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ETUDE DES PROPRIÉTÉS OPTIQUES DE NANO-

OBJETS : du couplage d'un AFM à un microscope 

inversé au développement d’un banc original de 

microscopie SNOM à sondes actives 



Mise en œuvre de nanosources hybrides 

Fermi’s golden rule : 

N 

N N 

I - I - 

TP-2Py 

hd = 23 

Collaboration CEA / 

Institut Curie  

(MP Teulade-Fichou) 

K.L. Kelly et al. J. Phys Chem B (2003) 

 Localization and field enhancement: 

Antenna effect 

Coupling to plasmonic strucutures 

Molecular engineering 
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 Cubes
 Spheres
 Triangles
 Nanorods

λT
SPR  

λL
SPR  

Plasmon de surface localisé (LSP) 

Synthesis :  

S. Marguet (CEA / NIMBE) 

Nanoparticules d’or  colloïdales 
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Des propriétés d’ensemble  

aux propriétés d’objets uniques 

NB: luminescence 1 NR  

↔ 25 106 fluorescein molecules !! 



AFM tip 

λ=740-950 nm  

t=100 fs 

Emitted signal 

analysis: 

Spectrum, 

intensity, 

fluorescence 

lifetime 

AFM 

Couplage AFM – microscope inversé 

AFM tip :  

Probe 1 / topography 

Laser spot  

Probe 2 / TPL 

Tunable P , l 
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Utilisation de billes de latex de100 nm  
 
Si besoin, correction de l’alignement 

Alignement grossier laser / cantilever 

Alignement pointe-laser 
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AFM tip :  

Probe 1 / topography 

Laser spot  

Probe 2 / TPL 

Tunable P , l 

Spot size Spot size 

(a) (b) 

(c) (d) 

Cartographie TPL de nanobâtonnets d’or 
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Pol V 
Topography Photons 

Dimères lithographiés 
H 

V 

Collab., R. Bachelot, UTT 
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Dimères hybrides 
H 

V 

1PL Pol V 
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EN RÉSUMÉ … 

Image en photons 65 

0 

k
co

u
n
ts/s 

3,3µm 

Image en topographie 25 

0 

n
m

 

3,3µm 

Simultaneous imagesTopography/Photon 

Case of CdSe/ZnS Qdots (F=7 nm) 

immobilized onto glass substrates 

Importance de pouvoir corréler topographie et photons 
 
 
 

 
 
 
 

 
 

 
 
 
 
 

 
 
 
Résolution optique limitée par la diffraction : 

- À optimiser ! … 

TSPR
 

Two-photon 

absorption 

LSPR
 

Two-photon 

Luminescence 

C. Molinaro et al. JPPC 2016 

10.1021/acs.jpcc.6b07498 
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Classical microscopy (l)  SNOM (<< l) 

SNOM 



CARACTÉRISATION À L’ÉCHELLE NANO ? 
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illumination 
collection 

SNOM à ouverture: 
Résolution = 30-50 nm  
Limitée par l’épaisseur de 
peau du métal 

SNOM à pointe 
diffusante: 
Résolution = 10-30 nm  
Limitée par un fort bruit 
de fond 

illumination 
collection 
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illumination 
collection 

SNOM à ouverture: 
Résolution = 30-50 nm  
Limitée par l’épaisseur de 
peau du métal 

SNOM à pointe 
diffusante: 
Résolution = 10-30 nm  
Limitée par un fort bruit 
de fond 

illumination 
collection h

ν 

SNOM à Sonde Active 

NANO-
ÉMETTEUR 

Excitation  
(λ1) 

Emission 
 (λ2≠ λ1) 

Nano-Source 
secondaire = 
SONDE ACTIVE 

illumination 
Emission 

CARACTÉRISATION À L’ÉCHELLE NANO ? 
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 dimensions nano (~10 nm)  

 émission intense 

 émission stable 

 Caractéristiques: 

 --> nano-cristaux dopés, SC, Centres NV … 

 

 Etat de l’art : 
Nano-source = nano-objet fluorescent 
accroché à l’extrémité d’une pointe: 

λ 

Fluorescence 
λexc 

 Pb Accrochage du nano-objet sur la pointe !  

 délicate 
 stabilité ? étape limitante … 

Fibre étirée 
(métallisée) 

hν 

Sonde active 

SONDES  ACTIVES 
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V 

E0 a z-1 

• Jonction STM : 

 

  

 E0 a z-1 

• Champ electrique local + laser : 

 

 Local EFISHG 

E0 

 ZmIT

2/8exp 

N N 

N 

O 2 N 

SHG SOUS POINTE 

λ 

SHG 

λexc lexc/2 
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  Taille de la jonction 

w 
2w 

N 
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O 2 N 

SHG SOUS POINTE 

Concept innovant de sondes 
actives, processus original 
d’auto-assemblage 
Brevet CEA n° 12 51495  



 Pas de signal sans  champ électrique 

 Influence des paramètres expérimentaux ?   

Signal  =  SHG des molecules orientées  sous le 

champ électrique statique  E0!!!  

 IGSH   N²  

 IGSH   E0²  

 IGSH   Iω²  
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First tip-induced SHG measurements 

V 

w, Ti-Saph 2w 

N N 

N 

O 2 N 

I. Berline et al. J. Appl. Phys.,(2008) 



3D micro 

CPM 

x,
y 

µ
m

 

2w 

w 

Phase plates 

ajustable P 
Ti-Saph 

100 fs 

molecules 
in solution 

Au tip 

Experimental set-up 



LOCALISATION DU SIGNAL SHG 
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Balayage de la pointe au-dessus du laser 

Détection d’un spot de signal provenant des 

molécules 
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Imagerie de nanofils fabriqués par lithographie électronique 
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APPLICATION À L’IMAGERIE DE NANOFIL 

Translation 

en x et en y 

U 

ω 

2ω 

2ω CPM 

P. Hsia et al. , en préparation (thèse – 2015) 
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PREMIERS RÉSULTATS OBTENUS 

Rôle des molécules ? 
 

 

Imagerie de nanofils fabriqués par lithographie électronique 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Le contraste provenant des fils est révélé par la SHG des molécules ! 

Translation 

en x et en y 
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RÉSOLUTION OBTENUE 

 

Imagerie de nanofils fabriqués par lithographie électronique 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(Signal)  = (Sonde moléculaire) * (Fil) 

 

Sonde moléculaire ~ 200 nm  

4 µm 
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P. Hsia et al. , en préparation (thèse – 2015) 



EN RÉSUMÉ … 
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Nouvelle technique de microscopie en champ proche 

 
Reposant sur la SHG de molécules ORIENTÉES en solution 

 

LOCALISANT  le signal SHG sous la pointe  

 

Permettant l’enregistrement d’images de nanofils d’or 

 

 

 
Résolution d’environ 200 nm …  

OPTIMISATION ? 

2ω 

CPM 

U 

Exaltation locale 

de champ  ? 
Novotny et al., Annu. Rev. Phys. 

Chem. (2006) 

C. Hubert et al., 

NanoScale (2016) 



REMERCIEMENTS :  

P. HSIA 

C. MOLINARO 

I. BERLINE 

Y. EL HARFOUCH 

E. PALLEAU 

S. VASSANT 

L. DOUILLARD 

F. CHARRA 

 

 

 

S. MARGUET 

Merci de votre attention ! 

AFM multifonctionnel : 
topographie, 
fluorescence/ONL,  
+ forces optiques (dev. en cours) 


