémité d'une
pointe, permet aussi de visualiser trés simplement le champ €électromagnétique total a
la surface de nanostructures et d’étudier des effets de polarisation et de propagation
d’ondes plasmoniques. De plus, sa sensibilité & de nombreux effets physiques (tem-
pérature, champ électrique, champ magnétique), lui confére un réle de nanodétecteur
universel. Les sondes de champ proche développées au LPEM permettent a présent
d’étudier des dispositifs en fonctionnement pour sonder les variations locales de la tem-
pérature de nano-circuits ou le champ électromagnétique a la surface de lasers a cas-
cade quantique. Les premiers résultats obtenus au LPEM indiquent que les données
fournies par les sondes optiques de champ proche peuvent jouer un réle déterminant
dans les processus de développement et d’optimisation de nouveaux nano-dispositifs
électroniques ou optiques. Enfin, la possibilité d'imager des phénomeénes non-linéaires
locaux (génération de deuxiéme harmonique, stimulée ou non par une pointe métal-
lique) a permis et permettra de nouvelles études sur des matériaux complexes, comme
des matériaux non centro-symétriques ou nanostructurés aléatoirement.

Dans le domaine de la nanomécanique, le comportement de MEMS peut étre visua-
lisé par interférométrie sans balayage, a 'aide d'une caméra. Les propriétés élastiques
de leviers micrométriques, leur déformation, ont ainsi été étudiés avec une précision



de quelques nanomeétres. En nanothermique, la génération d’ondes thermiques dans
des échantillons nanostructurés, 1'observation de leur propagation et de leur interac-
tion avec 'environnement permet d’accéder aux propriétés locales en profondeur dans
la structure. Les nanostructures étudiées sont par exemple composées d’empilements
de couches de matériaux différents, ou sont des composés hétérogénes présentant dif-
férentes phases et des joints de grain. La propagation des ondes thermiques dans ces
structures dépend fortement de chaque interface ainsi que de la résistance de contact
entre les différents matériaux. Les applications des études réalisées sont trés impor-
tantes dans le domaine de la dissipation de la chaleur dans des composants ou dans

des matériaux réfractaires comme des céramiques.

L’activité scientifique récente dans le domaine de la nanochimie comprend la syn-
thése de nanocristaux semi-conducteurs (quantum dots) du type CdSe/ZnS. Ces nano-
cristaux fluorescents, dont le rendement quantique est trés élevé, présentent un blan-
chiment beaucoup plus faible que les molécules organiques. Ils sont utilisés par plu-
sieurs équipes du laboratoire pour des applications en nanooptique et en biologie. Les
recherches en matiére de synthése consistent a élaborer de nouveaux types de nano-
cristaux (contenant du magnésium ou du zinc), et des nanocristaux dont la chimie de
surface et la fonctionnalisation sont nouvelles pour des applications spécifiques en bio-
logie. L’excellente maitrise de la synthése des nanocristaux acquise au LPEM a conduit
récemment a des avancées spectaculaires dans ce domaine : nanocristaux exempts de
probléme de clignotement sur de longues durées, nanobilles dotées d'un code-barre op-
tique, mesure optique de la pression dans les nanocristaux de type cceur/coque, sondes

multifonctionnelles pour application in vivo. . .

Le laboratoire posséde un microscope électronique en transmission a émission de
champ. Etant donné la part importante des nanosciences dans les thémes de recherche
du laboratoire, cet outil est devenu incontournable. Il est dédié a I'étude de nanostruc-
tures semi-conductrices, ferroélectriques, et a la nanobiologie. L’activité électrique lo-
cale de diodes IMPATT et Schottky a pu étre étudiée a I'échelle de quelques dizaines
de nanomeétres. La détermination de I'état de contrainte de multicouches SiGe ainsi
que la composition locale d’ilots SiGe, a I'’échelle du nanometre, ont permis de pré-
ciser les mécanismes de diffusion des différents composés lors de la croissance des
hétérostructures. De méme, dans le cas de matériaux ferroélectriques, le microscope a
permis la visualisation des nanodomaines. Dans le cadre de ’ACI "nanodomaines fer-
roélectriques" nous avons développé avec nos quatre partenaires un protocole qui nous
permet de placer sous champ électrique in situ la couche ferroélectrique amincie. Cette
expérience originale constitue une étape clef fondamentale pour déterminer si les pro-
priétés ferroélectriques sont vraiment conservées dans les oxydes perovskites jusqu’a
I'échelle nanomeétrique.

L’activité nanoélectronique est aussi trés présente et spécifique au laboratoire. Elle est
liée a la réalisation et a I’étude de nanojonctions Josephson a base de supraconducteurs
a haute Tc. Les jonctions sont réalisées par irradiation locale de films minces supracon-
ducteurs par des ions oxygéne. Le bombardement, dont le but est de diminuer la tempé-



rature critique locale du matériau, est effectué en deux temps a des endroits précis sur
la couche, et notamment sur une fente de 20 nanometres de largeur qui va créer la jonc-
tion. Les jonctions réalisées par cette technique originale ont été testées au laboratoire et
ont montré d’excellentes caractéristiques €électriques (courbes courant/tension, courant
critique en fonction du champ magnétique appliqué). La modélisation du comportement
électrique des jonctions a permis de déduire leur largeur effective et d’évaluer le role de
la qualité des interfaces sur les mesures. Enfin, d’excellentes caractéristiques Joseph-
son ont aussi été observées sur d’autres types de jonctions formées de trois couches
arrangées perpendiculairement au plan de base.

Dans ce théme, nous allons donc détailler les recherches qui ont été réalisées au labo-
ratoire dans le domaine des nanosciences et des nanotechnologies. Nous avons divisé le
chapitre en deux parties, respectivement nommeées 'Nanophysique’ et ‘Nanostructures
et nanomatériaux’. L’activité ‘Nanophysique’ est essentiellement liée aux ondes et aux
photons. L'activité 'Nanostructures et nanomatériaux’ concerne davantage les électrons,
les matériaux et leur structure, elle posséde aussi une plus grande composante techno-
logique.

1.2 Nanophysique

Nous avons divisé le sous théme 'Nanophysique’ en quatre parties. La premiére par-
tie s’'intitule 'Plasmonique et ondes de surface’. Elle concerne des phénomeénes optiques
locaux créés par des oscillations collectives d’électrons (plasmons). La deuxiéme partie,
qui s’intitule 'Champ proche optique autour de nano-objets individuels’, concerne I'étude
de nanostructures individuelles par diverses techniques de microscopies optiques en
champ proche. La troisiéme partie 'Micro et nano-mécanique’ concerne I'étude des pro-
priétés élastiques de leviers. Enfin, la partie 'Micro et nano-thermique’ est liée a I'étude
de la propagation des ondes thermiques dans des milieux nanostructurés.

1.2.1 Plasmonique et ondes de surface

Les recherches réalisées concernent I'étude de champs évanescents créés par des os-
cillations collectives d’électrons ou plasmons. Ces plasmons peuvent tout d’abord étre
localisés autour d'une nanostructure, on parle alors de plasmons de surface localisés.
Ils donnent naissance a un champ électromagnétique évanescent, présent autour de
la nanostructure. Les plasmons peuvent aussi se propager sur une surface métallique,
on parle alors de plasmon polariton de surface. Dans ce cas, ils générent un champ
électromagnétique propagatif sur la surface (mais s’atténuant lors de la propagation), et
évanescent dans sa direction perpendiculaire. Ces différentes ondes ne peuvent pas étre
détectées par microscopie optique classique car elles sont évanescentes dans la direc-
tion d’observation. Pour les observer, nous utilisons des microscopes optiques en champ
proche (SNOM pour Scanning Near-field optical Microscopes) dits ’sans ouverture’, uti-
lisant comme sonde une pointe métallique diffusante, ou un petit objet fluorescent fixé



a l'extrémité d’'une pointe. Les ondes plasmoniques peuvent étre excitées a l'aide d'une
source extérieure, mais également sous l'effet de la température ou du champ produit

dans un milieu actif a I'intérieur de la cavité d'un laser.

1.2.1.1 Microscopie optique en champ proche dans I'infrarouge moyen

Y. De Wilde, P.-A. Lemoine, F. Formanek, R. Colombelli, V. Moreau, L. Wilson

Articles dans des revues avec comité de lectures : [100, 55, 120, 188, 121, 124]

Conférences invitées : [395, 395]

Communications sans actes : [591, 543, 545, 533, 551, 550]

Ouvrages scientifiques (ou chapitres) : [618, 622]

Autres publications : [627, 628]

Valorisation : [654]

Collaborations : J.J. Greffet, R. Carminati, Laboratoire EM2C - Ecole Centrale Paris,
Chatenay-Malabry K. Joulain, Laboratoire d’Etudes Thermiques-CNRS, Futuroscope -
Poitiers Y. Chen, Laboratoire Photonique et Nanostructures - CNRS, Marcoussis Ecole
Normale Supérieure - Paris R. Colombelli, Institut d’Electronique Fondamentale-CNRS,
Orsay L. Wilson, University of Sheffield, Royaume-Uni

Le microscope optique en champ proche (SNOM, Scanning Near Field Optical Mi-
croscope) a pointe diffusante est basé sur la diffusion du champ électromagnétique a
la surface d'un échantillon par la pointe métallique d’'un microscope a force atomique
(AFM). L’enregistrement de la lumiére diffusée par la pointe du AFM permet de réaliser
point par point une image optique de la surface de I'échantillon avec une résolution
déterminée par le rayon de courbure de la pointe. Nous avons développé un SNOM a
pointe diffusante qui fonctionne dans l'infrarouge a des longueurs d’ondes voisines de
10um et qui atteint une résolution de l'ordre de 50nm, soit deux ordres de grandeur de
mieux que celle d'un microscope infrarouge conventionnel. Pour interpréter le contraste
dans les images et décrire les courbes d’approches, nous avons développé un modéle
théorique qui assimile la pointe a un dipéle ellipsoidal. Lorsqu’elle est placée au voisi-
nage de la surface, le champ du dipéle-image de la pointe dans I'’échantillon s’ajoute
au champ au niveau du dipéle-pointe da a I'éclairement. On en déduit la polarisabilité
effective du dipdle-pointe couplé a son image et ensuite la section efficace de diffusion.

Notre équipe s’est récemment engagée dans une collaboration avec I'équipe de I'lEF (R.
Colombelli) dans laquelle nous avons montré pour la premiére fois la possibilité de faire
I'image directe par microscopie SNOM d'un mode a la surface d'un laser infrarouge a
cascade quantique a confinement par air en fonctionnement. La particularité des lasers
produits a I'lEF est d’utiliser un guidage plasmonique des ondes dans la cavité. Dans
les dispositifs testés, une partie évanescente du mode émerge au niveau de l'interface
entre la région active et l'air, ce qui permet d’effectuer I'imagerie a I'aide du SNOM a
pointe diffusante. Nous avons ainsi pu visualiser la figure d’ondes stationnaires formée
al'intérieur de la cavité Fabry Pérot du laser. Des images expérimentales montrant la dé-
croissance du champ évanescent au dessus de la structure ont également été obtenues.



Les résultats des mesures SNOM sont en excellent accord avec les calculs numériques
de la distribution du champ électromagnétique sur les dispositifs testés.

1.2.1.2 Le microscope a effet tunnel a rayonnement thermique

Y. De Wilde, F. Formanek, P-A. Lemoine, J.-J. Greffet, R. Carminatti, B. Gralak, K. Jou-
lain, Y. Chen

Articles dans des revues avec comité de lecture : [122, 101, 123]

Conférences invitées : [316, 317, 314, 315, 308, 309, 310, 311, 312, 313, 653]

Communications sans actes : [542, 551, 543, 539, 540, 535, 544, 536, 537, 538, 529,
530, 531, 532, 534, 552]

Autres publications : [630, 631, 626, 629, 632]

Collaborations : J.J. Greffet, R. Carminati - Laboratoire EM2C - Ecole Centrale Paris,
Chatenay-Malabry, K. Joulain - LET, Futuroscope - Poitiers, Y. Chen - LPN, Marcoussis
Ecole Normale Supérieure , Paris, B. Gralak - Inst. Fresnel, Marseille

La caméra infrarouge intégrée dans un microscope optique conventionnel pour étu-
dier le rayonnement thermique se heurte a la barriére de la diffraction qui limite la
résolution a quelques micrometres. Nous avons créé une sonde locale a balayage qui
s’affranchit de cette limite et peut effectuer des cartographies du rayonnement ther-
mique avec une résolution nanométrique, et I'avons baptisée le STM a rayonnement
thermique (TRSTM, thermal radiation scanning tunnelling microscope). C’est a la base
un AFM équipé d’'une pointe métallique et d'un porte-échantillon chauffant, combiné
avec un microscope travaillant dans l'infrarouge. Le montage permet de détecter, dans
une gamme de longueurs d’onde voisines de 10um, la lumiére issue du rayonnement
thermique en champ proche diffusé par la pointe a la surface de I'échantillon. L'enre-
gistrement de cette lumiére pendant les balayages produit une image du rayonnement
thermique émis a la surface avec une résolution qui ne dépend que du rayon de cour-
bure de la pointe. La situation dans le TRSTM est fondamentalement différente de celle
qu’on obtient en illuminant I'’échantillon avec un faisceau laser dont la direction de pro-
pagation et la polarisation conduisent a privilégier I'excitation de certains modes. Le
TRSTM est I'analogue électromagnétique du microscope a effet tunnel car il permet de
mesurer la densité locale d’états des photons (EM-LDOS) a la surface de I'échantillon.
Les mesures TRSTM réalisées sur des motifs en or déposés sur du carbure de silicium
ont révélés pour la premiére fois la cohérence spatiale du rayonnement thermique de
champ proche associés a I'excitation de plasmons de surfaces sur l'or.

1.2.1.3 Nano-ouvertures et ondes de surface

L. Aigouy, B. Samson

Articles dans des revues avec comité de lecture : [28, 55, 30]
Articles dans des revues sans comité de lecture : [253, 254]
Conférences invitées : [266]



FIG. 1.1: Image de la EM-LDOS obtenue par TRSTM montrant le confinement de plasmons de
surface dans un corral électromagnétique rectangulaire

Communications avec actes : [422]

Communications sans actes : [508, 507, 506]

Ouvrages scientifiques : [618]

Autres publications : [632]

Collaborations : V. Mathet - IEF, Orsay, J. Giérak - LPN , Marcoussis, P. Lalanne -
LCFIO, Palaiseau

Les plasmons polaritons sont des ondes de surface se propageant sur des films minces
métalliques. Ces ondes peuvent transporter la lumiére sur des distances trés supé-
rieures a la longueur d’onde tout en restant confinées a la surface. Une facon de
créer ces ondes est de nanostructurer un échantillon en créant par exemple des nano-
ouvertures. A I'aide d'un SNOM, nous avons par exemple visualisé les ondes de surface
crées par des nanofentes réalisées dans un film d’or.

(D) WL

FIG. 1.2: Visualisation 3D de la divergence de la lumiére a la sortie de deux fentes paralléles
éclairées : (a) expérience SNOM et (b) simulation théorique (P. Lalanne, LCFIO)

Nous montrons sur la figure 1 la distribution de champ électromagnétique entre deux
fentes paralleles creusées dans un film d’or et éclairée en transmission par une diode



laser a =975nm polarisée linéairement (TM). Le détecteur est une particule fluorescente
fixée a I'extrémité d'une pointe de tungsténe. La fabrication de ce type de sonde est
décrite dans le paragraphe ’instrumentation’ de ce rapport. L'image expérimentale a
été obtenue dans un plan perpendiculaire a la surface. Chaque fente crée des ondes
de surfaces qui, en se rencontrant, donnent naissance a la figure d’interférence. Les
expériences ont été corrélées a des calculs numériques effectués par P. Lalanne au
LCFIO, et ont montré que ces ondes de surface étaient composées a la fois d'un plasmon
polariton et d'une onde quasi-cylindrique rapidement atténuée.

1.2.1.4 Localisations et exaltations

S. Grésillon, J-C. Rivoal, A.K. Kildishev, A.-S. Grimault L. Williame, A. Lismonde

Articles dans des revues avec comité de lecture : [137]

Articles dans des revues sans comité de lecture : [264, 262]

Conférences invitées : [416, 355, 356, 415]

Communications sans actes : [617, 614, 615, 616, 515, 589]

Ouvrages scientifiques (ou chapitres) : [622]

Collaborations : Vladimir Shalaev - Purdue University, IN (USA), Tuan Vo Dinh - Duke
University, VI (USA), Alexandra Boltasseva - COM-DTU (Danemark), Emmanuel Fort
- MPQ, Universite Paris 7 (France), Vincent Studer, Lab - Neurobiologie, CNRS Paris
(France), Sandrine Leveque-Fort - Lab. Photophysique Moléculaire, CNRS-Universite Pa-
ris XI (France)

Les effets géométriques et la résonance plasmon de surface sur des films semi-mé-
talliques aléatoires ou ordonnés donnent lieu a des exaltations localisées de champs
électromagnétiques. La localisation du champ électromagnétique sur des zones trés pe-
tites, parfois beaucoup plus petites que la longueur d’onde, et les fortes exaltation de
champ présentent dans ces zones, sont a l'origine de progrés substantiels partout ou la
lumiére joue un réle important (applications biomédicales, technologies de I'information,
caractérisation chimique etc.).

La localisation optique est liée au désordre d’'une part (c’est I'analogue de la loca-
lisation électronique), et d’autre part aux effets géométriques et résonants. Celle qui
apparait sur des films métalliques aléatoires est une combinaison d’effets propagatifs
(les plasmons polaritons de surface) et localisés (les résonances plasmons de surface)
dont I'importance relative est encore source de débats. Ces effets d’exaltation sont un
centre d’intérét du laboratoire depuis que nous avons montré que les effets de désordre
dans les films aléatoires étaient essentiels.

Avec T. Vo Dinh (Oak Ridge National Laboratory, Tenessee, USA) et avec N. Kotov
(Oklahoma State Universi-ty, USA), nous avons mesuré la forte inhomogénéité spatiale
de la distribution de champ locale sur ces films ordonnés. Nous avons pu observer
la localisation du champ électrique sur les bords des nanoparticules. En changeant
la longueur d’onde d’illumination autour des résonances plasmons des billes et des



différents axes des triangles, nous avons aussi montré que la position des zones ou le
champ est localisé dépendait fortement de ces parameétres.

Avec des trous circulaires dans des couches métalliques - collaborations du GDR
champ proche optique et avec E. Fort - ainsi qu’avec des billes d’or ou d’argent lors d’'un
travail avec A-S Grimault et le chercheur invite A Kildishev de I'universite de Purdue (IN,
USA), nous cherchons a mieux comprendre la localisation géométrique et résonante aux
échelles fortement sub-longueur d’onde sur des objets métalliques uniques simples.

Parallélement nous poursuivons notre travail sur les films métalliques aléatoires et
ordonnés, avec E. Fort (MPQ, Paris), S. Leveque (LPPM, Orsay) et A. Boltasseva (TUM,
Danemark) et le doctorant A. Lismonde. Ce projet sur 'exaltation de fluorescence par
effets de surface est possible grace a I'utilisation d’'un nouvel outil d'imagerie SNOM pour
les effets non-linéaires développé ces derniéres années au laboratoire. Nous voulons
utiliser les exaltations locales de champs sur des films métalliques aléatoires ou sur
des nano-antennes (article accepté pour publication dans Opt. Exp.) comme sources
lumineuses de taille nanométrique (nano-sources lo-cales).

1.2.2 Champ proche optique autour de nano-objets individuels

La vision que l'on va avoir d'un nano-objet va étre trés différente suivant que nous
I'observons a I'aide d'un mi-croscope optique classique ou par un microscope optique en
champ proche. En champ proche, nous allons plonger une pointe dans un champ non
propagatif localisé autour d'une nanostructure éclairée. La pointe joue simultanément
le roéle d'un nanodétecteur de champ et d'une nanosource de lumiére. Pour comprendre
les mé-canismes de formation des images, nous avons étudié de nombreux types de
nano-objets isolés : nanoparticu-les métalliques et diélectriques, nano-ouvertures, na-
nocristaux fluorescents ou non linéaires.

1.2.2.1 Champ évanescent autour de nanoparticules métalliques et diélectriques

L. Aigouy, A. Fragola

Articles dans des revues avec comité de lecture : [29, 33, 31, 127, 126]

Conférences invitées : [395]

Communications avec actes : [422, 459, 460, 419, 418]

Communications sans actes : [509, 510, 554]

Ouvrages scientifiques (ou chapitres) : [622]

Collaborations : V. Mathet, P. Beauvillain - IEF, Orsay, J. Giérak - LPN, Marcoussis,
M. Mortier - LCMCP, ENSCP, Paris

Les nanoparticules métalliques présentent la propriété de bien diffuser la lumiére
dans l'espace lorsqu’elles sont éclairées. De plus, un champ €lectromagnétique impor-
tant est localisé a courte distance de nanoparticules métalliques. De facon a évaluer son
importance, nous avons étudié un échantillon composé de nanosphéres métalliques et
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diélectriques d’environ 250nm de diameétre déposées sur une surface de verre. L'éclaire-
ment est réalisé en transmission sous incidence normale a I'aide d’'un laser a 975nm non
polarisé. La sonde SNOM est une particule fluorescente fixée a I'extrémité d'une pointe
de tungsténe. La topographie montre des spheéres isolées, de méme taille, il est donc
impossible de savoir quelle sphere est en or et laquelle est en latex. Par contre, I'image
optique en champ proche montre que la fluorescence augmente lorsque la pointe est si-
tuée sur certaines particules, mais qu’elle n'augmente que trés faiblement sur d’autres.
La raison de cette différente distribution de champ est que les sphéres sur lesquelles
se produit 'augmentation importante de fluorescence sont en or, alors que les autres
sont en latex. Cette étude permet d’évaluer de facon quantitative I'exaltation du champ
autour de nanoparticules.

Dans le méme ordre d’idée, nous avons aussi visualisé des nano-objets fluorescents
isolés sur des surfaces par SNOM a sonde diffusante. L’'étude a permis d’étudier les
meécanismes de formation des images par cette technique. Des mesures ont aussi pu
étre réalisées dans des liquides pour des applications dans le domaine de la biologie.

1.2.2.2 Nano-objets circulaires et nano-cristaux : effets de polarisation linéaire et
non-linéaire

J-C. Rivoal, S. Grésillon, L. Williame

Articles dans des revues avec comité de lecture : [113, 137, 161, 175]

Articles dans des revues sans comité de lecture : [265]

Conférences invitées : [395, 414]

Communications sans actes : [592, 617]

Collaborations : Claudine Bainier, Daniel Courjon - Lab. Femto, Besancon (France),
Emmanuel Fort - MPQ, Univ Paris 7 (France), Mireille Cuniot-Ponsard - Lab. Charles
Fabry, Orsay (France), David Richards - Kings College, Londres (UK),

Avec des billes d’or d'une dizaine de nanométres de diametre et des trous circulaires
dans des films minces métalliques évoqués ci-dessus, nous avons comparé I'influence
de la polarisation de I'onde incidente sur la distribution de champ mesuré par SNOM
sans ouverture avec ceux obtenus par I'équipe de D. Courjon (Laboratoire Femto, Be-
sancon) par SNOM avec ouverture. Cela a permis de conclure sur la nature axiale du
champ électrique détecté dans les expériences en mode transmission réalisées au labo-
ratoire. Inversement, les expériences de I'équipe de Besancon semblent étre directement
sensibles a I'énergie (vecteur de Poynting) diffusée (articles publie dans Appl. Phys. B et
dans Eur Phys J. Appl. Phys).

Afin d’améliorer la sensibilité de notre imagerie, deux détecteurs en mode réflexion
dont un compteur de photons, ont été ajoutés au détecteur en mode transmission.
Tout d’abord, ce développement permet une comparaison directe des modes réflexion et
transmission en SNOM ainsi que des effets de la sonde métallique, sujets de nombreuses
polémiques dans la communauté du champ proche optique francgaise et internationale.
De plus, I'ajout d'un compteur de photons bas bruit nous permet aujourd’hui d’atteindre
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un niveau de détection exceptionnel dans les expériences de champ proche optique, soit
un photon de champ proche par seconde lorsque le rapport entre I'intensité de champ
proche et I'intensité de champ lointain est de 1073.
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FiG. 1.3: Visualisation 3D de la divergence de la lumiére a la sortie de deux fentes paralléles
éclairées : (a) expérience SNOM et (b) simulation théorique (P. Lalanne, LCFIO)

Cette amélioration de la sensibilité nous a permis de développer un systéme d’imagerie
SNOM pour les effets non-linéaires. Ceci a fait 'objet d'une collaboration avec I'équipe
de M. Cuniot Ponsard (Laboratoire Charles Fabry, Orsay) pour I'étude de ’homogénéité
spatiale du dépoét de SBN en couche mince (Strontium de Barium Niobate, possédant
un coefficient électro-optique et un coefficient non-linéaire de second ordre élevés). La
mesure des variations de génération de second harmonique est celle de l'orientation
relative des différents nano-cristaux de SBN (voir figure 9). L'utilisation de plusieurs
détecteurs permet de comparer directement les effets linéaires et non-linéaires a I'échelle
nanométrique. Ce travail de thése de L. Williame a donné lieu a une publication dans J.
Appl. Phys en 2007.

1.2.3 Micro et nanomécanique

F. Amiot, C. Boccara, N. Garraud, J-P. Roger

Articles dans des revues avec comité de lecture : [40, 41, 39, 38]

Communications avec actes : [437, 427, 432, 433, 434, 435, 436, 428, 429, 430, 431,
426, 423, 424, 425, 463, 464, 462]

Communications sans actes : [511]

Collaborations : Francois Hild - Laboratoire de Mécanique et Technologie de 'ENS
Cachan (LMT-Cachan), Frederic Kanoufi - Laboratoire Environnement et Chimie Analy-
tique de 'ESPCI (LECA),

Les dimensions caractéristiques des systemes micromeécaniques tels des microleviers
(de T'ordre de quelques dizaines de micrométres dans le plan et du micromeétre en épais-
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seur) conduisent a un rapport surface volume élevé, de sorte que le comportement de
ces systémes est dominé par des effets de surface, plutot que de volume. C’est ce qui
en fait des capteurs tres sensibles a leur environnement. Plusieurs équipes ont montré
la sensibilité des microleviers pour la détection de réaction d’adsorption, d’hybridation,
etc... La mesure consiste a suivre le déplacement de 'extrémité libre du levier par la
déflexion d'un faisceau laser focalisé sur celle-ci selon le principe de TAFM. Cependant
Iinformation expérimentale, réduite a la seule mesure de la fleche du levier, est trop
sommaire pour une exploitation quantitative visant a discriminer des mode¢les de com-
portement dans l'analyse des effets mécaniques induits. Dans ce contexte, nous avons
développé un instrument original basé sur le principe de I'imagerie interférométrique
différentielle & décalage de type Nomarski, pour réaliser une mesure sensible, in situ et
en temps réel du champ de déplacements hors plan des surfaces observées avec une
reproductibilité d’environ 10pm. Ce travail a fait I'objet de la thése de F. Amiot effectuée
en codirection avec F. Hild du Laboratoire de Mécanique et Technologie de 'ENS Cachan
(LMT Cachan) et soutenue fin 2005. L'objectif de cette collaboration est de mener une
étude amont, du comportement mécanique d'un microsystéme en interaction avec son
environnement.

L’exploitation des mesures de champ de déplacement pour l'identification des pro-
priétés élastiques hétérogénes des microstructures étudiées est rendue difficile du fait
des inconnues sur le champ et le type de chargement, en particulier dans une applica-
tion capteur. Il faut alors chercher a identifier simultanément les champs de propriétés
élastiques et de chargement a partir du champ de déplacements mesuré. Une approche
que nous avons mise en ceuvre est d’'utiliser une technique d’identification basée sur
une "méthode d’écart a I'équilibre". Elle consiste a discrétiser la structure en éléments
finis et a poser les conditions d’équilibre de chacun des noeuds comme la minimisation
de I'énergie potentielle élastique. Un indicateur d’erreur permet de qualifier la qualité de
I'identification lorsque les modéles pour décrire la structure et le chargement mécanique
sont satisfaisants.

En collaboration avec F. Kanoufi du Laboratoire Environnement et Chimie Analytique
de 'ESPCI (LECA) nous avons aussi appliqué notre dispositif d'imagerie a I'étude du
couplage électro-élastique a l'interface métal-électrolyte (le film d’or recouvrant les mi-
croleviers constitue I'électrode de travail dont le potentiel est contr6lé par rapport a une
électrode de référence) en restant dans la région de potentiel de double-couche. Dans ce
cas le champ de phase optique obtenu résulte a la fois des déformations de la poutre et
de I'état électrochimique local de sa surface. Nous avons exploité alors cette double na-
ture de la phase mesurée pour identifier la distribution de densité surfacique de charges
et son couplage avec l'effet mécanique observé.

1.2.4 Micro et nanothermique

Une approche originale pour sonder la matiére de maniére non invasive est la créa-
tion "d’ondes thermiques" a l'aide de faisceaux lumineux modulés en amplitude. Ces
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ondes sont trés sensibles a toute discontinuité thermique et il est ainsi possible de ca-
ractériser des couches de quelques dizaines de nanometres et de mettre en évidence
des couches de quelques dizaines de nanometres ou des résistances d’interface. Les
montages a détection optique (montage mirage, microscope photothermique) ont été dé-
veloppés au laboratoire. Ils travaillent sur une gamme de fréquence allant de quelques
dizaines de Hertz a quelques dizaines de Mégahertz, ce qui autorise une exploration en
profondeur variant sur plus de 3 ordres de grandeurs. Notre expertise dans ce domaine
nous a conduit & un partenariat dans 'ANR DIATHERM. Plus récemment nous avons
été sollicités par le LPN pour l'optimisation des couches intervenant dans les miroirs de
Bragg. Le développement de nano objets et de nano composants peut étre limité par le
manque de connaissances précises des propriétés thermiques des matériaux déposés
en couche minces et/ou de dimensions réduites inférieures au libre parcours moyen.
Enfin, le développement d'un systéme de détection de nanoobjets métalliques chauffés
par laser, démarré il y a un an, donne ses premiers résultats. Afin de répondre a ces
besoins, nous nous sommes efforcés d'une part d’améliorer les performances des mon-
tages expérimentaux et d’autre part de développer de nouvelles méthodes d’exploitation
des résultats.

1.2.4.1 Conductivité thermique de structures SOI

D. Fournier, J.-P. Roger, V. Reita, E. Sepulveda, G. Tessier

Articles dans des revues avec comité de lecture : [125]

Communications sans actes : [600, 518]

Information et culture scientifique et technique : [650]

Valorisation : [666]

Collaborations : Philippe Bergonzo et Samuel Saada - CEA-LIST (coordonnateur), Hu-
bert Moriceau - LETI, Robert Langer - Picogiga (SOITEC group), Razvigor Ossikovski -
LPICM (Ecole Polytechnique), Dominique Ballutaud - GEMAC (CNRS Meudon)),

Une collaboration avec la société SOITEC a débouché a notre participation a 'ANR
PNANO " DIATHERM " (2005-2009, autres partenaires : CEA-LIST (coordonnateur),
LETI, Picogiga (SOITEC group), LPICM (Ecole Polytechnique), GEMAC (CNRS Meudon)).

La maitrise de la dissipation thermique des dispositifs nanoélectroniques constitue en
effet un des enjeux de I'amélioration de leurs performances. Dans le cadre de substrats
innovants de type SOI, qui incorporent une couche enterrée de SiO2 (isolation électrique
et assemblage), I'utilisation d’'un matériau de conductivité thermique élevée permet de
traiter le probléme du refroidissement directement au voisinage des éléments chauds.
Le diamant présente une conductivité thermique de trois ordres de grandeur supérieure
a celle du Si02. 1l s’agira de démontrer la faisabilité de substrats innovants de type SOD
(silicon on diamond), ou le dépot de diamant remplace la couche de silice. Notre réle est
la caractérisation thermique de couches de diamant qui seront élaborées au cours du
projet a l'aide de notre montage de microscopie de photoréflectance.
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1.2.4.2 Semi-conducteurs : silicium épitaxié

C. Christofides, D. Fournier, N. Haddad, T. Ikari, V. Reita, JP. Roger

Articles dans des revues avec comité de lecture : [147]

Conférences invitées : [346, 348, 345]

Communications avec actes : [467]

Communications sans actes : [562]

Collaborations : T. Ikari - University of Miyazaki, Japan, C. Christofides - Universite
de Chypre

Dans le cas d’interfaces entre deux couches épitaxiées ou une couche épitaxiée dé-
posée sur un substrat de semi-conducteur, nous allons chercher a évaluer les quali-
tés thermique et de recombinaison de l'interface. L'illumination de la surface du semi-
conducteur par un faisceau lumineux d’intensité modulée dont I'énergie est supérieure
a la bande interdite, est a I'origine de deux ondes (onde thermique et onde de plasma)
qui peuvent servir de sonde de l'interface. La mesure s’effectue en surface du semi-
conducteur a l'aide d'un faisceau sonde dont la réflexion est sensible a la fois aux por-
teurs et a la chaleur qui diffusent dans les structures. Nous avons étudié par exemple,
l'interface Si02/Si avant et aprés etching, la qualité recombinante ayant été évaluée
grace a la vitesse de recombinaison a l'interface. Nous espérons conforter ces résultats
en enrichissant I'approche expérimentale : en jouant sur les longueurs d’'onde du fais-
ceau pompe (ce qui modifie le rapport porteurs photocréés/chaleur) et du faisceau sonde
(qui joue sur les facteurs dR/dN et dR/dT) il est en effet possible de privilégier les ondes
thermiques ou les ondes plasma se propageant dans le matériau et donc de sonder avec
une efficacité plus grande l'interface. Un nouveau microscope a photoréflectance a été
réalisé dont le faisceau pompe est un laser krypton et le faisceau sonde une diode laser
bleue a 405nm.

1.2.4.3 Déterminations découplées de la diffusivité et de la conductivité thermiques
d’une couche mince

D. Fournier, C. Frétigny, J.-P. Roger

Articles dans des revues avec comité de lecture : [125, 239]

Conférences invitées : [343]

Communications avec actes : [472, 473, 458]

Communications sans actes : [528, 553]

Collaborations : C. Frétigny - Laboratoire Physicochimie des Polymeres et Milieux Dis-
perses de 'ESPCI (PPMD)

Nous menons une nouvelle approche analytique pour une meilleure exploitation des
mesures de microscopie de photoréflectance. Grace a une collaboration avec C. Frétigny
(LPPMD) nous avons démontré qu’il était possible de déterminer de maniére indépen-
dante la conductivite et la diffusivité thermiques d'une couche mince déposée sur un
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matériau présentant des propriétés thermiques différentes. L’étude du comportement
asymptotique de la température de surface de I'échantillon montre que dans le cas
d'une couche conductrice déposée sur un isolant, la phase et le logarithme de I'ampli-
tude présentent deux pentes différentes. A partir des expressions de celles-ci, on peut
extraire D et k sans aucune contrainte sur leur rapport. En utilisant simultanément les
données obtenues a partir d’expériences effectuées a plusieurs fréquences, il est pos-
sible d’obtenir avec un bon rapport signal sur bruit, D et k£ pour la couche métallique et
en plus d’établir la présence et d’estimer la valeur d'une résistance d’interface.

Nous avons validé notre méthode sur des échantillons modeles (or sur silice, palla-
dium sur verre, aluminium sur silice ...) et voulons maintenant étudier soit des empi-
lements de couches trés fines soit de structures présentant des résistances d’interfaces
que l'on cherchera a analyser. Ces études sont le premier pas vers une modélisation
physique réaliste des phénomeénes de transport a petite échelle. Pour cela nous tra-
vaillerons a dépasser le concept phénoménologique de "résistance d’'interface", par une
prise en compte des effets physiques aux échelles ou le libre parcours moyen est supé-
rieur aux dimensions mises en jeu. Notre participation au GDR CNRS n"2503 Micro et
Nanothermique nous permet de confronter nos approches expérimentales aux modéli-
sations.

1.2.4.4 Détection et spectroscopie de nano objets métalliques

E. Absil, M. Atlan, D. Fournier;, G. Tessier

Articles dans des revues avec comité de lecture : [52]

Communications avec actes : [417]

Communications sans actes : [504, 503, 502]

Collaborations : Michel Gross - LKB, Paris, Maité Coppey - Moisan - Institut Jacques
Monod, Paris

Depuis 2006, et dans le cadre de 'ANR 3DNanoBioCell, nous développons un sys-
téeme d’'imagerie de nano objets métalliques permettant l'utilisation d'une illumination
cohérente et/ou incohérente. Sous éclairage blanc, nous avons développé un montage
permettant d’'imager des particules et d’en obtenir un spectre bien résolu jusqu’'a des
diameétres de 30nm. En utilisant un chauffage laser, il est possible de créer une sphére
chaude autour du nanoobjet de maniére a imager des sphéres d’or aussi petites que
10nm. Enfin, un systéme tirant parti de la sensibilité et de la résolution spatiale de I'ho-
lographie numérique hétérodyne, avec ou sans chauffage laser externe, est en cours de
développement.

1.2.4.5 Dilatation thermique et fusion de nanoparticules métalliques

S. Grésillon

Articles dans des revues avec comité de lecture : [202, 201, 200]
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Collaborations : Anton Plech - Fachbereich Physik der Universitat Konstanz, Constance
(Allemagne), Gero von Plessen - Physikalische Intitut, Aix la Chapelle (Allemagne)

En collaboration avec A. Plech et G. Von Plessen, nous avons utilisé la diffraction de
rayons X et I'équipement de 'ESRF pour suivre la dynamique cristalline de nanoparti-
cules métalliques excitées par un faisceau laser visible. Nous avons pu mesurer ainsi
la température atteinte par la particule et le taux de transfert de chaleur de la parti-
cule métallique vers la matrice vitreuse. A faible puissance excitatrice, 'échauffement
et la dilatation initiaux du réseau sont suivis par un refroidissement en quelques na-
nosecondes. L'expansion du réseau sous excitation laser augmente linéairement avec
la puissance du laser. Lorsque le réseau cristallin atteint des températures encore tres
inférieures a la température de fusion Tf des particules, I'ordre cristallin a longue portée
disparait pendant l'excitation laser et réapparait aprés quelques nanosecondes. Pour
des puissances laser encore supérieures, la fusion complete de la nanoparticule appa-
rait en moins de 100ps. Ces études prouvent que le désordre cristallin apparait avant la
fusion de la nanoparticule métallique, ce qui n’avait jamais été observé auparavant sur
des objets de cette taille.
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FI1G. 1.4: Déplacement du pic de Bragg en fonction du délai temporel entre le laser excitateur et
les rayons X. La décroissance de I'impulsion est directement associée au transfert de chaleur vers
la matrice vitreuse. Les courbes en bas a gauche sont les profils du pic de Bragg pour différents
délais temporels

Nous souhaitons donner suite a ce travail afin comprendre plus précisément la diffé-
rence entre la fusion de la particule et la disparition de la structure cristalline.

1.3 Nanostructures et nanomatériaux

1.3.1 Synthése et caractérisation de quantum dots

B. Dubertret, B. Mahler, O. Carion, T. Pons, S. Sasnouski, A. Fragola, S. Ithurria, C. Allen
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Articles dans des revues avec comité de lecture : [36, 37, 57, 96, 106, 105, 112]

Articles dans des revues sans comité de lecture : [259, 258, 257]

Conférences invitées : [267, 331, 332, 333, 334, 324, 325, 326, 326, 327, 328, 329,
330, 335, 321, 322, 323, 318, 319, 320]

Valorisation : [660, 661, 658, 659, 655, 656, 657]

Collaborations académiques actuelles : UMR 7615, Physico-chimie des polymeéres et
des milieux dispersés (Université Pierre et Marie Curie). N. Lequeux : "Encapsulation
dans des matrices de polymeres.", URA CNRS 2582, Unité d’Analyse d’Images Quanti-
tative J.-C. Olivo-Marin : "Analyse d’'images de fluorescence", UMR CNRS 6120, Poly-
meres, Colloides, Interfaces, Université du Maine C. Chassenieux : "Encapsulation des
QD dans des particules de latex", Service de Marquage Moléculaire et de Chimie Bio or-
ganique CEA/Saclay C. Mioskowsky et E. Doris : "synthése de ligands & facon pour les
quantum dots", UMR 7610, Laboratoire de Chimie Macromoléculaire (Université Pierre
et Marie Curie) B. Charleux : "encapsulation de quantum dots dans des mini émulsions
de latex", Pierre Charneau, Institut Pasteur, Virologie Moléculaire et Vectorologie 25-
28 rue du Dr Roux, 75724 Paris Cedex 15, Jean-Pierre Hermier, Groupe d’étude de la
Matiére Condensée, CNRS UMRS8635, Université de Versailles Saint Quentin, 45 ave-
nue des Etats-Unis, 78035 Versailles Cedex, Nicolas Mezailles, Laboratoire "Hétéro€lé-
ments et Coordination" UMR CNRS 7653, Département de Chimie, Ecole Polytechnique,
91128 Palaiseau Cedex,FRANCE, Centre de Recherche Université Laval Robert-Giffard
(Canada) P. de Koninck : "Etude de la plasticité neuronale avec des quantum dots", Uni-
versité Mc Gill, Département de Physique et de Chimie (Canada) P. Wiseman : "Imagerie
des @D dans les neurones par Spectroscopie de Corrélation de Fluorescence", Philippe
Guyot-Sionnest, James Franck Institute, The University of Chicago, Chicago, Illinois
60637 U.S.A.

Collaborations industrielles actuelles : Mauna Kea Technologies, Genewave

Nous développons des syntheses originales de QD avec des coques multiples (ex :
CdSe/CdS [/ CdZnS/ZnS) avec un controle de la structure cristalline, de la forme et de
la taille des QDs. Pour la premiére fois, nous avons montré que nous pouvions contréler
a la fois la structure cristalline du cceur mais également celle de la coque. Cet excellent
controle de la synthése des QDs II-VI nous a permis de mieux comprendre les méca-
nismes de synthése des QD (au mécanistique) et de mettre au point pour la premiere
fois des @D qui ne clignotent plus sur des durées d’observations extrémement longues
(de l'ordre de I'heure). Jusqu'a présent toutes les observations de molécules fluores-
centes uniques ont mis en évidence une émission saccadée avec des temps brillants et
des temps noirs. De plus, la statistique des temps noirs obéit a une loi apparemment
trés générale (Loi de Lévy) sur tous les systémes observés jusqu’'a présent. Les QDs que
nous avons synthétisés clignotent beaucoup moins (deux ordres de grandeurs) que les
QD qui étaient présentés comme "non clignotant” auparavant. De plus, leur statistique
de clignotement dévie fortement de ce qui était observé jusqu'a présent. Pour la premiére
fois, nous observons une statistique qui dévie fortement d’'une loi de Lévy : nous avons
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un systéme ergodique. (manuscript soumis)

Sur un autre front, nous avons développé un senseur de pression permettant de jau-
ger la pression radiale dans la coque de QDs de type cceur/coquilles avec une grande
précision. L'idée est de synthétiser des QD CdS/ZnS coeur/coquille en déposant le
ZnS monocouche par monocouche. Entre deux monocouches choisies, nous déposons
quelques atomes de manganése. Nous arrivons a déposer 7 couches de ZnS sur des
QD de 3nm de diameétre en CdS. Nous avons observé que le maximum d’émission du
manganese évoluait entre 580nm et 635nm en fonction de la position du manganése dans
la coque. A l'aide d'un modéle newtonien sans parametres ajustables, nous avons pu
montrer que la variation d’émission du manganeése était due a la pression dans la coque
du @QD. Cette pression, qui peut atteindre 5G Pa est due aux différences de parametre de
maille entre le CdS et le ZnS. Pour la premiére fois, nous pouvons mesurer la pression
radiale dans des objets de moins de 10nm avec une résolution de quelques angstréms
dans la position. (manuscript soumis)

Nous avons également réalisé des billes de silices recouvertes de QD de différentes
couleurs. Nous avons montré que nous pouvions associer un code barre optique a
I’émission d’'une bille. Nous avons quantifié I’émission de chaque bille en fonction des
QD déposés sur sa surface. Nous avons également mis au point une méthode permet-
tant le dépot de QD sur n’importe quelle bille magnétique ou autre. (Advanced Materials,
a paraitre)

Nous avons mis en évidence une méthode universelle d’échange de ligands sur des
@QDs. Cette méthode permet théoriquement d’accrocher n’importe quel ligand a la sur-
face des QD. (JACS, a paraitre)

Nous avons participé a I'élaboration et la conceptualisation de vésicules fluorescentes
et magnétiques qui peuvent étre utilisés comme agents de contraste in vivo. (Ange-
wandte Chemie, A paraitre)

Enfin, nous avons montré que les QD que nous rendons solubles dans I'eau a l'aide
d'une encapsulation en micelle de phospholipide pouvaient étre greffés facilement a du
fluor radioactif (F18) réalisant ainsi une sonde multifonctionnelle. L'imagerie de cette
sonde dans la souris a la fois en PET (Positron Emission Tomography) et en fluorescence
a permis de montrer pour la premiére fois que nos QD n’étaient pas retenus dans les
organes de I'animal dans lequel ils étaient injectés. IIs sont excrétés soit par la vessie soit
par les intestins. Ces résultats contrastes fortement avec les résultats obtenus jusqu'a
maintenant avec les QD commerciaux ou avec les QD ayant d’autre chimie de surface.
IIs permettent de s’affranchir en grande partie des problémes de toxicité des QD in vivo
et ouvre la voie a l'utilisation de ces marqueurs pour l'imagerie et le diagnostique in
vivo. (Manuscript soumis).

1.3.2 Nanojonctions Josephson a Haute Tc

N. Bergeal, M. Sirena, J. Lesueur, G. Faini, M. Aprili, J.P. Contour; T. Kontos, R. Bernard,
J. Briatico
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Articles dans des revues avec comité de lecture : [70, 72, 74, 73, 143, 157, 170, 225,
224]

Conférences invitées : [375, 376, 366, 367, 374, 370, 371, 372, 377, 373, 378, 369,
380, 381, 379]

Communications avec actes : [477]

Communications sans actes : [517, 585, 586]

Valorisation : [665]

Collaborations : Laboratoire de Photonique et Nanostructures (Marcoussis), Unité
mixte de Physique Thales-CNRS (Palaiseau), Société "Starcryoelectronics" (Santa Fe -
USA), Centre de Spectroscopie Nucléaire et de Spectrométrie de Masse (Orsay), La-
boratoire des Applications Hyperfréquences (Chambery), Laboratoire National d’Essai
(Trappes)

Les Supraconducteurs a Haute Tc (SHTc) ont des applications potentielles trés impor-
tantes dans le domaine de I'électronique cryogénique, qu’il s’agisse des capteurs ultra-
sensibles (SQUID pour la magnétométrie, détecteurs 7THz ou IR a un photon), des sys-
témes de calcul rapides (convertisseurs AD, processeurs) ou d’éléments métrologiques
(standard du Volt, triangle quantique). La Jonction Josephson (JJ) est la brique de base
nécessaire a la réalisation de ces dispositifs, analogue au transistor dans le monde des
semi-conducteurs. Nous avons réussi a fabriquer des JJ a base du supraconducteur
Y Ba2Cu307 (YBCO) extrémement reproductibles, présentant des caractéristiques (ré-
sistance normale Rn, courant critique /¢, densité de courant . ..) adaptées a la plupart
des applications, et en utilisant une technologie qui rend la conception des circuits aisée
et leur implémentation compatible avec les procédés standard de fabrication de micro-
circuits. Nous avons focalisé notre recherche sur la réalisation de JJ, I'optimisation de
leurs caractéristiques et leur validation pour des dispositifs élémentaires. Nous avons
également étudié leurs propriétés fondamentales, en particulier I'effet de proximité su-
praconducteur dont elles sont le siege.

Le principe de réalisation des jonctions repose sur le fait que le désordre abaisse la
température critique Tc des SHTc et augmente leur résistivité pour une faible concentra-
tion de défauts, puis les rend isolants a forte dose. En irradiant sélectivement certaines
zones d'un film mince (150nm) du composé YBCO avec des ions oxygéne de 100keV en-
viron, nous délimitons des microponts supraconducteurs de largeur typique 1 a 5um
(pour une dose de quelques 10%%ions/cm?). La protection est réalisée par une couche
d’or suffisamment épaisse pour stopper les ions, enlevée par la suite par IBE. Dans un
deuxiéme temps, une résine photosensible est déposée sur I'échantillon et une fente de
20nm de large délimitée par masquage électronique est dessinée en travers des ponts,
puis ouverte. Une irradiation a faible dose (quelques 10*%ions/cm?) abaisse localement la
Tc originale, qui devient T'¢'. Pour T¢ < T < Te¢, un couplage Josephson peut s’établir
entre les deux réservoirs supra-conducteurs a une température TJ, qui dépend essen-
tiellement de la dose d’irradiation, et peut donc étre ajustée précisément.

Les caractéristiques Josephson sont excellentes. Les JJ suivent un comportement
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non-hystérétique RSJ standard pour 7' > T¢. En dessous, un régime flux-flow est ob-
servé quand la partie irradiée devient elle-méme supraconductrice. Le courant critique
dépend quadratiquement de la température selon le modele de De Gennes Wertamer : les
densités (quelques 10kA/cm?), et les produits IcRn (quelques 100ueV) sont bien adaptés
aux applications RSFQ. Des marches de Shapiro sont observées sous irradiation micro-
ondes, et leur modulation en fonction de la puissance est en accord quantitatif avec les
prédictions théoriques BCS. La modulation du courant critique en fonction du champ
magnétique suit une loi en sinus cardinal, indiquant une trés bonne homogénéité de la
distribution de courant. L’ensemble de ces observations rend ces jonctions trés attrac-
tives pour les applications. Nous avons ainsi réalisé des micro-SQUIDs performants :
un brevet est en cours de dépot aux Etats-Unis, et nous travaillons avec la société Star-
Cryoelectronics pour la commercialisation. Une bascule flip-flop en logique RSFQ est en
cours de test avec les laboratoires CNRS-Thales. Des détecteurs THz et des réseaux de
jonctions pour le standard du Volt sont en cours de développement.

Nous avons ameélioré la reproductibilité des caractéristiques Josephson en étudiant
systématiquement grace a des simulations numériques et des expériences complémen-
taires, le role de différents paramétres comme la dispersion dans la taille des fentes,
I'énergie des ions incidents, I'épaisseur des couches, le recuit a basse température (80°C)
... La dispersion dans les produits IcRn est de I'ordre de 10 a 15 pour 100, quelque soit
la température de fonctionnement. Nous avons également développé une technologie
"tri-couche", qui permet en particulier de fabriquer facilement un plan de masse sous
les jonctions, ce qui est capital pour les applications hautes fréquences.

Enfin, nous avons développé un modeéle quasi-classique pour rendre compte quan-
titativement du comportement de ces JJ, en particulier la température de transition
TJ. Nous avons utilisé les équations diffusives d'Usadel?, qui décrivent le transport des
quasi-particules et des paires de Cooper dans des systémes inhomogénes, et ajouté
un terme de dépairage, directement issu de la physique des SHTc : les défauts créés
par irradiation agissent comme des centres de dépairage dans ces supraconducteurs
"ondes-d". La donnée du profil de défauts dans la couche et de I'évolution de la résisti-
vité avec la température et le désordre, nous permettent de calculer en tout point de la
structure et a toute température le parameétre d’ordre supraconducteur, et par voie de
conséquence TJ.

1.3.3 Nanostructures semi-conductrices et ferroélectriques : microscopie
électronique en transmission

1.3.3.1 Activité électrique locale et nanoanalyse de champs électriques de diodes
IMPATT et Schottky

C. Cabanel, D. Brouri, J.Y. Laval

articles dans des revues avec comité de lecture : [92]

Collaborations : A. de Lustrac, Institut d’Electronique Fondamentale, Université Paris
X1, F. Bouillaut, Laboratoire de Génie Electrique de Paris, SUPELEC
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Nous avons développé la technique STEBIC (Scanning Transmission Electron Beam
Induced Current) qui permet d’étudier I'activité électrique des jonctions et des défauts,
par mesure in situ du courant induit par le faisceau électronique du microscope sur une
diode amincie. L’analyse des jonctions en section transverse (X-STEBIC), nous a permis
de réaliser des images €lectriques des jonctions a 2 dimensions avec une résolution
latérale de quelques dizaines de nanomeétres.

De plus nous pouvons étudier la réponse des champs électriques des diodes sous
différentes polarisations et aussi a basse température. Cependant, le signal STEBIC ré-
sulte des différents phénomeénes physiques liés aux transports des porteurs de charges
dans I'’échantillon. Il est donc indispensable de simuler les profils STEBIC pour obtenir
une interprétation quantitative. Nous avons réalisé des simulations du signal X-STEBIC
en adaptant un modele de dérive/diffusion existant pour la technique EBIC. Le nombre
de parameétres ajustables est réduit aux parameétres liés aux recombinaisons afin de
faciliter l'interprétation physique.

La compréhension et les mesures de ces différents phénomeénes, nous permettent
de déterminer les conditions expérimentales dans les quelles nous devons nous pla-
cer pour obtenir une image du champ électrique de la diode.directement interprétable.
Multicouches SiGe

Collaborations : D. Bouchier, V. Yam, Institut d’Electronique Fondamentale, Univer-
sité Paris XI

Dans le cadre de 'action concertée ACNN "Contraintes", nous avons entrepris 'étude
par microscopie €lectronique a haute résolution et nanoanalyse-X, d’hétérostructures
Si-Ge multicouches élaborées par UHV-CVD par I'.LE.F (Orsay), dans le but de mesurer
la forme, la taille et la composition chimique des ilots et les contraintes créées par leur
€pitaxie.

Une importante interdiffusion du Ge et du Si est mise en évidence, par nanoanalyse
X, dans tous les échantillons observés. La composition de Ge chute a 30 ou 40 pour
cent dans la plupart des ilots. Des relevés de composition en Ge dans les couches d’es-
pacement ont été établis. Les déformations a 1'échelle atomique liées a 'interdiffusion
ont été mesurées trés précisément en haute résolution. La présence de Ge dans les in-
tercouches de Si est plus importante a I'aplomb des sommets des ilots, ce qui entraine
des contraintes verticales.

Ces travaux réalisés en collaboration avec différents laboratoires universitaires ou
industriels apportent des informations entiérement nouvelles et indispensables sur le
role des contraintes et des hétérogénéités chimiques sur les propriétés électroniques des
nanostructures et nanodispositifs Si-Ge.

1.3.3.2 Couches minces ferroélectriques de niobates (S1Bi2Nb209 et PbMg1/3Nb2/303)

J.Y. Laval, P. Bassoul, C. Cabanel
Conférences invitées : [357, 358]

22



Communications sans actes : [546]

Valorisation : [664]

Collaborations : M. Guilloux-Viry, LCSIM, Université de Rennes 1, M. Detalle, D. Re-
miens, IEMN-DOAE-MIMM, Université des Sciences et Techniques de Lille, Laboratoire
de chimie du solide et inorganique moléculaires, UMR6511CNRS, Université de Rennes
1, F.R. Ladan, Département de Physique, ENS Paris, CRMCN UPR 7251 CNRS, Faculté
des Sciences de Marseille-Luminy, E. Cattan, UMR 8620 CNRS, IEMN Villeneuve d’Ascq.

La mise au point de matériaux ferroélectriques et piézoélectriques a I’échelle nanomé-
trique nécessite le développement de compétences pluridisciplinaires mises en commun
dans le cadre de I’ACI "Nanosciences". Notre opération porte sur les couches minces
de niobates ferroélectriques, matériaux développés depuis quelques années, en raison
de leurs applications, notamment comme condensateurs miniaturisés, détecteurs py-
roélectriques ou actionneurs piezoélectriques. La réalisation de sections transverses et
leur étude par les techniques de microscopie en transmission et d’analyse EDS ont per-
mis de caractériser ces couches minces a I'’échelle nanométrique

23



24



2 Electrons en interaction

Le concept de "liquide de Fermi”, formulé par Landau dans les années 50, a fourni
une base solide a la théorie des bandes, bien qu’elle néglige la répulsion électronique.
Justement, l'effet des corrélations fortes entre les fermions montre les limites de la
théorie de Landau. Un cas notable de I'’échec de cette théorie suite a l'intensité de la
répulsion coulombienne est I'isolant de Mott. En effet, selon la théorie de Mott-Hubbard
pour une bande a demi-remplie, on a un isolant avec un ordre antiferromagnétique a
la place d'un métal. Nous avons alors I'émergence d'un métal étrange, ou les échelles
d’énergie pertinentes sont multiples.

La supraconductivité aux températures inégalées dans les cuprates, la magnétorésis-
tance colossale dans les manganites, le pouvoir thermoélectrique géant dans les cobal-
tites, les fluctuations et phases cachés dans les Fermions lourds témoignent qu’au-dela
de I'enjeu fondamental, les isolants de Mott dopés et les corrélations électroniques fortes
présentent un intérét évident.

Les activités du laboratoire prennent en compte les divers aspects des systémes fer-
mioniques fortement corrélés. Et cela sans oublier des systémes plus classiques o1 une
approche nouvelle de I'étude de leurs propriétés nous a permis de trouver une “nouvelle
physique” dans des “anciens matériaux”.

2.1 Etudes thermoélectriques de systéemes électroniques non
conventionnels

2.1.1 Limites de validité de la loi Wiedemann-Franz dans les cuprates

R. Bel, K. Behnia

Articles dans des revues avec comité de lecture : [192, 69, 68, 244, 208, 223]
Conférences invitées : [282, 278]

Communications avec actes : [445]

Collaborations : C. Proust (LNCMP Toulouse), D. Maud (LCMI Grenoble)

Un sujet central de la recherche sur les cuprates concerne la validité de la notion de
quasi-particule dans la phase normale dans la limite 7" = 0. Une facon d’explorer cette
question est d’effectuer des mesures de transport de charge et de chaleur a trés basses
températures pour vérifier la validité ou la violation de la loi Wiedemann-Franz. Cette
loi est une signature robuste des liquides de Fermi. Or, la phase normale des cuprates
est difficilement accessible a 7' = 0. Nous avons concu et réalisé une expérience de
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mesure de conductivité thermique aux conditions extrémes qui a confirmé la validité de
la loi Widemann-franz dans la limite surdopé et qui a également détecté une déviation,
supérieure a notre résolution expérimentale dans le régime sous-dopé a 'approche de
la transition métal-isolant.

2.1.2 La criticalité quantique et ses signatures thermoélectriques

R. Bel, K. Behnia

Articles dans des revues avec comité de lecture : [66, 148]
Conférences invitées : [279, 280]

Collaborations : J. Flouquet, K. Izawa (CEA Grenoble)

Quand la variation d’'un parametre tel la pression ou le champ magnétique modifie
I'état fondamental d'un systéme, une transition de phase a température nulle aura lieu.
Une telle transition de phase quantique a attiré beaucoup d’attention ces derniéres an-
nées. Théoriquement, on attend que la théorie standard des métaux (la théorie dite de
liquide Fermi) s’effondre au voisinage d'un point quantique critique, celui qui sépare les
deux phases voisines a 7' = 0. Un exemple, intensivement documenté, est le point quan-
tique critique induit par le champ magnétique de CeColnb. C’est un supraconducteur a
Fermions lourds (7, = 2.2 K) dont les propriétés de transport écartent considérablement
de celles d'un liquide de Fermi. Au cours de la thése de Romain Bel, notre groupe a mon-
tré que ce systéme présente un effet Nernst anormalement élevé. Par suite, dans une
collaboration avec 1'équipe de Jacques Flouquet (postdoc de Kochi Izawa), nous avons
pu montré que le signal Nernst diverge au voisinage d'un point quantique critique. Cette
derniere étude est la premiére exploration expérimentale de la réponse thermoélectrique
au voisinage d'un point quantique critique.

10 0.01000
/ /j l 0.02185

- Le point quantique critique de CeColns
o104 révélé par les mesures d’effet Nernst.
02200 La zone noire représente le supracon-
04589 ducteur. Le coefficient Nernst divisé
1o par température passe par une valeur

2.380

maximale pres de H.»(0)[148].

5.200

T(K)

2.1.3 Fluctuations dans les supraconducteurs amorphes

H. Aubin, K. Behnia, J. Lesueur

Articles dans des revues avec comité de lecture : [94, 61, 93, 54, 205, 206]
Conférences invitées : [285, 275, 396, 274]

Communications avec actes : [444]
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Communications sans actes : [513, 514, 597]
Collaborations : C. Marrache-Kikuchi, L. Dumoulin (CSNSM Orsay)

La compréhension de l'origine des fluctuations supraconductrices et I'identification
de leurs manifestations expérimentales constitue toujours un enjeu important dans le
domaine. D'une part, en raison de la nature toujours controversée de la phase normale
sous-dopée des cuprates - laquelle est supposée étre le siege de fluctuations supracon-
ductrices dont la nature exacte et 'importance restent encore a déterminer. D’autre part,
en raison de la possibilité a pouvoir étudier des systémes présentant des fluctuations
supraconductrices quantiques. En effet, les transitions de phases quantiques sont I'un
des axes majeurs de recherche dans le domaine des €électrons fortement corrélés. Une
collaboration avec le groupe du L. Dumoulin (CSNSM-Orsay), dans le cadre de la thése
de C. Marrache-Kikuchi, nous a permis d’accéder a des échantillons supraconducteurs
amorphes de Nb,Si;_,. Via des mesures de résistance électrique, nous avons découvert
une transition de phase quantique induite par le champ magnétique dans ce systéme et
ainsi pu étudier un exemple rare de comportement critique quantique.

Motivé par ces résultats, et grace a I'expertise du groupe mené par K. Behnia dans
les mesures de coefficients thermoélectriques, nous avons étudié en détail 'effet des
fluctuations supraconductrices sur le signal Nernst dans ce systéme. Dans le cadre
du travail de thése de A. Pourret, nous avons pu identifier le signal Nernst généré par
les fluctuations de paires de Cooper - décrites théoriquement par les fluctuations d’'un
champ dans l'approximation Gaussienne. Ces résultats ont permis de valider une théo-
rie récente de I. Ussishskin, S. Sondhi, D. Huse, prédisant I'évolution du coefficient
Nernst en fonction de la longueur de corrélation supraconductrice. Ce résultat sans
ambigiité est remarquable dans le climat actuel de controverse autour de l'identifica-
tion du signal Nernst observé dans la phase sous-dopée des cuprates.

Evolution du coefficient Nernst pour un
échantillon amorphe de Nb0.15Si0.85
(I. = 0.165 K) avec le champ magné-
tique, pour différentes températures
(0.19 - 5.8 K)..

S g V(YK

0.02 0.1 B(T

Plus récemment, dans le cadre du travail postdoctoral de P. Spathis, nous avons étu-
dié le signal Nernst au voisinage de la transition supraconductrice observée dans le
systéme désordonné InOx, fourni par Z. Ovadyahu (Israel). Ces mesures ont permis
d’identifier un régime de fluctuations de phase dans ce systéme.
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2.1.4 Les ordres cachés dans les métaux aux électrons lourds

R. Bel, K. Behnia

Articles dans des revues avec comité de lecture : [68, 60, 150, 207, 152, 154]

Conférences invitées : [284, 276]

Collaborations : J. Flouquet (CEA Grenoble), P. Lejay (IN Grenoble), H. Sato (U. Tokyo),
Y. Matsuda (U. Kyoto)

Le composé a fermions lourds URu,Si, présente une transition de phase a 17K dont la
nature reste un mystére. Malgré la quantité considérable de I'entropie perdue a la tran-
sition, le moment d’ordre magnétique de la phase ordonnée est minuscule. Nous avons
effectué des mesures de transport thermique et thermoélectriques qui a apporté des
nouvelles piéces a ce puzzle. L’analyse de ces résultats nous a conduit a conclure que
le mise en ordre est accompagné d’'une reconstruction drastique de la surface de Fermi
avec la perte de neuf dixiemes des électrons itinérants. La phase dite d’ordre caché est
donc un cas (assez rare) d'un semi-métal aux électrons lourds. Plus récemment, dans
le cadre de la thése d’Alexandre Pourret, nous avons €galement sondé le transport ther-
mique et thermoélectrique du composé skutterudite PrFe,P;; pour mettre en évidence
une reconstruction similaire de la surface de Fermi a la transition de phase qui a lieu a
6.5K. Dans les deux cas, l'identité microscopique du parametre d’ordre reste inconnue.
Dans PrFe P, elle est sans doute liée aux degrés orbitaux de liberté. Dans U RuySis, il
pourrait s’agir d'une onde de densité inhabituelle. Dans les deux cas, on a affaire a une
transition métal-isolant avortée : la surface de Fermi est presque entiérement détruite,
mais une petite fraction survit et donc un semi-métal a fermions lourds.

2.1.5 L'effet Nernst des semi-métaux et la réfrigération cryogénique

K. Behnia
Articles dans des revues avec comité de lecture : [64]

Que détermine la réponse Nernst d'un liquide de Fermi? C’est la question posée par
I'observation inattendue d'un signal Nernst (par notre groupe, mais aussi par quelques
autres) dans divers métaux fortement corrélés. Avant d’associer l'effet Nernst et 'effon-
drement de liquide de Fermi, il faudrait savoir quel serait son ordre de grandeur dans
un liquide de Fermi. Dans un métal simple (le cuivre ou l'or), le coefficient Nernst est
trés faible et a la limite de détectabilité, mais est-ce que c’est le cas de tout métal se
comportant comme un liquide de Fermi? La réponse est négative. Pour nous éclair-
cir & ce propos, nous avons retourné au systéme ou l'effet Nernst a été découvert au
dix-neuvieme siecle par Nernst et Ettingshausen. Il s’agit de I'élément bismuth dont le
coefficient Nernst est mille fois supérieur a celui d’YBCO! La faiblesse de la densité des
porteurs et le grand libre parcours moyen des €lectrons est a l'origine de I'amplitude
extrémement élevé de réponse Nernst dans bismuth. En effet, dans une image simple
basée sur I'équation de Boltzmann, la réponse Nernst est proportionnelle a la mobi-
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lité électronique et inversement proportionnelle a I'énergie de Fermi. Ceci expliquerait
I'ordre de grandeur de l'effet Nernst a basse température de divers métaux étalé sur 8
ordres de grandeur y compris les sémi-métaux a Fermions lourds comme URu,Si, et
PrFe F;2 (avec leur faible énergie de Fermi). Ces derniers émergent de notre analyse
comme des matériaux prometteurs pour réfrigération Ettingshausen aux températures
cryogéniques. C’est parce que contrairement a bismuth et les semi-métaux aux élec-
trons légers, ils peuvent garder leur comportement métallique sous champ magnétique.

2.1.6 Bismuth au-dela de la limite quantique

K. Behnia
Articles dans des revues avec comité de lecture : [64, 59]
Collaborations : L. Balicas (Sao Paulo), Y. Kopelevich (Talahassee Floride)

L’élément bismuth a joué un role fascinant dans I'histoire de la physique des métaux.
Nombreux phénomenes ont été d’abord observé dans bismuth qui se singularise par le
libre parcours moyen trés €levé de ses €lectrons ainsi que leur grande longueur d’onde
de Fermi. Par suite de la petitesse de la surface de Fermi (qui n'occupe que 1075 de la
zone de Brillouin) on peut atteindre la limite quantique avec un champ magnétique de
9T orienté suivant I'axe trigonal. Au-dela de cette limite, tous les électrons se mettent au
premier niveau de Landau. Nous avons effectué la premiére étude de la thermoélectricité
métallique au voisinage d'une telle limite. La réponse thermoélectrique est principale-
ment hors-diagonal et consiste en oscillations quantiques géante du coefficient Nernst.
Nos derniéres mesures effectuées a Tallahassee jusqu’a 337, ont détecté des maxima
au-dela de la limite quantique et aux facteurs de remplissage fractionnel. L'explication
de leur origine reste un défi a la théorie.

2.2 Etude des cuprates supraconducteurs

2.2.1 Test direct des fluctuations de paires dans un cuprate sous-dopé

N. Bergeal, J. Lesueur;, M. Aprili, B. Leridon

Articles dans des revues avec comité de lecture : [71]

Conférences invitées : [369, 370, 371, 372, 375]

Collaborations : G. Faini (LPN Marcoussis), J.P. Contour (Thales-CNRS Palaiseau)

Dans la phase sous dopée des cuprates supraconducteurs, on observe une baisse
des excitations de spin et de charge au voisinage du niveau de Fermi pour des tempé-
ratures supérieures a 7., mais inférieures a une température 7 : c’est le régime dit de
“pseudo-gap”. Nombreux sont ceux qui pensent que cette dépression est due a la forma-
tion de paires de Cooper fluctuantes a 7*, et se condensant a 7.. Mais jusqu’ici, toutes
les sondes expérimentales utilisées n’étaient sensibles qu'aux excitations a une parti-
cule. Nous avons développé une expérience originale qui vient sonder directement les
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paires électroniques, ou plus exactement leurs fluctuations. Nous avons en fait mesuré
la “susceptibilité de paires” en couplant au travers d'une barriére isolante, un supra-
conducteur en dessous de sa 7T, (analogue du champ excitateur dans une expérience de
susceptibilité ordinaire) avec un supraconducteur dans le régime de pseudo-gap dans
lequel il n’existe que des fluctuations de paires. Scalapino et Ferrel'! ont montré qu'un
exceés de courant est attendu dans une telle jonction, proportionnel a la partie imagi-
naire de la susceptibilité de paires. Sa dépendance en énergie reflete I'aspect temporel
des fluctuations; celle en champ magnétique leurs caractéristiques spatiales.

Nous avons utilisé une méthode originale pour fabriquer des jonctions pseudo-Josephson”
entre un cuprate supraconducteur (YBa;Cu3;O7) optimalement dopé (OP) et un cuprate
(YBasCus_,Co,07) sous-dopé (UD), en utilisant une barriére isolante de PrBa,Cus_,Ga,O7.
Nous avons clairement établi la présence de fluctuations de paires au dessus de la T,
du composé sous-dopé, mais dans une gamme trés restreinte de température (15K)
environ, bien en deca de la température d’ouverture du PG (T* = 250K). L’analyse semi-
quantitative des résultats (dépendance en température, caractéristiques spectrales) montre
que nous observons des fluctuations gaussiennes standard? . Ces observations sont en
contradictions avec les prédictions théoriques de Janko et al® , qui avaient proposé cette
expérience pour montrer que les paires de Cooper incohérentes expliquent I'apparition
du PG. Il semble donc que l'origine de ce dernier ne soit pas directement liée a la supra-
conductivité.

2.2.2 Fluctuations dans les cuprates supraconducteurs

B. Leridon

Articles dans des revues avec comité de lecture : [95, 163, 164, 167]
Conférences invitées : [365]

Communications sans actes : [573, 575, 576, 580, 577]

Collaborations : V.V. Moshchalkov, J. Vanacken (U. Louvain), M. Grilli, S. Caprara (U.
La Sapienza Rome)

Afin d’étudier le régime des fluctuations supraconductrices d'un cuprate sous-dopé
par mesures de transport, une collaboration a été engagée avec I'équipe de V.V. Mosh-
chalkov et J. Vanacken a I'Université de Louvain (Belgique). Dans ce Laboratoire, nous
avons réalisé des mesures de transport sous champ magnétique pulsé intense (507)
afin de déterminer la résistivité dans 1’état normal de films minces de La,_,Sr,CuOy4
sous-dopés. Nous avons pu alors calculer la paraconductivité ou conductivité due aux
fluctuations o — oy.

IScalapino D. J. Phys. Rev. Lett. 24, 1052 (1968) and Ferrel R. A. Low Temp. Phys. 1,423 (1969)
2Kadin A. M. and Goldman A. M. Phys. Rev. B 25, 6701 (1982)
3Janko B. et al Phys. Rev. Lett. 82,4304 (1999)
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De maniére assez surprenante, nous retrouvons, sans aucun parametre ajustable des
fluctuations gaussiennes de type Aslamazov et Larkin a deux dimensions (AL2D). Ce
régime a ceci de remarquable qu’il est universel et la paraconductivité ne dépend que de
la température réduite ¢ = log(7/T,).

A plus haute température, nous retrouvons un régime de loi de puissance en 7', déja
observé dans YBCO et BSCCO légerement sous-dopés.

Ces observations sont incompatibles avec un modele de paires préformées pour le
pseudogap, pour lequel on observerait plutét des fluctuations de phase de type Halperin
et Nelson.

2.2.3 Energie cinétique des états Normal et Supraconducteur

N. Bontemps, R. Lobo

Articles dans des revues avec comité de lecture : [77, 78, 102, 217, 218, 219, 216]
Conférences invitées : [303, 304, 305, 306, 400, 401]

Communications avec actes : [447, 487, 488]

Collaboration : A. Santander-Syro (Orsay), G. Deutscher (Tel-Aviv)

Les électrons en interaction faible, dans les métaux conventionnels, sont décrits par
la théorie du liquide de Fermi (Landau). La théorie de Bardeen, Cooper et Schrieffer
décrit ensuite de fagcon remarquable la supraconductivité dans ces matériaux. Il y a
cependant une prédiction unanimement acceptée, qui semblait invérifiable et qui est au
coeur de la condensation de type BCS : a la transition, 'énergie cinétique des électrons
augmente, 1'énergie potentielle diminue. C’est cette diminution qui 'emporte (de peu!)
et est le moteur de la supraconductivité. Expérimentalement, cependant, la variation
relative des énergies cinétique et potentielle est excessivement faible, de I'ordre de 10~8
41076,

Avec les cuprates supraconducteurs, tout change : ce terme devient de I'ordre de 1073
a 1072, De plus, l'aire qui sous-tend la conductivité optique associée aux porteurs de
charge représente leur énergie cinétique dans I'’hypothése généralement acceptée d’'un
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modele de liaisons fortes : cette aire est accessible expérimentalement avec la précision
souhaitée a condition de maitriser les erreurs expérimentales. Donc un nouveau test de
la validité de la théorie BCS est possible, et est trés important pour les cuprates.

Nous présentons ici la syntheése de nos résultats dans trois échantillons d'un supra-
conducteur trés fréquemment étudié, Bi,SroCaCuy,Og (Bi — 2212), et nous sommes les
premiers a avoir mené une étude dans une gamme large de dopage, allant jusqu’au ma-
tériau sur-dopé. Nous avons trouvé que du coté sur-dopé, I'énergie cinétique augmente,
comme le prévoit la théorie BCS, et sa variation a le bon ordre de grandeur.

Au voisinage du dopage optimal, la variation est faible. Par contre, pour le systéme
sous-dopé€, I'énergie cinétique diminue, en désaccord avec la théorie BCS (ces derniers
résultats avaient aussi été mis en évidence par I'équipe Suisse). Ceci peut évoquer une
condensation de Bose-Einstein. Cette hypothése est intéressante en ce qu’elle rejoint les
travaux de nos collégues des atomes froids fermioniques, qui en partant d'un condensat
de Bose-Einstein, cherchent a se rapprocher d'une condensation BCS. Certains modeéles
ont été inspirés de ces résultats. L'ensemble des données en fonction du dopage, en
montrant une évolution progressive d'un comportement type BCS a un comportement
non BCS impose des contraintes trés fortes a toute théorie qui se voudrait unifiée de la
supraconductivité a haute température critique.

2.2.4 Corrélations électroniques dans les Cuprates

N. Bontemps, R. Lobo, J. Tomczac, A. Zimmers, A. Santander-Syro
Articles dans des revues avec comité de lecture : [181]
Collaboration : A.J. Millis (Columbia University)

L'examen du diagramme de phase des cuprates souléve une question : les composés
de type n et ceux de type p sont-ils équivalents ? Dans les deux cas, leurs propriétés
sont controlées par la physique des plans CuO2 dopés ou sont injectés des porteurs de
charge a priori équivalents, des électrons (type n) ou des trous (type p).

Une premiére réponse a cette question passe par I'évaluation des corrélations électro-
niques. En I'absence de dopage, on part d'un isolant de Mott dans les deux cas, du fait
des fortes corrélations électroniques. Dans les cuprates de type p, les trous sont injectés
dans la bande de Hubbard inférieure, perturbant I'isolant de Mott ou les trous restent
fortement corrélés. On pourrait penser par contre, dans une image un peu simpliste
de modeéle de bandes, qu’'en dopant avec des €lectrons, on remplit progressivement la
bande de Hubbard supérieure, et les électrons injectés sont plus faiblement corrélés.
Une mesure de ces corrélations est I'énergie cinétique des porteurs : ceux-ci sont d’au-
tant moins mobiles que les corrélations sont fortes.

Nous avons comparé les propriétés de cuprates dopés trous BiySro,CaCuy0Og.5 , ol
le dopage varie avec la teneur en oxygene § et dopés électrons Pr;_,Ce,CuO, ou la
concentration en Ce détermine en principe le dopage. Dans le premier cas, nous avons
étudié un échantillon sous-dopé (7. = 70 K), proche de l'optimum (7. = 80 K) et sur-
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dopé (1. = 63 K). Dans le deuxiéme cas, nous avons étudié 4 échantillons : x = 0.11
(qui ne devient pas supraconducteur au-dessus de 4 K), x = 0.13, sous-dopé (7. = 15
K), optimal (7. = 21 K), et sur-dopé (7. = 15 K). Tous ces échantillons sont des couches
minces épitaxiées d’épaisseur typique 300 nm, déposées par pulvérisation cathodique
(type p) ou ablation laser (type n) sur substrat de SrTiO;. Nous avons mesuré leur
réflectivité dans la gamme 5 meV-2.5 eV. Nous en déduisons la conductivité optique par
une procédure bien établie. Le poids spectral c’est-a-dire I'intégrale de la partie réelle de
la conductivité, de zéro a une énergie de l'ordre de la largeur de bande (typiquement 1
eV) représente I'énergie cinétique (dans '’hypothése d’'un modele de liaisons fortes).

Des expériences de photoémission résolue en angle (ARPES) sur le cuprate dopé aux
électrons Sm; 5,Cey.16Cu0O, montrent que les interactions a plusieurs particules sont
fortement anisotropes. Les échelles d’énergie de ces interactions, ainsi que la dépen-
dance en énergie du taux de diffusion, sont trés différents entre la diagonale et le bord
de zone. D’autre part, le taux de diffusion des électrons au niveau de Fermi présente
une anisotropie non triviale, étant minimum sur la diagonale et maximum non pas
aux croisements de la surface de Fermi avec la zone de Brillouin antiferromagnétique
(les “hot-spots”), mais a des vecteurs d’onde a mi-chemin entre le bord de zone et ces
hot-spots.

2.2.5 Conductivité optique des cuprates dopés aux électrons

R. Lobo, N. Bontemps, R. Schleck, A. Zimmers

Articles dans des revues avec comité de lecture : [248, 249, 250, 251, 252, 145]
Communications avec actes : [500, 501]

Collaboration : T. Timusk (McMaster), C.C. Homes (Broohaven), D. Colson (CEA)

L’ouverture d'un gap dans la surface de Fermi devrait se manifester dans la conduc-
tivité optique comme un transfert de poids spectral des faibles énergies soit vers des
hautes énergies (pseudo-gap) soit vers la réponse dc (gap supra).

Le pseudogap a des signatures variées selon les techniques expérimentales. En spec-
troscopie infrarouge, il est observé de facon trés nette dans les études suivant 'axe
¢ notamment dans YBa;Cu3Og,, sous-dopé. La diminution de poids spectral a faible
enérgie n’est pas compensée dans tout le domaine d’énergie exploré : ceci suggere que
ce poids spectral est repoussé sur une treés large gamme, y compris au-dela de celle qui
est accessible expérimentalement.

Nous avons analysé la conductivité optique des composés Pr;_,Ce,CuO, (PCCO).
L’intérét de ces couches est qu’'elles peuvent étre, comme dans les types p, a la fois
sous-dopée et supraconductrice, ou sur-dopée et €galement supraconductrice, sans
qu’on puisse mettre vraiment en doute leur homogénéité (le traitement sous oxygene
-oxydation ou, comme ici, réduction- est plus aisé dans une couche mince).

L’étude du poids spectral en fonction de la température et sur différentes plages de
fréquence nous permet de révéler 'ouverture d'un gap partiel sur la surface de Fermi :
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nos analyses montrent en effet que de x = 0.11 & z = 0.15, on peut distinguer simul-
tanément le développement dans la conductivité d'une contribution des charges libres,
signature de la présence d’arcs dans la surface de Fermi. Par ailleurs, le transfert de
poids spectral des basses vers les hautes énergies en dessous d'une température Tw
atteste de l'ouverture d'un gap qui ne peut donc se développer que dans des directions
de vecteur d’onde k différentes de celles ou se situent les charges libres.

300 |- - Diagramme de phase des cuprates de
2500~ __ type n. Le dome rouge représente la

g 200 - ~ phase supraconductrice des couches
= 150 L de PCCO. La ligne en tirets noirs
montre I'établissement de l'ordre ma-

e ::utron gnétique vu par les neutrons dans
50F NCCO. La ligne en pointillé bleue repré-

00 I senterait 7 d’échantillons NCCO cris-

tallins homogénes.

Une explication naturelle celle d'un gap d’onde densité de spin (SDW). L'optique y est
sensible dés que les fluctuations de spin sont suffisamment lentes et de portée suf-
fisamment grande pour que le systéme apparaisse statique au regard de la pulsation
optique. Si la température d’apparition de la SDW diminue quand x augmente et s’an-
nule & un dopage determiné x0, les conditions mentionnées ci-dessus sont satisfaites
jusqu'a xO. Elles ne peuvent étre vérifiées au-dela de cette concentration critique, méme
s’il subsiste des fluctuations de spin trés pres de zéro (cachées alors par le dome supra-
conducteur). L'optique repere une température de cross-over, qui disparait autour de la
méme concentration. Le systéme présente donc un Point Critique Quantique. Dans la
phase supra de PCCO, nous avons mis en évidence I'ouverture d'un gap supraconduc-
teur dont la magnitude suit 7.. Cette phase supraconductrice co-existe avec la phase
du gap dans I'état normal.

Nous menons a présent des mesures les composés Hg-1201 et Bi-2201 afin de cher-
cher ces manifestations de gap et pseudogap dans les cuprates dopés trous.

2.2.6 Effet Josephson pour des supraconducteurs brisant la symétrie par
renversement du temps et la symétrie d’inversion

B. Leridon

Articles dans des revues avec comité de lecture : [1606]
Conférences invitées : [364]

Communications sans actes : [579]

Collaborations : C. M. Varma (U. Riverside), T. K. Ng (Hong Kong)

Parmi les nombreuses signatures spectaculaires de 'effet Josephson, I'une est la dé-
pendance en champ magnétique du courant critique. Cette dépendance est — pour une
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jonction petite devant la longueur de Josephson — analogue au diagramme de diffraction
de Fraunhofer pour une ouverture dont la forme est celle de la jonction.

En réalité, nous venons de montrer que si I'un des supraconducteurs qui constituent
la jonction Josephson brise simultanément la symétrie par renversement du temps et
la symétrie centrale, ce diagramme est profondément modifié. En particulier, il n'y a
plus de maximum a H = 0, le courant critique n’est plus symétrique en champ et on
n’observe plus de décroissance a fort champ magnétique.

Cette découverte constitue donc une nouvelle signature pour les supraconducteurs de
type d +ip ou s+ ip par exemple. A ce jour, il y a deux applications possibles. D'une part
le composé a fermions lourds CePt;Si qui est antiferromagnétique au-dessous de 2.2K et
supraconducteur au-dessous de 0.75K et pour lequel il y a des indications de couplage
mixte triplet/singulet. Un groupe Japonais a effectué des mesures de couplage Joseph-
son entre ce composé et de 'aluminium®. Un diagramme Josephson “conventionnel” est
observé dans la direction a alors qu'un diagramme du type décrit ci-dessus est observé
dans la direction c ou le miroir est perdu.

De la méme facon, cet effet pourrait avoir des conséquences pour I'étude de la phase
sous-dopée des cuprates supraconducteurs ou une telle brisure de symétrie a été mise
en évidence par des expériences récentes de neutrons polarisés en spin®. Des expé-
riences de couplage Josephson YBCO/Pb réalisées a Orsay avaient mis en évidence un
tel effet®.

2.2.7 Etude locale d’inhomogénéités dans des cuprates
supraconducteurs

A. Trokiner

Articles dans des revues avec comité de lecture : [178, 179, 193, 203, 204, 241]
Conférences invitées : [410, 412, 413]

Communications avec actes : [479, 497]

Communications sans actes : [590, 593, 594, 595, 596, 611]

Collaborations : A. Knishnik (Technion, Haifa), G. Klotzsche (Universitat Leipzig)

L’existence d’ilots magnétiques dans la “matrice” supraconductrice a été mise en évi-
dence dans des cuprates sous-dopés, essentiellement par neutrons et u-Sr.

Comprendre l'origine de ce magnétisme statique et son lien avec la supraconducti-
vité est un enjeu fondamental pour approcher la nature de la supraconductivité des
cuprates. Cette coexistence favorise-t-elle la formation de I'état supraconducteur ou qui
s’y oppose-t-elle ? Plusieurs théories s’affrontent. Répondre a ces questions nécessite de
savoir si le magnétisme est intrinséque aux plans CuO; ou bien induit par des défauts
et, si il dépend du dopage.

4Sumiyama et al., J. Phys. Soc. of Japan 74, 3041(2005)
5Fauqué et al. PRL 96, 197001 (2006)
6X. Grison, Thése de Doctorat, Ecole Polytechnique, 2000

35



Par RMN de *3Ca, nous avons caractériseé les ilots magnétiques existant dans la phase
supraconductrice de la famille (La;_,Ca,)(Ba; 75—;Lag 25+,)CusO, pour différents do-
pages. Nous avons pu ainsi évaluer la concentration et la taille des ilots ainsi que le
moment magnétique des ions cuivre dans ces ilots. Notre étude en fonction du dopage
montre que le magnétisme est donc d’autant plus faible que le dopage augmente. Il n’est
pas détectable pour le composé au dopage optimal.

I1 est encore difficile de dire si le magnétisme est intrinséque. Si il est induit par les
défauts, nous pouvons conclure que ceux-ci sont d’autant plus efficaces a induire le
magnétisme que le dopage est faible.

2.3 Manganites et nouveaux composés magnétiques

2.3.1 Etude du systéme La; ;Ca,/sMnO;

P. Monod, J.Y. Laval, P. Bassoul

Articles dans des revues avec comité de lecture : [194, 134, 44, 133]

Collaborations : T. Orlova (St. Petersbourg), J. Noudem (ISMRA — Caen), M. Golosovsky
(Jerusalem), L. Mechin, P. Perna (ISMRA - Caen), R.Budhani (Kanpur - Inde)

Nous avons substitué le Mn de LCMO (1/3-2/3) , en céramique, par Ti, Nb, Cr, Fe, Ni,
Cu, Ga, Mg, a des concentrations entre 0.5% et 7%. Les mesures magnétiques (SQUID)
et de TEM indiquent que seuls les ions substitués qui sont magnétiques dans LCMO
préservent le vecteur d’onde incommensurable de 'Ordre de Charge. D’autre part, nous
avons pu mesurer la relation de dispersion des Ondes de Spin Ferromagnétiques sur
des films de LSMO (2/3-1/3) par Resonnance Electronique et déterminer leur libre
parcours moyen en fonction de l'orientation du champ et de la température. L'étude,
sans contacts, de la magnétorésistance de ces films a 10GHz permet une description
trés précise de leur magnétostatique.

2.3.2 Propriétés locales des manganites

A. Trokiner;, P. Monod

Articles dans des revues avec comité de lecture : [242, 243, 246]

Conférences invitées : [408, 409]

Collaborations : C. Simon (CRISMAT), S. Verkhovskii (Ekaterinburg), A. Yakubovskii,
(Moscow), Kumagai (Hokkaido University, Sapporo), S-W. Cheong (State University of
New Jersey), D. Khomskii (Universitaet zu Koln)

Les manganites sont des systémes a électrons corrélés dont le diagramme de phase
est encore mal connu. Nous €étudions la nature de la phase ordre de charges (CO),
la transition métal-isolant ainsi que les inhomogénéités statiques ou dynamiques qui
existent prés des transitions entre les phases paramagnétique, ferromagnétique (FM) et
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antiferromagnétique (AF). Ces études des propriétés locales sont menées essentiellement
par RMN du noyau 170. Nous avons montré entre autre que, dans Pry;Cag;MnO; le
modele ionique rend mieux compte de la pahse CO que celui dit du "polaron de Zener".
L’étude de la fusion de cette phase en champ magnétique est réalisée en collaboration
avec le CRISMAT de Caen qui réalise des mesures d’aimantation.

Nous avons également étudié les composés BiCaMnOg3 et BiSrMnOsdont les tempéra-
tures d’ordre de charge sont Tcp= 475K et 325K, respectivement. Comprendre l'origine
de cette valeur €levée, souvent liée au role particulier de 'atome Bi, est un enjeu im-
portant. Par RMN de 2°°Bi, nous avons montré que la diminution de T¢o entre BiSr et
BiCa est plus en liaison avec un “canting” des spins de Mn qu’avec un changement des
hybridations orbitalaires de Bi.

2.4 Etude des systémes ferromagnétiques/supraconducteurs

2.4.1 Injection de spins dans un supraconducteur conventionnel

B. Leridon, J. Lesueur, M. Aprili

Articles dans des revues avec comité de lecture : [165, 114]
Conférences invitées : [363, 362]

Communications sans actes : [574, 578]

Comment se comporte le parameétre d’ordre (gap) d'un supraconducteur lorsque ses
excitations sont polarisées en spin ? Nous avons cherché a répondre a cette question sur
un matériau conventionnel (le Nb) d’épaisseur 50 nm, en injectant a partir du permal-
loy (NiFe). Sur le dessus de la couche de Nb est réalisée une jonction tunnel avec NiFe.
Au-dessous, on a réalisé une jonction tunnel avec une contre-électrode en Al afin de me-
surer la densité d’état. On a donc un spectromeétre in situ qui va nous montrer comment
les états électroniques sont modifiés en fonction du taux d’injection de spins. L'effet de
I'injection est manifeste car la densité d’états apparait comme modifiée thermiquement
. La méme expérience réalisée sur une structure identique, mais ot I'injection se fait a
partir d'un métal paramagnétique (Ag ou Al par exemple) montre que les quasiparticules
ne sont pas échauffées dans ce cas. Nous interprétons ce phénoméne comme le fait que
dans le cas ou les quasiparticules sont polarisées en spin, leur temps de recombinaison
se trouve majoré par le temps de relaxation de spin. Si 'on se contentait de considérer
le temps de relaxation de spin du Nb “normal”, on ne pourrait expliquer l'effet, car il
est du méme ordre de grandeur que le temps de recombinaison estimé a 1.5K a partir
des données de Johnson’ dans le Nb (10~° s). Cependant, dans un supraconducteur,
un phénomeéne remarquable se produit. De maniére inhérente a la théorie BCS et aux
équations de Bogoliubov, spin et charge sont séparés pour les excitations de basse éner-
gie®. Par exemple, une quasiparticule a I'énergie du gap posséde une charge nulle mais

7Johnson, Phys. Rev. Letters 67, 374 (1991)
8Kivelson and Rokhsar, Phys. Rev. B 41, 11693 (1990)
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un spin 1/2. La charge est entiérement portée par les paires de Cooper. Cet effet modifie
considérablement le couplage spin orbite et 'augmentation du temps de relaxation de
spin correspondante a été calculée par Yafet®. En utilisant cette estimation, on obtient
un temps de relaxation de spin de 1078 s, qui permet d’expliquer ces effets de quasiparti-
cules “chaudes”. En réalité, nous avons donc réalisé un dispositif de séparation spatiale
des excitations de spin et de la charge. L'injection sépare les deux types d’excitations, le
spin diffuse ensuite librement au voisinage de la seconde jonction servant de détecteur
et la charge est évacuée par le supercourant qui circule dans le supraconducteur. Si les
spins injectés sont polarisés, il ne peuvent se recombiner qu'au bout d'un temps égal
au temps de relaxation de spin, ce qui aboutit a une température 7* > T pour les qua-
siparticules. Nous avons nommeé cet effet “spin bottleneck” par analogie avec le “phonon
bottleneck”1°.

2.4.2 Spins artificiels

M. Aprili, J. Lesueur

Articles dans des revues avec de lecture : [42, 43, 143, 158, 159]

Collaborations : W. Guichard, P. Gandit (IN Grenoble), A. Bauer, C. Strunk (U. Re-
gensburg)

L’énergie libre d'un anneau supraconducteur interrompu par une jonction “7” est
la somme de l'énergie magnétique de I'anneau et de l'énergie Josephson de la jonc-
tion. En absence de champ magnétique externe, cette énergie s’écrit comme : F =
2 /2L — ®gl./27 cos(2n® /P + ) ou L est I'inductance, I, le courant critique de la jonc-
tion et @ le flux magnétique a travers 'anneau. Dans la limite non-linéaire, I.L > ),
I'énergie Josephson domine et I'énergie libre est un double puit de potentiel (systéme a
deux niveaux). L’état fondamental correspond a un flux spontané a l'intérieur de I'an-
neau. L’état fondamental est doublement dégénéré car les deux minima d’énergie sont
identiques et symétriques par rapport au flux. Ils correspondent a un flux entrant ou
sortant du plan de 'anneau et par conséquent a des courants spontanés circulant en
sens horaire ou anti-horaire respectivement.

La détection d'un demi-quantum de flux d’'un anneau hybride supraconducteur/ferro-
magnétique isolé a été réalisée en utilisant une sonde magnétométrique directement
couplé a 'anneau. Nous avons déposé en utilisant la technique des masques suspendus
sur résine (PES), un anneau supraconducteur de Nb (80nm d’épaisseur) interrompu par
une jonction de PdNi de 7.5nm d’épaisseur qui correspond a un couplage “7m” sur une
croix de Hall réalisée a partir d'un gaz d’électrons a 2D. Pour effectuer une expérience
de contrdle nous avons préparé également des anneaux interrompus par une jonction
“0”. La concentration de Ni étant plus €levée que 18% le couplage 7 est atteint avec une
épaisseur de PdNi plus faible. Nous avons choisi une épaisseur de PdNi correspondant

“__9

au maximum du couplage “7” pour minimiser les effets de fluctuations en épaisseur.

9Yafet, Phys Letters A98, 287 (1983)
10parker, Phys. Rev. B 12, 3665 (1975)
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Le capteur Hall mesure le champ magnétique produit par le courant spontané dans
I'anneau, la tension Hall étant directement proportionnelle au champ magnétique. Le
signal Hall mesuré en fonction de la température n’est détecté en-dessous de la tempé-

rature critique du Nb uniquement pour l'anneau-“n”, ce signal suit la dépendance en
température du courant critique de 'anneau.
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3 Imagerie des milieux complexes

3.1 Introduction

Le laboratoire a développé des outils expérimentaux travaillant aux limites physiques,
nos images représentent une distribution des propriétés physiques locales : imagerie
thermique, microscopie interférométrique, imagerie de biréfringence et plus récemment
tomographie optique cohérente et, imagerie des tissus par interaction lumiére-ultrasons.

Le cadre et les défis : Le contraste optique dans I'examen du vivant est porteur d’in-
formations a caractére morphologique et/ou fonctionnel. Les recherches menées depuis
8 ans au laboratoire visent a donner les outils nécessaires pour révéler ces contrastes a
des échelles trés différentes allant de quelques cm a quelques nm malgré la forte diffu-
sion des tissus et les distorsions du front d’'onde par les aberrations
La gestion des flux de chaleur est 'un des problémes majeurs de la microélectronique.
Depuis plusieurs années, notre laboratoire s’attache a développer des techniques d’ima-
gerie de température adaptées aux circuits intégrés actuels en termes de fréquence,
résolution spatiale et sensibilité en température.

3.2 Tomographie optique cohérente

G. Monneron, K. Grieve, C. Boccara, A. Dubois

Articles dans des revues avec comité de lecture : [76, 226, 160, 111, 109, 108, 110,
139, 138, 182]

Articles dans des revues sans comité de lecture : [262]

Conférences invitées : [268, 290, 291, 292, 293, 294, 287, 337, 339, 336, 338, 352,
353, 354, 394, 395]

Communications sans actes : [591, 559, 592]

Ouvrages scientifiques (ou chapitres) : [622]

Autres publications : [632]

Information et culture scientifique et technique : [648]

Nous avions fait la preuve que I'approche que nous avions proposée pour 'OCT (Op-
tical Coherence Tomography) était sans doute la meilleure au niveau de la résolution
spatiale : des tranches d’épaisseur inférieure au um sont obtenues jusqu'a 1mm de
profondeur dans les tissus animaux (mammiféres, insectes etc.) ou humains avec un
montage sans laser femtoseconde et avec une dynamique bien supérieure a la micro-
scopie confocale (figure 1).
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FiG. 3.1: Images tomographiques selon des plans orthogonaux dans la téte du tétard de gre-
nouille Africaine (Xenopus Laevis) in vitro obtenues avec le systéme d’OCT plein champ développé
a 'ESPCI. Le rectangle en rouge indique la zone ou les images ont été enregistrées. La résolu-
tion isotrope de 1 micrometre permet la visualisation de structures subcellaires telles que les
membranes et noyaux. Différents stades de la mitose cellulaire peuvent étre observés. Des tissus
fortement contrastés apparaissent tels que I'épiderme, le canal olfactif et les mélanocytes.

Cependant I'utilisation d'une camera implique une stabilité << 1um pendant la prise
d’'images ce qui est difficile pour les examens in vivo et deux voies ont été suivies avec
succes : l'utilisation de flash (un tétard en train de nager a pu étre "découpé" virtuelle-
ment) ou d'une camera rapide (examen des yeux de rongeurs et de chats). Plus récem-
ment nous avons voulu étendre la quantité d’'information disponible dans nos images
OCT :

- Nous avons travaillé sur la spectroscopie des échantillons. Ce probléme est non trivial
car il y a opposition entre vouloir disposer de tranches fines (inversement proportion-
nelles a la largeur spectrale) et avoir une résolution spectrale pertinente. Une analyse
fine des signaux sur-échantillonnés et d’effets 3 — D permet d’accéder au spectre.

- Nous avons également mesuré la biréfringence des échantillons biologiques dans leur
profondeur (article sélectionné par '’American Institute of Physics pour le Virtual Journal
of Biological Physics Research)

Enfin une étude sur les signes précurseurs de la mort cellulaire programmeée dans
les plantes de la famille arabidopsis, qui faisait suite a une étude par infrarouge ther-
mique il y a quelques années, nous a permis de mettre en évidence des modifications
morphologiques quelques minutes (au lieu de quelques heures par IR).

3.3 Imagerie par couplage lumiére-ultrasons

Articles dans des revues avec comité de lecture : [75]
Conférences invitées : [270, 271, 297, 298, 286, 295, 296, 288, 289]
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Conférences avec actes : [446]
Communications sans actes : [519]

Information et culture scientifique et technique : [649, 651]

Collaborations : Laboratoire Kaslter-Brossel (ENS, CNRS UMR8552), Laboratoire Charles

Fabry de I'Institut d’Optique (CNRS), Laboratoire d'Imagerie Paramétrique (CNRS UMR
7623), Laboratoire Ondes et Acoustique (ESPCI, CNRS, Université Paris VII), Laboratoire
d’Imagerie paramétrique (CNRS UMR 7623), Cancéropodle Ile-de-France

Nous sommes confrontés au triple défi de réaliser des images avec une bonne résolu-
tion spatiale dans des conditions de faibles signaux tout en respectant les contraintes
liées a I'imagerie in-vivo qui limitent la puissance ultrasonore que 1'on peut appliquer.
Cela impose une mesure rapide pour s’affranchir de la décorrélation liée aux mouve-
ments dans les tissus vivants (circulation sanguine, mouvement brownien). L’applica-
tion des ultrasons pendant un temps "long" (de 'ordre de la seconde dans notre premiére
approche basée sur la modulation linéaire de le fréquence, ou "chirp") est a proscrire
d’abord parce qu’elle serait incompatible avec les normes médicales et ensuite parce
qu’elle suppose une corrélation du speckle pendant toute la durée de la prise de mesure.
Dans les tissus biologiques vivants le mouvement (par exemple la circulation sanguine)
perturbe (ou décorrele) le speckle en un temps de l'ordre de la miliseconde.

3.3.1 Holographie numérique hétérodyne hors-axe

M. Atlan, P. Santos, F. Jean, M. Lesaffre, B.C. Forget

3.3.1.1 Application a 'imagerie acousto-optique

Articles dans des revues avec comité de lecture : [119, 46, 141]
Conférences invitées : [398, 399]
Communications avec actes : [440, 438]

Communications sans actes : [599, 512, 560]

La technique d’holographie numérique hors-axe (figure2) permet une détection par
interférométrie des photons traversant un milieu diffusant épais avec une sensibilité
optimale. Elle nous a permis de mettre au point I'imagerie acousto-optique en mode
impulsionnel. Cette méthode est proche de I'imagerie échographique standard. Elle fait
appel a des impulsions optiques et acoustiques pour marquer et repérer spatialement
des photons diffusés dynamiquement. Dans cette configuration la résolution et le niveau
de signal sont inversement proportionnels : en réduisant la durée de I'impulsion acous-
tique on améliore la résolution spatiale, mais on détériore d’autant le rapport signal sur
bruit.

Nous avons développé une nouvelle approche basée sur une modulation pseudo aléa-
toire des ultrasons. Le grand avantage de celle-ci est de permettre un compromis idéal
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FIG. 3.2: Schéma de principe de I’holographie hétérodyne hors axe

entre la résolution et le niveau de signal. La premiére est fixée par la largeur de la fonc-
tion d’autocorrélation du motif pseudo aléatoire de I'impulsion. On peut donc allonger
I'impulsion pour augmenter le rapport signal sur bruit tout en conservant la résolution
millimétrique souhaitée. Le régime impulsionnel permet d’atteindre les limites permises
médicalement. La modulation pseudo-aléatoire permet d’atteindre une résolution effec-
tive meilleure que la "longueur" des impulsions. Nous avons démontré la faisabilité de
cette approche et nous travaillons maintenant a son intégration dans le systéme de
génération des ultrasons du prototype commun que nous préparons avec I'équipe de
Mathias Fink (Laboratoire Ondes et acoustique - ESPCI) pour des essais cliniques dans
le cadre du Canceropoéle d’lle-de-France.

3.3.1.2 Application & la spectrocopie de la lumiére diffuse

Articles dans des revues avec comité de lecture : [168, 50, 51, 45, 47, 50, 51, 140]

La nécessité de prendre en compte la décorrélation du speckle dans le cas de me-
sures de la lumiére diffusée par des échantillons biologiques, in vivo, nous a permis
de voir que notre méthode expérimentale pouvait s’appliquer dans le champ plus vaste
de la spectroscopie de la lumiére diffusée dynamiquement. Depuis, nous développons,
caractérisons, et appliquons cette technique originale de détection hétérodyne spatio-
temporelle, performante et unique au monde. La spectroscopie de la lumiére diffusée
dynamiquement est utilisée in vivo pour caractériser les processus statistiques dyna-
miques sans résoudre spatialement les diffuseurs. Elle permet par exemple déterminer
les flux dans les tissus humains pour suivre la néovascularisation dans une greffe de
peau. Il existe aujourd’hui deux classes de techniques d’imagerie pour étudier ce type
de phénomeénes : I'imagerie Doppler laser et I'analyse de contraste spatial du speckle.
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Nous avons montré que notre méthode de détection hétérodyne spatiotemporelle pou-
vait allier les avantages des deux types de méthodes, a savoir une grande sensibilité,
une mesure parallele sur les pixels d'une caméra, une bonne résolution temporelle,
l'accés a un signal quantitatif (le décalage de fréquence). Nous avons validé cette tech-
nique de détection en réalisant des images in vivo de la perfusion sanguine sur le cortex
de souris. Nous avons obtenu une cartographie 2D de I'élargissement spectral (dans
la gamme du kilohertz) utilisé comme estimateur de la perfusion locale et nous avons
pu suivre des variations de cette perfusion suite a I'injection d'un inhibiteur des mo-
noamines oxydases (vasoconstricteur), visant a perturber la circulation sanguine. Les
images obtenues présentent des contrastes jamais atteints précédemment.

3.3.2 Nouveaux modes d’imagerie lumiére-ultrasons

3.3.2.1 Holographie rapide par adaptation du front d’onde pour 'imagerie
acousto-optique

M. Lesaffre, F. Ramaz, E. Bossy

Articles dans des revues avec comité de lecture : [169, 142, 209]
Conférences invitées : [397]

Communications avec actes : [454, 453, 466, 476, 475, 484, 483, 485, 450]
Communications sans actes : [523, 561, 581, 582, 583, 584, 598, 604]
Valorisation : [662]

Cette méthode, dont nous sommes les précurseurs au niveau international, permet
de mesurer l'interférence entre le champ des photons marqués et un faisceau référence
qui en est sa réplique spatiale. Il y a donc une cohérence spatiale des sources qui
interférent, et 'on s’affranchit d'un effet de moyenne du speckle suite a l'intégration
du signal sur la surface du détecteur. La mesure est rapide (10kHz et plus), avec un
post-traitement limité, car un simple monodétecteur de grande surface (1cm?) peut étre
utilisé ; nous pouvons effectuer des mesures qui seront peu affectées par la décorréla-
tion du speckle dans les milieux vivants (> kH z), et qui dégradent le contraste du signal.
Dans la pratique, les faisceaux signal et référence se mélangent dans un cristal photoré-
fractif, qui présentent des propriétés de photoconduction et de rectification optique, qui
peuvent modifier localement son indice de réfraction ; cela permet d’inscrire rapidement
un hologramme de la figure de speckle. Comme conséquence, la référence diffracte dans
la direction des photons provenant du milieu un faisceau isomorphe (en amplitude et
en phase). On enregistre ainsi dans le plan du détecteur un signal d’interférence entre
ces deux ondes spatialement cohérentes, dont I'amplitude est proportionnelle au signal
acousto-optique.

L’hologramme entre les photons marqués et la référence oscille & 2M Hz (fréquence
ultrasonore). Cette cadence trop élevée ne peut induire dans le cristal un effet photo-
réfractif, méme a forte puissance du laser de pompe (1W/em?), mais on peut décaler le
faisceau référence de la fréquence des ultrasons, afin que le battement tombe dans la
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fenétre de réponse temporelle du cristal : seul 'hologramme des photons marqués est
inscrit. I faut ajouter une modulation sur les ultrasons (de phase par exemple) afin d’éli-
miner les flux continus a la détection (mesure par détection synchrone a typiquement
quelques kH2z).

Les premiéres mesures a 1064nm avec des cristaux de GaAs ont validé la méthode
avec 4cm de blanc de poulet et un laser d’environ 100mW, un détecteur InGaAs (¢=5mm),
et une pression acoustique de 1M Pa. Nous avons également effectué le balayage latéral
d’inclusions absorbantes dans quelques centimétres de blanc de poulet.

Un certain nombre d’options ont été envisagées pour optimiser la mesure et modéliser
la réponse du montage. Nous avons appliqué une modulation d’amplitude sur les ultra-
sons (également a quelques kHz). Dans ce cas, il n’y a pas de décalage en fréquence des
bras de l'interférometre : en I'absence d'ultrasons, on enregistre I’hologramme statique
des photons diffusés. En présence de I'onde acoustique, une fraction des photons est
décalée en fréquence et efface partiellement I'’hologramme. Nous mesurons alors une
détérioration du contraste, a la fréquence de modulation des ultrasons, et avons a nou-
veau acces au signal acousto-optique. Nous avons mesuré une variation quadratique du
signal en fonction de la pression acoustique appliquée, en conformité avec notre modéle.

La mesure du temps de vie de I'effet photoréfractif (rpr) est un point clé du succés de
la méthode. Un établissement rapide, et de préférence en dessous de O0.1ms permettra
de mesurer un signal non dégradé par la décorrélation du speckle. Le temps de vie est
inversement proportionnel a la densité de puissance dans le cristal, et donc a la puis-
sance de pompe. Cette mesure est en principe tout a fait standard si I'on prend des
faisceaux "propres", mais compte tenu de I'inhomogénéité du champ de speckle dans le
cristal, il parait plus fiable de pouvoir effectuer cette mesure directement sur le mon-
tage. Nous avons développé une méthode originale de décalage en fréquence qui nous
permet de mesurer précisément ce temps de vie dans les conditions réelles de I'imagerie
acousto-optique, avec un grande robustesse face aux conditions expérimentales. Nous
obtenons un temps de vie trés voisin (0.25ms) du temps de corrélation du milieu, grace
a lacquisition d'un amplificateur optique a fibres qui peut délivrer une puissance de
quelques Watts.

3.3.2.2 Opto-élastographie

K. Daoudi, A. Funke, E. Bossy

Articles dans des revues avec comité de lecture : [81],

Communications avec actes : [448]

Valorisation : contrats de recherche, partenariat industriel, créations d’entreprise :
[652]

Parallélement aux méthodes de détection de la modulation acousto-optique explici-
tées ci-dessus (holographie numérique sur CCD et par adaptation du front d’'onde avec
cristal photoréfractif), nous mettons également en place une expérience "d’élastographie
acousto-optique" : la modulation acoustique servant a moduler la lumiére dans le cadre
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des mesures acousto-optiques conventionnelles est due a la modulation a la fréquence
ultrasonore (M H:z typiquement) de la position des diffuseurs et de I'indice optique du
milieu. Les déplacements obtenus sont en général au plus de l'ordre de quelques na-
nometres. Si on utilise des trains d’ondes ultrasonores focalisés de forte puissance ins-
tantanée (possible en restant dans les limites permises médicalement si la puissance
moyenne reste faible, donc a faible rapport cyclique), le milieu est également soumis,
en plus du déplacement "classique" a la fréquence ultrasonore, a une poussée "en bloc"
(pression de radiation) provoquant des déplacement de I'ordre du pum (par opposition aux
nm de l'oscillation ultrasonore) sur des temps de 'ordre de la ms. Ce phénomene est mis
a profit au Laboratoire Ondes et Acoustique de 'ESPCI, avec lequel nous collaborons
étroitement, pour générer une onde de cisaillement, qu’on peut "filmer" au cours de son
déplacement (lent, quelques mm/ms) par imagerie ultrasonore ultrarapide. Dans le cadre
des mesures combinant optique et acoustique, ce phénomeéne peut étre intéressant pour
plusieurs raisons : d'une part, le fait d’avoir un déplacement en bloc de la zone focale de
l'ordre de quelques pm pourrait avoir un effet plus important que celui de la modulation
a la fréquence ultrasonore (qq nm de déplacement alternatif), pour une puissance ul-
trasonore moyenne équivalente. En effet, la poussé est obtenue en mode impulsionnel,
mode pour lequel la puissance ultrasonore moyenne délivrée au tissu peut-étre mainte-
nue dans les normes de sécurité en jouant sur la fréquence de répétition des poussées.
Les techniques existantes peuvent étre appliquées (a la condition a priori de n’étre pas
basée sur la fréquence d’oscillation ultrasonore) ou adaptées. D’autre part, une mesure
optique des effets de la pression de radiation refléte non seulement une propriété optique
(typiquement I'absorption, comme pour les techniques acousto-optiques standards, i.e.
la zone déplacée laisse-t-elle passer la lumiere ?), mais également une propriété méca-
nique. Le déplacement du milieu en réponse a la poussée ultrasonore dépend en effet
du module d’Young et de la viscosité du matériau, parametres présentant également un
intérét du point de vue clinique. Nous avons récemment démontrée la faisabilité d'une
telle approche sur des gels de plusieurs cm d’épaisseur dont les propriétés mécaniques
et optiques sont proches de celles des tissus : Nous avons tout d’abord réalisé la détec-
tion d'un contraste optique, en analysant une série temporelle d'image de speckle qui
présentent une décorrélation transitoire lorsque le milieu est mis en mouvement par la
pression de radiation. Nous venons tout récemment de vérifier expérimentalement que
cette approche permet la détection de contrastes optiques d'une part, mais également la
détection de contrastes €lastiques (modules d’Young), et nous avons de plus démontré
que l'on pouvait discriminer ces deux types de contrastes. Nous étudions actuellement
les limites de la technique, en terme de sensibilité, de résolution et de faisabilité in vivo.

3.3.2.3 Renversement temporel d’ondes photoacoustiques

K. Daoudi, A. Funke, E. Bossy
Articles dans des revues avec comité de lecture : [80]
Communications avec actes : [449]
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La génération d’'ondes acoustiques par absorption optique (effet photoacoustique) est
mise en ceuvre par de nombreux groupes dans le but de fournir une image des proprié-
tés optiques d’absorption d'un tissu, en profondeur avec la résolution des ultrasons.
Nous avons récemment entrepris d'utiliser I'effet photo-acoustique pour des expériences
de retournement temporel ultrasonore, en collaboration avec le Laboratoire Ondes et
Acoustique. Le retournement temporel d’'ondes ultrasonores est habituellement basé
sur la réémission d’ondes ultrasonores générées dans le milieu par une source de
nature acoustique (un hydrophone inséré a dessein dans le milieu, ou un réflecteur
acoustique renvoyant un écho d'une onde ultrasonore envoyée dans le milieu). II peut
permettre d’apprendre a re-focaliser vers une source ultrasonore, par exemple en pré-
sence d'un milieu aberrateur qui empéche une focalisation classique basé sur des lois de
retards en milieu homogeéne. Le retournement temporel d’'ondes ultrasonores d’origine
photoacoustique, que nous venons de démontrer expérimentalement pour la premiére
fois [ACL-Bossy2006a], permettre donc d’apprendre a focaliser sur un contraste de na-
ture optique. Nous avons proposé dans un projet ANR (accepté en Juillet 2007, pour
la période 2008-2010) d’appliquer cette approche dans le cadre de la thérapie ultraso-
nore : retourner 'onde émise par photoacoustique, aprés amplification de puissance,
peut permettre de chauffer et "bruler" des régions optiquement contrastées. La tech-
nique permettra dans ce cas non seulement de détecter le contraste optique (qui peut
étre indétectable de facon purement optique ou purement ultrasonore), mais aussi d’agir
en retour sur ce contraste optique par thérapie ultrasonore.

3.3.2.4 Modélisation d’ondes acoustiques et milieux complexes

E. Bossy

Articles dans des revues avec comité de lecture : [79, 86, 84, 85, 83, 189, 196, 197,
211]

Conférences invitées : [307]

Communications avec actes : [451]

Communications sans actes : [522, 524, 521, 525, 520, 605]

Ouvrages scientifique (ou chapitres) : [621]

Cette activité s’articule autour de la propagation ultrasonore dans l'os, cortical et
trabéculaire. Un des enjeux de ces travaux est de comprendre les mécanismes d’atté-
nuation d'un faisceau ultrasonore a la traversée d’'une paroi osseuse, telle que le crane
(pour I'imagerie ou la thérapie du cerveau) ou le talon (pour le diagnostic de pathologie
comme l'ostéoporose)

3.4 Imagerie thermique de circuits intégrés

Collaborations industrielles : Thales (Corbeville, France), ST microelectronics (Agrate,
Italie), SOITEC (Bernin, France), Picogiga (Les Ulis, France),
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Collaborations académiques : Peter Raad, Southern Methodist University (Dallas,
USA), Sophie Bouchoule, LPN (Marcoussis, France), Frederic genty, CEM2 (Montpel-
lier, France), Sebastian Volz, EM2C (Chatenay Malbry, France), Stefan Dilhaire, CPMOH
(Bordeaux, France), Bruno Palpant, INSP (Paris, France), Christian Bergaud, LAAS (Tou-
louse), Lionel Rousseau, Gaélle Lissorgues, ESIEE (Noisy le Grand, France), Equipes
membres du GDR CNRS Micro et Nano thermique

3.4.1 Imagerie de thermoréflectance
3.4.1.1 Thermoréflectance sous illumination visible

M . Bardoux, C. Filloy, D. Fournier, G. Tessier

Articles dans des revues avec comité de lecture : [103, 129, 128, 151, 234, 233, 232,
235, 238, 236, 237, 229, 228, 231]

Conférences invitées : [342, 346, 344, 403]

Communications avec actes : [452, 458, 461, 465, 470, 471, 473, 472, 482, ?, 494,
491, 496, 498]

Communications sans actes : [527, 526, 547, 555, 564, 563, 610, 606, 607, 609, 608]

Ouvrages scientifique (ou chapitres) : [620]

Ouvrages de vulgarisation (ou chapitres) : [624]

Valorisation : contrats de recherche, partenariat industriel, créations d’entreprise :
[671, 667, 668]

Les mesures de thermoréflectance utilisent le lien entre coefficient de réflexion (R), et
température (7). L’approche développée dans notre laboratoire consiste a utiliser une ca-
méra CCD pour effectuer cette mesure difficile (dR/dT est de I'ordre de 10~ a 107°K 1)
et obtenir une imagerie de température a haute résolution sur des circuits intégrés
en fonctionnement. Outre la possibilité d’obtenir rapidement des images, ce systéme
permet l'utilisation d'une grande variété de sources lumineuses, puisque l'illumination
est incohérente. Cette configuration, depuis peu adoptée par de nombreux laboratoires
internationaux, nous a naturellement conduit a explorer une trés large gamme de lon-
gueurs d’'onde, de l'infrarouge a l'ultraviolet. Le systéme d’imagerie thermique de cir-
cuits intégrés est aujourd’hui pleinement opérationnel, et présente des performances
le situant au meilleur rang mondial en termes de résolution spatiale (moins de 300nm),
thermique (de l'ordre de 0.1K sur certains échantillons) et rapidité d’acquisition (de
l'ordre de la minute pour 10° pixels). Les efforts récents ont porté sur I'étalonnage et
I'évaluation de la précision des mesures en comparant les températures obtenues par
thermoréflectance, avec une modélisation par volumes finis et des mesures locales par
senseurs ad hoc intégrés a I'échantillon. Nous avons pu montrer que les circuits inté-
grés recouverts d'une couche de passivation sont le siége d’interférences qui modifient
fortement R(\) et dR/dT(A). Un montage spectroscopique, permettant de mesurer trés
rapidement des spectres de dR/dT()\) a été réalisé de maniére a étayer ces modeles.
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3.4.1.2 Thermoréflectance a haute fréquence

C. Filloy, G. Tessier, D. Fournier
Articles dans des revues avec comité de lecture : [117, 116]
Communications avec actes : [456, 455]

Communications sans actes : [548, 549]

FiG. 3.3: a) image optique d'une résistance, b), c) et d) images thermiques de la composante HF de
la modulation de température obtenue en alimentant la résistance a F=2kHz, 950kHz, et 4,8MHz
respectivement.

Beaucoup de circuits intégrés actuels sont capables de travailler a de trés hautes fré-
quences (HF), allant jusqu'au GHz. Les composantes continue et modulée du champ
de température interviennent toutes deux dans les éventuels processus de destruction,
particulierement dans la mesure ou seule la composante HF est confinée a des échelles
submicroniques. A ce titre, il est donc important de pouvoir cartographier chacune de
ces composantes. Le dispositif décrit plus haut a été adapté a I'’étude de hautes fré-
quences selon deux méthodes :

La premiére permet d’imager la composante HF de T'(¢) en utilisant une illumina-
tion (LED) modulée a une fréquence légérement différente (F + f) de celle a laquelle est
aliment€ le circuit (F). La partie modulée de R(t), donc de T'(t) est ainsi mesurée a la
fréquence de battement, f. Le montage permet ainsi d’analyser, en théorie, des échauf-
fements modulés jusqu’a 80M Hz. Cependant, la composante HF de la température 7T'(¢)
devient trop faible pour étre mesurée avec un bon rapport signal a bruit au dela de
quelques M Hz. La seconde approche consiste a utiliser des vecteurs de test dont la
fréquence F' peut atteindre plusieurs centaines de M Hz, voire le GHz, en les répétant
a des cadences basse fréquence f, de 'ordre du Hz. Cette approche a été validée avec
succes sur des circuits numeériques et des transistors de puissance (Thales).

3.4.2 Imagerie de circuits intégrés
3.4.2.1 Application aux VCSELs

M. Bardoux, D. Fournier, G. Tessier

Articles dans des revues avec comité de lecture : [495, 492]
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Communication sans actes : [516]

Dans le cadre d'une collaboration avec le LPN, nous avons étudi€ des lasers a émission
verticale (VCSELs). Ce type d’architecture rend trés difficile I'obtention d'une mesure de
température suivant la direction verticale des structures, qui sont constituées d’empi-
lements de couches opaques dans le visible. L’approche originale adoptée ici consiste a
cliver ces VCSELs en deux tout en les maintenant fonctionnels : on a ainsi accés a la
tranche des couches. Sur des VCSELS clivés en fonctionnement, nous avons obtenu des
images de thermoréflectance permettant d’obtenir un profil de température a travers les
couches. D’autres mesures réalisées en éliminant par gravure les couches superficielles
du VCSEL, de maniere a accéder a la température des jonctions tunnel d’'injection, sont
venu corroborer ces résultats.

3.4.2.2 Thermoréflectance proche infrarouge & résolution sub- diffraction

M. Bardoux, C. Boué, G. Tessier
Articles dans des revues avec comité de lecture : [230]
Conférences invitées : [404, 402]

Les circuits intégrés actuels présentent une structure tridimensionnelle dans laquelle
les sources de chaleur sont enterrées sous plusieurs micrometres de couches diélec-
triques (encapsulation) et métalliques (interconnexions et pistes) qui rendent difficile
toute mesure de température. Pour y accéder, nous avons développé un systéme utili-
sant une caméra InGaAs proche IR (1,1 a 1,7 um) pour pénétrer par la face arriere dans
le substrat de silicium, transparent a ces longueurs d’'onde. Des images a la limite de
diffraction (1.7 pm) ont été obtenues. La résolution a ensuite pu étre poussée au-dela,
jusqu’a 440nm, en utilisant une lentille & immersion solide tirant parti du fort indice du
silicium pour augmenter 'ouverture numérique jusqu'a 2,4.

3.4.3 Nouveaux développements d’'imagerie thermique haute résolution
3.4.3.1 Imagerie infrarouge

C. Boué, D. Fournier
Articles dans des revues avec comité de lecture : [88]

Les images délivrées par les logiciels associés aux caméras infrarouges commerciales
ne tiennent pas compte de la basse émissivité des zones métalliques et affichent des
images qui ne sont pas toujours représentatives des cartographies en température.

Nous avons proposé une méthode permettant d’obtenir des cartographies de tempéra-
ture absolue apreés calcul de la carte d’émissivité. La résolution spatiale a été augmen-
tée en intercalant un anneau entre l'objectif et la caméra. Moyennant un traitement des
images pour s’affranchir des déformations introduites par I'anneau, la résolution atteint
les limites imposées par la diffraction, soit 40 pm.
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Une autre possibilité pour ameéliorer la résolution spatiale de la caméra est d’augmen-
ter I'ouverture numérique du systéme optique. Pour ce faire, un montage proche de celui
utilisé dans le proche infrarouge a été réalisé, en déposant une lentille hémisphérique
en silicium, d’'indice élevé (n = 3,5) sur la face arriére polie d’'un circuit intégré. Ainsi,
sur des échantillons résistifs d’or sur silicium nous avons pu améliorer la résolution
spatiale d'un facteur 10.

3.4.3.2 Sonde fluorescente a balayage pour la cartographie de températures

B. Samson, L . Aigouy, G. Tessier

Articles dans des revues avec comité de lecture : [35, 215]
Articles dans des revues sans comité de lecture : [255]
Communications avec actes : [422]

Communications sans actes : [603, 602, 601]
Valorisation : [670]

Resistive stripe

Analyzed zone
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FIG. 3.4: (a) image optique classique du composant; (b) images topographique (en haut) et de
fluorescence (en bas) du composant au repos; (c) images topographique (en haut) et de fluores-
cence (en bas) du méme composant lorsqu'un courant de 50mA circule dans la piste résistive. Un
point chaud est clairement visible aux endroits ou1 la piste tourne, synonyme d’un effet Joule plus
important

Le microscope a balayage développé au laboratoire permet d’obtenir des images de la
température de surface sur des circuits intégrés en fonctionnement. Pour cela, un frag-
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ment de verre dopé est fixé a I'extrémité d’'une pointe et balayé au dessus de la surface.
Le suivi spectroscopique des raies de fluorescence permet d’accéder a la température du
cristal, donc de I'’échantillon. S’agissant d'une technique de champ proche, la résolution
obtenue est excellente (300nm).

Un travail d’intercomparaison quantitative avec le systéme de réflectance a été réa-
lisé, notamment sur des pistes métalliques chauffantes dans le cadre de ’'ANR PNano
Nanothermofluo.
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4 Instruments et méthodes

4.1 Introduction

La conception d’instruments originaux et performants, le développement de nouvelles
méthodes et outils de mesure, forment en quelque sorte le socle commun du laboratoire.
Nous avons dans l'ensemble la méme approche instrumentale de la physique, dont la
base est la recherche de la meilleure sensibilité, des performances limitées par les bruits
fondamentaux. Que ce soit dans le domaine du champ proche, de la tomographie op-
tique, de I'imagerie thermique, etc., nous cherchons systématiquement a atteindre et
a contourner les limites imposées par la physique. Cette approche n’est pas récente
puisque dés la naissance de 'UPRS5, la conception du modulateur de biréfringence par
J. Badoz a permis d’atteindre la limite imposée par le bruit de photons dans de nom-
breuses expériences de spectroscopie et de polarimétrie.

Un second point qui caractérise le développement et la dynamique du LPEM est le
constant enrichissement et la diffusion rapide de ce socle de développements instru-
mentaux. Le modulateur de biréfringence a permis I'’émergence des méthodes de micro-
scopie interférométrique différentielle au milieu des années quatre-vingt-dix; plus tard
cette microscopie a stimulé l'apparition de techniques d’imagerie plein champ aussi
bien en microscopie interférométrique qu’en photothermique et en métrologie optique.
Ces avancées successives se sont faites sous 'impulsion d’'un groupe, mais ont été ali-
mentées et ont atteint leur maturité grace a 'ensemble de 'UPR. Récemment le passage
a limagerie tridimensionnelle a suivi cette méme logique, et va pouvoir profiter aussi
bien a la microscopie conventionnelle, qu’a la nano-imagerie ou a la vision industrielle.
Cette dynamique impulsion/diffusion n’est efficace que parce que nous arrivons a pré-
server les acquis de 'UPR et a les réactualiser, a les adapter a nos besoins actuels. Nous
envisageons avec confiance les futures avancées en spectroscopie en champ proche et
en spectroscopie de nanoobjets parce que nous avons déja dans 'UPR toutes les compé-
tences nécessaires en spectroscopie, et nous y greffons simplement nos progrés récents
en microscopie de champ proche et en nanophysique. Il est intéressant de remarquer
que 'équipe de chercheurs travaillant sur le théme des électrons en interaction, et qui
ont été intégrés récemment a 'UPR, bien que concernés par des problémes trés fon-
damentaux de physique du solide, partagent cette méme approche instrumentale. Les
liens qui se tissent entre différents groupes, en particulier a travers les techniques de
champ proche optique, permettent d’étendre lentement mais strement, ce socle com-
mun dinstrumentation a 'ensemble de l'unité. Nous avons distingué dans ce theme
transverse deux grandes directions : d'une part I'imagerie bi ou tridimensionnelle, qui
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regroupe un ensemble important de techniques développées dans l'unité, et d’autre part
le développement de divers instruments originaux.

4.2 Nouvelles méthodes d’imagerie

Les instruments de mesure qui étaient congus jusqu’a présent par I'UPR étaient can-
tonnés a des mesures locales (comme les différents instruments de photothermie), ou
point a point (comme les microscopes interférométriques). Récemment, et simultané-
ment, la majorité des groupes de recherche s’est tournée vers I'imagerie. Que ce soit
dans le domaine du champ proche, de l'interférométrie ou de la thermique, nous avons
mis au point des instruments capables de fournir des informations bi ou tridimen-
sionnelles, basés sur de nouvelles méthodes de codage du signal, comme l'illumination
structurée, l'utilisation de la cohérence spatiale, ou des techniques plus classiques de
modulation.

4.2.1 Développement de techniques 3D en microscopie optique

D. Dubertret, A.C. Boccara, A. Fragola, F. Chasles, V. Loriette

4.2.1.1 Microscope confocal plein champ

Les sondes optiques que nous développons formées de nanocristaux de semi-conducteurs
(quantum dots ou @D) ont des propriétés optiques uniques que 1'on ne retrouve ni dans
les fluorophores organiques ni dans les lanthanides. Plus spécifiquement, les QD sont
extrémement résistants au photoblanchiment et ont une longueur d’onde d’émission
en fluorescence qui est directement reliée a leur taille. Ces propriétés suggerent qu’il
est possible de développer des instruments dédiés spécifiquement a la détection de ces
sondes. Nous avons entrepris de mettre au point deux types de microscopes permettant
de visualiser les QD. Nous avons décidé de mettre au point un systéme de microscopie

"e.

confocale a grille autrement appelé "illumination structurée’ . Le principe consiste a
placer une grille dans le plan du diaphragme de champ du microscope pour la projeter
sur I'échantillon étudié. Celle-ci est ainsi imagée sur la tranche de I'échantillon position-
née dans le plan focal de 'objectif. Contrairement a la microscopie confocale classique,
les images sont acquises en plein champ et il n’est pas nécessaire d’avoir une source
laser, les quantum dots étant excités grace a une lampe a mercure. Ce microscope nous
a permis d’obtenir des coupes optiques de plusieurs échantillons. Pour I'instant, nous

arrivons a obtenir des coupes dont I'épaisseur est de I'ordre du micron en 300 ms.
4.2.1.2 Technique de microscopie plein champ par modulation de la position de
I’objectif

Articles dans des revues avec comité de lecture : [99]
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En utilisant une modulation de la position de I'objectif, nous avons mis au point une
technique de microscopie de fluorescence plein champ permettant d’obtenir d'une part
des sections optiques de I’échantillon et d’autre part une localisation des particules fluo-
rescentes en trois dimensions avec une précision de quelques dizaines de nanomeétres.
L’idée développée est la suivante : la modulation de la position de I'objectif a la fréquence
w produit une modulation du signal fluorescent I dans le plan focal a deux fréquences : w
et 2w. Les fluorophores situés dans le plan focal sont modulés a la fréquence 2w avec un
maximum du signal dans le plan de mise au point, et a w avec une intensité nulle dans
le plan de mise au point. Les signaux I, et I3, peuvent étre extraits a partir de quatre
images enregistrées pendant une période de modulation. Le rapport I, /I, est directe-
ment relié a la position des fluorophores et permet de les localiser avec une précision de
10nm dans le plan optique et de 32nm dans le plan perpendiculaire.

4.2.1.3 lllumination structurée 3D

L’illumination structurée est un moyen astucieux qui permet d’élargir la bande pas-
sante d'un systéme optique. Nous avons con¢u un systéme d’illumination pour mi-
croscope optique qui permet de structurer l'illumination dans les trois dimensions et
ainsi améliorer non seulement la résolution latérale des microscopes optiques, mais
d’obtenir également un codage axial dans les échantillons. Ce systéme d’éclairage com-
bine les avantages de l'illumination structuré classique pour 'amélioration d'un facteur
au moins égal a deux de la résolution latérale, de la microscopie confocale en ce qui
concerne I'amélioration du contraste, et apporte un avantage nouveau qui est celui de
localiser en trois dimensions des objets sans nécessité de déplacer 'échantillon ni de
réaliser des coupes optiques.

4.2.2 Sondes locales multiples pour I'immagerie 3D

G. Moneron, A. Dubois, A.C. Boccara

Articles dans des revues avec comité de lecture : [166]
Communications sans actes : [592, 591]

Conférences invitées : [395, 286]

Ouvrages scientifiques : [622]

Pour cette technique nous utilisons des nano-objets " browniens " comme sondes
du champ proche optique dans les 3 dimensions de I'espace. La position de chacune
de ces nano-sondes est déterminée avec une précision de l'ordre du nanometre. Nous
réaliserons ainsi 'équivalent d’'un microscope a force atomique (AFM) fonctionnant en
3 dimensions. La résolution des images produites par ce microscope a sondes locales
multiples sera donnée par la taille des sondes utilisées (~10 & 50 nm). Le dispositif expé-
rimental utilise un microscope interférométrique en lumiére blanche. A partir d'une pile
d’'images interférométriques acquises a des profondeurs successives on peut déterminer
la position axiale (z) des billes avec une précision d’environ 20nm.
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Pour le projet de microscopie de champ proche 3D, les sondes locales sont des particules
" browniennes ", c’est a dire telles que l'influence de la gravité soit négligeable devant la
force de Langevin induite par 'agitation thermique du fluide dans lequel baigne la struc-
ture. Nous utilisons des sphéres d’or de taille nanométrique (entre 10 et 100nm). Pour
figer le mouvement de ces billes pendant le temps de la mesure, nous utilisons comme
source d’éclairage une lampe a arc au Xénon délivrant des flashs de 2us de durée.
La concentration des billes est choisie suffisamment faible pour que leur observation
individuelle soit possible, mais assez €levée pour quun grand nombre de ces sondes
participe en paralléle a I'exploration de la structure de l'objet. Le dispositif expérimen-
tal est basé sur un microscope interférométrique avec deux caméras CCD permettant
d’enregistrer simultanément 2 images interférométriques en opposition de phase. Pour
valider le principe, nous avons étudié tout d’abord la structure de sphéres d’agarose, en
reconstruisant des images a haute résolution des volumes interstitiels.

4.2.3 Lecture de mémoires 3D par OCT

B.C. Forget, A. Dubois, F. Ramaz, B. Briat
Articles dans des revues avec comité de lecture : [213]

Communications avec acte : [486]

Les milieux photosensibles a un marquage non linéaire permettent une bonne locali-
sation spatiale des variations des constantes optiques. Ils sont donc de bons candidats
pour réaliser des mémoires optiques en volume, avec une densité de stockage dépassant
le Tbit/cm3. La plupart des travaux menés sur le sujet proposent des montages utilisant
une technique de fluorescence afin de lire ces mémoires. Il est également possible d'uti-
liser des réseaux de fibres monomodes dont on crée la sélectivité par un réseau de Bragg
photo-induit. Notre projet de lecture de ces mémoires ft innovant (collaboration avec
Ecole Polytechnique, IPCMS et IOTA dans le cadre d'une ACI Jeune Chercheur), car
c’est utilisant une source lumineuse de faible longueur de cohérence (1xm) que nous
pouvons sélectionner une petite zone (< 1um?) dans le volume, par l'interférence entre
la lumiere rétrodiffusée et une onde de référence en utilisant une technique originale de
tomographie optique cohérente initialement développée au laboratoire par A. Dubois.
Le montage OCT prévu dans le cahier des charges de I'ACI pour la lecture de ces mé-
moires a été réalisé. Cette approche de lecture par OCT a été validée avec un certain
nombre d’échantillons solgels dopés avec des colorants organiques, initialement envisa-
gés comme matériaux lasers.

Parmi les premiers résultats sur ces échantillons, nous avons pu mesurer des seuils
énergétiques d’inscription, par ailleurs assez voisins du seuil de dommage de la matrice
hote pure, sans doute a cause d'une concentration trop faible du dopant. La venue de
nouveaux échantillons s’est heurtée 4 de nombreux problémes de fabrication, notam-
ment au niveau de la stabilité du matériau. En conséquence, ce projet n’a pas été défini

comme prioritaire au sein de I'équipe et s’est provisoirement arréteé.
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4.2.4 Imagerie et spectroscopie Terahertz : Champ proche et
ultra-proche

S. Grésillon, R. Lecaque

Articles dans des revues avec comité de lecture : [137, 161]
Communications sans actes : [565, 566, 567, 568, 569, 570, 571, 572]
Conférences invitées : [361, 359, 360]

Articles dans des revues sans comité de lecture : [261]

Ces quinze derniéres années, le domaine des Térahertz (THz, 0,1 a 10 THz) a été I'ob-
jet de travaux fructueux. En effet, 'amélioration des lasers impulsionnels ultra-courts
(durées d’'impulsion inférieures a 100fs) a permis de développer de nouvelles sources te-
rahertz puissantes et impulsionnelles. Parallelement, les détecteurs d’ondes THz se sont
développés aussi sur cette base. Munis de tels systémes de génération et de détection,
imagerie et spectroscopie THz se sont développées conjointement dans des domaines
aussi variés que la physique fondamentale, la chimie des polluants et des gaz toxiques,
ou encore la biologie. Toutefois, le principal inconvénient d’'une imagerie THz est la mau-
vaise résolution du fait de la diffraction (résolution limitée par la longueur d’onde THz,
voisine de 300 pym).

Au laboratoire, nous avons mis au point un systéme d’imagerie THz performant en
termes de résolution et d’identification d’objets microscopiques et sub-microscopiques.
Une méthode d’'imagerie haute résolution en commun avec une spectroscopie fine per-
met de révéler des contrastes uniques, notamment dans les études biomédicales ou sur
les polluants (le domaine THz est celui des énergies vibrationnelles des molécules) mais
aussi dans les supraconducteurs (le gap des supraconducteurs a haute température
critique se situe dans le domaine THz). Pour réaliser ce dispositif, deux méthodes com-
plémentaires pour atteindre une résolution sub-longueur d’onde dans les images THz
sont mises en oeuvre au laboratoire.

La premiére consiste a réaliser, par rectification optique, une source terahertz sub lon-
gueur d’'onde. En focalisant une impulsion ultrabréve dans un matériau non linéaire
et non centrosymeétrique, nous avons pu générer une impulsion THz large bande (0,5
a 30 THz) dont la dimension spatiale est inférieure a 30pum pour une longueur d’onde
moyenne de 250 um, fixant ainsi la résolution accessible par cette méthode(article publie
dans Opt. Comm en 2005 et un autre article soumis). Nous développons actuellement
un systéme de détection permettant d’avoir accés a I'amplitude et a la phase du champ
THz.

Dans un deuxieéme temps et pour ameéliorer encore la résolution du systéme de dé-
tection, nous souhaitons appliquer la technique du SNOM sans ouverture déja expéri-
mentée avec succes dans le domaine du visible et de l'infrarouge au laboratoire. Elle
consiste a approcher une pointe métallique (de rayon de courbure de quelques dizaines
de nanometres) a la surface de I'’échantillon afin de récupérer par diffusion les ondes
évanescentes. La résolution que l'on espére atteindre est alors voisine de plusieurs di-
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zaines de nanometres et limitée uniquement par la taille de 'apex de la pointe.

4.2.5 Imagerie infrarouge
4.2.5.1 Applications en controle non destructif

La thermographie infrarouge permet de mettre en évidence des défauts localisés sur

la surface d’'un objet par la mesure de 1'évolution de sa température. Des mesures infra-
rouges avec la caméra IR CEDIP a 5um du laboratoire ont été faites au laboratoire LMT
de Cachan afin de valider leur nouveau montage de traction biaxiale. Cette étude leur
a permis de s’assurer de la symétrie des contraintes sur les fixations d'une éprouvette
meétallique en croix.
La thermographie infrarouge est avant tout une technique de contréle non destructif qui
de ce fait trouve un intérét particulier dans 'observation des milieux biologiques. L'ima-
gerie thermique calculée a partir du flux infrarouge €mis par le corps humain reflete
I'état de santé d'un individu. Cependant, la peau étant opaque au-dessus de 2um, 'ima-
gerie fonctionnelle en profondeur n’est accessible que via la diffusion de la chaleur au
travers de I'épiderme. Nous avons développé des modéles thermiques simples ou la veine
est présentée comme un tube de chaleur en profondeur. Des sollicitations thermiques
externes sur la peau permettent aprés un enregistrement des réponses infrarouges dy-
namiques par une caméra infrarouge a 5mm de déduire le rayon, la profondeur de la
veine ainsi que la vitesse du sang.

4.2.5.2 Imagerie infrarouge synchrone : mesure de la diffusivité thermique de matériaux

Lorsque les échantillons mesurés en radiométrie infrarouge sont le siége d'une exci-

tation périodique, les échauffements induits seront composés d'une partie en synchro-
nisme avec l'excitation et d’'une partie a évolution lente et dissipative. Le rayonnement
infrarouge émanant de la surface inspectée et représentatif des variations induites de
température est capté par la caméra. Le module lock-in développé par CEDIP permet de
calculer selon le principe de la détection synchrone, la phase et I'amplitude du phéno-
meéne physique a la fréquence de la sollicitation.
Il y a quelques années, le laboratoire a mis au point un instrument permettant de me-
surer, a l'aide de la détection locale de I'émission infrarouge, le champ de température
induit par un laser focalisé a la surface de I'’échantillon et modulé en amplitude. La dif-
fusivité thermique du matériau est extraite du profil de la phase du signal infrarouge,
mesuré de part et d’autre du point de chauffe par détection synchrone. Récemment, le
monodétecteur a été remplacé par une caméra infrarouge dont la matrice de détecteurs
InSb (5um) permet de s’affranchir des déplacements micrométriques jusque la utilisés.
La résolution spatiale ainsi obtenue est de 'ordre de 40um. La trés bonne résolution
thermique de la caméra, associée a un moyennage aisé en acquisition synchrone, accé-
leére la procédure de mesure d'un facteur de 10 comparativement a une mesure effectuée
par monodétecteur.
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4.3 Instrumentation

4.3.1 Micro et nanomanipulations : sondes fluorescentes a balayage

L. Aigouy, B. Samson, B. Dubertret

Articles dans des revues avec comité de lecture : [28, 29, 33, 35, 31, 32, 34, 30, 55,
100, 121, 126, 127]

Communications avec actes : [418, 419, 421, 420, 460, 459]

Communications sans actes : [506, 510, 509, 508, 507, 603, 602, 601]

Conférences invitées : [266]

Articles dans des revues sans comité de lecture : [253, 255, 254, 260]

Nous développons de nouvelles sondes SNOM utilisant des particules fluorescentes
qui vont jouer le role de nanosources de lumiere ou de nanodétecteurs de champ €élec-
tromagnétique. Les particules, en silice ou verres fluorés, contiennent soit des ions de
terres rares (Er3+ et Yb3+), soit des boites quantiques de CdSe/ZnS. La fabrication de
ces sondes nécessite de manipuler de facon controlée des particules dont la taille est in-
férieure 2 300nm. Nous avons donc développé un micro/nanomanipulateur permettant
de fixer des nanoparticules a I'extrémité de pointes ultrafines mais aussi de pouvoir les
manoeuvrer. Le systéme est composé de plusieurs systémes de déplacements piézoélec-
triques placés sous un microscope permettant le controle en temps réel des opérations.
Nous envisageons a l'avenir de manipuler des objets de dimension beaucoup plus ré-
duite. Pour cela, des nanomanipulateurs seront placés dans un microscope électronique
a balayage qui permettra 'observation et la manipulation d’objets jusqu’a quelques di-
zaines de nanomeétres.

4.3.2 Microscope optique en champ proche et STM a rayonnement
thermique

P-A. Lemoine, Y. De Wilde

Articles dans des revues avec comité de lecture : [101, 188, 544, 123, 55, 100]

Communications sans actes :[542, 545, 544, 538, 550, 552, 541, 542, 545, 539, 540,
535, 544, 536, 537, 538, 529, 530, 531, 532, 533, 534]

Conférences invitées : [316, 317, 314, 315, 308, 309, 310, 311, 312, 313]

Autres publications : [630, 626, 629]

Valorisations : [654, 653]

Collaborations nationales : Collaboration avec R. Colombelli, Institut d’électronique
fondamentale (Orsay)

Collaborations internationales : Collaboration avec L. Wilson, Université de Sheffield
(Royaume-Uni)

Contrats : ANR PNANO (2007) Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier ré-
solue spatialement a I'’échelle de 100 nm. Y. De Wilde (coordinateur).
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Les microscopes optiques en champ proche a pointe diffusante (SNOM) permettent de
réaliser des images optiques avec une résolution sublongueur d’'onde dans une gamme
spectrale étendue. L'idée du SNOM consiste a illuminer la pointe métallique d'un mi-
croscope a force atomique (AFM) et a enregistrer les variations d’intensité de lumiére
diffusée par celle-ci pendant qu’'elle balaye la surface de I'’échantillon. La plupart des
SNOMs fonctionnent avec une source laser visible. Pour étendre le domaine des études
accessibles en microscopie de champ proche, nous avons mis au point un nouveau
SNOM qui fonctionne aussi bien dans le visible que dans l'infrarouge et qui peut étre
utilisé dans diverses configurations et dans divers environnements (air, liquides,...). Ce
SNOM fonctionne par défaut avec une illumination laser externe. Deux modifications
majeures ont récemment été apportées a la sonde. L'une permet d’'imager le champ
proche a la surface de microcircuits en fonctionnement, pour détecter par exemple le
champ évanescent émis a la surface de lasers a cascade quantique fonctionnant dans
I'infrarouge moyen. Ces dispositifs sont produits par nos collaborateurs de l'Institut
d’électronique fondamentale (équipe de R. Colombelli). L’autre modification permet d’ef-
fectuer de I'imagerie de champ proche sans source laser en détectant dans l'infrarouge
moyen le rayonnement thermique émis par I'échantillon lui-méme, qui peut étre stimulé
a l'aide d'un élément de chauffage du support de I'échantillon. Nous avons baptisé la

ne

sonde de champ proche basée sur la détection du rayonnement thermique "™ le micro-
scope a effet tunnel a rayonnement thermique " (TRSTM). Il permet de sonder la densité
locale d’états électromagnétique a la surface d'un spécimen, comme le ferait un STM a

photons.

4.3.3 Localisation latérale d’un véhicule automobile par bande
magnétique

P. Santos, C. Filloy-Corbrion, D. Fournier, S. Holé, LISif -UMPC, 10 rue Vauquelin, 75005
Paris

Valorisations : [663]

Un systéme de prévention des sorties de route par approche coopérative entre le vé-
hicule et la route a été développé. Ce systéme est basé sur la lecture de données codées
sur une bande magnétique placée sur les voies de circulation. Le choix du magnétisme
permet la localisation du centre de la route pour toutes conditions météorologiques
ainsi que l'acquisition d’'informations évolutives (signalisation routiére, topographie de
la route, informations temporaires (travaux par exemple),. . .).

Ce systeme a €té testé sur une maquette a I'échelle réduite ainsi que sur une portion
de route spécialement équipée pour l'occasion. Les résultats obtenus sont prometteurs
avec notamment une précision de positionnement de 'ordre de 2 mm.

Un brevet a été déposé et une collaboration industrielle est en cours de négociation.
Le dispositif nécessite cependant encore des études, notamment en ce qui concerne le
véhicule de programmation de la bande, le codage des informations sur la bande et la di-
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minution de la sensibilité des capteurs aux bruits magnétiques produits par la rotation
des roues.

4.3.4 Métrologie pour Virgo

V. Loriette

Articles dans des revues avec comité de lecture : [1, 2, 19, 27, 26, 24, 20, 21, 22, 25,
23, 14, 10, 11, 15, 16, 17, 12, 4, 6, 7, 8, 18, 13, 5, 3, 9, 58, 91, 174, 186, 187, 185,
184, 183, 247]

4.3.4.1 Pourquoi une nouvelle métrologie ?

Les efforts que nous avons déployés jusqu’a présent ont permis de caractériser avec la
précision et la sensibilité requise les composants optiques de la premiere génération de
détecteurs. Ils ont également aidé a 'amélioration des procédés de fabrication de la silice
synthétique et de dépot des revétements multicouches réfléchissants et antireflet. Ces
premiers instruments travaillent cependant aujourd’hui a leur limite de sensibilité, c’est
particuliérement vrai pour les mesures de coefficients d’absorption. Deux problémes se
posent alors : comment mesurer des parametres optiques avec une sensibilité et une
précision bien meilleures que ce dont nous disposons actuellement, et quelle voie explo-
rer en métrologie pour ameéliorer encore les performances des revétements ? Pour fixer
un ordre d’idées, chaque défaut d'un composant optique de Virgo (facteur d’absorption
des revétements, coefficient d’absorption de la silice, présence de défauts diffusants,
biréfringence, etc...) entraine aujourd’hui des pertes optiques inférieures a une partie
par million. L'objectif est de réduire cette valeur d'un voire deux ordres de grandeur.
Le seul moyen d’améliorer les performances (absorption, diffusion, biréfringence, etc. . .)
des revétements multicouches est aujourd’hui de disposer d’instruments capables non
seulement de mesurer ces parameétres optiques, mais également d’en réaliser des carto-
graphies tridimensionnelles et de sonder la structure des revétements. Cete approche se
heurte dés lors a une difficulté majeure, a savoir I'échelle caractéristique de la structure
composée de couches d’épaisseur optique €gale au quart de la longueur d’onde de tra-
vail, 1064nm. Cette difficulté, qui s’ajoute a celle de détecter des signaux extrémement
faibles, réduit les choix des techniques de mesures que nous pouvons mettre en oeuvre.

4.3.4.2 Microscope confocal d lentille thermique (mesures d’absorption)

Pour mesurer les propriétés d’absorption les méthodes photothermiques sont tou-
jours les plus sensibles et on sait réaliser des mesures d’absorption avec une résolution
spatiale latérale de l'ordre du micromeétre. Nous avons développé un instrument ca-
pable de réaliser des mesures d’absorption résolues en profondeur avec une résolution
axiale submicrométrique, comparable a celle des microscope confocaux classiques, et
une sensibilité nous permettant d’atteindre des coefficients d’aborption de dix parties
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par milliard. Nous avons construit cet instrument afin de déterminer les sources d’ab-
sorption dans les revétements multicouches dans le but d’améliorer a terme les procédés
de dépot de ces revétements. Plusieurs hypothéses sont envisageables pour expliquer la
présence d'une absorption résiduelle de I'ordre d'une partie par million (ppm) dans les
optiques de VIRGO. Cette absorption pourrait trouver son origine dans :

* Les interfaces entre les couches de SiO2 et de Ta205 dont la nature chimique et

l'organisation atomique sont mal connues.

* L'interface avec le substrat qui pourrait étre contaminée par des résidus chimiques

du polissage.

* Une absorption volumique des couches.

* La présence de défauts ponctuels absorbants d’origine inconnue.

Afin d’identifier la ou les véritables sources d’absorption, il faut un instrument ca-
pable de mesurer de trés faibles niveaux d’absorption et avec la meilleure résolution
en profondeur possible pour pouvoir étudier la structure fine du revétement. La liste
des techniques possibles pour mesurer de trés faibles niveaux d’absorption est trés res-
treinte. Une mesure directe de la transmission de I'’échantillon est impossible pour des
absorptions inférieures au pour cent. L'ellipsométrie permet des mesures relativement
précises de la partie réelle de I'indice de réfraction mais se révele beaucoup plus limitée
pour la détermination de la partie imaginaire qui définit I’absorption. Les instruments
actuels pour mesurer de trés faibles niveaux d’absorption dans les optiques de VIRGO
utilisent I'effet mirage. Mais la configuration classique ou deux faisceaux colinéaires pé-
neétrent dans 'échantillon ne permet pas de discriminer en profondeur I'absorption dans
I'échantillon car la zone d’interaction des deux faisceaux est large de plusieurs dizaines
de microns. Afin de palier a ce probléme nous avons développé un microscope a lentille
thermique fonctionnant en configuration confocale qui combine la trés grande sensibi-
lité d'une mesure d’absorption par effet mirage a la résolution axiale d'un microscope
confocal.

4.3.4.3 Tomographie optique cohérente en lumiére polarisée (mesures de diffusion)

Une des sources de perte d’énergie dans VIRGO est la diffusion de la lumiére par des
défauts quasi ponctuels au sein des miroirs. Une étude précédente a montré I'absence
de ce type de défauts dans les substrats et laisse donc penser que ces pertes par diffu-
sions se concentrent dans les revétements multicouches. Or la qualité des traitements
réfléchissants des miroirs d’extrémités des bras de VIRGO ainsi que ceux des miroirs
des cavités a un impact déterminant sur les performances de I'antenne gravitationnelle.
Un ordre de grandeur de la taille critique de ces défauts pour les optiques de VIRGO
est le tiers de la longueur d’onde, ce qui correspond a des particules de quelques cen-
taines de nm de diameétre et des pertes par diffusion de 10-8. Notre objectif était donc
de concevoir un instrument capable de détecter ces défauts et de les situer précisément
dans 'empilement multicouches.

Une premiere tentative a consisté a observer les empilements multicouches avec un sys-
téme de tomographie optique cohérente développé au laboratoire. Il s’agit d'un systéme
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de microscopie permettant d’obtenir des images en profondeur d’'un échantillon trans-
parent. Pour ne pas étre éblouis par les réflexions spéculaires, les échantillons étaient
fortement inclinés afin de ne recueillir que la lumiére diffusée a grands angles par les dé-
fauts présents dans le revétement. Ce systéme avait I'inconvénient de réduire le champ
d’observation a une ligne dans I'échantillon et les réflexions spéculaires n’étaient que
partiellement éliminées. Ce premier essai nous a néanmoins conduit a développer un
systéme de tomographie optique cohérente en lumiére polarisée. La résolution axiale est
obtenue grace a la propriété de cohérence temporelle de la lumiére et une combinaison
d’éléments polarisants permet de travailler en ‘fond noir’ et ne garder que les signaux
provenant des défauts dans I'’échantillon.
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5 Les perspectives scientifiques du
Laboratoire Photons Et Matiere

Préambule : Nous décrivons succinctement dans ce document les perspectives scienti-
Jfiques du LPEM pour les années a venir. Des informations beaucoup plus détaillées sont
rassemblées dans le document "rapport d’activité” que nous avons _fourni en 2006 pour le
comité d’évaluation du CNRS, en particulier dans les parties introduction et conclusions.
Ce rapport a été ajouté au présent dossier.

5.1 Introduction

Grace au dynamisme de ses chercheurs, et au recrutement de jeunes spécialistes
ces derniéres années, le LPEM a développé de nombreux axes de recherches nou-
veaux et prometteurs. Les quelques pages qui suivent donne une idée du foisonnement
de projets qui caractérise l'activité du laboratoire. Il convient de noter que la plupart
des recherches présentées ici font I'objet d'un financement contractuel, et ont été par
conséquent évaluées par des instances extérieures, que ce soit TANR, le CNRS, la DGA,
I'UPMC, les programmes CNano ou Cancéropoéle de la région Ile de France ... Ce sou-
tien institutionnel refléte d’'une part la qualité des projets, mais également 'adéquation
entre ceux-ci et les grandes orientations scientifiques de nos tutelles, et en particulier
du CNRS, qui vient de publier son plan stratégique pour les années a venir. On recon-
naitra ici sans peine les thémes porteurs comme "nanosciences et nanotechnologies"
et "images" explicitement mentionnés dans ce document, mais également la recherche
trés fondamentale effectuée notamment en physique de la matiére condensée comme
participant a l'effort "d’élargir le socle de connaissances", et le réle central de "I'instru-
mentation" tel qu’il est décrit dans le plan stratégique.

Au-dela de I'évaluation "nationale" de ces projets au travers des appels d’offres, il est
important de vérifier qu’ils ont une ambition au meilleur niveau international. La qualité
des publications récentes attestent que la plupart des chercheurs du LPEM ont le souci
d’étre présents au meilleur niveau; les projets qui découlent de ces travaux, ou les
nouvelles idées mises en oeuvre ont pour la majorité d’entre eux le potentiel nécessaire
a une présence internationale du LPEM forte dans le futur.

Le croisement des cultures au sein du laboratoire est un facteur important pour
I'émergence de projets vraiment novateurs, et qui peuvent conférer au LPEM un sta-
tut de pionnier. Nous pensons en particulier a I'étude du transport quantique dans
des nanocristaux métalliques, a I'obtention d’images biologiques de haute qualité par la
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combinaison de synthése de nanocristaux qui ne "clignotent" pas et de nouvelles tech-
niques d’'imagerie 3D, I'utilisation du champ proche optique thermique pour étudier des
dispositifs comme les lasers a cascades quantiques dans le domaine THz, et la mise en
forme bio-inspirée de nanostructures pour la plasmonique ... L’ambition du LPEM est
de poursuivre cette transdisciplinarité a I'avenir. L’association avec 'INSERM et la parti-
cipation au RTRA "FRTV" consacrent la diversification des activités vers les applications
bio-médicales. Le recrutement d'un CR en commission 08 du CNRS ancre l'activité du
laboratoire a l'interface entre la physique et I'ingénierie, en particulier dans le domaine
émergent de la plasmonique.

Les grandes orientations de notre prospective reprennent les thématiques de notre
rapport d’activité :

- Imagerie des milieux complexes. L’accent est mis de plus en plus sur I'imagerie bio-
médicale. En plus du travail déja engagé sur le couplage de I'optique et des ultra-sons,
les études incorporant de nouveaux nanocristaux pour imager seront développées (op-
tique non-linéaire, deux photons, FRET .. .), ainsi que celles qui utilisent les exaltations
locales de champ dans des nanostructures. Le "controle des ondes" sera aussi au coeur
des travaux futurs : comment contréler le front d’'onde dans des milieux fortement dif-
fusants et/ou absorbants pour imager des tissus biologiques ou des nanostructures ?

- Electrons en interactions. En complément des études trés importantes des ordres
électroniques dans des systémes de fermions fortement corrélés qu’il faut poursuivre
vu I'impact des acteurs du LPEM dans ce domaine, plusieurs approches nouvelles sont
envisagées pour ce théme. La réalisation de nanostructures a bases de nanocristaux
ou de couches minces d'oxydes ouvre la voie a des études trés importantes sur les
transitions quantiques de systémes électroniques confinés. De méme, l'utilisation de
champs magnétiques trés intenses sur des semi-métaux comme le bismuth permettra
d’accéder au régime ultra-quantique. Des applications pour I'électronique cryogénique
et la spintronique seront développées.

- Nanophysique, nanostrustures et nano-matériaux. Ce théme irradie une grande par-
tie de l'activité du laboratoire, et le développement de nouveaux outils de champ proche
(nano-sondes fluorescentes, mesure de la densité électromagnétique locale, THz sub
longueur d’onde . ..) sera un axe prioritaire du LPEM. La physique des nanostructures
(€lectronique, optique-plasmonique, thermique ...) basée sur de nouvelles réalisations
originales sera également étudice.

Certains outils relativement matures issus du travail antérieur du laboratoire seront
utilisés a des fins de caractérisation de matériaux et/ou de dispositifs, en partenariat
parfois serré avec des entreprises. Ceci conjugué a la prise de brevets montre que le la-
boratoire a le souci d’accompagner la recherche jusqu’au monde industriel, qu’il s’agisse
de grandes entreprises ou de start-up.

Pour se concentrer sur ces problématiques, certaines activités antérieures s’arrétent :
on peut citer par exemple : le stockage 3D de I'information dans des matériaux photoré-
fractifs, l'effet de proximité ferromagnétique/supraconducteur, ou les études en micro-
scopie électronique a balayage des affections de I'ceil.
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Le LPEM est fortement impliqué dans un réseau dense de collaborations. Au cours
des prochaines années, les collaborations locales avec d’autres laboratoires de 'ESPCI
se renforceront, en particulier dans le domaine du contréle des ondes, de la super-
résolution, de la plasmonique et du couplage optique-US, avec le recrutement d'un
professeur ESPCI théoricien, mais également dans celui de la biologie et de la carac-
térisation des matériaux, avec des équipements communs. Le RTRA "FRTV" renforcera
naturellement les liens avec I'Institut Curie et 'ENS. Plus généralement, I'implication du
LPEM dans des programmes avec les laboratoires de la Montagne Sainte Geneviéve et de
I'UPMC ira croissant, notamment en ce qui concerne les thémes liés a la nanophysique,
aux matériaux, et aux électrons en interaction. Dores et déja, plusieurs collaborations
internationales nouvelles sont engagées qu’il serait trop long de lister ici. Cet aspect
sera amplifié dans les années a venir.

La liste des équipements importants que 'on envisage d’acquérir est fournie dans les
tableaux adéquats. Nous souhaitons ici indiquer les grandes lignes de notre politique de
recrutement. Bien entendu, les trois thémes principaux sont amenés a se développer et
a recruter. Soulignons cependant quelques aspects spécifiques :

- les nouveaux développements dans le domaine de I'instrumentation bio-médicale, et
en particulier le couplage avec la plasmonique sont importants pour la recherche, mais
également pour les enseignements dans lesquels le LPEM est impliqué. Un recrutement
ou une promotion "professeur" serait nécessaire.

- la spectroscopie des systémes de fermions en interaction est une activité de notre
laboratoire qu’il convient de renforcer.

- les développements de nouveaux instruments en champ proche pour étudier la phy-
sique des nanostructures est un point fort du LPEM qu’il faut soutenir par un recrute-
ment.

- trois "seniors" partiront a la retraite au cours de ce quadriennal.

- le LPEM comprend de jeunes scientifiques de trés grande valeur, et il faudra veiller
a leur promotion dans les rangs A (DR et Professeurs).

- I'instrumentation optique de pointe du LPEM ne pourra rester compétitive sans un
renforcement de notre personnel technique (IR) dans ce domaine

Pour conclure, nous souhaitons rappeler ici pourquoi nous souhaitons adopter un
nouveau statut : Unité Mixte ESPCI-UPMC-CNRS- INSERM. Il s’agit principalement de
consacrer la réalité de notre activité aujourd’hui. L’ESPCI nous héberge, fourni une
dizaine d’enseignants-chercheurs, contribue financiérement au développement du la-
boratoire et surtout assure un environnement scientifique locale pluridisciplinaire tres
favorable a notre activité. Nous sommes trés engagés avec 'UPMC par la recherche et
I'enseignement a tous les niveaux (du L1 au M2). Le CNRS est un partenaire essen-
tiel : il fournit la majorité des permanents du LPEM, soutient financiérement I'activité
et permet de réaliser des partenariats scientifiques et institutionnels avec d’autres labo-
ratoires. Enfin, I'essort important de la recherche dans le domaine bio-médical justifie
notre association avec 'INSERM. Cette demande de formation d'une UM a été recom-
mandée par deux comités d’évaluations du CNRS successifs, et est soutenue par la
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direction scientifique MPPU.

5.2 Ondes en milieu complexe et imagerie bio-médicale

5.2.1 Introduction

Le laboratoire a développé des outils expérimentaux travaillant aux limites physiques,
pour la réalisation d’images représentant une distribution des propriétés physiques lo-
cales : les imageries thermique, de microscopie interférométrique, et de biréfringence
sont des images 2D alors que plus récemment la tomographie optique cohérente, l'image-
rie des tissus par interaction acousto-optique ou par utilisation de nanosondes permettent
une exploration 3D des échantillons Ce sont ces derniers sujets qui constituent le coeur
de l'activité biomédicale et des projets dont nous parlerons ici.

Le cadre et les défis : Le contraste optique dans I'examen du vivant est porteur d’in-
formations a caractére morphologique et/ou fonctionnel. Les recherches menées depuis
8 ans au laboratoire visent a donner les outils nécessaires pour révéler ces contrastes
a des échelles spatiales trés différentes allant de quelques cm a quelques nm malgré la
forte diffusion des tissus et les distorsions du front d’'onde par le milieu aberrateur que
constituent les tissus vivants.

Le controéle des ondes et nos projets de recherches

Bien que les ondes du domaine optique ne soient pas aussi manipulables que les
ondes millimétriques ou les ondes ultrasonores pour lesquelles des récepteurs-émetteurs
du champ existent, il est possible néanmoins de penser a plusieurs moyens de controéler
le front d’onde dans le domaine visible et proche IR. L'optique adaptative est abondam-
ment utilisée en astronomie grace aux miroirs déformables; nous 'associerons a 'OCT
(Optical Coherent Tomography) qui sera ici la sonde du champ électromagnétique. Nous
utilisons déja les matériaux photoréfractifs pour synthétiser un front d'onde complexe
marqué par des ultra-sons. Nous chercherons a engendrer des fronts d’onde conjugués
par holographie en temps réel et testerons la résistance de ce quasi renversement du
temps a l'absorption et aux effets d’ouverture. L'utilisation de matrices de cristaux li-
quides permet le controle du front d’'onde en amplitude, phase et polarisation : nous
les utilisons pour la superrésolution et tenterons d’étendre leur usage a un champ de
speckle. L’acoustique nous inspire et nous aide dans nos approches. C’est ainsi que la
combinaison phototoacoustique-renversement du temps en acoustique peut potentielle-
ment aider I'imagerie et la thérapie acoustique.

Les nanosondes

Le développement de nanosondes métalliques ou semi-conductrices fluorescentes est
un enjeu majeur aujourd’hui, pour le développement de nouvelles techniques d'image-
ries biomédicales. Le laboratoire s’est lancé récemment dans la synthése et I'encapsula-
tion de nanocristaux (Quantum Dots), et leur couplage avec des systémes biologiques
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5.2.2 Tomographie optique cohérente : OCT et optique adaptative

Lorsque l'observation des tissus doit se faire a faible profondeur (~ 1mm) on peut
envisager de sélectionner les photons dits "balistiques" qui fournissent une image de
trés bonne qualité lorsque on les "isole" des photons diffusés par linterférométrie a
faible longueur de cohérence. Nous avons proposé de coupler cette méthode a 'optique
adaptive pour I'examen de la rétine, pour corriger des aberrations de I'ceil, et pris un
brevet sur ce sujet. Dans ce cas une sorte d’étoile artificielle est créée sur la rétine.

Aujourd’hui nous souhaitons imager dans la profondeur des tissus pour aider au diag-
nostic des mélanomes et pour d’autres examens dermatologiques. Un des problémes est
la distorsion importante du front d’'onde a la traversée des tissus qui sont non seule-
ment diffusants mais aberrateurs. Un des problémes est que nous ne disposons pas de
référence comme I'étoile artificielle : une solution proposée récemment consiste a uti-
liser le signal d’OCT au niveau de la pupille comme analyse du front d’'onde. C’est la
validité de cette approche en OCT plein champ (en face) que nous souhaitons mettre
au point et coupler a un systéme de correction du front d’onde. Le bénéfice attendu est
non seulement un gain en résolution mais surtout un gain en rapport signal-sur-bruit
car la perte de cohérence spatiale induit une perte associée du niveau du signal. (ANR
MIKADO, début 2008)

5.2.3 Imagerie par couplage de la lumiére et des ultra-sons (US)

I1 s’agit de développer de nouvelles méthodes d'imagerie des milieux complexes, et en
particulier des tissus biologiques sur des dimensions de I'ordre de quelques cm avec une
résolution millimétrique, en combinant optique et acoustique (projets financés dans le
cadre du Cancéropdle d'IdF, du BQR UPMC et par les crédits d’'intervention du MPPU-
CNRS). En paralléle du développement de la technique acousto-optique, permettant
d’obtenir une information sur l'absorption optique avec la résolution, nous étudions
plusieurs autres approches combinant la lumiére et les ultrasons dans les tissus :

5.2.3.1 L’approche par "opto-élastographie”

Elle repose d'une part sur un effet physique différent de la modulation acousto-
optique, mais permet d’autre part d’obtenir, en plus de l'information sur 'absorption,
une information sur la "dureté" du milieu (module d’'Young). L’enjeu est donc une carac-
térisation optique et élastique d'un tissu, qui reste a évaluer au regard des approches
acousto-optique d’élastographie "conventionnelles" (par IRM ou par ultrasons).

5.2.3.2 Retournement temporel d’ondes photoacoustiques

En couplant deux méthodes développées dans deux communautés différentes (image-
rie photo-acoustique et renversement temporel d’'ondes ultrasonore), nous développons
une nouvelle méthode de focalisation automatique des ultrasons vers un contraste d’ab-
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sorption optique. Nous souhaitons en particulier appliquer cette méthode pour le gui-
dage par onde photo-acoustique de faisceau de thérapie ultrasonore.

Ces deux approches a conduit a la réalisation d’expérience de principe sur des gels,
et nous souhaitons a présent développer les applications de ces approches aux tis-
sus biologiques (modélisation, développements méthodologiques et instrumentaux). Ces
approches se font en collaboration étroite avec le Laboratoire Ondes et Acoustique
de ’ESPCI. Un projet d’ANR Jeunes Chercheurs/Jeunes Chercheuses (PAG HIFU d’E.
Bossy) a été accepté en 2007, qui se propose d’'utiliser le retournement temporel d’ondes
photoacoustiques pour le guidage de la thérapie ultrasonore. Un projet Européen (ERC)
vient d’étre favorablement noté, et un consortium avec l'université de Twente vient d’étre

Cré€ sur ces sujets.

5.2.3.3 Holographie rapide par adaptation du front d’onde

Le signal acousto-optique est tres faible (quelques nWatt) dés lors que les échantillons
font plusieurs centimetres d’épaisseur; il est de plus sur un fond continu important
(fraction de mWatt). L’originalité de la mesure résidant essentiellement sur sa rapidité,
de nombreuses options sont en cours de développement tant au niveau de la détec-
tion (photodétecteurs, carte d’acquisition) que des configurations optiques, ainsi que la
mesure des caractéristiques de bruit du montage en utilisant des échantillons calibrés.

Nous disposons a I'heure actuelle de cristaux d’AsGa, qui imposent un fonctionne-
ment a 1064nm, qui n'est sans doute pas la zone spectrale la plus pertinente pour dé-
tecter les tumeurs. Nous destinons cette longueur d’onde au suivi de thérapie par hy-
perthermie, et envisageons en paralléle d’étendre la méthode dans la zone 700 — 900nm.
Quelques cristaux répondent aux critéres évoqués plus haut, notamment des cristaux
de ZnTe: V, Mn. Nous entamons depuis peu une collaboration avec un fabricant de tels
cristaux et avons recu quelques échantillons tests.

Le mode d’application des ultrasons doit étre développé en impulsion et/ou codage
de phase aléatoire, afin de respecter les normes médicales et obtenir une résolution du
signal le long de la propagation des ultrasons, par analogie avec ce qui a été engagé en
holographie numeérique.

Ce montage adaptif permet l'interférence de fronts d’'onde speckle. La configuration
photoréfractive actuelle est dite de transfert d’énergie. On peut aussi 'envisager en
termes de diffraction anisotrope. Cette derniére limiterait le bruit lié au flux parasite
de la pompe tout en gardant une efficacité raisonnable. Une autre voie, encore inexplo-
rée, permettrait d’effectuer un miroir a conjugaison de phase (mélange a quatre ondes)
sur les photons marqués : le faisceau généré, bien que plus faible car se propageant
deux fois dans le milieu, aurait cependant une bien meilleure cohérence spatiale, et 'on
pourrait collecter plus efficacement le flux sur le détecteur. Cette idée peut s’envisager
en utilisant des milieux lasers pompés (réseaux de gain) qui permettent d’obtenir un
miroir & conjugaison de phase avec une réflectivité supérieure a celle existant par ef-
fet photoréfractif. Nous projetons également d’utiliser nos cristaux photoréfractifs pour

72



créer un mode de détection dédié a I'imagerie par élastographie, en effectuant une me-
sure de dégradation de la figure de speckle au passage de I'onde de cisaillement.

Ces travaux se feront en collaboration avec le laboratoire Ondes et Acoustique de
I'ESPCI/CNRS/ INSERM sur le développement de méthodes combinant acoustique et
optique. Le laboratoire Charles Fabry de I'Institut d’Optique par l'intermédiaire de Phi-
lippe Delaye demeure un de nos partenaires privilégiés, ainsi que Michel Gross au Labo-
ratoire Kastler-Brossel de 'Ecole Normale Supérieure. Des contacts ont récemment été
pris avec Jean-Pierre Huignard et Arnaud Brignon, qui travaillent dans le département
de Physique de Thalés Research Technology sur le campus Polytechnique.

5.2.4 Nanosondes pour I'imagerie biomédicale super-résolue

Un certain nombre de nouvelles techniques d’'imagerie bio-médicale passe par la mise
au point de sondes spécifiques bio-compatibles , en particulier les nanocristaux. C’est
pourquoi une intense activité de synthése de nanocristaux s’est développée récemment
au laboratoire. La maitrise de la chimie de surface et I'encapsulation sont deux points
de passage obligés pour utiliser de facon fiable et courante les nanocristaux dans le
contexte de I'imagerie biomédicale. Un effort particulier est mis aujourd’hui sur la syn-
thése de nanocristaux semi-conducteurs pour leurs propriétés de fluorescence trés bien
controlées, mais la syntheése de nanocristaux métalliques est également abordée. Ces
derniers sont utilisés a des fins d’'imagerie, mais également pour I'étude de structures
métalliques artificielles (cf le théme "Electrons en interaction"). La mise au point d'image-
rie optique super-résolue (en dessous de la limite de diffraction) est intimement couplée
au développement de ces sondes.

5.2.4.1 Synthése de nanocristaux bio-compatibles pour la microscopie super-résolue

Notre objectif est la compréhension profonde de la fabrication et des propriétés physico-
chimiques des objets inorganiques de taille nanométrique, qu’ils s’appliquent a I'ima-
gerie biomédicale, au développement de nouvelles techniques de microscopie, ou a la
biotechnologie. L’ensemble de ces activités ont été soutenues dans le cadre d’ANR (VI-
SEN, ARTAMIS, MKT : "dot imageur"), d'un projet "Human Frontier of Science", d'un
financement Sesame IdF et d'une thése DGA.

La synthése de nanocristaux basés sur le matériau CdTe permettra d’obtenir des
sondes fluorescentes émettant dans le proche infrarouge (=~ 800nm), donc particuliére-
ment adaptées a I'imagerie des tissus en profondeur et in vivo. Malheureusement, cette
synthese est bien moins maitrisée que celle de nanocristaux a base de CdSe émettant
dans le visible (=~ 500 — 650nm). Le matériau CdTe est en effet peu stable, s’oxyde rapide-
ment et les synthéses actuelles ne permettent pas d’obtenir de nanocristaux brillants et
monodisperses émettant dans la plage infra-rouge désirée. En s’appuyant sur la com-
préhension des mécanismes de synthése des nanocristaux CdSe, nous développerons
de nouvelles synthéses dans le but d’étendre la plage d’émission des nanocristaux au
proche infra-rouge (> 750nm) et d’obtenir des nanocristaux plus stables. Pour cela, nous
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développerons la croissance de coques de matériaux a plus forte bande interdite au-
tour des cceurs CdTe, et explorerons l'utilisation d’alliages tels que CdSeTe ainsi que la
synthése de nanocristaux de type II tels CdTe/CdSe. Nous développerons également la
synthése de nanocristaux III-V tels InP, InAs, ne comportant pas de métaux lourds et
donc présentant une meilleure biocompatibilité que les nanocristaux II-VI couramment
utilisés. Pour I'ensemble de ces travaux, la caractérisation par microscopie électronique
a balayage (TEM) sera un point clef. Les performances du TEM du LPEM permettent en
effet d'imager les nanocristaux, mais également d’analyser trés finement leur composi-
tion chimique.

Nous maitrisons actuellement 'encapsulation des nanocristaux a cceur de CdSe dans
des micelles de polymeéres amphiphiles afin de les rendre solubles dans 'eau et d’empé-
cher leur adsorption non spécifique dans les milieux biologiques. Nous sommes égale-
ment capables de greffer a leur surface différentes biomolécules (ADN, anticorps. . .) qui
permettront de marquer spécifiquement des protéines d’'intérét dans 1'étude de phéno-
menes intracellulaires ou membranaires, ou encore de cibler des cellules cancéreuses
chez le petit animal. Le suivi de ces sondes spécifiques sera réalisé grace au microscope
3D super-résolu développé au sein du laboratoire et spécialement adapté a la détection
des nanocristaux.

5.2.4.2 Synthése de sondes multimodales pour I'imagerie in-vivo

Nous synthétisons également de nouvelles sondes a la fois magnétiques et fluores-
centes en couplant, a I'’échelle colloidale, les nanocristaux a des sondes magnétiques
réalisées au laboratoire LI2ZC (UMR 7612) qui possede une expertise dans la synthése de
nanoparticules d’oxyde de fer de type maghémite yFe;05. Un microscope de fluorescence
a modulation du plan de mise au point permettra de localiser ces sondes dans les trois
dimensions avec une précision nanométrique et d’obtenir une cartographie a haute ré-
solution des propriétés mécaniques de membranes cellulaires. Enfin, nous projetons de
développer le couplage entre nanocristaux de semi-conducteurs fluorescents et isotopes
radioactifs pour obtenir des sondes multimodales. Une collaboration déja active avec le
Service Hospitalier Frédéric Joliot nous a permis de démontrer que 'obtention de telles
sondes était réalisable. Nous utiliserons ces sondes afin d’étudier la biodistribution in
vivo des nanocristaux chez le petit animal, et d’obtenir une méthode d’'imagerie multi-
échelle en corps entier et a I’échelle sub-cellulaire dans des régions d’intérét. Ces études
permettront en outre de développer des chimies de surface efficaces pour une longue
circulation des nanocristaux dans le systéme sanguin et une meilleur €limination de
I'organisme, ainsi que leur fonctionnalisation pour le ciblage spécifique in vivo.

Afin d’ajouter un degré d’'information au suivi spatio-temporel de nos sondes, nous dé-
velopperons des nanocristaux sensibles a I'environnement afin de mesurer localement
des paramétres tels que le pH ou la température, ou encore la concentration d'une molé-
cule (par exemple le calcium). Le couplage de particules métalliques (or, argent) aux na-
nocristaux de semiconducteurs permettront le développement de ces nouvelles sondes
fonctionnelles. En effet, les nanoparticules d’or en particulier permettent une extinction
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efficace de la fluorescence des nanocristaux de semiconducteurs dépendant de la dis-
tance de séparation entre ces particules. L’étude de conjugués NC-nanoparticules d’or
permettra tout d’abord une meilleure compréhension de la nature du couplage entre
ces deux types de nanoparticules. L'utilisation pour coupler ces deux nanoparticules
entre elles de biomolécules dont la géométrie change avec I'environnement permettra
alors de sonder celui-ci via des variations d’intensité ou de longueur d’'onde d’émission
de fluorescence.

5.2.4.3 Nanosondes et illumination structurée

L'imagerie de fluorescence est un outil majeur pour la biophysique, la biologie et la
meédecine qui permet d’obtenir des informations sur la distribution spatiale de molécules
ainsi que sur son évolution temporelle. Cependant, les techniques actuelles présentent
des limites au niveau d'une part des techniques d’'imagerie (rapidité d’acquisition, réso-
lution spatiale) et d’autre part des sondes employées (photo-stabilité des colorants, ca-
pacité de multiplexage). La conception de méthodes d'imagerie performantes nécessite
donc le développement paralléle de ces deux aspects. Ce projet propose de développer
deux méthodes d’'imagerie performantes, I'une offrant une imagerie fonctionnelle rapide
a haute résolution par illumination structurée, I'autre une imagerie multicolore capable
de détecter de nombreux signaux simultanément, en utilisant de nouvelles techniques
d’instrumentation optiques ainsi que des sondes fluorescentes fonctionnelles basées sur
les nanocristaux de semi-conducteur.

L’illumination structurée 3D, qui permet de réaliser un codage axial dans des échan-
tillons épais, voit ses performances fortement limitées par les aberrations introduites par
les inhomogéneéités d’indice des échantillons. Le controéle et la remise en forme des fronts
d’onde, a I'illumination et a la détection, semblent étre des aspects incontournable qu’il
faudra développer et mettre en place rapidement, faute de quoi il ne sera certainement
pas possible de pousser trés loin la microscopie 3D. Nous ne sous-estimons pas les dif-
ficultés que nous allons rencontrer, 'optique adaptative et le controéle des fronts d’'onde
sont des techniques délicates, et les contraintes supplémentaires liées au fait qu’il fau-
dra les mettre en ceuvre dans des systémes de microscopie d’échantillons biologiques
rendront la tache certainement trés difficile (projet soutenu par MPPU-CNRS).

5.2.4.4 Détection optique de nano objets métalliques

Les nanoobjets metalliques sont devenus des outils qui seront dans un proche avenir
utilisés en thérapie pour le traitement du cancer. Il est donc fondamental de pouvoir
non seulement les imager mais aussi d’en appréhender leurs propriétés thermiques a
des fins thérapeutiques.

L’expérience de notre laboratoire dans le domaine des techniques photothermiques,
alliée aux développements effectués au LKB en holographie numérique nous ont permis
d’initier le développement d'un instrument original et performant. Deux directions d’évo-
lution sont envisagées pour cette thématique émergente : d’'une part, la poursuite des
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développements instrumentaux et des applications a la mesure physique (thermique es-
sentiellement), d’autre part une adaptation du montage a des applications biologiques.
L’holographie numérique hétérodyne permet la mesure et la reconstruction du champ
total rayonné par des nano objets. Dans le contexte de 'ANR EThNA, la possibilité d’ac-
céder a des diagrammes de rayonnement 3D sera précieuse pour la compréhension
des mécanismes de transfert radiatif entre particules en matrice solide. Par ailleurs, la
possibilité de mesurer en volume le déphasage optique lié a la variation d’indice en preé-
sence d'un échauffement devrait permettre d’obtenir des cartographies 3D de champs
de température, quaucune technique actuelle ne permet d’obtenir. Ce travail est com-
plémentaire de celui que nous faisons dans le cadre de TANR NANOTHERMOFLUO sur
la caractérisation de nanosondes thermiques.

Dans un contexte biologique (ANR 3DNANOBIOCELL), la détection d’objets relative-
ment gros (100nm) permettent déja d’envisager des applications, prévues prochainement
avec I'équipe de M. Coppey-Moisan (Institut Jacques Monod) : il devrait étre possible de
suivre les déformations de parois cellulaires avec l'instrument développé. Au-dela, des
tailles de 'ordre de 30nm, déja observables a 'aide de notre montage, doit permettre le
suivi de la communication entre cytoplasme et noyau, puisque celle-ci s’effectue via des
pores d'un diametre de l'ordre de 45nm. Enfin, le suivi de la dynamique des récepteurs
membranaires au niveau de I'espace synaptique nécessite des sondes plus petites que
la dimension de cette fente, soir 10 a 40nm. Ces différents types d’études semblent a
la portée des performances attendues pour notre montage, moyennant la poursuite de
l'effort instrumental actuel.

5.2.5 Puces a ADN

La mesure rapide de réactions basées sur la présence d’ADN spécifique est un enjeu
majeur de la recherche médicale aujourd’hui. Le LPEM contribue a cet effort avec deux
approches, I'une basée sur l'optique plasmonique, I'autre sur la nano-mécanique.

5.2.5.1 Imagerie plasmonique biomédicale

L’idée de base de ce projet est d’utiliser I'exaltation du champ électromagnétique au
voisinage de nanostructures métalliques, pour imager efficacement des sondes fluores-
centes. Avec le Laboratoire de Neurobiologie de 'ESPCI (V. Studer) et le MPQ de Paris
VII (E. Fort), nous avons proposé un projet de plateforme d’utilisation des techniques de
la plasmonique afin d’améliorer la sensibilité de I'imagerie bio-médicale. Le projet a été
accepte par la région Ile de France, et nous installons une salle dédiée a ce type d'ima-
gerie a 'ESPCI. Dans ce projet, I'apport principal du LPEM est la coordination pour
la partie optique, et la caractérisation champ proche pour tout ce qui est échantillon
plasmonique a exaltation de champs.
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5.2.5.2 Nanomécanique pour la détection d’ADN

Le savoir faire du laboratoire pour la détection de trés faibles déplacements, nous a
conduit il ya quelques années a nous intéresser au techniques de microlaboratoire et en
particulier aux puces a ADN. Cette étude nous a entrainer vers des études trés fines du
comportement mécanique des microleviers et a donné lieu a une thése cohabilitée avec
le LMT (ENS Cachan)

En collaboration avec ce laboratoire, nous poursuivrons, 'étude du comportement
meécanique des microsystémes en interaction avec leur environnement. Afin d’améliorer
la fiabilité et la qualité de l'identification nous nous attacherons a enrichir I'information
expérimentale sur le chargement. L'adjonction d’'une autre technique de caractérisa-
tion : imagerie d’électroréflectance dans le cas du couplage électro-€élastique, et imagerie
ellipsométrique dans I'étude des cinétiques d’adsorption de dépots chimiques ou bio-
logiques, pourrait apporter de nouvelles données sur la distribution du chargement et
renforcer les performances de l'identification de la nature du chargement et des proprié-
tés élastiques.

Nous envisageons par ailleurs de valider nos méthodes d'imagerie et d’analyse par
des mesures sur des leviers dont les surfaces seraient fonctionnalisées localement, par
tamponnage ou a l'aide de microélectrodes (collaboration LECA), suivant des motifs
définis.

5.2.6 Relaxation RMN & bas champ

Dans le cadre de la Fondation de Recherche Transdisciplinaire du Vivant (FRTV),
une nouvelle équipe d’instrumentation RMN a été créée et soutenue financiérement par
I'ESPCI. Cette équipe est composée de chercheurs et d’enseignants-chercheurs possé-
dant des compétences complémentaires en instrumentation ou en physique quantique
(et tout particulierement en SQUID).

Cette équipe a pour but de développer un systéme de RMN a bas champ, c’est-a-dire
pour des champs de relaxation inférieurs a 10m7'. La relaxation peut par exemple se faire
dans le champ terrestre a 47u7T. Comparés aux 1.57 utilisés dans un systéme d’image-
rie médicale RMN conventionnelle, I'utilisation de faibles champs de relaxation permet
notamment de différencier trés efficacement les cellules bénignes des cellules malignes.
De méme, la mesure du couplage J, interaction entre les spins voisins, n’est possible
qu’a bas champ car complétement masquée a fort champ. Par ailleurs, 'homogénéité du
champ de relaxation est un parametre crucial pour la qualité des mesures obtenues et
cette homogénéité est beaucoup plus facile a obtenir a bas champ qu’a fort champ avec
des systémes moins encombrants et moins onéreux. Enfin, I'utilisation de bas champ
offre la possibilité de réaliser une analyse chimique ou une image du contenu d'un
récipient métallique non magnétique fermé de facon non invasive.

Deux systémes de RMN bas champ vont étre développés.

Le premier utilisera les SQUIDs a haute température critique développés au sein de
I'UPR. Les SQUIDs sont des capteurs de flux magnétique extrémement sensibles et donc
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particuliéerement bien adaptés aux mesures RMN a trés bas champ. Les SQUIDs déve-
loppés au sein de I'UPR peuvent étre réalisés avec une trés grande reproductibilité ce
qui permet leur association en réseau et I'obtention de systémes d’'imagerie innovants.
L’imagerie médicale est I'application visée.

Le deuxieme systeéme utilisera des bobines "classiques" de détection. Ce systéme ne
nécessite pas de cryogénie et sera par conséquent trés peu onéreux et particulierement
bien adapté au monde industriel. Les applications visées sont alors la détection de per-
sonnes, I'analyse chimique dont la recherche d’explosifs.

5.3 Electrons en interactions

5.3.1 Introduction

La physique des solides aujourd’hui est face a un défi important nous semble-t-il :

comment comprendre le comportement des matériaux dans lesquels se manifestent de

" "

fortes interactions électroniques? Les théories perturbatives " a la Landau " ne sont
plus opérantes. L'état fondamental n’est pas connu dés qu’on s’éloigne de l'isolant pur
(trés souvent un isolant de Mott). En fait, doper ces systémes revient a introduire des
charges dans un systéme ou les interactions électroniques sont peu ou pas écrantées,
les fluctuations et/ou ordres de spin trés présents. Ainsi le diagramme de phase devient
complexe, avec de multiples ordres en compétition ou en coopération : des transitions
quantiques peuvent apparaitre, des séparations spatiales de phase également. Ceci est
vrai par exemple dans les matériaux supraconducteurs (oxydes de cuivre, ruthénates,
organiques) et des oxydes de métaux de transition. Le LPEM a contribué de facon si-
gnificative a cette problématique au niveau international, et continuera de travailler en
ce sens a l'avenir. Mais plus généralement une activité importante demeure dans le do-
maine des matériaux exotiques comme les fermions lourds qui présentent également
un diagramme de phase trés riche. Enfin 'avénement des nanotechnologies permet de
réaliser des structures hybrides sophistiquées grace auxquelles on peut étudier la com-
pétition entre ordres quantiques comme par exemple magnétisme et supraconductivité,
ou bien réaliser des nanostructures dont les tailles caractéristiques sont pertinentes
pour la physique des phénomeénes concernés (longueur de cohérence supraconductrice,
libre parcours moyen €lastique ou inélastique, longueur de pénétration du champ, do-
maines magnétiques .. .).

Une autre thématique en émergence est I'étude de systémes électroniques de basse
dimension : des transitions de phases apparaissent (transition métal-isolant, transition
supra-isolant) et les fluctuations jouent un réle déterminant. Des études importantes
sont entamées, grace a des mesures thermoélectriques, de transport électronique DC
ou haute fréquence, de susceptibilité magnétique ... L’étude du Bismuth sous tres fort
champ magnétique sera poursuivie. Une physique extrémement nouvelle et inattendue
se développe dans ce composé semi-métallique anisotrope.

Enfin, des applications voient le jour, dans le domaine de I'électronique cryogénique
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et de la spintronique.

5.3.2 Etude des oxydes
5.3.2.1 Diagramme de phase des cuprates

La phase sous-dopée des cuprates continue de retenir notre attention. Plusieurs types
d’expériences seront meneés.

Tout d’abord, la transition supraconducteur-isolant sous trés fort champ magnétique
sera étudiée dans les systémes YBCO et LSCO sous dopés en collaboration avec l'univer-
sité de Louvain, pour travailler avec des champs pulsés de 'ordre d'une cinquantaine de
teslas qui permettent de supprimer la supraconductivité dans ces composés. Ensuite,
nous chercherons a mettre en évidence une transition de phase a haute température
qui délimiterait la phase de pseudogap, grace a des mesures ultra-fines de susceptibilité
alternative. La phase basse température pourrait briser la symétrie par renversement
du temps et la symétrie d’inversion.

Drautres expériences seront menées, en particulier par spectroscopie optique, pour
répondre aux questions suivantes (ANR GAPSUPRA) :

Pourquoi deux systémes trés similaires comme Hg1201 et Bi2201 ont des Tc maximum
aussi différentes (94K et 20K)? Que pouvons nous apprendre sur 'état normal a basse
température (Bi2201)? Est-ce que l'effet du désordre fait baisser Tc? Cette question
peut-étre posée comme : Est-ce que les cuprates au Bi serait des supraconducteurs a
trés haute Tc s’ils n’étaient pas désordonnés ?

Les cuprates dopés aux électrons seront également étudiés. L'idée est de faire le lien
entre 'ordre magnétique observée par neutrons, le gap normal vu en optique et les
mesures de magnéto-transport. Les points ouverts sont : (i) Nous observons la supra-
conductivité et un ordre antiferromagnétique dans le méme échantillon. Est-ce que la
phase supraconductrice coexiste avec un ordre antiferromagnétique ou est-ce plutét
une séparation de phases? (ii) Est-que nous avons vraiment un ordre antiferromagné-
tique a longue portée ou sont-ce seulement des fluctuations? (iii) Est-ce nous avons
un ordre a longue portée dans les échantillons non supraconducteurs et seulement des
fluctuations antiferromagnétiques dans ceux qui sont supraconducteurs ?

En complément de ces mesures macroscopiques, nous souhaitons étudier les sépa-
rations de phases (stripes, domaines ferromagnétique ou antiferromagnétique ...) dans
les systémes €électroniques fortement corrélés (cuprates, manganites), en réalisant des
nanostructures (échelle caractéristique de ces phénomeénes) dans ces composés, et me-
surer les propriétés de transport électronique et réaliser éventuellement des mesures de
spectroscopie électronique locale.

5.3.2.2 Etude des manganites

Comme nous l'avons déja mentionné, les manganites présentent également un dia-
gramme de phases trés riche. Dans les systémes fortement corrélés, la compétition entre
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différentes phases se retrouve dans les propriétés électroniques de facons trés variées.
On observe ainsi dans les diagrammes de phases la présence de supraconductivité et
de divers ordres de charges et de spins. Ces ordres peuvent se manifester a longue por-
tée ou a courte portée et peuvent parfois méme coexister spatialement. Dans certaines
manganites, cette compétition se manifeste de facon spectaculaire par une séparation
de phase autour de la transition isolant-métal. Nous nous proposons d’identifier la ma-
nifestation de ces compétitions de phases a différentes échelles. Tout d’abord de facon
microscopique, en utilisant une nouvelle technique permettant de créer des nanofils,
il devient possible d’étudier ces systémes fortement corrélés a des tailles comparables
a I'échelle spatiale des fluctuations; a des échelles macroscopiques, par spectroscopie
infrarouge, afin d’identifier les conséquences de ces fluctuations a grande échelle.

La RMN de l'oxygéne 17 sera utilisée pour sonder localement ces inhomogénéités.
Cette sonde est particuliérement intéressante puisqu’elle permet d’identifier différents
ordres €lectroniques (charges, spin, orbitales .. .).

5.3.2.3 Les matériaux multiferroiques

Une nouvelle classe de matériaux, principalement des oxydes, va attirer toute notre
attention : les multiferroiques. On nomme ainsi des matériaux qui peuvent avoir a la fois
un ordre magnétique (le plus souvent antiferromagnétique) et un ordre ferroélectrique.
Le couplage entre les deux ordres, s’il existe, est d’origine totalement inconnu aujour-
d’hui. Des mesures optiques, mais également de la spectroscopie RMN devraient pouvoir
permettre de répondre aux questions suivantes : Comment le champ magnétique agit-il
sur la structure afin de produire une polarisation électrique ? Est-ce que la polarisation
vient des changements induits par les phonons dans la constante diélectrique ou est-ce
plutét un phénomeéne de relaxation des domaines ?

5.3.3 Systémes électroniques confinés et fluctuations

L’étude de systemes €électroniques en dimension réduite va prendre de I'ampleur au
laboratoire. L’étude de films minces désordonnés et/ou granulaires va se poursuivre, en
particulier grace a des mesures thermo-€électriques. Mais une nouvelle voie se dégage :
grace a la maitrise de la synthése de nanocristaux métalliques, des systémes artifi-
ciels de basse dimension peuvent étre réalisés. Des réseaux ordonnés de cristaux na-
nométriques de métaux nobles (Au) ou supraconducteurs (plomb, indium ...) sont des
systémes modeéles dont les parameétres spécifiques peuvent étre variés dans une large
gamme : taille des éléments de base, couplage, dimensionnalité ... Des études locales
et macroscopique du transport électronique vont étre réalisées. Enfin, la possibilité de
structurer des matériaux a des échelles de quelques nanometres (en collaboration avec
le LPN Marcoussis) permettra d’étudier la physique de systémes désordonnés a I'échelle
locale.

Ces systémes confinés sont le siége de fortes fluctuations, en particulier quantiques,
dont il s’agit d’étudier 'importance pour comprendre par exemple 'origine de la tran-
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sition isolant-métal ou isolant-supraconducteur, qui ont été largement étudiées dans
des configurations "volumiques", ou les effets de taille sont moyennés (projet soutenu a
I'ESPCI).

5.3.3.1 Supraconducteurs en dimension réduite et Transition Supra-lsolant

La syntheése de nanocristaux de supraconducteurs comme le plomb et I'indium a été
récemment maitrisée au laboratoire. Les tailles vont de quelques nanomeétres (In) a
10 — 15nm pour le plomb. Ces nanocristaux sont entourés de ligands qui controlent leur
arrangement quand on retire le solvant nécessaire a la synthése. Ainsi, on peut créer
des systémes artificiels supraconducteurs dont la taille est de 'ordre de grandeur, voire
inférieure a la longueur de cohérence supraconductrice, et dont le couplage (Josephson)
peut étre varié dans de grandes proportions (selon la nature et la longueur des ligands).

Les propriétés de confinement quantique seront étudiées au travers de mesures ther-
modynamiques (aimantation par exemple, ou coefficients thermoélectriques); les pro-
priétés de transport électronique seront mesurées par conductivité DC a trés basse
température (250mK) et sous champ magnétique essentiellement. L’accent sera mis sur
I'étude de la transition isolant-supra et les propriétés de l'isolant de Bose d'une part,
et sur I'’étude des fluctuations supraconductrices d’autre part. Dans ce domaine, deux
grandes questions guideront les recherches :

- Comment distinguer les fluctuations d’amplitudes et les fluctuations de phases ?

- Quelle est la réponse Nernst des supraconducteurs granulaires ?

De facon complémentaire, la transition isolant-supraconducteur sera également étu-
diée dans des systémes présentant un ordre ou une instabilité ferro-électrique, comme
SeTe ou PbTe par exemple. La compétition entre la localisation des charges et la ten-
dance a former des paires de Cooper sera analysée, en particulier par des mesures
spectroscopiques dans I'IR.

5.3.3.2 Conducteurs de basse dimension et transition Métal-Isolant

Deux approches seront poursuivies pour étudier les systemes métalliques de basse
dimension. D'une part, la réalisation de structures artificielles a base de nanocristaux
métalliques. Des réseaux bidimensionnels seront synthétisés, et leurs propriétés de
transport DC et optique seront étudi€es, au voisinage de la transition métal-isolant.
La spectroscopie tunnel locale donnera accés a la densité d’états électroniques.

D’autre part, un effort particulier sera fait sur la physique du Bismuth dans la limite
ultra-quantique, c’est a dire en champ magnétique intense et a trés basse température.
Le confinement des €électrons sur des orbites de Landau combiné avec I'anisotropie de la
surface de Fermi du Bi lui conférent en effet des propriétés remarquables, dont certaines
s’apparentent a celles du liquide de Luttinger a 1D. Nous nous attacherons a répondre
entre autre a ces questions génériques :

- Quels sont les coefficients du transport qui montrent des anomalies aux facteurs de
remplissage fractionnel ? Que signifient ces valeurs ?
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- Comment se comporte le transport électronique transverse ?

- Quel parameétre détermine 'amplitude du coefficient Nernst-Ettingshausen ?

5.3.3.3 Isolants d’Anderson

L’isolant d’Anderson est caractérisé par un trés fort désordre qui tend a localiser
les €électrons. Microscopiquement, des états électroniques localisés cohabitent avec des
fonctions d’ondes étendues, sur des distances caractéristiques de I'ordre du nanomeétre.
Nous souhaitons réaliser des nanostructures (inférieures a 10nm) dans des isolants
d’Anderson. Il s’agit d’étudier les propriétés statistiques de ces matériaux ou le désordre
induit des propriétés particuliéres. Les mesures de prédilections seront les transport a
basse température, I'étude du bruit ... nous étudierons ensuite les problémes de cohé-
rence de phase électronique dans ces systémes, grace au couplage avec des supracon-
ducteurs dans des nano-jonctions Josephson. Cela pourra éventuellement déboucher
sur une expérience originale de détection de paires EPR dans un systéme électronique.

5.3.4 Criticalité quantique et nouveaux ordres électroniques dans les
fermions lourds

Les fermions lourds sont des matériaux fascinants. La plupart d’entre eux ont un
diagramme de phase extrémement riche entre différents ordres €électroniques, qui ne
sont pas toujours clairement identifiés. Certains d’entre eux présentent des transitions
quantiques en fonction de parameétres de contréle comme la pression ou le dopage. L'ac-
tivité du laboratoire se poursuivra dans ce domaine (ANR ICENET), en se focalisant sur
quelques systémes clefs, et en utilisant principalement les sondes thermo-électriques.
Les principales questions qui se posent aujourd’hui sont en autres :

- Que se passe-t-il aux coefficients de transports thermoélectriques au voisinage d’'un
point quantique critique ?

- Pourquoi nombre de points quantiques intéressants sont associés a une transi-
tion du premier ordre (CeColns, URuySI5, PrFe,P12)? - Quel est le paramétre d’ordre
d’URusSI,? Et celui de PrFeyP,2°?

5.3.5 Applications : électronique cryogénique et spintronique

Depuis quelques années, le LPEM a développé des dispositifs performants mettant
en ceuvre des Supraconducteurs a Haute Tc en appliquant une technique d’irradiation
ionique (soutien post-doc MPPU-CNRS et theése DGA). Cette activité va se poursuivre
dans les deux directions suivantes :

dispositifs mettant en oeuvre des Jonctions Josephson

Les projets engagés pour les années a venir sont plus particulierement :

- étude et réalisations de détecteurs dans les domaine IR et THz avec pré-trairement
RSFQ
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- étude et réalisation de systémes RSFQ simples : bascule T-flip-flop et décimateur en
ligne pour un convertisseur analogigue-digital rapide

- développements de SQUIDs avec la sociétés Starcryonélectronics

- développement d'un systéme de RMN bas-champ en vue d’applications bio-médicales

- développement de réseaux de jonctions pour les standards du Volt

Développement d’une nouvelle thématique "spintronique”

Il s’agit d’appliquer la technique d’irradiation ionique aux composés "manganites" qui
sont des semi-métaux ferromagnétiques, et de réaliser des dispositifs en vue d’applica-
tions spintronique : jonctions magnétorésistives, manipulations de domaines et parois
de domaine ...

5.4 Nanophysique, nanostructures et nanomatériaux

5.4.1 Introduction

Une des forces du laboratoire est sa capacité de développer une instrumentation ori-
ginale et fine. Depuis une dizaine d’années, nous avons concentré nos efforts vers des
axes de recherches novateurs en nanophotonique, nanomécanique et nanothermique.
L’excellence du laboratoire dans les domaines comme la photothermique, la microscopie
SNOM nous a permis de réaliser des percées significatives au niveau international.

Le cadre et les défis

Produire, controéler mettre en ccuvre la lumiére sous toutes ses formes aux échelles
nanomeétriques, tel est le défi pour les prochaines années. Le couplage des microscopies
a pointe et des techniques de de microfabrication a conduit au développement de la
nanooptique. Dans ces systémes, les plasmons jouent un role central. Ils peuvent étre
localisés autour de nanostructures (plasmons localisés), ou propagatifs sur une surface
meétallique et I'on parle alors de plasmons polaritons. Dans les deux cas, il se crée une
onde évanescente dont I'étude peut se faire grace aux outils de champ proche optique
qui ont été développés au laboratoire.

Notre travail se trouvera au confluent d’études fondamentales comme la détection de
la densité locale d’états de photons résultant du confinement spatial d’'ondes de sur-
face, et de développements plus appliqués comme la mise au point de sondes originales
(nanocristaux capteurs de température et microscope a photoréflectance). Le LPEM se
concentrera sur les deux axes principaux suivants : I'imagerie plasmonique et la nano-
thermique

5.4.2 Imagerie plasmonique
5.4.2.1 Mesurer la densité électromagnétique locale

La réalisation récente du premier microscope a effet tunnel & rayonnement thermique
a ouvert la voie & une nouvelle gamme d’études dans l'infrarouge basée sur I'étude du
rayonnement thermique en champ proche avec une résolution nanométrique. D’autre
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part, la limite de diffraction dans les spectromeétres infrarouges a transformeée de Fourier
tels qu’ils existent actuellement empéche de sonder la matiére sur des échelles submi-
croniques. Nous souhaitons lever cette barriére et proposons de développer un nouveau
mode de spectroscopie infrarouge basé sur 'analyse spectrale du rayonnement ther-
mique en champ proche, permettant d’atteindre une résolution spatiale d'une centaine
de nanomeétres dans une gamme de longueurs d’onde comprises entre 1 micromeétre et
quelques dizaines de micrometres (ANR NANOFTIR et thése DGA). Cet objectif sera at-
teint en associant le TRSTM a un spectromeétre a transformée de Fourier, afin d’analyser
le spectre infrarouge du rayonnement thermique de champ proche localement révélé par
la pointe du TRSTM. Cette approche ouvre la possibilité de sonder localement la dépen-
dance en énergie des propriétés diélectriques des matériaux. Celles-ci sont influencées
par la nature, la structure cristalline, le niveau de dopage, la présence d’ondes de sur-
face... Le TRSTM couplé a un spectrometre a transformée de Fourier permettra aussi
de mettre en évidence la quantification de la a l'instar du STM "électronique". Ce dis-
positif pourra enfin étre appliqué a la caractérisation du champ évanescent produit par
des lasers a semiconducteurs, notamment les lasers a cascade quantique a guidage par
air ou a plasmons de surface, fonctionnant dans l'infrarouge moyen (5um < A < 15um).

L’investigation de la EM-LDOS en champ proche par stimulation thermique ne peut se
faire que pour sonder des modes situés dans l'infrarouge, faute de pouvoir chauffer suf-
fisamment I'échantillon pour sonder les modes associés au domaine spectral du visible.
En revanche, la densité d’états électromagnétique apparait également dans I'expression
du taux de désintégration radiatif, via la régle d’'or de Fermi. L'imagerie du temps de
vie de fluorescence d’'un nano-objet fixé a I'extrémité d'une pointe devrait donc fournir
une alternative aux mesures de champ proche thermique infrarouge, permettant d’ac-
céder aux variations spatiales de la LDOS dans le domaine du visible (projet soutenu par
MPPU-CNRS et CNano). On obtiendra ici aussi une sonde permettant de mesurer les va-
riations spatiales de la EM-LDOS électromagnétique sur différentes structures confinées
(corral, défaut ponctuels, ...) dans le domaine spectral du visible, de maniére analogue
aux mesures qui peuvent étre effectuées avec un STM pour sonder les variations locales
de la densité d’états électronique.

5.4.2.2 Imager les plasmons : fluorescence de nano objets

Le développement de nouvelles techniques d’imagerie optiques en champ proche utili-
sant des particules fluorescentes comme nanodétecteurs ou nanosources de lumiére est
une autre approche intéressante. Pour ce faire, il s’agira de diminuer la taille des sondes
a un diametre de 50nm pour améliorer la résolution latérale, et d'utiliser de nouveaux
matériaux actifs a base matériaux inorganiques comme des nanocristaux contenant des
ions de terres rares, ou des boites quantiques semi-conductrices. L’emploi de nouveaux
ions permettra d’accéder a d’autres longueurs d’'onde d’émission et d’excitation. Il sera
ainsi envisageé :

- d’étudier, avec les sondes précédentes, des nanostructures générant des ondes de
surfaces. Par exemple, il s’agira d’étudier des systémes a base de nanofils et de chaines
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de particules métalliques pour le guidage et de nano-ouvertures pour créer des dis-
positifs focalisants et des capteurs chimiques et biochimiques a plasmons de surface
fonctionnant sous incidence normale. Il s’agira aussi de comprendre les mécanismes de
génération des plasmons, et de créer des générateurs de plasmons efficaces convertis-
sant une grande partie de la lumiére en onde de surface.

- d’étudier l'influence de I'environnement local sur la fluorescence de nanoparticules
fixées a l'extrémité de pointes d’AFM. Il s’agira par exemple d’étudier les modifica-
tions spectrales de nanoparticules a raies d’émission multiples (nanosources de lumiére
blanche) en fonction de la proximité de particules métalliques et diélectriques. Le but
est de comprendre comment la présence d'un €lément perturbateur influence la fluores-
cence d'une particule fluorescente, soit en "quenchant", soit en exaltant certaines raies
de fluorescence.

5.4.2.3 Nano-antennes, méta-matériaux et lentilles de Pendry

Nous souhaitons utiliser les exaltation contrdlées sur des nano-antennes ou des sys-
témes aléatoires sur film semi-continu et faire une image de ces zones d’exaltation dans
un milieu externe au moyen, par exemple, d'une lentille de Pendry, c’est-a-dire une
lentille "parfaite” fabriquée avec des matériaux a indice négatif et fonctionnant dans le
champ proche. C’est d’'une certaine facon la suite de I'idée que nous avions proposée sur
I'imagerie plasmonique utilisant les pics d’exaltation comme sondes locales de champ
proche. Dans les premiers développements de ce projet, on utilisera des objets possé-
dant des propriétés d’exaltation bien définies (objets fabriqués et déposés au Danemark)
que l'on projette a I'aide d'une lentille de Pendry, dans un premier temps un simple film
d’argent. En plus de permettre de fabriquer des objets exaltants résistant (notamment
pour les applications chimiques et biologiques), le couplage entre 'objet exaltant et la
lentille change radicalement la forme spectrale de 'exaltation (travaux de simulation en
cours avec Alexander Kildishev et Anne-Sophie Grimault et études expérimentales en
développement a Purdue et a L’ESPCI).

5.4.2.4 Fabriquer des systémes plasmoniques : bio-inspiration

L’arrivée au Laboratoire de Sébastien Bidaut nous permettra de renforcer le théme
plasmonique grace a son savoir faire pour la réalisation de nanoobjets. Les cristaux de
tailles nanométriques, métalliques ou semiconducteurs, possédent des propriétés op-
tiques remarquables dont les applications en photonique et en biophysique ne sont plus
a démontrer. Son projet de recherche porte en effet sur I'autoassemblage programmé
de ces nanoparticules sur une matrice d’ADN pour les faire interagir de maniére non-
radiative et exploiter les propriétés optiques originales du systéme couplé obtenu.

Dans le cadre d’'un séjour post-doctoral au FOM Institute AMOLF a Amsterdam, il a
développé des procédés d’assemblage de colloides métalliques reposants sur l'utilisa-
tion d"échafaudages" biochimiques tels que des double-brins d’ADN. La flexibilité de
syntheése des molécules d’ADN (distance base a base de 0,34nm), leur rigidité structu-
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relle a 'échelle de quelques centaines de nanometres, leurs dimensions caractéristiques
proches des cristaux que I'on veut étudier (3nm de diameétre) et leur compatibilité aussi
bien aux cristaux métalliques que semiconducteurs, en font des candidates idéales pou
ces études. De plus I'hybridation spécifique de mono-brins d’ADN permet de program-
mer leur auto-assemblage dans des géomeétries 2D ou 3D complexes, parfaitement sy-
métriques ou au contraire fortement asymétriques.

5.4.3 Nanothermique

Au développement grandissant de nanoobjets et de nanostructures est associé¢ un
besoin de caractérisation de leurs propriétés thermiques qui s’éloignent le plus souvent
de celles du massif. Peu d'instruments sont capables de faire de telles mesures locales.
Nous proposons deux méthodes tout optique dont I'une est limitée par la diffraction
tandis que l'autre qui utilise des nanobjets fluorescents a la potentialité de faire des
mesures a plus petites échelles.

5.4.3.1 Microscope a photoréflectance : caractérisation thermique de couches minces
et de nanoobjets

Le microscope a photoréflectance dont nous avons la maitrise depuis de nombreuses
années s’avére un instrument adapté aux problémes de caractérisation de couches
minces. Nous chercherons a rehausser ses performances en diversifiant les longueurs
d’onde de travail, en cherchant de nouvelles configurations expérimentales en paralléle
avec un travail théorique de modélisation. En particulier nous cherchons a découpler
la détermination de la diffusivité et de la conductivité thermiques de couches minces
d’épaisseur nanométriques déposées sur un substrat. Ce travail qui s’effectue en colla-
boration avec C. Frétigny ( LPPMD UMR 7615) est le premier pas vers une modélisation
physique réaliste des phénomenes de transport a petite échelle. Pour cela nous travaille-
rons a dépasser le concept phénoménologique de "résistance d’interface”, par une prise
en compte des effets physiques aux échelles ou le libre parcours moyen est supérieur
aux dimensions mises en jeu. Notre participation au GDR CNRS n°2503 Micro et Nano-
thermique nous permet de confronter nos approches expérimentales aux modélisations.

Ces avancées expérimentales et théoriques seront validées a la fois sur des matériaux
nanocomposites constitués d’'inclusions métalliques en matrice solide, destinés a des
études a caractere fondamental (ANR PNano EThNA) et sur des structures innovantes
développées pour la nanoélectronique (ANR DIATHERM).

5.4.3.2 Utilisation de nanosondes fluorescentes

Le développement et I'amélioration, de nouveaux capteurs de température, a l'aide de
nanosondes fluorescentes a balayage permettra d'une part 'observation de 1'échauffe-
ment par effet Joule de nanofils métalliques et d’autre part la caractérisation des nano-
heaters pour étudier I'influence de la température sur le mouvement et le comportement
de protéines (moteurs moléculaires).
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5.5 Caractérisation des matériaux et des systemes

5.5.1 Introduction

Au cours de son activité passée, le laboratoire a acquis une expertise dans un certain
nombre de domaines comme la tomographie optique cohérente, les mesures optiques
ultimes (projet Virgo), la photothermique ou bien encore la microscopie électronique en
transmission. Des outils ont été développés qui servent aujourd’hui a caractériser fine-
ment certains matériaux et/ou dispositifs. Nous présentons ici le futur de cette activite,
plus proche des applications industrielles et/ou de "Recherche et Développement".

5.5.2 Tomographie optique cohérente plein champ : OCT

Nous avons fait la preuve que I'approche que nous avions proposée pour 'OCT (Op-
tical Coherence Tomography) était sans doute la meilleure au niveau de la résolution
spatiale : des tranches d’épaisseur inférieure au pm sont obtenues jusqu’a 1mm de pro-
fondeur dans les tissus animaux (mammiféres, insectes etc.) ou humains avec un mon-
tage sans laser femtoseconde et avec une dynamique bien supérieure a la microscopie
confocale. Cependant l'utilisation d'une camera implique une stabilité << 1um pendant
la prise d’images ce qui est difficile pour les examens in vivo : deux voies ont été sui-
vies avec succes : l'utilisation de flash (un tétard entrain de nager a pu étre "découpé"
virtuellement) ou d'une camera rapide (examen des yeux de rongeurs et de chats).

Sur la base de ces résultats, une start-up Francaise LLT (Light for Live Technology)
est en cours de négociation avec le CNRS (FIST) pour obtenir un accord de licence sur
I'OCT. En liaison avec 'INSERM de Lille (Serge Mordon) pour mettre sur le marche
un instrument d’OCT basé sur les brevet du laboratoire. Parallelement nous avons eu
des contacts fructueux avec nos collegues médecins (Institut Curie, Paris et Sloan and
Kettering, New York). Nous ne pouvons sortir simplement des hopitaux des tissus pour
analyse anatomopathologiques aussi prévoyons-nous de réaliser des systémes simples
et performants que nous pourrons mettre entre les mains des medecins.

5.5.3 Imagerie thermique de Circuits Intégrés en fonctionnement
5.5.3.1 Imagerie de thermoréflectance : application & I'échauffement de CI

Le microscope imageur a thermoréflectance est aujourd’hui un outil fonctionnel, dont
les performances sont au meilleur niveau international. A court et moyen terme, pour
renforcer la validation de la méthode, nos efforts porteront sur la caractérisation de cir-
cuits intégrés d’architecture aussi novatrice que possible. C’est ainsi que dans le cadre
de 'ANR DIATHERWM, il est prévu de valider les structures SOD (Silicon On Diamond)
en imageant la diffusion latérale de la chaleur autour de résistances lithographiées sur
ces substrats. Enfin un projet PREI financé par la DGA est en cours, pour I'étude de
I'échauffement dans des transistors de puissance recouverts de dissipateurs en dia-
mant.
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A plus long terme, nous souhaitons pouvoir transférer ce savoir faire vers une en-
treprise d’instrumentation. Une demande de financement conjointe avec SOPRA est en
cours de conception afin de développer un prototype.

La spectroscopie de thermoréflectance sera développée. En équipant le microscope
imageur a thermoréflectance d'un systéme dispersif nous avons déja obtenu des résul-
tats prometteurs sur les spectres de dR/dTde nanosphéres d’or en matrice de silice, qui
semblent étayer les prévisions théoriques (B . Palpant, M. Rashidi, INSP).

5.5.3.2 Etude de lasers a cascade quantique

Nous avons récemment montré la possibilité de visualiser les Lasers a Cascades
Quantiques (QCL) en fonctionnement par des techniques de champ proche dans le
domaine de I'IR. Nous souhaitons étendre cette technique aux QCL émettant dans la
gamme du THz. Pour cela, nous désirons notamment augmenter notoirement les zones
d’études accessibles (quelques microns carré) qui sont souvent trop petites par rapport
aux longueurs d’'onde utilisées (de 5 a 500 micrométres). Les études en champ proche
sont actuellement limitées en excursion a moins de 100 micrometres. Dans l'infrarouge,
la taille des images ne permet pas d’avoir une vision de I'ensemble des modes de la cavité
des lasers a cascade quantique, dont la longueur est typiquement de 1 millimetre. Au-
cune expérience de champ proche n’a actuellement été réalisée sur les lasers a cascade
quantique qui émettent dans le domaine térahertz, mais la longueur d’onde est dans ce
cas tellement grande que I'excursion des SNOM serait de toute facon insuffisante pour
mettre en évidence la périodicité des franges d’'interférences associées aux modes de
ces lasers. C’est pourquoi nous avons prévu de développer dans les prochaines années
un SNOM a pointe diffusante capable d’effectuer des balayages sur des distances de
l'ordre du millimétre avec une résolution nanométrique fonctionnant a des fréquence
infrarouge ou térahertz.

5.5.4 Le détecteur d’ondes gravitationnelles Virgo

Notre role dans Virgo avait fortement diminué depuis la fin de la réalisation des com-
posants optiques de la premiére génération. Aujourd’hui les besoins en nouveaux ins-
truments de métrologie ne sont pas clairement définis et il n’est pas encore question
d'utiliser un matériau différent de la silice pour les prochains miroirs. Nous avons décidé
d’axer notre collaboration sur le développement de techniques originales de verrouillage
de I'interférometre. Nous allons débuter une collaboration avec le groupe Virgo du LAL
et mettre en place sur le site d’'Orsay un interférometre de test suspendu sous vide de
cinquante meétres. Le verrouillage sera réalisé avec un laser intermédiaire légérement
désaccordé (par rapport a la fréquence de résonance des cavités) qui "verra" des cavités
de basse finesse. Le verrouillage sur ce laser permettra de figer (refroidir) les cavités, ce
qui facilitera le verrouillage sur le laser principal.
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5.5.5 Imagerie thermique haute résolution

L'un des axes de recherche mis en place récemment consiste a développer des mé-
thodes instrumentales pour caractériser du point de vue thermique les matériaux de
construction. Les échantillons sont sollicités thermiquement de maniére a privilégier
soit un transport convectif, soit un transport diffusif de la chaleur et la réponse ther-
mique est enregistrée avec une caméra infrarouge. L’analyse des données corrélée aux
conditions d’échange thermique permet d’accéder aux propriétés telles la diffusivité
thermique, I'effusivité ou le facteur de transfert de chaleur par convection. Le domaine
applicatif de ces recherches vise les matériaux de construction. Ainsi, la société Colas
nous a sollicités pour caractériser différents revétements autoroutiers.

Dans le domaine des composants électroniques, il serait intéressant de développer
une instrumentation plus automatisée incluant la caméra infrarouge et un systéme de
chauffe pour répondre aux demandes de mesures thermiques sur des composants en
fonctionnement avec prise en compte de I'émissivité. Or, le logiciel d’acquisition déve-
loppé par CEDIP limite les possibilités de dialogue entre la caméra et I'extérieur. Il serait
particuliérement intéressant de contourner ce probléme, éventuellement avec I'aide de
CEDIP, pour développer une interface plus ouverte.

5.5.6 La microscopie électronique en transmission TEM

Depuis longtemps, le LPEM a développé une activité importante en microscopie élec-
tronique en transmission. Des études importantes ont été réalisées dans le domaine
des matériaux (oxydes, polymeéres, couches minces métalliques ...) et de la biologie,
grace notamment a l'acquisition d'un microscope a effet de champ performant, doté de
puissantes capacités d’analyse X (JEOL 2010 FEG). Aujourd’hui, une bonne partie de
l'activité concerne la caractérisation de nanocristaux et de couches minces. Des ma-
tériaux ferro-électriques, magnétiques, des électrides et des multiferroiques utilisés en
particulier pour des recherches fondamentales au LPEM sont susceptibles d’étre carac-
térisés grace a cet équipement. Il est cependant assez clair que les moyens humains
sont limités pour faire face a la demande.

Le LPEM est engagé dans une réflexion pour fonder un nouveau projet scientifique au-
tour de cet instrument, qui s’appuiera fortement sur les collaborations locales a 'ESPCI,
sur la Montagne Saint Genevieve (ENSCP) et plus généralement le réseau de microscopie
de Paris.
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