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Nanostructures, nanosources: 
contrôle de l’émission par le confinement

•Photons uniques et nanocristaux de CdSe/ZnS

•Modification de l’émission au voisinage d’une surface d’or

•Cristal plasmonique

•Antenne patch



sources de photons uniques

Photodiode à avalanche
Émission de photons uniques:

Système à 2 niveaux
Click

Nanocristaux de CdSe/ZnS
B. Lounis et al., Chem. Phys. Lett. 329, 399 (2000) 
P. Michler et al., Nature 406, 968 (2000)

Optimisation de sources de photons uniques pour l’ information quantique
1 photon =1 information quantique

• Flux d’information (temps de vie flux )

•Augmentation de la collection       directivité de l’emission

•contrôle de la polarisationcontrôle de la polarisation



« Boîtes quantiques » colloïdales
Nanocristaux de CdSe/ZnS

(R:3,5nm 1000 atomes)
Cœur de CdSe, coquille de ZnS

Absorption, emissionNanocristaux de CdSe/ZnS

synthèse chimique
Température ambiante

Emission dans le visible
L d i (20 )

p
Faible photoblanchiment

Largeur de raie (20nm)

Caracterisation d’émetteurs à l’échelle collective et individuelle

Solution: échelle collective Forte dilution: échelle individuelle

Qdots©

Propriétés moyennées

-scintillement
-Efficacité quantique
Orientation des émetteurs: Analyse de la polarisationPropriétés moyennées

Rendement quantique
-Orientation des émetteurs: Analyse de la polarisation

Couplage avec une nanostructure



Contrôle de l’émission des photons uniques
Temps de vie (τ=1/Γ) (1/taux de déclin)

Taux de déclin Γ

Temps de vie (τ=1/Γ) (1/taux de déclin)
Typiquement 20 ns

Excitation pulsée
-

Taux de déclin Γ
Histogramme des délais

Excitation pulsée

Couplage à des structures photoniques

temps

polarisation
direction
taux de déclin Γ plus rapidetaux de déclin Γ plus rapide

Excitation pulsée

Équivalent à un double dipôle dégénéré rayonnant
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Nanocristaux près d’une surface d’or
Maximisation du nombre de photons detectésp

n=1.5, d=60nm

échantillon

PMMA

Reference

,

Silice
Couche épaisse 
d’or(200nm)

PMMA
d (20-300nm)

Milieu homogène 
(n=1,47)

Nanocristaux proches d’une interface d’or 
dans un milieu diélectrique (n=1.47 )

( )
verre

( , ) q ( )

L’é i i t difié l’ i tL’émission est modifiée par l’environnement

Dynamique
Emission radiative 
Diagramme d’émission

C. Vion et al., Opt. Express 18, 7440 (2010)



Nanocristaux près d’une surface d’or

…en excitation impulsionnelle :

de
 d

éc
lin

Te
m
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 dd

Le temps de vie diminue avec d la dynamique de l’émission est augmentée

La densité locale d’états (LDOS) est modifiée par l’environnementLa densité locale d états (LDOS) est modifiée par l environnement



Couplage de l’émission aux plasmons de surface

Plasmons de surface (SPP)
E - - - + + + - - - + + + - - -Oscillation collective d’électrons à la surface du métal

HyÉpaisseur de peau

métal kSPP>k0=n ω /cmétal

kémission du dipôle

diélectrique

•En champ lointain
•En champ proche, k>kpropagatif pas de rayonnement possible 

k//= n ω sin θ /c θNanocristal k//

k0

Proche d’une interface d’or
Couplage du champ proche du nanocristal aux 
plasmons de surface SPP

θ

p SPP
Polarisation P uniquement

Modification de la LDOS



Diagramme de rayonnement
bj tif

•En milieu diélectrique homogène infini
objectif

•En milieu diélectrique homogène semi-infini

objectif

Collection faible

•A proximité d’une surface d’or

objectif

p

Interférences Collection importante



Contrôle de l’émission d’émetteurs uniques

sous excitation continue (lampe UV)
80 nm

Intensité mesurée x3

Déclin de fluorescence

Redirection (effet miroir)

Meilleure 
ll i

Accéleration de l’émission

Due au

SPP non radiatifs

k k>
objectif

collection 
de la lumière.

Meilleure

Due au 
couplage SPP.
Plus de 
photon/sec.

SPP photonk k>
SPP restent 
confinés sur l’or

objectif
Meilleure 
excitation.

+ Gain ~ Négligeable

confinés sur l or

- Pertes



Surface structurée

…mais pertes vers les modes de plasmon :Augmentation de l’ émission détectée …

Source plus efficace? 

Est-ce possible de récupérer les plasmons de surface qui ont été émis ?

surface métallique nanostructurée

P Sθ

Réémission possible du SPP par un réseau

k0P, S

SPP

θNanocristal 0

k//
k

G
θ

/ /SPPk k G= +
r r r

Condition de couplage

λ λ
θ PP, SNanocristal

kSPP
/ /SPP

Pas  de rayonnement du plasmon

SPP

PP, SNanocristal
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Cristal photonique: Opales•Cristal photonique: Opales •artificielle (billes de silice)

0° 15°

©INSP
30° 45°

microscopique
macroscopique

•Naturelle

F d i h t l ti 19 24424 (11)

Évaporation d’une couche d’or sur une opale (réseau 2D)

•Cristal plasmonique
MEB

Frederich et al, optics express, 19, 24424  (11)

DAu
1 μm

AFM

opaleD = 400 nm
Epaisseur d’or : entre 150 et 500 nm

microscopique
Photographies à différents angles

Bon ordre sur 100 μm environ

macroscopique
« CNRS Photothèque / Cyril FRESILLON »

μ



Excitation des plasmons de surface
Cluster de nanocristauxCluster de nanocristaux
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…couplage aux plasmons de surface
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700

Couplage nanocristaux – plasmons de surface
Relation de dispersion•Cristal « nu »
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Spectres d’émission des nanocristaux
Nanocristaux

•Nanocristaux sur cristal
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Deux types de nanocristaux déposés:
- Emission à 620 nm, accordés aux SPP
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0

wavelength (nm)

λ (nm)

In
t

- Emission à 800 nm, désaccordés

Spectrometer 0°
Argon laser (fixed incidence)

p

Optical fiber
Z

θPolarizer

•Spectroscopie résolue en angle

Sample
X

Y
O 90°-90°



Couplage nanocristaux – plasmons de surface

M λ 620Mesures pour λ = 620 nm λ λ
θ PP, SNanocristal

90

  P polarization
 S polarization
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Surplus d’émission polarisée P pour la surface périodique / surface plane



Couplage nanocristaux – plasmons de surface
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 SPP-assisted emission maxima
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Nanocristaux dans une nano antenne

C. Belacel(INSP, LPN), A. Maître (INSP), P. Senellart (LPN)
J.J Greffet, F Marquier (LCFIO), B. Dubertret (ESPCI)

•Antenne patch
R. Esteban, T. Teperik, J.J. Greffet, PRL 104, 026802 (2010)

•Diagramme de rayonnement

P iti t d t i i t l t t t é t d’ i t l

•Accélération du rayonnement (« Effet Purcell »)

•Positionnement deterministe :  la structure est gravée autour d’un nanocristal    
(technique développée au LPN : A. Dousse, P. Senellart et al., Phys. Rev. Lett. 101, 267404) 

N i t d CdS /CdS t è b ill t (LPEM)•Nanocristaux de CdSe/CdS très brillants (LPEM)

Temps de vie
<τair>= 40 ns

dispersion 30 % AirLame de verre

Air



« Purcell » et rayonnement
Simulations (Institut d’optique)

Taux de déclin (FP=Γ/Γν)
Taux de déclin radiatif (Prayonné/Pn)

Référence

Simulations (Institut d optique)

Référence 
•milieu diélectrique infini (n)

Couplage faible aux plasmons

Couplage fort aux plasmons

Accélération attendue ≈ 50-100



Antennes 
Clusters de nanocristaux

•Diagramme de rayonnement

Clusters de nanocristaux 

•Temps de vie τantenne / τAu

SiO2

Au

SiO2 AirLame de verre τAu / τn≈10
Au

τantenne <τAu>= 4 ns
dispersion 10 %

<τn>= 40 ns

Au n

FP=τn / τAntenne≈40-100



Conclusions
Contrôle de l’émission par l’environnement

Modification de la densité locale d’états

• Macroscopique

Cristal plasmonique

Couplage et réémission par les plasmons

Optimisation de la  source de photons uniques

•Microscopique
Facteur de Purcell: 40-100

Antenne avec un émetteur unique
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