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Introduction

Les boites quantiques constituent un sujet de recherche récent [1, 2]. Depuis leur
apparition dans les années 80, leur fonctionnalité potentielle a beaucoup évolué. Initiale-
ment, les boites quantiques ont été étudiées dans le but d’améliorer les performances des
composants & puits quantiques existants et plus particuliérement des lasers [3]. La présence
de niveaux discrets bien séparés en énergie & 'intérieur des boites quantiques laissaient

espérer des courants de seuil tres faibles et trés peu sensibles & la température.

Jusqu’au début des années 90, les boites quantiques étaient majoritairement fa-
briquées par gravure et lithographie. L’apparition de la méthode de croissance auto-
organisée en 1984 [4] a permis de simplifier considérablement le processus de fabrication
et d’améliorer la qualité des boites quantiques : meilleur rendement radiatif, densités plus
élevées, tailles plus homogenes [5, 6, 7, 8, 9]. Cette nouvelle technique a rendu possible la
fabrication de lasers & boites quantiques présentant des performances comparables & celles
des lasers & puits quantiques [10]. Ce succes a également accru l'intérét pour les études
consacrées aux boites quantiques individuelles, afin de mieux connaitre les possibilités
ultimes du composant. Les premiers résultats expérimentaux ont montré que la largeur
homogene d’une boite quantique & 300K était tres élevée (de l'ordre de 10 — 15meV)
[11, 12], ce qui limite leur intérét en vue d’applications pour les lasers. En effet la courbe
de gain est beaucoup moins piquée que dans le cas des puits quantiques, ce qui impose
d’appliquer plusieurs plans de boites quantiques pour obtenir suffisamment de gain et
donc augmente le courant de seuil & température ambiante. En outre la largeur inho-
mogene de I’émission d’un ensemble de boites quantiques, due a leur dispersion en taille,
contribue également & augmentation du courant de seuil. A cause de ces limitations,
tant intrinseques qu’extrinséques, les lasers & boites quantiques n’ont pas permis a ce jour
d’améliorer de fagon remarquable les performances des lasers & semi-conducteurs [10]. Tl

existe cependant quelques niches technologiques pour ces composants. Sans souci d’ex-
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12 Introduction

haustivité, rappelons que les boites quantiques d’InAs permettent d’étendre a 1.3 um la
plage spectrale couverte par les lasers & base de GaAs [13, 14, 15]. La localisation des
porteurs dans les boites quantiques permet par ailleurs de réaliser des sources lumineuses
efficaces a partir d’un matériau disloqué, tel que GaAs sur Si ou les semi-conducteurs I1I-V
Nitrures [7, 16, 17].

Parallelement a ces développements, avec ’observation des premiers effets du
confinement tridimensionnel tels que la séparation nette des niveaux d’énergie [18, 19],
I’émission quasi-monochromatique & basse température [5] et des effets coulombiens marqués
[20], s’est rapidement imposée I'idée d’utiliser une boite quantique comme un atome ar-
tificiel et de réaliser des expériences d’optique quantique a 1'état solide [8, 21, 22]. De
nombreux effets démontrés sur les atomes dans les années 70-80 [23, 24, 25, 26, 27] allaient
pouvoir étre étudiés en milieu solide, avec comme objectif de nouvelles applications dans
le domaine de l'optoélectronique. Des fonctionnalités nouvelles, exploitant pleinement le
potentiel des boites quantiques, se faisaient jour.

Parmi les projets, figuraient entre autres I'observation d’effets de cavité grace a
ces atomes artificiels et la génération d’états quantiques de la lumiere [28, 29, 30, 31]. Des
expériences récentes ont démontré des effets de cavité, dans le régime de couplage faible, sur
des ensembles de boites quantiques [21, 32, 33]. Actuellement plusieurs groupes cherchent
a mettre en évidence le couplage fort entre une boite quantique unique et une microcavité
[34]. La génération possible d’états quantiques de la lumiére s’est en particulier traduit par
le projet passionnant de réaliser une source a un photon [22, 29, 30, 31]. Une telle source
serait capable d’émettre & la demande des impulsions contenant un et un seul photon. Les
applications dans le domaine des télécommunications sécurisées sont considérables, car
certains protocoles de cryptographie quantique garantissent la sécurité de I'information, a
condition de mettre en ceuvre une source de photons uniques [35, 36, 37, 38, 39].

Ce travail de these illustre ces développements les plus récents sur les boites quan-
tiques uniques. Notre objectif est de mettre clairement en évidence la génération d’états
quantiques de la lumiére par une boite quantique unique. Au deld de cette démonstration,
le projet de ce travail de these est la réalisation d’une source & un photon monomode.
L’originalité de notre approche consiste a placer une boite quantique unique dans une
microcavité de type micropilier. Ceci nous permet de nous intéresser au probléeme de
Iefficacité de collection des photons et & leur préparation dans un mode spatial et de

polarisation unique.
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Nous avons donc mené des caractérisations optiques de microphotoluminescence
sur des boites quantiques uniques en cavité et hors cavité, sous excitation pulsée et continue
ainsi que résolues en temps. Nous avons également réalisé des expériences de corrélation de
photons sur ces mémes boites quantiques dans le double but d’identifier les raies d’émission
d’une boite quantique et de démontrer clairement la nature quantique de la lumiére émise
par cet émetteur. Les structures ont été entierement fabriquées au LPN, en combinant la
croissance de boites quantiques et de microcavités par épitaxie par jet moléculaire et la
microfabrication des structures tridimensionnelles par lithographie électronique et gravure
ionique réactive.

Le plan de ce mémoire est alors le suivant :

Le chapitre 1 décrit les différentes applications que pourraient avoir une source
a4 un photon. Nous rappelons brievement le protocole de cryptographie quantique qui
permet de transmettre des clés de maniére intrinsequement stire & condition de disposer
d’une source de photons uniques. Nous discutons quantitativement ’apport des sources
& photons uniques par rapport aux lasers atténués actuellement utilisés pour valider les
protocoles de cryptograhie quantique. Nous exposons ensuite le principe de notre source
a un photon basée sur I'implantation d’une boite quantique unique dans une microcavité.
Enfin nous dressons un état de I’art actuel des sources & un photon actuellement existantes,
sans nous limiter au domaine des semi-conducteurs. Les avantages et inconvénients des
différents émetteurs sont qualitativement discutés.

Le chapitre 2 introduit les propriétés d’émission d’une boite quantique unique hors
cavité. Nous rappelons tout d’abord quelques propriétés générales des boites quantiques.
La microphotoluminescence de ces émetteurs est ensuite étudiée sous excitation pulsée
puis continue. Ces expériences complémentaires sont renforcées par des études de micro-
photoluminescence résolue en temps. Les résultats expérimentaux sont comparés & des
modeles théoriques et permettent de bien rendre compte de la dynamique des recombinai-
sons radiatives & I'intérieur d’une boite quantique. Ces études conduisent & une premiere
identification des raies d’émission d’une boite quantique unique et & une mesure des temps
de vie associés a ces différents états de charge.

Le chapitre 3 met en évidence la génération d’états quantiques de la lumiere par une
boite quantique unique. Nous exposons d’abord le protocole utilisé pour émettre des trains
de photons uniques a partir d’'une boite quantique. Nous présentons alors des expériences

d’auto-corrélation de photons de type Hanbury Brown et Twiss sur nos émetteurs. Ces
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expériences, réalisées sous excitation pulsée et continue, prouvent que notre émetteur
s’identifie & un oscillateur anharmonique 4 deux niveaux. A l'aide du méme montage
expérimental, des expériences de corrélation entre les différentes raies d’émission d’une
méme boite quantique conduisent & une attribution certaine de ces raies ainsi qu’a la
démonstration de I’émission de paires de photons corrélés dans le temps. Ces résultats
constituent les premieres observations faites & ’état solide d’effets démontrés sur les atomes
dans les années 70.

Le chapitre 4 présente des effets d’électrodynamique quantique en cavité observés
sur des boites quantiques uniques. Nous commencons par rappeler le principe de 'effet
Purcell, qui consiste a exalter I’émission spontanée d’un émetteur placé en résonance avec
le mode d’une microcavité, et explicitons son emploi pour la réalisation d’une source de
photons monomode avec une bonne efficacité de collection. Nous introduisons ensuite les
micropiliers ainsi que leurs propriétés optiques. Partant, des effets de cavité sur une boite
quantique unique en micropilier sont mis en évidence par des expériences de microphoto-
luminescence, en continu et résolue en temps. Enfin nous démontrons expérimentalement
le controle de I'état de polarisation et I’émission de photons dans un mode unique dans
des micropiliers de section elliptique.

Le chapitre 5 étudie plus spécifiquement le rendement et les limites de notre source
a un photon. Nous discutons, a partir des mesures des qualités optiques des microstruc-
tures, des caractéristiques optimales que doit posséder un micropilier en 1’état actuel de
la technologie GaAs pour maximiser l'efficacité de la source de photons uniques. Nous
montrons qu'une efficacité de I'ordre de 70% peut probablement étre atteinte. Une étude
expérimentale pour une boite quantique dans un micropilier nous a permis d’observer une
efficacité de collection supérieure a4 40%. Des expériences d’auto-corrélation de photons
pour une boite quantique unique en cavité nous autorisent & affirmer que cette source & un
photon est d’ores et déja meilleure que les lasers atténués utilisés en cryptographie quan-
tique. Enfin des expériences d’auto-corrélation en fonction de la température montrent que
I’'usage de cette source a un photon devrait pouvoir s’étendre a 77 K.

Nous concluons ce manuscrit en discutant ’avenir des sources a un photon basées
sur les boites quantiques et en donnant quelques pistes d’amélioration. Nous discutons
également 1’émission de photons indiscernables. Ces propriétés d’indiscernabilité sont in-
dispensables pour ’émission de paires de photons intriqués et pour la réalisation de portes

logiques quantiques basées sur les sources de photons uniques.



Chapitre 1

Sources a photons uniques

L’émission de photons uniques a d’abord été observée sur des atomes [23]. Ces
expériences mettaient en avant la nature quantique de I'émetteur et n’avaient d’autre but
que l'observation d’effets de physique fondamentale. C’est véritablement dans les années
90 que l'idée de réaliser une source de photons uniques en vue d’applications technolo-
giques est apparue. La validation des protocoles de cryptographie quantique [40, 41] pour
des applications dans le domaine des communications sécurisées a donné une impulsion a
la réalisation de sources a un photon. A I'heure actuelle, c’est un sujet qui motive de nom-
breuses équipes dans le monde avec une grande variété de solutions proposées : molécules
[42, 43, 44], centres colorés de diamant [45, 46], boites quantiques [30, 31, 47],...

Dans ce chapitre nous proposons une présentation des sources a un photon, a
commencer par leur définition et leurs applications. Parmi ces derniéres, nous focaliserons
notre attention sur le protocole de cryptographie quantique, qui nécessite un tel émetteur.
Nous expliciterons alors les performances requises pour cette application avant de donner
un apercu de I'état de l'art actuel des différents émetteurs de photons uniques existants.
Citons une bonne introduction de J. G. Rarity et al. aux sources a photons uniques et a

leurs applications [48].

1.1 Définition de la source a photons uniques

On désigne par source a un photon une source de lumiere capable d’émettre a la
demande des impulsions contenant un et un seul photon. Pour des raisons pratiques, un
systeme a 1’état solide est souhaitable. La longueur d’onde d’émission doit se situer dans

une plage ou les appareils de détection et les fibres optiques conduisent a des pertes mimi-
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16 Sources a photons uniques

males. Ces contraintes imposent une utilisation aux fréquences optiques. Rappelons que
les fréquences télécom correspondant & des pertes minimales sont de 1.3 ym et de 1.55 ym.
Un tel émetteur aurait des applications majeures, dans le domaine des communications
sécurisées notamment. Nous explicitons dans la suite ces applications, ce qui nous amenera,

a préciser les performances souhaitables pour les sources 4 photons uniques.

1.2 Principe de la cryptographie quantique

La principale motivation pour le développement d’une source a photons uniques
est leur application potentielle & la distribution de clés quantiques. Plusieurs protocoles
de cryptographie quantique existent (voir & ce sujet [35, 36, 37, 38, 39]), utilisant soit des
sources de photons uniques ou des sources de paires de photons intriqués. Le codage peut
se faire sur la polarisation, la phase ou méme la fréquence du photon. Nous ne présenterons
que le protocole de cryptographie le plus simple (BB84), défini par Bennett et Brassard
[35], qui utilise le codage en polarisation de photons uniques. Ce protocole repose sur le
fait qu’il est impossible de déterminer 1’état de polarisation d’un photon en réalisant une

seule mesure, si on ne connait pas la base dans laquelle ce photon a été préparé.

SN ;b e

0° 0°
450 M . 50

Alice Bob
Eve

a+90°

F1G. 1.1 — Schéma de principe de la distribution de clés quantiques. Alice émet aléatoirement des photons
codés en polarisation dans une base verticale ou & 45°. Bob mesure leur polarisation avec une de ces deux
bases choisie de fagon aléatoire. Si Eve espionne la ligne en effectuant des mesures et en renvoyant le

résultat & Bob, elle introduit en moyenne 25% d’erreurs dans les résultats de Bob.

Les théories de I'information mettent en jeu des personnages charmants du nom
d’Alice 'émetteur du message, Bob le récepteur et Eve I’espion. Alice cherche & transmettre

une clef de codage & Bob avec une sécurité absolue. Si Eve essaie d’espionner la ligne, elle



Sources 4 photons uniques 17

doit étre repérée et le message interrompu (voir schéma 1.1).

Alice dispose d’une source de photons uniques dont elle connait la polarisation.
Les photons sont ensuite émis aléatoirement dans une base de polarisation verticale ou
une base dont les axes sont inclinés a 45°. Alice envoie donc & Bob de maniére aléatoire
les états de polarisation suivants : —, T, 7, \.. Bob mesure la polarisation de ces pho-
tons en choisissant au préalable I'une de ces deux mémes bases de maniere aléatoire et
indépendante d’Alice. Chacun de leur co6té Alice et Bob enregistrent la base dans laquelle
a été effectuée chaque mesure et le résultat de cette mesure.

Ensuite, sur une ligne publique, (téléphone, internet,...) Alice compare avec Bob
les bases employées pour I’émission et la détection des photons. Bob et Alice ne conservent
alors que les résultats des mesures qui ont été effectuées dans la méme base. Statistique-
ment, ils ne conservent que la moitié des résultats. Pour s’assurer qu’aucun espion n’écoute
le canal de transmission, Alice et Bob sacrifient une fraction des résultats restants et les
comparent, toujours sur une ligne publique. Dans ’hypothése ol il n’y a pas d’espion les
résultats des mesures d’Alice et de Bob sont bien entendu identiques (4 un faible nombre
d’erreurs pres introduites par le systeme expérimental : coups d’obscurité des détecteurs,
alignement imparfait des bases, rotation de la polarisation dans la fibre, ...).

Maintenant, supposons qu’'Eve arrive & écouter la ligne en effectuant également
des mesures dans ces deux bases!' de facon aléatoire et indépendante d’Alice et Bob. Pour
chaque mesure effectuée, Eve envoie aussitot & Bob un photon avec un état de polarisation
correspondant & sa mesure. Eve a une probabilité 1/2 de mesurer la polarisation du photon
dans la méme base qu’Alice. Dans ce cas Eve mesure la méme polarisation qu’Alice et
I’envoie & Bob. Eve passe dans ce cas inapercue aux yeux d’Alice et Bob. Par contre,
Eve a une probabilité 1/2 d’utiliser la base autre que celle utilisée par Alice. Eve projette
le vecteur de polarisation sur sa base. Quand & son tour elle envoie ce vecteur mesuré
a Bob, celui-ci projette ce vecteur sur sa base, qui est la méme qu’Alice. Bob n’a donc
qu’une probabilité 1/2 d’obtenir le méme vecteur polarisation qu’Alice (voir schéma 1.2).
Au total, la mesure d’Eve modifie en moyenne un quart des polarisations envoyées par
Alice. Ainsi, si lors de la comparaison des résultats obtenus, Alice et Bob constatent que
plus d’un quart de leurs mesures sont fausses, ils ne peuvent exclure ’éventualité d’avoir
été espionnés. Par contre s’il n'y a aucune erreur, la ligne est parfaitement siire et Bob et

Alice peuvent se servir de la série de bits transmis comme clé de codage.

'ou en effectuant toujours les mesures dans la méme base, ce qui conduit & la méme conclusion.
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Etat envoyé par Alice

A
pemes e s ¢ \.\2
A"

=y Yoo gy T
o

F1G. 1.2 — On se place dans la situation (qui a une probabilité 1/2) ot Eve utilise une base différente
d’Alice et Bob. Alice émet un état de polarisation § dans une base verticale (un raisonnement symétrique
conduit au méme résultat pour les autres états de polarisation). Eve mesure dans sa base & 45° les états
/" et X avec une probabilité 1/2. Chacun de ces états va conduire pour Bob & des états mesurés <> et J

avec une probabilité 1/2. Au total, la présence d’Eve modifie 1/4 des résultats mesurés par Bob.

En pratique, une partie des bits transmis voient leur polarisation étre accidentel-
lement modifiée (biréfringences locales, erreurs de détection, ...). Si la proportion des bits
erronés reste inférieure a ~ 1/6 (valeur maximale permettant d’utiliser un code de correc-
tion d’erreur [49]), Alice et Bob ont la possibilité d’utiliser un code de correction d’erreur
pour construire une clé, plus petite, mais stire a partir de la série de bits transmise.

Dans ce protocole, I'utilisation de photons uniques est le garant de la sécurité
inconditionnelle de la clé de codage. Si, au contraire, la source émet plus d’un photon,
aucune loi n’interdit & Eve d’extraire ces photons supplémentaires puis de déterminer leur
polarisation sans étre détectée par Alice et Bob.

A T’heure actuelle, les protocoles de cryptographie quantique ont été validés en uti-
lisant comme source des diodes laser fortement atténuées [40, 41]. Bien que les impulsions
cohérentes de faible intensité délivrées par ces sources ne soient que des approximations
tres grossieres d’impulsions a un photon, le protocole de transmission peut cependant étre
inconditionnellement sur dans certains cas. Pour mieux comprendre l'intérét des sources
a un photon dans ce contexte, il est donc essentiel d’analyser les limites liées a 'emploi de

diodes laser atténuées, puis d’estimer les gains apportés par les sources de photons uniques
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(parfaites ou réalistes) en termes de performance de la ligne de transmission sécurisée.

1.3 Intérét des sources de photons uniques par rapport aux

lasers atténués

Les lasers atténués, actuellement utilisés pour valider les expériences de cryptogra-
phie quantique délivrent des impulsions cohérentes. Le nombre n de photons fluctue d’une
impulsion & I'autre et suit une loi statistique de Poisson. Quelque soit I'intensité moyenne
de cette source, on peut trouver des impulsions contenant plusieurs photons, dont I’exis-
tence offre & un espion éventuel plusieurs stratégies d’attaque [50]. Dans le cas général ou
la ligne de transmission présente des pertes, il devient (dans le principe) tres facile & un
espion d’extraire de I'information sans introduire d’erreurs. Il peut en particulier :

— éliminer les impulsions & un photon, qu’il ne peut étudier sans introduire d’erreur

— étudier les impulsions & plusieurs photons (et trouver leur état grace a la combi-

naison de plusieurs mesures quantiques), puis réexpédier vers le destinataire un
photon dans le méme état de polarisation

— remplacer la ligne & pertes par un canal sans pertes (par canal sans pertes on

entend simplement la situation suivante : Eve coupe la ligne de transmission
juste en sortie d’Alice et mesure I’état de polarisation du photon. Elle transmet
le résultat de sa mesure sur une ligne publique qui va déclencher I’émission d’un
photon de la bonne polarisation juste avant le systéme de détection de Bob.) de
fagon & ce que le destinataire recoive le méme flux de photons.
Cette stratégie de discrimination sur le nombre de photons (ou “photon number splitting
(PNS) attack”) [50] permet potentiellement & 1’espion d’avoir acces a toute 'information
transmise si le taux d’impulsions multi-photoniques de la source est supérieur au taux de
transmission de la ligne & pertes. Pour se protéger contre ce type d’attaques, il est donc
nécessaire d’atténuer fortement la source cohérente pour réduire la proportion d’impulsions
multi-photoniques. Si (n) < 1, les probabilités d’émettre un photon ou plusieurs photons
sont respectivement voisines de (n) et (n)?/2. Notant ¢ le ccefficient de transmission du
canal, la ligne n’est siire vis a vis d’une attaque PNS que si la probabilité conditionnelle

d’émettre plusieurs photons sachant qu’on en émet au moins un est inférieure a ¢ :

% <t (1.1)
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Il n’est cependant pas possible de travailler avec une source arbitrairement peu intense. En
effet, le taux d’erreur induit par le bruit d’obscurité des détecteurs doit rester suffisamment
faible (< 1/6) [49] pour permettre la correction des erreurs. Notant d la probabilité qu'un
coup soit lié au bruit d’obscurité, on obtient (en prenant en compte que deux détecteurs
constituent le systéeme d’analyse du destinataire, et qu'un coup de bruit génere une erreur

une fois sur deux) :

(n)t > 6d (1.2)

Comme Tl'illustre la figure 1.3 a), il découle de ces deux contraintes I'existence d’une portée
maximale (ou d’une transmission minimale #,,;,) pour un systéme de distribution de clefs
quantiques exploitant des lasers atténués, atteinte lorsque (n) est choisie de fagon opti-

male :

timin = \/3_d <n>opt = \/m (13)

Prenons 4 titre d’exemple quelques valeurs numériques, correspondant & la démonstration
récente d’un systéme de cryptographie quantique sur fibre optique a 1.3 um [39]. La trans-

mission globale est donnée par :
t = n1o~(ak+e)/10 (1.4)

oun (0.11), « (0.38 dB/km), ¢ (5 dB) représentent respectivement 'efficacité des détecteurs,
les pertes linéiques de la fibre optique & 1.3 pm et les autres pertes optiques, indépendantes
de la longueur de liaison L. Par ailleurs d = 5 x 10~%. Avec ce jeu de parameétres, on trouve
que la portée maximale d’une liaison sture est de 25 km ; pour atteindre cette portée, il faut
cependant travailler avec une source trés fortement atténuée ((n)oy: ~ 8x1073), et donc un
débit transmis tres faible (£(n) = 6d ~ 3 x 10~° bits/impulsion). A 1 um, longueur d’onde
typique d’émission des boites quantiques dans ce travail de thése, les pertes linéiques «
de la fibre optique sont de @ ~ 0.8 dB/km [51, 52]. La portée maximale d’une liaison stire
devient alors égale a 12 km.

Supposons a présent qu’on utilise une source de photons uniques idéale; dans ce
cas, seule la condition 1.2 s’applique, et t,;, = 6d. Cette source présente deux atouts
majeurs :

— la portée maximale de la liaison sécurisée est nettement augmentée (38 km pour

le méme choix de parametres & 1 ym et 81km & 1.3 ym).

— le débit est simplement limité par les pertes du systéme et non par les contraintes

sur (n). Pour une portée de 12km par exemple, le débit sera de lordre de
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F1G. 1.3 — Le taux de transmission ¢ de I'émission est étudié en fonction du nombre moyen (n) de
photons par impulsion. Cas a) : la source de lumiére est poissonienne, ce qui limite ¢ & V/3d. Cas b) :
source a photons uniques avec une probabilité nulle d’émettre deux photons par impulsion et émettant en
moyenne k photon par impulsion. ¢ est alors limité par K/\/m Cas c) : source & photons uniques avec une
probabilité g(n)?/2 d’émettre deux photons par impulsion avec k = 1. t est limité par /3gd. Une source
photons uniques n’apporte une amélioration significative en termes de débit que si elle combine une forte

efficacité et une faible probabilité d’émettre plus d’'un photon par impulsion.

4103 bit/impulsion, soit 130 fois plus grand que pour une source laser atténuée
(& 1 pm).

Dans la pratique, une source de photons uniques présentera des imperfections, qui
peuvent étre caractérisées par une efficacité x non parfaite (k = (n) < 1) et une probabilité
faible mais non nulle d’émettre deux photons ou plus, g(n)?/2, caractérisée par le facteur
d’auto-corrélation du second ordre g (0 < g < 1). En reprenant la facon dont les relations

1.1 et 1.2 ont été dérivées, on peut tres facilement les adapter au cas de telles sources :

(n)

95 <t (1.5)
(n)t > 6d (1.6)
(n) <k (1.7)

Les figures 1.3 b) et 1.3 ¢) illustrent graphiquement Papport de sources &4 photons uniques
imparfaites par rapport aux lasers atténués dans deux cas particuliers (g = 0, k < 1 et
g > 0, k = 1). On notera tout d’abord qu’il n’est possible (conformément & 'intuition)
d’améliorer la portée de la liaison sécurisée, ou d’augmenter son débit a portée constante,
que si lefficacité de la source est suffisante (x > v/12d). Méme si cette condition est
satisfaite, la prise en compte des imperfections limite les bénéfices attendus de ’emploi

de sources a un photon. Lorsque g > 0, il est & nouveau nécessaire de prendre en compte
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le risque d’une attaque PNS: on voit que la portée maximale n’est alors obtenue qu’au
prix d’une atténuation de la source! Si on utilise une longueur de fibre correspondant a
la portée maximale pour une source laser atténuée, on voit que le facteur d’augmentation
du débit de transmission pour cette source imparfaite est majoré par x/v/12d et par 1/g.
Une source de photons uniques n’apporte donc une amélioration significative en termes de
débit que si elle combine une forte efficacité et une faible probabilité résiduelle d’émettre
des photons par paires.

En ce qui concerne la portée d’une liaison & distribution de clés quantiques, il est
clair que le choix de la source n’a qu'une importance relativement marginale (augmentation
d’un facteur 2 pour la source a photons uniques si les pertes d’insertion sont nulles et si
le rendement de détection vaut 1), le role principal étant joué par les pertes optiques des
fibres disponibles & la longueur d’onde de fonctionnement. Le développement de sources
a photons uniques compatibles avec les fibres optiques a 1.3 um ou 1.55 um sera donc a

terme un enjeu majeur dans ce contexte.

1.4 Application potentielle a ordinateur quantique

Les sources a photons uniques pourraient également étre utilisées pour réaliser
un ordinateur quantique. Cette application potentielle repose sur une proposition récente
de E. Knill, R. Laflamme et G. J. Milburn [53]. Ils montrent le résultat surprenant que
des calculs quantiques peuvent étre effectués a partir uniquement d’éléments d’optique
linéaire. Dans leur proposition, ils utilisent simplement des sources & un photon, des lames
séparatrices, des modificateurs de phase, des photodétecteurs et le retour des réponses de
ces photodétecteurs. C’est en fait dans les photodétecteurs qu’existe une non-linéarité, et
leur systéme de bouclage permet de transférer cette non-linéarité sur le bit quantique. Les
bits quantiques, bosoniques dans ce cas, sont définis commes des superpositions linéaires

des états de base |0), |1),, et [1); [0),, ol |n), désigne I'état a n photons dans le mode

Iy la?
optique [;.

L’interférence quantique entre deux photons constitue la brique de base de cette
proposition. Si un seul photon est envoyé sur une lame séparatrice, il peut ressortir sur une
voie de sortie comme sur Pautre. Si par contre deux photons indiscernables (du point de
vue de leur polarisation et de leur fréquence) sont envoyés sur une lame séparatrice alors

les lois de la mécanique quantique montrent que les deux photons ressortent forcément
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ensemble sur une méme voie de sortie [54]. La configuration ot un photon est émis sur
chaque voie de sortie n’existe pas. Ce protocole exige donc également une indiscernabilité
des photons émis pour les faire interférer.

Le systeme optique qu’ils ont congu permet de réaliser une porte quantique de type
la) [b) — (—1)% |a) |b). A partir de cette porte quantique, il est alors possible de réaliser
toutes les opérations de calcul quantique possibles. Ce protocole requiert des pertes de
photons faibles, en particulier pour la source & photons uniques. Son efficacité quantique
doit étre le plus proche possible de 1 et les pertes augmentent de maniére polynomiale le
temps de calcul.

Cette application potentielle témoigne la encore des efforts & fournir pour obtenir

une source & photons uniques avec une efficacité maximale.

1.5 Principe d’une source a un photon

Une source solide de photons uniques efficace doit remplir deux fonctions. La
premiere est bien entendu d’émettre les photons un par un. Une des difficultés est donc
d’étre capable d’isoler a I'état solide un seul émetteur. Parmi les candidats & la source
solide de photons uniques, nous pouvons citer les molécules, les nanocristaux, les centres
colorés des cristaux ioniques, les ions, les boites quantiques. Or tous ces émetteurs ont 1'in-
convénient de présenter une émission omnidirectionnelle. Tous les photons ne peuvent donc
étre collectés par un systéme simple, comme une fibre optique, ce qui dégrade fortement
I'efficacité quantique. De plus les photons sont émis dans des modes électromagnétiques
distincts, ce qui conduit a des vitesses et temps de propagation différents dans une fibre

optique.

F1G. 1.4 — Schéma de principe d’une source & photons uniques : un émetteur unique placé dans une

microcavité tridimensionnelle voit son émission redirigée dans les modes électromagnétiques de la cavité.
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Ainsi, la seconde condition consiste & préparer les photons dans un méme état
quantique et & les collecter efficacement. Ceci nécessite I’emploi de microcavités pour
rediriger ’émission dans un seul et méme mode. En effet, le couplage entre le dipole de
I’émetteur et le champ électromagnétique de la microcavité provoque un échappement des
photons par les modes de la cavité (voir schéma 1.4). La difficulté consiste & trouver des
microcavités tridimensionnelles aux longueurs d’onde optiques pouvant intégrer I’émetteur.
Nous verrons par la suite que cette condition est tres contraignante pour la plupart des
émetteurs, seules les boites quantiques pouvant étre facilement intégrées & l'intérieur de

telles microstructures.

Notons qu’une proposition de A. Imamoglu et Y. Yamamoto [22] utilise un pro-
tocole tres différent. Leur proposition consiste & injecter électriquement et de maniere
controlée une seule paire électron-trou a l'intérieur d’une hétérostructure semi-conductrice
(en Poccurence un puits quantique dans une jonction p — n). La paire électron-trou se re-
combine alors a l'intérieur de cette microstructure pour émettre un et un seul photon.
Le controle de l'injection de la paire de porteurs repose sur le phénomene de blocage
de Coulomb. Grace a cet effet, il est impossible d’injecter plus d’une paire électron-trou.
Cette proposition a été en partie démontrée expérimentalement [55]. Cependant, & cause
du blocage de Coulomb, ce systéme ne peut étre exploité qu’a trés basses températures
(~ 50mK), en deca de la température de ’hélium liquide. De plus, le systéme de pompage,
comportant des électrodes nanométriques au voisinage de ’émetteur, semble tres difficile
a intégrer a l'intérieur d’'une microcavité de bonne qualité optique.

Un autre moyen de produire des photons uniques est d’utiliser la fluorescence
paramétrique dans un cristal présentant une non-linéarité x(?) [56, 48]. Sous pompage
optique, le cristal produit des paires de photons jumeaux. La détection d’un photon de la
paire émis dans une direction permet d’étre sur qu'on a un état & un photon émis dans la
direction conjuguée. Ce systéme remarquable a permis de nombreuses expériences sur des
états & un photon, en particulier la violation des inégalités de Bell [57]. Un probléme majeur
pour les applications en cryptographie quantique est le faible rendement de production des
photons uniques (~ 1kHz). En effet, il est également possible de produire deux paires de
photons, et il faut donc limiter la puissance du laser pompe pour rendre improbable les
évenements a deux paires de photons.

Une source a photons uniques est donc idéalement composée d’un émetteur unique

placé dans une microcavité. Dans la partie 3.1.2, nous reviendrons plus précisément sur le
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protocole utilisé pour générer des trains de photons uniques a partir d’une boite quantique,
lorsque nous aurons décrit les caractéristiques de cet émetteur. Dans le paragraphe suivant
nous allons présenter les différents émetteurs étudiés & ce jour pour réaliser une source a

photons uniques et discuterons succintement leurs avantages et inconvénients.

1.6 Emetteurs pour sources a photons uniques

La premiere mise en évidence expérimentale de I’émission de photons un par un?

a été réalisée par H. J. Kimble et al. sur des atomes de sodium dans un jet atomique
[23]. Les travaux de I’équipe de G. Rempe [58] visent au controle de ’émission de photons
uniques par des atomes dans une cavité haute finesse en variant la forme et 'amplitude de
I'impulsion lumineuse excitatrice. Bien entendu, ce dispositif se préte mal & une application
technologique. C’est ensuite sur un ion M g™ piégé électriquement & I'intérieur d’une cavité
et refroidi par pression radiative laser qu’ont été réalisées ces expériences [59]. Si cette fois
un émetteur unique est bien isolé, il reste que le systeme de piégeage de I'ion s’adapte mal
a des applications plus courantes.

C’est véritablement avec des expériences sur les molécules piégées dans un cristal
solide que 'application en tant que source de photons uniques est devenue un objectif a

part entiere.

1.6.1 Molécules

Une molécule piégée dans un substrat solide peut constituer un émetteur de pho-
tons uniques. Parmi les premieres expériences dans ce domaine, celles de Th. Basché et
al. [42] utilisent une molécule de pentacéne dans un cristal de p-terphenyl. La transition
électronique fondamentale est pompée optiquement et les photons détectés proviennent
de I’état excité singulet causé par la séparation de Rabi. Dans ces conditions, la molécule
s’apparente & un systéeme a trois niveaux.

Les mesures expérimentales réalisées montraient que la probabilité d’émettre deux
photons simultanément était faible mais non nulle, principalement & cause de signaux
parasites. Cette source n’était également opérable qu’a trés basse température (1.5K). Le
temps de vie du niveau excité était relativement long (~ 25ns). Enfin, ces molécules se

sont révélées instables et inopérantes aprés quelques minutes (au plus heures) d’éclairement

%on parle d’émission dégroupée de photons, comme on le verra par la suite.
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[60]. Notons également ’existence de longs intervalles de temps (~ us) sans émission de
photons & cause de la présence d’un état triplet intermédiaire [61].

Depuis, des molécules photochimiquement stables et exploitables a température
ambiante, & base de terrylene dans une matrice de p-terphenyl, ont été récemment uti-
lisées comme émetteurs de photons uniques [43, 44]. Une courte impulsion laser pompe
la molécule de son état fondamental & des niveaux vibrationnels excités du premier état
électronique excité. Apres des relaxations rapides au plus bas niveau du premier état
électronique, la molécule émet un et un seul photon (~ 580nm).

Le temps de vie du niveau excité est relativement court (~ 3.8 ns). La probabilité
d’émettre deux photons par impulsion n’est toutefois pas rigoureusement nulle, principale-
ment & cause de la difficulté a isoler spatialement une seule molécule. Les autres molécules
contribuent au signal méme si elles ne sont pas au point focal de 1'objectif de collection.
Notons aussi que la probabilité d’émettre un photon avant la fin de la préparation du
systeme dans son état excité, et donc deux photons en tout, n’est pas rigoureusement
nulle. Enfin, ce systéme reste en pratique tres difficile & implanter dans des microcavités
tridimensionnelles.

Citons également les travaux® (A 2K) de C. Brumel et al. [62] qui contrélent
I’émission des photons dans le temps en effectuant une modulation périodique de la
résonance de la molécule, réalisée en appliquant un champ électrique sinusoidal. Le ba-
layage est ajusté de facon a ce que l'interaction avec le champ, intégrée sur une période

de balayage, s’apparente & une “impulsion 7” et prépare la molécule dans son état excité.

1.6.2 Centres N-V de nanocristaux de diamant

Plus récemment, les centres N-V de diamant sont apparus comme un nouveau type
d’émetteurs de photons uniques [45, 63].

Un défaut, composé d’un azote supplémentaire et d’une lacune, dans un cristal de
diamant conduit & des états discrets en dehors du continuum d’états du cristal. Ce centre
N-V peut étre considéré comme un systéme a trois niveaux [45, 63]. Une excitation laser
non résonante permet d’observer la fluorescence émise par la transition principale. Comme
pour un atome, ce systéme émet des photons un par un. Expérimentalement, il a été vérifié
que la probabilité d’émettre deux photons en méme temps est pratiquement nulle.

Ce systéme présente I'avantage de fonctionner & température ambiante (300 K). Il

3sur des molécules de dibenzanthanthrene (DBATT).



Sources 4 photons uniques 27

est également relativement facile d’isoler un seul émetteur en fabriquant des nanocristaux
de diamant (taille ~ 50nm). Une excitation pulsée de I'émetteur est également envisa-
geable [64]. Cependant, la raie associée a cette transition est large (~ 120 nm) et s’effectue
autour de 700nm. De plus le temps de vie du niveau excité est assez long : plus de
20 ns pour des centres N-V dans des nanocristaux [46]. Enfin, ce systéme est difficilement

implémentable & 'intérieur de microcavités tridimensionnelles.

1.6.3 Nanocristaux de CdSe/ZnS et boites quantiques

Dans le domaine des semi-conducteurs, le développement des nanostrucures a ap-
porté son lot de nouveaux émetteurs & I'état solide pour I'application source a photons
uniques. Leur étude jouit de I’ensemble des techniques et des procédés de fabrication des
semi-conducteurs, ce qui leur donne a priori un avantage quand il s’agit de produire en
masse.

Un nanocristal de CdSe/ZnS s’apparente & un atome artificiel que 'on peut exciter
par pompage optique. Il s’agit d’une boite quantique fabriquée a haute température en
utilisant des méthodes organométalliques. Les nanoparticules formées sont recouvertes
d’un ligand organique puis diluées dans 1’hexane pour les disperser [65].

Les expériences réalisées montrent une probabilité trés faible d’émettre deux pho-
tons simultanément [65]. Ces nanocristaux ont 'avantage de pouvoir étre facilement isolés
et de fonctionner a température ambiante. Ils ont cependant I'inconvénient de “scintiller” :
il existe des laps de temps pendant lesquels le nanocristal s’éteint. Le mécanisme et la sta-
tistique auxquels obéissent ces périodes d’extinction sont encore mal compris. De plus, le
temps de vie de 1'état excité est relativement long (~ 32ns).

Enfin, les boites quantiques, objets de ce travail de these, constituent un émetteur
de photons uniques. A ’heure actuelle, elles présentent 'inconvénient d’étre utilisées &
basse température (8K) et de posséder une émission qui varie de boite & boite. Mais
elles présentent également des propriétés remarquables. Nous verrons ainsi qu’une boite
quantique unique présente une probabilité quasiment nulle d’émettre deux photons simul-
tanément. Leur temps de vie est court ~ 1.3ns et peut étre encore raccourci par leur
intégration dans une cavité. Les boites quantiques sont des émetteurs robustes et tres
stables : aprés de nombreux cycles (~ 50) de descente et montée en température les boites
quantiques étudiées présentent toujours les mémes caractéristiques. C’est aussi, a notre

connaissance, le seul émetteur qui puisse étre facilement intégré dans une microcavité
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tridimensionnelle, comme nous allons le voir dans ce travail de these. L’ensemble des tech-
niques utilisées fait appel & la technologie des semi-conducteurs, ce qui leur donne un net
avantage pour des applications industrielles futures. Enfin, les boites quantiques peuvent
étre excitées de maniére électrique [66], ce qui constitue un atout de taille en vue de futures
applications.

En parallele de ce travail de these, plusieurs équipes ont travaillé sur les boites
quantiques uniques en vue d’applications pour la source & photons uniques. Notre équipe
au LPN Bagneux s’est attachée a étudier les boites quantiques uniques en micropiliers
[47]. L’équipe de A. Imamoglu [30, 67] s’est davantage intéressée a I’étude de ces mémes
objets dans des microcavités en forme de microdisques. Y. Yamamoto et al. [31] travaillent
également sur des boites quantiques en micropiliers. Enfin, ’équipe de G. Bjork et al. [68]
utilise des lentilles géométriques (SIL pour Solid Immersion Lens) pour essayer d’améliorer
I'extraction des photons émis par une boite quantique unique.

Dans la partie 5, nous comparerons de maniere plus quantitative ces différents

émetteurs de photons uniques & notre source & un photon.



Chapitre 2

Boites quantiques uniques

Les boites quantiques ont été pour la premiere fois fabriquées et caractérisées au
CNET Bagneux en 1985 [4]. Depuis elles sont devenues un sujet d’études extrémement
riche, & la fois d’un point de vue fondamental et dans l'objectif d’applications dans le
domaine de 'optoélectronique. Parmi ces applications citons les lasers a boites quantiques
pouvant émettre & la longueur d’onde de 1.3 pm utilisée en télécommunications [13, 14, 15].
Depuis quelques années, I’'intérét pour cet émetteur pris en tant qu’objet unique s’est accru.
Ses propriétés de photoluminescence sont tout & fait cruciales pour notre projet, puisqu’il
constitue I’émetteur de notre source & un photon. C’est pourquoi la caractérisation de
I’émission d’une boite quantique unique constitue ’objet de ce chapitre.

Nous rappelerons d’abord la méthode de fabrication des boites quantiques et
quelques-unes de leurs propriétés, en nous limitant au systéme InAs/GaAs. La photolu-
minescence d’une boite quantique unique sera ensuite étudiée sous excitation continue et
pulsée dans le but d’identifier les différentes raies d’émission. Les résultats expérimentaux
seront ensuite comparés a un modeéle théorique simple. La spectroscopie résolue en temps
réalisée sur ce méme émetteur nous renseignera sur la dynamique de I’émission des pho-

tons. Enfin, les différentes causes de 1’élargissement homogeéne d’une raie seront discutées.

2.1 Propriétés générales

2.1.1 Croissance des boites quantiques

La croissance des boites quantiques que nous avons utilisées se fait de maniere

auto-organisée par épitaxie par jet moléculaire [69]. Des couches d’InAs sont déposées sur

29
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F1G. 2.1 — Profil en microscopie par force atomique d’ilots d’ITnAs sur GaAs. L’échelle suivant z est

démultipliée par rapport a celle dans le plan (zy). Micrographie J.-M. Moison.

un substrat plan de GaAs. Ces deux matériaux ont la méme structure cristalline mais
possédent des parametres de maille différents (6.0565 A pour InAs, 5.6476 A pour GaAs)
c’est ce qui constitue la clé de cette méthode de croissance. Ainsi les couches d’InAs
déposées s’accordent en maille avec le GaAs en emmagasinant une énergie élastique de
compression. Au dela de 1.7 monocouches déposées, la contrainte se relaxe et la croissance
se fait de maniere tridimensionnelle, des ilots de forme pyramidale se forment & la surface
de échantillon (voir figure 2.1). Il reste toutefois une couche bidimensionnelle d’InAs
appelée couche de mouillage. Une fois recouverts de GaAs ces ilots prennent une forme
de “lentille aplatie”. Leurs dimensions typiques sont de 3 nm de hauteur et de 20nm de
diametre. La densité surfacique typique d’un plan de ces ilots est 4.10' cm~2. La taille de

ces objets est variable, avec une fluctuation relative en taille de I'ordre de 5%.

Ces inclusions d’un matériau semi-conducteur de petite bande interdite (InAs pour
les boites étudiées dans cette thése) dans un autre matériau de semi-conducteur de grande
bande interdite (GaAs) constituent ainsi un puits de potentiel tridimensionnel pour les
paires électron-trou. Ce confinement & des échelles nanométriques conduit & des états

électroniques discrets; c¢’est pourquoi ces inclusions portent le nom de boites quantiques et
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qu’elles sont souvent comparées a des atomes artificiels. Les états électroniques de conduc-
tion (resp. valence) sont situés & plus basse (resp. plus haute) énergie que le continuum
d’états du GaAs et de la couche de mouillage d’InAs. A cause de cette configuration de
bande, une boite quantique est un puits de potentiel a la fois pour les électrons et les trous.
Les mesures expérimentales des temps de capture des porteurs par les boites quantiques et
de leur temps de relaxation vers les niveaux fondamentaux sont tres courts (~ 20 — 30 ps)
[70, 71]. La capture est probablement assistée par le champ de contraintes généré par les
ilots. Une fois les porteurs relaxés vers leurs niveaux fondamentaux respectifs, ils se recom-
binent radiativement. Enfin, le rendement quantique 1 & basse température (7' < 100 K)

est tres proche de I'unité [7].

2.1.2 Propriétés de photoluminescence
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FI1G. 2.2 — Photoluminescence & basse température (77 K) d’un ensemble de boites quantiques. A faible
puissance d’excitation (trait plein), le signal provient uniquement des recombinaisons dans la transition
fondamentale des boites quantiques. La largeur du spectre (60 meV) est une largeur inhomogene, due & la
dispersion en taille de ces émetteurs. A forte excitation (en pointillé), les transitions excitées des boites

quantiques apparaissent ainsi que celles dans la couche de mouillage.

Le spectre de photoluminescence & basse température (77 K) d’un ensemble de

boites quantiques présente un élargissement de I'ordre de 60 meV autour de 1.2 — 1.3eV



32 Boites quantiques uniques

(voir figure 2.2). D’une part, ce gap entre I’émission des boites quantiques et I'TnAs (1.44eV
a 7T7K) révele bien l'existence d’un confinement quantique. D’autre part l'importante
largeur observée de I’émission est un élargissement inhomogene et provient de la dispersion
en taille des boites quantiques. En effet, la position des niveaux électroniques dépend
fortement du volume et de la forme de la boite quantique. C’est ainsi qu’un déplacement
spectral de I’émission des boites quantiques avec leur taille est observée [72]. A plus forte
puissance d’excitation on sature la transition fondamentale, et on voit apparaitre & plus
haute énergie les états excités des boites quantiques ainsi que les états continus de la
couche de mouillage.

Pour étudier la structure fine des boites quantiques il faut donc étre capable d’isoler

un seul de ces émetteurs.

2.2 Spectroscopie d’une boite quantique unique

2.2.1 [Isolation d’une unique boite quantique
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F1G. 2.3 — Photoluminescence & basse température (10 K) de mesas de tailles différentes contenant un
plan de boites quantiques, publiée dans [5]. Fig. (a) : mesa de taille 5 um. Fig. (b) : mesa de taille 0.5 pm.
La réduction en taille des mesas a permis de montrer que I’émission d’'un plan de boites quantiques est

bien due a un ensemble de raies fines associées a des états d’énergie discrets.

La spectroscopie de boites quantiques uniques a été initiée au CNET-Bagneux par
I'équipe de J.-Y. Marzin [5, 6]. L’idée de Jean-Yves Marzin consistait a réaliser des mesas

gravés', microstructures parallélépipediques contenant les ilots quantiques. Ces structures

'Notons que des masques métalliques percées de petites fenétres [73] et des techniques de microscopie

optique en champ proche [74] sont aussi utilisées pour isoler des boites quantiques uniques.
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ont permis d’observer que I'’émission de boites quantiques est bien un ensemble de raies
fines associées a des états d’énergie discrets, comme le montre la figure 2.3. En réduisant
la taille des mesas, on voit clairement que 1’émission est constituée de raies fines. Ce-
pendant un tel mesa, de taille 1 um, comporte encore un trop grand nombre d’émetteurs
(typiquement 100). La réalisation de mesas d’une taille inférieure, de l'ordre de 0.1 pm,
a ses limitations. Premiérement, la gravure de si petites structures est d’une réelle diffi-
culté technologique. Deuxiemement, pour ces tailles, les états de surface peuvent perturber
I’émission des boites quantiques car elles favorisent la capture de charges électroniques.
Ainsi pour étudier une seule boite quantique, il faut allier & cette méthode une dilution
du champ d’ilots.

Une solution consiste a réaliser des échantillons dits “zone-frontiere”?. Le dépot des
couches lors de I’épitaxie ne se fait pas de facon totalement homogeéne sur toute la plaque :
il existe un gradient d’épaisseur des couches déposées. On ajuste alors les parameétres de
I’épitaxie pour que les monocouches d’InAs déposées en centre de plaque soit supérieures
a 1.7 (et conduisent ainsi & une croissance 3D), et inférieures & 1.7 en bordure (croissance
2D). Ainsi il existe une zone de transition (appelée zone-frontiere) correspondant & la
couche de dépot critique pour la formation des boites quantiques [28, 69, 75]. Dans cette
partie la densité d’ilots est extrémement faible (~ 10 um~2). Un mesa de 1 & 3 um suffit
ainsi a isoler une seule boite quantique.

Dans cet ouvrage de these nous avons utilisé des boites quantiques a l'intérieur de
mesas placés sur de lor. A la fin de 'étape d’épitaxie on dépose 1000 A d’Au. L’échantillon
est alors collé sur un substrat de Si. Le substrat de GaAs est ensuite retiré par attaque
chimique sélective, ainsi que la couche d’arrét d’AlAs. Ensuite, le processus usuel de li-
thographie électronique puis d’attaque chimique permet de définir des mesas de 0.2 ym a

5 um dans la zone-frontiere (pour des précisions sur le processus de fabrication voir [76]).
Cette approche a permis d’obtenir des spectres contenant moins d’émission résiduelle
comparativement & des boites quantiques dans de simples mesas.
Un spectre de microphotoluminescence associée & un mesa a basse température

(8K) présente bien un ensemble de raies tres fines (< 30 ueV) (voir figure 2.4). Se pose

20On peut aussi utiliser le décalage spectral entre les boites quantiques et les isoler "spectralement”. La
distribution spectrale d'un ensemble de boites quantiques a une allure gaussienne, comme le montre la figure
2.2. En étudiant la queue de la distribution spectrale, le nombre de boites quantiques est statistiquement

plus faible et 'on peut ainsi isoler spectralement un seul émetteur.
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des lors la question de savoir si ces différentes raies proviennent d’une méme boite quan-
tique, et si oui, comment identifier ces raies. Pour y répondre nous avons, dans ce travail
de these, utilisé deux procédés ; tout d’abord des études en puissance de la microphotolu-
minescence et ensuite des expériences de corrélation de photons. I’ensemble des résultats
expérimentaux sur les études en puissance a été obtenu grace & un montage de micropho-

toluminescence décrit en annexe A.

2.2.2 Identification des raies d’émission

Le spectre du mesa étudié dans cette partie présente une seule raie d’émission a
basse excitation (voir figure 2.4). C’est la preuve que ce mesa ne contient qu’une seule boite
quantique. A forte excitation le spectre devient beaucoup plus compliqué. La cause, main-
tenant bien connue [18, 20, 77, 78], est I'interaction coulombienne entre porteurs de charge
piégés qui joue un role important, en particulier des que plusieurs paires électron-trou sont
capturées par la boite quantique [79]. L’étude en fonction de la puissance d’excitation pour
identifier ces raies a été réalisée sous régime pulsé et continu. [’étude sous excitation pulsée

est plus simple & interpréter, ¢’est donc par celle-ci que nous commencerons.

2.2.2.1 Spectroscopie d’une boite quantique en fonction de la puissance sous

excitation pulsée

La figure 2.4 donne ’évolution de la photoluminescence d’une boite quantique
unique en fonction de la puissance d’excitation, sous excitation pulsée. A faible puissance
d’excitation® on observe une raie unique notée “X” qui croit linéairement avec la puissance
d’excitation. Cette raie peut étre associée a la recombinaison d'une seule paire électron-
trou (exciton) présente dans le niveau fondamental de la boite quantique (voir figure 2.5).
A plus forte puissance d’excitation, on voit apparaitre une seconde raie, notée “XX”, a
~ 2.5 meV plus haut en énergie. Cette raie, qui croit de maniére quadratique avec la puis-
sance d’excitation, est associée a la transition fondamentale de la boite quantique mais
pour un état de charge de deux paires électron-trou (biexciton). Ces recombinaisons a
des énergies différentes sont dues a la tres forte interaction coulombienne entre les por-

teurs, signature de la 0-dimensionnalité du systéme : la recombinaison de la premieére

paire électron-trou est perturbée par la présence de la seconde. Dans le cas présent, la

3régime ol 'on injecte en moyenne nettement moins qu’une paire électron-trou par temps de vie de la

boite quantique.
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F1G. 2.4 — Evolution de la photoluminescence (PL) de la transition fondamentale d’une boite quantique

unique sous excitation pulsée en fonction de la puissance d’excitation. Les courbes sont décalées suivant

les ordonnées, les pointillés indiquant les lignes de base. La transition notée “X” correspond a la transition

fondamentale de la boite quantique contenant une seule paire électron-trou (exciton). La transition “XX”

correspond & la transition fondamentale de la boite quantique contenant deux paires électron-trou. Les

raies a4 basse énergie correspondent a la transition fondamentale pour d’autres états de charge. A forte

excitation les raies X et XX saturent au méme niveau, ce qui correspond a l’émission d'un et un seul

photon pour chaque raie a chaque impulsion laser.
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raie associée au biexciton est située a plus haute énergie que celle de I'exciton. D’autres
groupes ont montré des configurations inverses, ou la raie XX est a plus basse énergie
[18, 19]. Ces observations expérimentales sont en accord avec la prédiction de P. Lelong
et G. Bastard [80, 81] qui montre que les deux cas sont possibles et sont fonction de la
géométrie de la boite quantique. Pour une puissance d’excitation supérieure, de nombreuses
raies croissent & plus basse énergie que 1’on associe toujours a la transition fondamentale,
légerement déplacée en énergie par la présence de paires électron-trou supplémentaires
dans la boite quantique (triexciton, ...). L’attribution de ces raies est confortée par I'ap-
parition simultanée & beaucoup plus haute énergie (50 meV) d’un ensemble de raies qui
correspondent au premier état excité de la boite quantique. En effet, & cause du principe
de Pauli, seules deux paires électron-trou peuvent occuper I'état fondamental, les paires
excédentaires venant remplir le premier état excité. La figure 2.5 indique les différents
états possibles de la boite quantique occupée par une, deux et trois paires électron-trou.
Toutes ces configurations expliquent la multitude de raies observées et 'amplitude plus
faible des raies 3X comparée & celle des raies X et XX. Notons que nous ne pouvons pas
exclure que certaines de ces raies soient associées a des états exciton chargé (un exciton
avec un électron ou un trou en plus) ou biexciton chargé, comme le montrent les résultats

d’autres équipes [19].

2.2.2.2 Analyse de la dépendance en puissance sous excitation pulsée

L’attribution de ces raies a différents états de charge de la boite quantique est
confirmée par leur dépendance en puissance. En effet, & faible excitation, I'intensité de la
raie X est proportionnelle & la probabilité d’injecter une seule paire électron-trou dans la
boite quantique par impulsion laser. Cette probabilité croit bien de fagon linéaire avec la
puissance en régime de basse excitation (voir figure 2.6), si 'on considére une injection
poissonienne des porteurs en fonction de la puissance. A forte excitation, on observe une
saturation en intensité de la raie X. On est alors dans un régime oli ’on injecte en moyenne
plus d’une paire électron-trou par impulsion laser. Les porteurs se recombinent de maniere
séquentielle et conduisent toujours & I’état ou la boite quantique est occupée par une seule
paire électron-trou. On est dans un régime o1 on a exactement un photon de type X émis

apres I'impulsion laser, et ce quelque soit la puissance d’excitation?.

11 est important que les impulsions laser soient suffisamment séparées dans le temps pour qu’entre deux

impulsions, toutes les paires aient eu le temps de se recombiner. Ceci est bien le cas dans nos expériences
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F1G. 2.5 — Schéma des niveaux d’énergie & l'intérieur d’une boite quantique. e représente un électron et
o un trou. Chaque état de charge (exciton (X), biexciton (XX) et triexciton (3X)) de la boite quantique
correspond, a cause de la forte interaction coulombienne entre les porteurs, a I’émission de photons distincts.
La recombinaison de la premiére paire électron-trou d'un état triexciton peut se faire soit du niveau

fondamental, soit du niveau excité, ce qui conduit a des photons d’énergie distincte.

A faible excitation, 'intensité de la raie XX a une dépendance quadratique avec la
puissance d’excitation, puisque son intensité est proportionnelle a la probabilité d’injecter
deux paires électron-trou dans la boite quantique par impulsion, qui croit comme le carré
de la puissance d’excitation. On observe de méme une saturation de la raie associée au
biexciton a plus forte excitation. On est dans le régime ou 'on injecte en moyenne plus
de deux paires électron-trou par temps de vie. La puissance de saturation de la raie XX
est ainsi supérieure a celle de la raie X. Lorsque plus de deux paires électron-trou sont
injectées, la recombinaison séquentielle des porteurs conduit toujours a 1’état biexciton
(n = 2) a l'intérieur de la boite quantique. Dans ce régime, exactement un photon de type
XX est émis par cycle d’excitation laser, comme pour 'exciton. D’ailleurs, on vérifie bien
sur la figure 2.6 que les raies X et XX saturent a la méme valeur. Des lors, on voit qu’il

est a priori possible d’émettre exactement un photon par impulsion laser en sélectionnant

puisque la période du laser (12ns) est bien supérieure au temps de recombinaison radiatif des porteurs

(~ 1ms).
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F1G. 2.6 — Evolution des intensités intégrées des raies X et XX en fonction de la puissance d’excitation,
sous excitation pulsée. Les courbes en trait plein sont obtenues par les expressions 2.2 et 2.3, issues d’un
modele Poissonnien. A faible excitation la raie X dépend linéairement de la puissance d’excitation alors

que la raie XX a une dépendance quadratique. A forte excitation les deux raies saturent au méme niveau.

uniquement la raie X (ou la raie XX).

2.2.2.3 Modélisation simple de la dépendance en puissance

On peut ainsi batir un modele simple pour décrire quantitativement le comporte-
ment en intensité des raies observées en fonction du taux de pompage. Les hypotheses de
ce modele sont les suivantes.

Premiérement, on suppose que la boite quantique ne capture que des paires de
porteurs. Cette hypothése semble bien vérifiée puisqu’a faible excitation on n’observe
qu’'une seule raie d’émission. Si des états de charge différents existaient a l'intérieur de
la boite quantique (exciton avec un électron ou un trou en plus), on verrait autant de raies
supplémentaires a cause de la sensibilité du processus de recombinaison aux interactions
coulombiennes [19, 82].

Deuxiémement, le processus de capture des paires électron-trou est supposé aléatoire
et ne dépend pas en particulier du nombre de porteurs déja présents dans la boite quan-
tique. Sous ces hypotheses, le nombre de paires électron-trou créées par impulsion laser est
directement proportionnel 4 la puissance d’excitation et suit une statistique poissonnienne.

Alors, la probabilité P(n) d’avoir n paires électron-trou capturées par la boite quantique
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apres une impulsion laser s’écrit donc :

P(n) = ()" iy _ 1 <P >n6P/Pg 2.1)

n! ol \ P

ou (n) est le nombre moyen de paires électron-trous créées par impulsion, fonction linéaire
de la puissance laser incidente P (P, constante). Comme la recombinaison des paires
électron-trou se fait de maniere séquentielle, 'intensité de la raie X est directement propor-
tionnelle & la probabilité d’injecter au moins une paire électron-trou, c’est & dire (1—P(0)).
L’intensité de la raie XX est proportionnelle & la probabilité d’injecter au moins deux
paires électron-trou et ainsi de suite. Ainsi dans le cas des raies X et XX, leurs intensités

s’expriment de la fagon suivante :

Ix(P) = Ih(1 — P(0)) = I (1_6*%) (2.2)

Ixx(P) = Ip(1 — P(0) — P(1)) = I (1 P <r%>> (2.3)

ou Iy et Py sont des constantes. I est l'intensité de saturation des raies® et Py est la

puissance du laser pour laquelle on observe la saturation de I’émission associée a 1'état
exciton.

La figure 2.6 présente la comparaison des courbes expérimentales au modele ci-
dessus, les parameétres Iy et Py étant bien entendu pris identiques pour la raie X et la raie
XX. Ce modele est en trés bon accord avec les résultats expérimentaux. Cet accord est
d’autant plus remarquable que les courbes coincident sur 4 décades de puissance. Il est
a noter que l'intensité de saturation de la raie XX peut différer 1égerement de celle de la
raie X (ici ~ 10%). Cet effet peut provenir des recombinaisons non radiatives. Si tel est le
cas, les mécanismes radiatifs restent prépondérants par rapport aux non radiatifs, dont la
contribution est estimée au plus & ~ 20%. Notons que les raies ne sont pas polarisées et
que cette observation ne peut donc pas venir de la différence de réponse en polarisation

du systeme de détection.

2.2.2.4 Spectroscopie et analyse en puissance sous excitation continue

Les raies observées sous excitation continue ont la méme position qu’en régime
pulsé, cependant leur dépendance en puissance est radicalement différente a forte excita-

tion. En régime pulsé on observe tous les états de charge, en régime continu ces états de

"Cette intensité de saturation est identique pour la raie X et la raie XX puisqu’elle correspond &

I’émission d’un et un seul photon par cycle de répétition du laser.
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F1G. 2.7 — Evolution de la photoluminescence de la transition fondamentale d’'une boite quantique unique
sous excitation continue en fonction de la puissance d’excitation. Les courbes sont décalées suivant les
ordonnées, les pointillés indiquant les lignes de base. La transition notée “X” correspond a la transition
fondamentale de la boite quantique contenant une seule paire électron-trou (exciton). La transition “XX”
correspond & la transition fondamentale de la boite quantique contenant deux paires électron-trou. Les
raies & basse énergie correspondent a la transition fondamentale pour d’autres états de charge. A forte
excitation la raie X, puis la raie XX, disparaissent car I’occupation moyenne de la boite quantique devient

supérieure & une (puis deux) paire électron-trou.

charge sont au contraire “en compétition” les uns avec les autres. La figure 2.7 illustre
I’évolution de la photoluminescence sous excitation continue. La raie X croit d’abord de
facon linéaire avec la puissance d’excitation (voir figure 2.8). En effet son intensité est
proportionnelle & la probabilité d’avoir une paire électron-trou a l'intérieur de la boite
quantique. En continu, cette probabilité dépend linéairement de la puissance & basse exci-
tation, car on injecte nettement moins qu’'une paire électron-trou en moyenne par temps
de vie de I'exciton. A plus forte excitation I'intensité de la raie X sature et passe par un
maximum, c’est le point oll 'on injecte en moyenne une paire électron-trou par temps
de vie de I'exciton. Ensuite la raie X diminue en intensité lorsque ’on augmente la puis-
sance d’excitation. On est alors dans un régime ot 'on injecte en moyenne plus d’une
paire électron-trou par temps de vie de I'exciton. Par conséquent, la probabilité d’avoir
une seule paire de porteurs & l'intérieur de la boite diminue quand le taux d’injection
augmente. La boite quantique n’a pas le temps de se vider de ses porteurs car le taux

d’injection des porteurs est plus important que leur temps de recombinaison. La raie X
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diminue en intensité au détriment de raies associées & des états de charge plus élevés.

La raie XX croit de facon quadratique avec la puissance a faible excitation, car
son intensité est proportionnelle & la probabilité de présence de deux paires électron-trou
a l'intérieur de la boite quantique. La raie XX passe, comme la raie X, par un maximum
d’intensité puis décroit avant de disparaitre. En effet la probabilité de présence de deux
paires électron-trou & l’intérieur de la boite quantique diminue lorsque l’on injecte en
moyenne plus de deux paires de porteurs par temps de vie et finit par devenir négligeable.
A tres forte excitation les pics de luminescence sont de moins en moins bien définis et
tendent & s’élargir, en raison des interactions avec le plasma de porteurs créé dans la

couche de mouillage.
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F1G. 2.8 — Evolution des intensités intégrées des raies X et XX en fonction de la puissance d’excitation,
sous excitation continue. Les courbes en trait plein sont obtenues par les expressions 2.11. Les courbes en
pointillé sont issues du modele 2.9 pour un temps de vie de I'état exciton 4 fois plus long que celui du

biexciton.

2.2.2.5 Modélisation simple de la dépendance en puissance

On peut également batir un modele simple de type “équation-bilan” pour décrire
quantitativement le comportement en intensité des raies observées en fonction de la puis-

sance d’excitation. On fait également les hypothéses que l'injection des porteurs se fait
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de maniére aléatoire, que les porteurs sont capturés par paires, et que les phénomenes de
capture des porteurs sont indépendants les uns des autres et ne dépendent pas de I'état
de charge de la boite quantique. En introduisant les temps de recombinaison 7, associés
aux différents états de charge de la boite quantique (état & m paires électron-trou) il est
aisé de déduire les probabilités P(n) & ’état stationnaire d’avoir n paires de porteurs a
I'intérieur de la boite. Soit 1/7, le taux d’injection des paires électron-trou. Cette quantité
est reliée a la puissance incidente P par la relation P = B/7, ou B est un simple coefficient
de proportionnalité. L’accroissement de la probabilité d’avoir n paires présentes dans la

boite quantique s’écrit pour n > 1 :

dzjiin) _Pm+l) Pm-l) Lo (i N i) (2.4)

Tn+1 Ta Ta Tn

En effet on entre dans une configuration & n paires électron-trou en partant de
n + 1 paires et en recombinant une des (n + 1) paires (premier terme de I’équation) ou
en partant de n — 1 paires et en piégeant 1 paire (deuxieme terme). De méme, on sort de
cette configuration (troisitme terme) en piégeant une paire ou en recombinant une des n
paires présentes.

Et pour n =0, (2.4) s’écrit :

dP(0) P(1) P(0)

= — 2.5
dt Ty Ta (25)
En régime stationnaire (Vn > 0, de—an) = 0) on obtient par récurrence la relation suivante :
n
Il
P(n) = =L_P(0) (2.6)
8
Les probabilités de présence s’expriment ainsi de la maniere suivante :
n
(=)/m
_ =1
P(n) = (2.7)
k
S (L r)/x
k=0 i=1

Cette expression tres générale nécessite de connaitre tous les temps de recombinaison 7,,
ce qui bien entendu n’est généralement pas le cas.
Dans un premier temps, nous faisons I’hypothése que la probabilité pour une paire

électron-trou de se recombiner est indépendante & la fois du niveau dans lequel elle se
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trouve et de 1’état de charge total. Le taux de recombinaison de I’état associé a n paires

électron-trou est égal & n fois le taux de recombinaison de chaque paire, pris égal & 1/7, :

(2.8)

n
Tn Ty
Par exemple, le temps de vie de I'exciton est 2 fois plus long que celui du biexciton. Sous

cette hypothese, I’équation 2.4 se réécrit :

Les probabilités P(n) obéissent alors & une loi poissonnienne :

_Tr

Pn) =" <l>n (2.10)

n! Ta

L’intensité de la raie X est proportionnelle & la probabilité de présence d’une paire électron-
trou multipliée par la probabilité que cette paire se recombine. Ainsi, les intensités des raies
associées a l'état exciton (Ix(P)) et a I'état biexciton (Ixx(P)) s’expriment en fonction

de la puissance incidente P (rappelons que P = B/7,) de la maniére suivante :

P(1) AP _pr
= ——¢€ B

Ix(P) =A== = (2.11)
P(2) Ar.P? _ps,
Ixx(P) = A T(Q) = 7]';2 e B (2.12)

ot A est un coefficient de proportionnalité. En définissant Iy, = A/7, et Py = B/7, on

obtient finalement :

P __r

Ix(P) = Lsap—e Teet (2.13)
sat
p? __»

IXX(P): satP—Qe Psat (2'14)
sat

Les courbes expérimentales pour les raies X et XX sont approchées en optimisant Iy, et
P,qt. La forme générale de la dépendance en puissance des deux courbes est bien rendue
par le modele (figure 2.8), cependant l'intensité de saturation associée au biexciton est
sous-estimée de plus d'un facteur 2. Ce rapport & saturation entre les intensités des raies
X et XX suggere que le temps de recombinaison associé au biexciton est en fait 2 fois plus
court (ou celui de 'exciton 2 fois plus long), puisqu’a saturation on peut considérer qu'un
photon est émis par temps de vie.

C’est effectivement le cas si 'on prend en compte que les électrons et les trous

arrivent dans la boite quantique avec un moment angulaire aléatoire (ce qui est le cas
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lorsque I'on excite de fagon non résonante, au-dessus de la barriere de GaAs). Les électrons
ont deux états de moment angulaire possibles : —1/2 et +1/2. Les trous n’ont également
que deux états de moment angulaire possibles : —3/2 et +3/2. Comme les photons ne
peuvent prendre qu’un spin —1 ou +1, sur les 4 états quantiques possibles de ’exciton seuls
2 de ces états (états dits radiants) conduisent & une recombinaison de la paire électron-
trou (voir figure 2.9). Chacun de ces états a la méme probabilité 1/4 de se produire, la
probabilité pour la paire électron-trou de se recombiner est donc de 1/2, ce qui multiplie

par 2 le temps de vie de I’exciton.

T -
)’VV\*> X rediant ) M X radiant
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A

—

\I/ [N
X noir BW\) X noir
N

<—

F1G. 2.9 — Schéma des quatre états d’excitons possibles. 1 représente un électron (resp. un trou) de spin
+1/2 (resp. +3/2). | représente un électron (resp. un trou) de spin —1/2 (resp. —3/2). Seuls deux de ces
états, dits radiants, conduisent & I’émission d’un photon. Les deux autres états, non radiants, sont dits

noirs.

A partir des équations 2.4 écrites avec des temps de recombinaison différents pour
I’exciton et le biexciton on peut dériver une solution numérique. Ces solutions sont notées
I (P) pour la raie X et I' ((P) pour la raie XX. La figure 2.8 présente les courbes
d’intensité calculées par ce modele. I’accord avec les courbes expérimentales est meilleur
que dans le cas précédent.

Il est & noter que ce dernier modele ne peut que constituer une approximation de la
dynamique. D’une part, une description plus élaborée du temps de vie du biexciton devrait

inclure des effets de corrélations entre particules sur la fonction d’onde biexcitonique [83].
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D’autre part, on s’attend a ce que le temps de vie de I'exciton dépende de la fagon dont

cet état a été préparé, auquel cas la description devient nettement plus complexe.

2.3 Spectroscopie résolue en temps

Il existe une autre maniere de distinguer les différentes raies, c’est d’étudier le
comportement de leur intensité en fonction du temps. De plus, il est important de bien
comprendre la dynamique des recombinaisons radiatives a l'intérieur d’une boite quan-
tique, en particulier dans le but d’émettre des photons uniques.

Grace au montage de type Hanbury Brown et Twiss, décrit en annexe B, il est
possible de mesurer 'intensité d’un signal lumineux dans le temps. Pour cela, on se place
sous excitation pulsée et on sélectionne avec les monochromateurs la raie associée soit a
I’exciton, soit au biexciton. Il suffit alors de déclencher ’entrée “start” de I’analyseur par un
signal synchronisé avec les impulsions laser (délivré par le constructeur) et 'entrée “stop”
par le signal associé & 1’exciton (ou le biexciton). En pratique, on effectue le déclenchement
inverse pour augmenter le nombre d’évenements de corrélation. On introduit un retard
de 20ns sur l'entrée “stop” pour visualiser la partie négative du temps de séparation
T = tstart — tstop- L€ signal obtenu est directement la photoluminescence de l'exciton (ou

du biexciton) dans le temps.

2.3.1 Mesures des temps de vie de ’exciton et du biexciton

Dans la section précédente, nous avons vu que les temps de recombinaison associés
aux différents états de charge étaient une donnée essentielle pour décrire quantitativement
les intensités des différentes raies. Les expériences de photoluminescence résolue dans le
temps permettent d’obtenir ces temps de vie par une mesure directe. Sous faible puissance
d’excitation (en dessous de la saturation de 1’émission associée a 'exciton) le temps de vie
de l'exciton s’identifie au temps de déclin (de type monoexponentiel) du signal mesuré. En
effet & faible puissance d’excitation le systéme est directement préparé dans I’état exciton.

Si maintenant on sélectionne spectralement la raie XX, seuls les cas ou la boite
quantique est initialement préparée dans I’état biexciton contribueront au signal résolu en
temps. Ainsi, méme a faible puissance d’excitation tout se passe comme si le systéme était
préparé dans 1’état biexciton.

La figure 2.10 montre la photoluminescence associée a ’exciton pour une puissance
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F1G. 2.10 — Signal résolu en temps de lintensité de photoluminescence pour les états exciton (X) et
biexciton (XX), obtenu & faible excitation (0.1Psq¢ pour X et 0.5Psq¢ pour XX). Les temps de vie obtenus
par régression logarithmique sont de ~ 1.5 & 0.1 ns pour 7x et de ~ 0.5 & 0.1 ns pour 7x x. La courbe en
pointillé est le signal résolu en temps de I’émetteur laser. Le temps de résolution du dispositif expérimental

est de ~ 400 ps.

incidente de 0.1 uW, correspondant a 0.1P;,;, ol Psy est la puissance de saturation de la
raie X. Par régression logarithmique on mesure 7x ~ 1.5 £ 0.1 ns. Cette valeur est tout
a fait en accord avec les mesures typiques connues du temps de vie de Iexciton pour ce

type de boites quantiques [7, 84].

Le signal associé au biexciton (figure 2.10) pour une puissance incidente de 0.5Pg4y,
donne une valeur de 7x x ~ 500 + 100 ps, typique des temps de vie de biexciton reportés
dans la littérature [84]. Cette valeur de 500 ps est tres proche de la limite de résolution
du dispositif expérimental (400 ps), ce qui induit une incertitude assez grande sur cette
mesure (de I'ordre de 20 %). Ce grand décalage entre le temps de vie de l'exciton et du
biexciton (rapport égal & 3) nous confirme dans 'idée que notre exciton est un mélange
statistique d’excitons radiants et non radiants. Ces mesures nous permettent plutot de
privilégier le modele 7x = 47xx sur le modele 7x = 27xx, présentés en section 2.2.2.4.
Notons que cette approche ne tient pas compte d’un changement des temps de vie de ces

états causé par la modification des fonctions d’onde due aux effets Coulombiens [83].
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Notons que les signaux précédents résolus en temps présentent un front de montée
du signal quasi-vertical. En effet le front de montée est dii au temps de capture des paires
électron-trou & l'intérieur de la boite quantique (~ 40ps) que 'on ne peut observer a
cause de la résolution de Pappareillage (~ 400 ps). A plus forte excitation (figure 2.11), le
signal associé a l'exciton n’est plus de type monoexponentiel, le remplisssage de 1’état de
charge supérieur n’est alors plus négligeable. L’apparition d’un état biexciton retarde la
recombinaison de ’exciton. Le front de montée est alors dii & la préparation de I'état ex-
citon & partir de I’état biexciton. Ces résultats constituent une premiere mise en évidence
de la recombinaison séquentielle des paires électron-trou & l'intérieur de la boite quan-
tique. La recombinaison du biexciton se fait avant celle de I'exciton. Nous verrons une
démonstration plus forte de cet effet dans la partie 3.2. Une description de I’émission dans

le temps associée a 'exciton peut étre aisément obtenue : c’est I’objet de la partie suivante.

2.3.2 Evolution des intensités résolues en temps avec la puissance

XX

x
1l

\

©
=
=T

900 905
longu eur d'ond e (nm)

/

Intensité PL (éch.log)

0o

temps (ns)

F1G. 2.11 — Signal résolu en temps de lintensité de photoluminescence pour les états exciton (X) et
biexciton (XX) obtenu pour une puissance de 1.5Ps,¢. Les courbes en pointillés sont les solutions 2.19 et
2.20, les seuls parametres sont des ccefficients de proportionnalité multiplicatifs. Le modeéle prend bien en
compte la montée dans le temps du signal de la raie X, retardée par la présence du biexciton. L’encart

montre le spectre de la boite quantique a cette puissance d’excitation.
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Nous faisons les hypotheses déja invoquées plus haut. A savoir : seules des paires de
porteurs sont capturées par la boite quantique, et les processus de capture et de relaxation
sont aléatoires. En outre, les expériences ont été réalisées sous des conditions d’excitation
moyenne (en dessous de la saturation de I’émission associée au biexciton) ; nous pouvons
alors considérer que les probabilités d’occupation des niveaux autres que le niveau fonda-
mental sont nulles. Ceci se traduit dans la suite de 'exposé par P(n > 2) = 0. L’impulsion
laser remplit la boite quantique & ¢ = Ons (temps de capture et de relaxation des paires
électron-trou négligeables) d’un nombre moyen (n) de paires électron-trou. A partir de cet
instant les probabilités d’occupation P(n) de la boite quantique en paires électron-trou

sont régies par le systéme d’équations suivant :

dP(0) _ P(1)
Ry (2.15)
dP(1) _ P(2) P(1)
dt Txx  7x (2.16)
iP(2) _ P(2)
BT (2.17)

ou Tx et Txx sont respectivement les temps de vie de ’exciton et du biexciton. Ce systéeme
d’équations est identique a 2.9 avec un taux de capture des paires électron-trou 1/7,
égal & 0. Sous I'hypothese d’un remplissage de la boite quantique suivant une statistique

poissonienne, on a initialement :

La résolution des équations donne alors la solution suivante pour P(1) et P(2) :

<n>2e*<”> T

P(1) = (e_t/TXX — e_t/TX) + <n>6_<">e_t/TX (2.19)
2 TXX — TX
2 ,—(n)
P@) = %e—t/fxx (2.20)

(n) peut étre simplement obtenu par le rapport de la puissance & la puissance de saturation.
On estime (n) ~ 1.5. Les seuls parameétres ajustables sont des coefficients multiplicatifs,
qui translatent verticalement les courbes sur la figure 2.11. Les courbes expérimentales
sont tres bien approchées pour 7x = 1.5ns et 7xx = 0.5ns, ce qui confirme les valeurs
obtenues dans la partie précédente.

A plus forte puissance d’excitation, le déclin associé au biexciton passe lui aussi
d’une allure monoexponentielle & une forme biexponentielle au fur et & mesure que des

états de charge supérieure apparaissent.
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Des résultats tout a fait similaires ont été obtenus par C. Santori et al. [82] et par

G. Bacher et al. sur des boites quantiques CdSe/ZnSe [83].

2.4 Largeur de raie excitonique et phénomene de déphasage

Pour un atome, la largeur de raie est limitée par sa durée de vie radiative. Une
boite quantique, contrairement & un atome, n’est pas un systéme isolé mais un systeme
électronique fortement couplé a son environnement. [’étude de sa largeur de raie permet
d’obtenir des signatures claires de I'effet de ce couplage.

A 8K, lalargeur des raies d’émission est, a faible excitation, inférieure & la résolution
spectrale (30 ueV) de notre montage. Les études sur ce sujet sont récentes et trés peu
nombreuses [6, 85]. Des mesures, par des expériences de mélange a quatre ondes sur un
ensemble de boites quantiques InAs/GaAs, de la largeur intrinséque d’une raie d’émission
d’une boite quantique unique montrent que cette largeur serait de 'ordre de 10 ueV [86]
a 7K. Une extrapolation a tres basse température conduit a4 une largeur de raie proche
de 0.7 ueV. Notons qu'une telle largeur de raie est associée (par la relation d’incertitude
d’Heisenberg) & une durée de vie radiative de ~ 1ns, soit une valeur typique du temps
de vie radiatif des boites quantiques. Ces résultats montrent 'influence du couplage aux
phonons, par la température, sur I’élargissement des raies.

Parallelement, le role des phonons acoustiques et des porteurs de charge addition-
nels sur la largeur de raie a été étudié par C. Kammerer et al. [87]. Ils mesurent directement
la largeur de la raie X par une méthode interférométrique, avec une résolution de 0.2 ueV.
Cette étude conduit & des valeurs de 'ordre de 10 ueV pour la largeur intrinseque de raie.
L’extrapolation & T' = 0 K conduit & une largeur de 7.5 ueV, soit bien plus élevée que celle
(~ 0.7 ueV) associée & un temps de vie typique des boites quantiques. Cet élargissement
résiduel est lié aux fluctuations de I’environnement électrostatique de la boite quantique.

En effet, 'influence de ’environnement électrostatique est évident lorsque l'on
étudie la largeur de la raie X d’une boite quantique unique en fonction de la puissance
d’excitation, sous excitation continue (voir figure 3.16). La largeur de raie augmente avec
la puissance d’excitation. En effet, celle-ci est proportionnelle au nombre de porteurs créés
dans la couche de mouillage environnante, qui causent une fluctuation de I’environnement
électrostatique de la boite quantique par interaction coulombienne.

La température a un role majeur dans I’élargissement des raies d’émission d’une
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F1G. 2.12 — Spectres normalisés de la raie X sous excitation continue pour quatre puissances d’excitation
différentes. La largeur de raie augmente avec la puissance d’excitation. Le nombre croissant de porteurs

créés dans la couche de mouillage environnante cause cet élargissement par fluctuation électrostatique.

boite quantique unique. Asaoka et al. [88] montrent que la largeur de la transition dépend
linéairement de la température entre 40K et 80 K. Des études de T. Takagahara [89] et
Xin-Qi Li et al. [90], basées sur un couplage avec les phonons acoustiques, prédisent une
dépendance affine de I'élargissement avec la température de 0 K a plus de 100 K. Des
mesures spectroscopiques en fonction de la température, utilisant un microscope optique
a champ proche (SNOM), sur une boite quantique unique [11, 12, 91] ont montré que
la largeur homogene de raie atteint 10meV & 300K. Cet élargissement est causé par

I'interaction avec les phonons [12, 91].

Ces phénomenes d’élargissement de raie ont des conséquences sur I’emploi des
boites quantiques pour I’électrodynamique quantique en cavité ainsi que pour la réalisation
de sources de photons uniques. En premier lieu, les expériences d’électrodynamique quan-
tique en cavité devront étre réalisées a basse température. En effet, pour exploiter pleine-
ment 'effet Purcell, la largeur de raie de I’émetteur doit étre inférieure a celle du mode
de cavité (nous y reviendrons plus en détail dans le chapitre 4). Deuxiémement, ces effets
d’élargissement de raie impliquent également une limitation en température de 'emploi de

la source de photons uniques. Il faut en effet que les raies X et XX soient spectralement
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séparées pour garantir I’émission d’un et d’un seul photon par impulsion. Or, la séparation
entre ces deux raies (1 —4meV pour les boites quantiques InAs/GaAs) est inférieure &

leur largeur homogeéne a température ambiante.

2.5 Conclusion

La spectroscopie fine d’'une boite quantique unique est trés complexe et de nom-
breuses raies ne sont pas clairement attribuées a un état quantique. Le schéma 2.5 montre
en effet qu’a partir de trois paires électron-trou piégées par la boite quantique, les états
quantiques se multiplient (voir aussi [78]), ce qui rend I'identification des raies, également
nombreuses, trés difficile. Les résultats présentés dans cette section permettent d’identifier
sans ambiguité les raies associées au biexciton et & ’exciton. Nous verrons dans le chapitre
suivant qu’'une expérience de corrélation entre photons associés a l’exciton et au biexciton
confirme cette identification. Ces résultats ont été observés sur plusieurs boites quantiques
et constituent donc une propriété intrinseque des boites quantiques. Ces caractéristiques
ont été également observées pour des boites quantiques & fluctuation d’interface de type
GaAs/AlGaAs [18] et des boites quantiques In,Ga;_,As/Al,Ga;_,As [92].

La mesure des temps de vie de I'exciton et du biexciton laisse penser que 1’état
exciton est un mélange statistique d’excitons radiants et d’excitons noirs. Nous pensons
également que notre état exciton étudié est un exciton neutre et non un exciton chargé.
En tout cas, nous n’observons qu’une seule raie principale de croissance linéaire, et donc
associée a un état exciton. Ceci ne constitue en aucun cas une régle générale puisque
d’autres groupes [19] observent pour une méme boite quantique deux raies X différentes,
associées a I'exciton neutre et a 'exciton chargé. Ces observations diverses peuvent provenir
de différences dans le dopage résiduel du matériau. E. S. Moskalenko et al. [93] observent
également des raies qu’ils associent & des états exciton chargés négativement. De plus, les
intensités de ces raies varient beaucoup les unes par rapport aux autres suivant ’énergie
d’excitation. Nous n’observons pas de tels comportements avec nos boites quantiques.

Enfin, les temps de vie de l'ordre de 1ns pour I'état exciton laissent esperer des
taux de répétition aussi élevés que 1 GHz pour notre source de photons uniques. Une telle
rapidité ne peut étre obtenue avec d’autres émetteurs pour sources & un photon (voir
section 1.6). Les centres N-V ou les molécules ont des temps de vie souvent de I'ordre de

10 ns et les nanocristaux de 10 — 20 ns.
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Chapitre 3

Génération d’états quantiques de

la lumiere

Nous avons vu dans le chapitre précédent qu'une boite quantique unique constitue
un atome artificiel. Dés lors, il est tres tentant d’essayer d’utiliser cet atome artificiel
pour reprendre des expériences réalisées sur des atomes [23, 25, 26] pour générer des états
quantiques de la lumiere. Parmi ceux-ci, on pense a I’émission de photons uniques ainsi
qu’a I’émission de paires de photons. Apres avoir fait un rapide historique de I’émission de
photons uniques, nous présenterons des expériences consacrées a la statistique des photons

émis par une boite quantique unique.

3.1 Dégroupement de photons pour une boite quantique

unique

3.1.1 Principe et historique du dégroupement de photons

L’émission de photons uniques est une des manifestations des états non-classiques
de la lumiére. Par non-classique, on entend que les propriétés de la lumiére ne peuvent
étre transcrites dans le formalisme classique des ondes électromagnétiques. Il est en effet
nécessaire de recourir au formalisme quantique pour en décrire toutes les caractéristiques
[94].

L’émission d’un oscillateur quantique anharmonique est caractérisée par le fait que
les photons sont émis de maniere “dégroupée”. La probabilité d’émettre un second photon

chute a 0 juste apres 'émission d’un premier photon. Dans le cas d’une émission aléatoire

93
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de photons (état cohérent), cette probabilité est au contraire constante dans le temps et
indépendante des évenements antérieurs.

Prenons I'exemple d’un systéme & deux niveaux (un atome, ...) pour illustrer ce
phénomene de dégroupement de photons. Lorsque 'atome est placé dans son état excité, il
passe apres un certain temps de I'état excité a I’état fondamental en émettant un photon :
il effectue un saut quantique. Deés lors, I'atome ne peut pas réémettre immédiatement un
autre photon. Avant de détecter un second photon, il faut attendre que ’atome soit &
nouveau placé dans son état excité afin qu’il puisse subir une nouvelle émission spontanée.
Ainsi, la probabilité d’observer un photon juste apres le saut quantique est nulle puis
augmente avec le temps jusqu’a une valeur constante (cas de 'atome & deux niveaux).
Ce temps mort, nécessaire & la réexcitation de ’atome, est une signature absolue d’un
émetteur unique, puisqu’a partir de deux émetteurs la probabilité d’observer un second
photon juste apres le saut est strictement non nulle.

Dans le cas des sources classiques thermiques on observe au contraire l'effet de
groupement de photons [95, 96]. Aprés avoir détecté un photon la probabilité d’en détecter
un juste apres est plus élevée que la probabilité moyenne de détecter un photon. Ce
phénomene peut étre vu comme un simple effet des fluctuations statistiques d’intensité
dans le temps d’une source classique thermique, qui se traduisent par une distribution
super-poissonienne des photons. Enfin, dans le cas d’une source cohérente (laser) cette
probabilité est uniforme dans le temps. Une telle source a une statistique poissonienne et
la probabilité d’arrivée des photons est indépendante du temps.

Ces effets peuvent étre mis en évidence grace au montage expérimental de Han-
bury Brown et Twiss, décrit en annexe B. Ce montage a d’abord été utilisé pour mettre
en évidence les propriétés de groupement de photons émis par des sources classiques a
I’équilibre thermique [95]. Le premier effet de dégroupement de photons a été observé
pour la premiere fois par H. J. Kimble et al. sur des atomes de sodium dans un jet ato-
mique [23]. Cependant la probabilité de réémettre un second photon juste apres en avoir
détecté un n’est pas rigoureusement nulle. Les atomes se prétent en effet mal a cette
expérience puisqu’ils sont difficiles & isoler. Kimble utilisait un flux d’atomes qu’il faisait
circuler devant son montage ; on voit des lors que la probabilité que deux atomes émettent
simultanément des photons n’est pas nulle. Depuis ces propriétés de dégroupement de
photons ont été observées sur un grand nombre d’émetteurs isolés tels que des ions [59],

des nanocristaux [65], des centres N-V de diamant [45, 97], des molécules [42]...
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3.1.2 Protocole utilisé pour générer des photons uniques

A priori, on peut utiliser les états discrets d’une boite quantique de deux fagons
différentes pour émettre des photons de maniére dégroupée!. La premiére solution, la plus
proche du cas atomique, consisterait & utiliser une boite quantique dopée et 4 faire cascader
un électron entre les états électroniques de conduction. Mais ce sont les mécanismes de
relaxation non radiatifs qui dominent trés majoritairement sur les transitions radiatives

entre les différents niveaux [8].

=

—— -
334
2

F1G. 3.1 — Schéma de principe pour la génération de trains de photons uniques par une boite quan-
tique. Une impulsion laser déclenche & ¢ = 0 une cascade de porteurs vers leurs niveaux fondamentaux
respectifs. La recombinaison séquentielle des porteurs se fait a des énergies différentes. On sélectionne alors

spectralement le dernier photon émis a la longueur d’onde Ax.

La seconde solution, proposée par J.-M. Gérard et B. Gayral [29], consiste & injecter
des paires électron-trou car le systeme est également discret pour les électrons et les
trous. A ¢ = 0, une impulsion laser remplit la boite quantique de paires électron-trou et
déclenche une cascade rapide (~ 30ps) des porteurs dans leurs niveaux fondamentaux
respectifs. La durée de I'impulsion doit étre courte devant le temps de vie radiatif de
la boite quantique (la durée de quelques picosecondes fournie par un laser Titane-saphir
pulsé convient tres bien). Ainsi, la probabilité qu'une paire électron-trou, créée au début
de l'impulsion, se recombine avant la fin de 'excitation est négligeable. L’excitation se
fait de maniere non résonante dans le continuum d’énergie de la barriere de GaAs. Cette

excitation non résonante est un avantage considérable par rapport a d’autres émetteurs

Nous avons vu au chapitre 1 qu'une injection électrique contrélée par blocage de Coulomb avait

également été proposée [22].
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de photons uniques. Elle permet en effet de séparer les processus d’excitation de ceux
d’émission. Le filtrage spectral intervenant par la suite se trouve nettement simplifié.

Comme nous ’avons vu dans le chapitre précédent, les porteurs, une fois répartis
dans leurs niveaux respectifs, se recombinent & des énergies différentes & cause de 'interac-
tion coulombienne entre les charges (voir schéma 3.1). En particulier, leur recombinaison
séquentielle conduit toujours & la situation ol une seule paire électron-trou (exciton) reste
A lintérieur de la boite quantique?. On exploite cet effet pour ne sélectionner spectra-
lement qu'un seul photon par impulsion. On filtre ainsi la photoluminescence avec un
spectrometre positionné a la longueur d’onde Ax de la raie X (voir figure 3.2). Seule la
recombinaison de la derniére paire électron-trou (état exciton) conduit & un photon de
longueur d’onde Ax.

Chaque impulsion laser conduit ainsi & ’émission d’un et d’un seul photon en sortie
du spectrometre, & condition toutefois que ’excitation soit suffisamment intense pour créer
a chaque impulsion au moins une paire électron-trou a l'intérieur de la boite quantique. Il
faut également que les impulsions laser soient suffisamment séparées dans le temps pour
que toutes les paires de porteurs aient eu le temps de se recombiner. C’est bien le cas
dans notre situation; le temps de vie de I'état exciton ~ 1ns est nettement inférieur au
temps de répétition du laser Tj,s ~ 12 ns. La source ainsi obtenue émet donc des trains de
photons uniques dont le cycle de répétition est celui du laser excitateur Tj,.

Notons qu’au lieu de sélectionner la raie associée 4 I'état exciton, on peut tout aussi
bien sélectionner celle associée & ’état biexciton (ou méme tout autre état conduisant a
I’émission d’un seul photon) : on n’émet également qu’un seul photon par impulsion. Tl faut
toutefois augmenter la puissance d’excitation pour injecter au moins deux paires électron-
trou par impulsion (et non au moins une dans le cas ou 'on sélectionne la raie X), ce qui

se traduit en pratique par une augmentation du signal de fond parasite.

3.1.3 Fonction d’auto-corrélation du second ordre

Le montage de Hanbury Brown et Twiss permet de mesurer directement la fonction
d’auto-corrélation du second ordre du signal. Elle révele la corrélation du signal avec lui-
méme. En d’autres termes, elle consiste en la probabilité jointe de détecter un photon a
I'instant ¢; et un autre photon & l'instant 5.

Une excellente introduction peut étre trouvée dans [96]. La probabilité Ps(rq, t1; ra, t9)

2A condition qu’au moins une paire électron-trou ait été injectée.
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F1G. 3.2 — Pour générer un et un seul photon par impulsion laser, on sélectionne spectralement la raie
X a la longueur d’onde Ax. Seul le dernier photon émis lors de la cascade radiative de porteurs est ainsi

conservé a la sortie du spectrometre.

de détecter un photon & l'instant ¢; et un autre & to (avec t9 > t1) s’exprime de la facon

suivante :

Py(ry,t1; 10, t2) = A1 As(a(r, t1) a(re, t2) a(ra, ta)a(ry, 1)) (3.1)

ou Ay et As sont de simples coefficients de proportionnalité dépendant des caractéristiques
des photodétecteurs. a et af sont les opérateurs d’annihilation et de création pour le mode.
() est une moyenne sur I’ensemble des réalisations. La position des opérateurs est fonda-

mentale, ils sont dans 'arrangement dit normal. On trouve plus couramment I’expression
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utilisant les opérateurs intensité I(r;, ;) :
PQ(I‘l, tl; ro, tg) = A1A2<: I(I‘l, tl)I(I'Q, tg) :> (32)

ou :: dénote un arrangement normal des opérateurs. On introduit finalement la fonction

d’auto-corrélation du second ordre ¢ (1) :

G IWWIt+T) ) (a®)ta(t + 7)Ta(t + 7)a(t))
e T E R (D) Ta(t)? (3.3)

Il est important de noter que la valeur de ¢(?) (1) est indépendante du taux de détection

et de collection du systeme.
Exemples de calculs de ¢(%(0)
— source a un photon
11 s’agit d’un état de Fock représenté par le ket |0, ...,0,1,0,...0) : 1 photon dans
le mode g. Ce mode ¢ est le mode de collection de notre dispositif expérimental
couplé aux modes d’émission de la boite quantique unique. Pour simplifier les
notations ce ket sera par la suite noté |1,). C’est I’état de notre systeme a 7 = 0.

(14] aza;aqaq |14)

(2) —
97 (0) =
<1q‘ a;aq ‘1q>2

(3.4)

L’opérateur a4 appliqué a |1,) donne I'état |0). a, appliqué a ce dernier état donne
0, il en est de méme pour ¢(®(0). Une source & un photon est donc caractérisée
par une fonction d’auto-corrélation du second-ordre strictement nulle.

— source a 2 photons

L’état de Fock correspondant est |2,). a,|2,) = V2|1,) d’oi1 :

gmm:%wﬁwma:gzg 55)
<2q‘ ajlaq |2q>2 22 2

Le calcul est aisément reproductible pour un état & n photons. Ainsi dés que la
source contient plus d’un émetteur la fonction 9(2)(0) dépasse la valeur 1/2.

— état cohérent
C’est le cas de I’émission délivrée par un laser monomode. Cet état cohérent
monomode noté |a) est vecteur propre de a, et a,g, par conséquent g(Q) = 1. Un
état cohérent est donc caractérisé par le fait que sa fonction d’auto-corrélation
du second ordre est constante, égale a 1.

— source classique thermique
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La fonction d’auto-corrélation du second ordre s’écrit alors & 7 =0 :

Tr(ptagagaqaq)
(Tr(prajag))?

ou p; est opérateur densité du systeme. Pour un gaz de photons a I'équilibre

gD (r=0)= (3.6)

thermique, 'opérateur densité s’exprime de la fagon suivante [98] :

o I% ahe
pr=(1—e *87)> e *aT ng) (n,] (3.7)

n=0
avec w la fréquence des photons émis, T la température, et kg la constante de

Boltzmann. L’équation 3.6 s’écrit alors :

oo nhw hw
> n(n+1)e *aT (1 — ekBT>

@) (7 =) = =0 3.8
97 (r=0) YT — 2 (3.8)
ZnekaT <1 _ ekBT>
n=0
Apres quelques calculs, on obtient :
g P (r=0)=2 (3.9)

Les lois classiques montrent plus généralement que ¢ (0) > ¢ (7), ce qui
prouve bien que le dégroupement de photons est un effet purement quantique.
L’interprétation semi-classique du phénomeéne de groupement de photons consiste
a dire que les fluctuations thermiques induisent des fluctuations d’intensité. Les
photodétections ne se font donc pas totalement au hasard, elles sont plus nom-
breuses quand l'intensité est élevée. Ce groupement de photons peut-étre aussi
vu comme une manifestation de la statistique de Bose-Einstein. Les fonctions
d’onde de ces particules indistingables interférent de maniére constructive et ac-
croissent la probabilité de détecter un photon juste aprés un autre. Ainsi pour
une source thermique, 9(2)(7') est égale & 2 en 7 = 0, puis diminue au cours du
temps pour atteindre 1 comme valeur limite.

Plus généralement, on dira qu’une source est classique avec groupement de photons
lorsque g (0) > ¢ (7). Une source est dite de nature quantique si elle présente des
propriétés de dégroupement de photons, c’est & dire si ¢ (0) < ¢ (7).

Sous excitation pulsée, la fonction d’auto-corrélation du second ordre prend une
forme particuliére qu’il convient d’expliciter. Si I'on fait 'auto-corrélation du signal laser

on obtient des pics identiques séparés par la période de répétition du laser Tj,;, comme le
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montre la figure 3.3. Ces pics naissent de la détection de photons émis pour des impulsions
différentes. En effet, si le temps de vie de I’émetteur (ou durée de I'impulsion dans le cas
du laser) est inférieur & Tj,s, le signal de photoluminescence est composé de trains de
photons séparés par la période de répétition du laser. Ainsi, si un photon est détecté a
I'instant 7 = 0 sur la photodiode “start”, la détection d’un second photon sur la diode
“stop” ne pourra étre observée qu’a des temps 7 proportionnels & Tj,,, avec une incertitude
temporelle donnée par le temps de vie de "émetteur. Les pics & 7 = nT refletent donc
la probabilité conditionnelle de détecter un photon durant une impulsion, sachant qu’un
premier photon a été détecté au cours de I'impulsion émise nT plus tot. Par exemple le
pic a 7 = 2T, nait de la détection d’un photon émis a 7 = nTj,s et d’'un deuxiéme émis a
T = (n + 2)T}4s, ot n est un nombre entier. Ces deux événements sont bien indépendants
car avant 'arrivée de I'impulsion laser le systéme est revenu dans son état fondamental. Les
pics de corrélation ont une largeur qui correspond au temps de vie de I'émetteur (ou a la
durée de I'impulsion dans le cas du laser). L’expérience n’est facilement interprétable que
si le temps de vie de I’émetteur est nettement inférieur & Tj,,, sinon les pics se chevauchent.
Cette condition est vérifiée dans nos expériences puisque le temps de vie de 'exciton est
de I'ordre de la nanoseconde alors que Tj,s ~ 12ns. C’est donc I'intensité intégrée des pics

qui donne la valeur de g(® () & cet instant.

Pour une source laser (voir figure 3.3), le pic & 7 = 0 a la méme intensité que les
autres pics. Ceci illustre que les photons arrivent indépendamment du temps. En effet,
d’aprés I'équation 3.3, si aucune corrélation n’existe entre la présence de photons aux
instants ¢ et ¢ + 7 (ce qui est bien le cas pour deux impulsions laser distinctes) alors
g(2) (1) = 1. En revanche, dans le cas d’une source & un photon, la probabilité de détecter
deux photons simultanément est nulle : un et un seul photon est émis a la fois au cours
d’une impulsion laser et les photons uniques émis sont indivisibles par la lame séparatrice.
Dans ce contexte, le pic & 7 = 0 est absent. Quant aux autres pics & 7 = nT (n # 0), leur

intensité normalisée est égale a 1.

Le montage expérimental est décrit de facon détaillée dans 'annexe B. Les pho-
tons sont envoyés sur une lame séparatrice qui divise le signal en deux faisceaux de méme
intensité. Chaque faisceau est ensuite détecté par une photodiode. Une photodiode est
reliée & I'entrée “start” d’un analyseur et I'autre photodiode & I'entrée “stop”. L’analyseur
enregistre les corrélations entre les signaux détectés sur les entrées “start” et “stop” en

fonction de leur séparation dans le temps 7 = tg0p — tstqr¢- Les photodiodes ont un temps
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Fi1G. 3.3 — Histogrammme de I’auto-corrélation du signal laser. Le nombre d’événements détectés est
donné en fonction du délai de séparation 7 entre une détection sur 'entrée “start” et une autre sur I’entrée
“stop”. Les nombres au-dessus des pics sont les valeurs de g(2)(7') a ces instants. g(2)(7') est égale a 1 pour

tous les pics, ce qui correspond bien & un état cohérent.

d’extinction de 'ordre de la dizaine de nanosecondes apres la détection d’un photon. C’est
pourquoi ce montage nécessite bien ’emploi de deux photodiodes car I'on veut connaitre
la probabilité qu'un deuxiéme photon soit émis apres un premier photon avec un délai de
séparation aussi proche possible que 0. L’analyseur enregistre tous les évenements corres-
pondant a une impulsion sur 'entrée “start” et, & partir de cet instant, la premiere impul-
sion qui arrive sur I’entrée “stop”. Aprés renormalisation par le nombre total d’événements
et pour une accumulation d’un nombre infini d’événements, I'analyseur délivre exactement
la probabilité de détecter a I'instant 7 la premiere impulsion “stop” apreés détection d’une

4341

impulsion “‘start” & 7 = 0. La probabilité que nous recherchons est en fait la probabilité de

détecter une impulsion “stop” & l'instant 7 (pas uniquement la premiére) apres détection
d’une impulsion “start”. Pour de trés faibles flux de photons, ces deux probabilités sont
pratiquement identiques. La condition requise est que le temps typique d’observation soit
nettement inférieur au temps moyen pour détecter un photon. Dans ce contexte, la pro-

babilité de détecter plus d’'un photon pendant le temps d’observation est négligeable par

rapport a celle de détecter un seul photon sur cette méme durée. Cette condition est
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vérifiée dans nos expériences car le temps d’observation est de I'ordre de 10 ns alors que
le temps moyen pour détecter un photon est de ~ 0.1 ms.

Comme nous le verrons lors de la présentation des histogrammes de corrélation, la
fonction d’auto-corrélation du second ordre s’obtient facilement en normalisant le nombre

d’évenements de coincidence enregistrés.

3.1.4 Résultats expérimentaux

3.1.4.1 Auto-corrélation sous excitation pulsée
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F1G. 3.4 — Spectres de la boite quantique unique sur laquelle les expériences de corrélation ont été
conduites, sous des puissances d’excitation de 0.2 uW et 0.8 uW. Les lignes en pointillé indiquent l'origine

des ordonnées pour chaque spectre.

Le spectre de la boite quantique que nous avons utilisée pour cette expérience est
présenté figure 3.4. C’est un spectre typique de ceux présentés au chapitre 2 avec des raies
X et XX facilement identifiables. Les spectres expérimentaux sont pour les expériences
suivantes nettement moins bien résolus que ceux présentés dans le chapitre 2. En effet,
le montage expérimental est différent car les expériences d’auto-corrélation nécessitent un
flux minimal de photons pour pouvoir étre réalisées. Nous avons ainsi utilisé un spec-
trometre a simple réseau, qui présente un ceefficient de transmission supérieur aux lon-

gueurs d’onde étudiées, au prix d’une dégradation de la résolution spectrale (voir annexe
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B).

L’excitation est faite de maniére non résonante a 1.57eV (790 nm), c’est & dire au-
dessus de la barriere de GaAs. L’échantillon est refroidi a 8 K. Dans I'expérience réalisée,
la puissance d’excitation est de 0.8 uW, correspondant & 0.7Psy;, ou Psq est la puis-
sance de saturation de la raie X. Les spectrometres sont calés sur 1.3726eV (903 nm),
I’énergie associée & l’exciton. Le nombre de coups détectés par les photodiodes est de
N; = 9000 coups/s et N = 6200 coups/s. Celles-ci ont NP = 150 et NZ = 200 coups/s
de bruit noir. L’acquisition de I’histogramme a duré Tj,; = 55 min sans fluctuation no-
table de l'intensité. L’ histogramme des corrélations ¢(7) obtenu sous ces conditions est
présenté figure 3.5. Le bruit de fond détecté par les photodiodes est ensuite retiré : par
canal d’intégration, il faut retirer cpryir = (NYNS + NP Ny + NEN{) Tinit canat, O teanar €st
la largeur temporelle du canal d’intégration. On obtient ainsi la normalisation suivante
en(T) = (1) /(N1 NoT14sTint — Cpruit). Les aires des pics proprement normalisées donnent
g? (1) & ces instants. Ces nombres sont indiqués au-dessus des pics. L’intégration est prise

de —4ns & +4ns.
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F1G. 3.5 — Histogrammme de I’auto-corrélation de la raie X d’une boite quantique unique. Le nombre
d’événements détectés est donné en fonction du délai de séparation T entre une détection sur ’entrée
“start” et une autre sur 'entrée “stop”. Les nombres au-dessus des pics sont les valeurs de 9(2)(7') a ces

instants. Le pic central est absent, ce qui est une signature claire de I’émission de photons uniques.
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On voit trés clairement une forte atténuation du pic correspondant & 7 = 0. ¢()(0)
est sans ambiguité inférieur & la valeur 1/2, ce qui prouve bien que les photons proviennent
d’un seul émetteur. La valeur du pic central donne ¢(®(0) ~ 0.08. Ceci signifie que la
probabilité d’émettre plus de 2 photons est 12.5 fois plus faible que pour une source
cohérente de méme intensité. Cette valeur trés faible obtenue pour ¢(®(0) permet déja
d’affirmer qu’une boite quantique unique est une source & un photon. Ce dégroupement de
photons s’observe pour différentes valeurs de la puissance laser incidente. Il est cependant
difficile de réaliser I’expérience & faible puissance incidente car le taux de collection des
photons devient alors trop faible. Au-deld de la puissance de saturation de la raie X, on
observe toujours cet effet, ¢(?) (0) a toutefois tendance & croitre & cause de 'augmentation
d’un signal de fond provenant de la couche de mouillage.

Ces résultats sont comparables & ceux mesurés par d’autres équipes [30, 31, 68]
pour le méme type de boites quantiques. Contrairement a [31], nous n’observons pas de
phénomene de groupement de photons, attribué a un “clignotement” de la boite quantique
da a des défauts voisins, pour les pics adjacents au pic central. Dans nos expériences les
pics adjacents sont normalisés a 1 aux incertitudes de mesure pres.

La largeur temporelle des pics de corrélation permet a priori d’accéder a la durée
de vie radiative 7y de l'exciton. En prenant 'impulsion laser comme origine des temps
(on néglige les temps de capture et de relaxation des porteurs dans la boite quantique), la
probabilité de détecter un photon & I'instant ¢ est simplement donnée par P(t) = Ae /x|
ou A est un ccefficient de proportionnalité. Pour détecter un événement de corrélation
a Pinstant 7 (7 peut étre aussi bien positif que négatif), il faut que lors de la premiére
impulsion un photon soit émis & linstant ¢ avec une probabilité P(t) et que lors de la
seconde impulsion un photon soit émis & ¢ + 7 avec une probabilité P(t + 7). Il faut
sommer l’ensemble des contributions sur ¢ avec la condition que ¢ + 7 soit positif. Le

nombre d’événements n(7) s’écrit donc :
+oo
n(r) = / Ae™ A=/ F (1 4 7t (3.10)
0

ou H(t) est la fonction de Heavyside. En distinguant les cas oll 7 est positif et négatif, on

arrive facilement & ’expression :

n(r) oc e IT1/7x (3.11)

La largeur temporelle & mi-hauteur des pics de corrélation est donc égale a 2In(2)7x. La

largeur des pics de la figure 3.5, conduit ainsi & 7x ~ 2.94+0.2 ns. Cette valeur est différente
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du temps de vie mesuré pour cette boite quantique en utilisant la méthode décrite dans la
partie 2 (pratiquement le double). Le temps apparent donné par la largeur des pics peut
donc étre différent du temps de vie de I’état exciton mesuré par des méthodes directes.

Nous aurons l'occasion de revenir sur ce point un peu plus loin.

3.1.4.2 Auto-corrélation sous excitation continue

Pour cette méme boite quantique nous avons conduit la méme expérience mais cette
fois sous excitation continue. Le laser pompe est tout simplement abaissé en puissance et
le verrouillage en mode pulsé supprimé. Nous avons vérifié que ce “continu” donne une

fonction d’auto-corrélation du second ordre rigoureusement égale & 1 pour I’émission laser.
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F1G. 3.6 — Histogrammmes normalisés de I’auto-corrélation de la raie X pour des puissances d’excitation
de 0.4 uW, 1 uW et 2.5 uW. Les spectres correspondant sont représentés figure 3.7. Les courbes en trait

plein représentent la fonction 9152)(7') =1+ p2(g(2)(7') —1). 7x = 3ns pour les trois courbes, les autres
(2)

parametres sont respectivement g,~’(0) : 0.05, 0.2, 0.3 et pour 1/7, : 0, 1/27x, 1/7x.

La figure 3.7 donne les spectres de la boite quantique sous excitation continue pour
les puissances laser incidentes auxquelles les expériences ont été réalisées. Par rapport a
la puissance de saturation de 'exciton P, ces trois puissances correspondent a 0.16 Py,
0.4P;,; et Psg. Les histogrammes d’auto-corrélation sont présentés figure 3.6. Ceux-ci

ont été corrigés du bruit de fond des photodiodes (toujours de 150 et 200 coups/s) et
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F1G. 3.7 — Spectres correspondant aux expériences de corrélation présentées figure 3.6. L’origine des
ordonnées est indiquée en pointillé pour chaque courbe. Les puissances incidentes sont de 0.4 uyW, 1 uW et

2.5 uW.

normalisés. La normalisation s’écrit cette fois-ci ey (7) = ¢(7) /(N1 NoteanaiTint — Coruit)s O1
teanal €St la largeur temporelle d’un canal du compteur d’intervalles de temps (dans nos

expériences teqnq est typiquement de 0.1 ns).

Pour les trois courbes, la encore, le minimum & 7 = 0 prouve bien le caractére
non classique de notre émetteur : la boite quantique émet & la longueur d’onde de la raie
X des photons uniques indivisibles par la lame séparatrice. A cause d’un fond d’émission
résiduel, provenant probablement de la couche de mouillage, ce minimum n’est pas tout
A fait nul. Nous obtenons ¢(*)(0) = 0.05 pour P = 0.16P,q;, ce qui est tout i fait compa-
rable aux valeurs obtenues sous excitation pulsée. En augmentant 7, g(2)(r) augmente de
maniere exponentielle jusqu’a saturer a la valeur 1, la statistique est alors Poissonienne
aux temps longs. Cette expérience complémentaire de la précédente montre bien qu’une
boite quantique unique se comporte dans ces conditions comme un parfait émetteur a deux

niveaux.

La largeur du creux de ¢(®(7), sous condition de faible excitation, est reliée au
temps de vie de I'émetteur. Elle est en principe égale a deux fois ce temps de vie. On

mesure ainsi 7y = 3+0.2 ns, valeur similaire de celle obtenue précédemment sous excitation
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pulsée. En augmentant la puissance d’excitation, le creux de ’histogramme se referme et
disparait complétement pour des taux d’injection élevés. La dynamique est alors controlée
par le temps de réexcitation de la boite quantique et non plus par le temps de vie de
'exciton?.

L’allure de ¢(® (1) et son évolution avec la puissance d’excitation sont tout & fait
compatibles avec un simple modele & deux niveaux. Avec les notations déja utilisées dans
la partie 2.2.2.5 et en considérant que la boite quantique ne peut contenir au plus qu’'une
paire électron-trou (cette approximation devient bien sir fausse dés que ’'on approche la
saturation de la raie X, mais rend toutefois bien compte des phénomeénes observés), le
modele s’écrit :

P0)+P(1)=1 (3.12)

dP(1)  dP(0) P(0) P(1)
d — dt 1,  Tx (3.13)

Pour un systéme a deux niveaux, le théoréme de régression quantique [96] permet d’iden-
tifier g2 (1) & P(1)[r]/P(1)[r — o] avec la condition initiale P(1)[r = 0] = 0. C’est la
probabilité d’occuper I'état excité sachant qu’a 7 = 0 le systéme est dans I'état fondamen-
tal, divisée par la probabilité stationnaire d’étre dans ’état excité. On arrive aisément a

la solution suivante :

gD (r) = 1 — ¢ MG 7 (3.14)

On retrouve bien qu’a faible excitation (r7x < 7,) le temps de déclin de I'exponentielle
doit s’identifier au temps de recombinaison de 'exciton 7x. Comme dans I’expérience sous
excitation pulsée, ce temps mesuré (3ns) se distingue du temps de vie mesuré par une
méthode directe (1.5ns). Le temps 7x utilisé dans notre modéle & deux niveaux n’est donc
qu'un temps apparent. D’autres équipes [67] observent également un décalage entre la
largeur du creux de g(® () et le temps de vie de 'émetteur. Nous tenterons d’expliquer
cet état de fait dans la section 3.2.

Les trois courbes sont tres bien approchées en utilisant comme seul parametre le
taux d’excitation 1/7, (on prend 7x = 3ns). Les valeurs trouvées pour 1/7, de 0, 1/27x et
1/7x correspondent bien aux puissances d’excitation pour lesquelles ces mesures ont été

réalisées. La non annulation de 9(2) (0) se comprend tres bien dés que 1’on prend en compte

3Théoriquement, la fonction d’auto-corrélation du second ordre présente sous forte excitation un
creux a 7 = 0 avec une largeur temporelle 7,. Mais ce temps est trop court pour pouvoir étre mesuré

expérimentalement et pour pouvoir observer le creux de corrélation.
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la seule présence du bruit de fond observé sur les spectres, qui vient s’additionner aux pics.
Pour ce g (0), on ajuste les courbes par la fonction d’auto-corrélation en présence de bruit
g£2) (7). g§2)(7) = 14p%(g? (1) —1) ott p = S/(S+ B) est le rapport du signal S sur le bruit
B en nombre de coups. Ainsi pour P = Py, gISQ)(O) = 0.3 ce qui correspond a p = 0.84.
Le rapport mesuré sur le spectre donne p = 0.87, en accord avec la valeur de g£2) (0).

Les boites quantiques sur lesquelles ont été réalisées ces expériences sont tres
proches de la couche de mouillage. En utilisant des boites quantiques plus profondes,
le rapport signal sur bruit serait encore meilleur et il est certainement possible d’améliorer
encore la qualité du dégroupement de photons. En outre, la réjection de la lumiere para-
site pourrait étre augmentée si I'on utilisait des filtres interférentiels tres étroits au lieu
de notre simple monochromateur. L’inconvénient des filtres interférentiels est bien siir la
rigidité de leur emploi qui oblige & travailler & une longueur d’onde bien définie*.

Ces résultats sont tout a fait comparables a ceux trouvés pour le méme type de
boites quantiques dans une matrice de GaAs [68, 84] ou bien intégrées dans des micro-
disques [67]. Notons que D. V. Regelman et al. [99] observent également un rétrécissement
du creux de corrélation pour des puissances d’excitation croissantes, et & encore plus forte

puissance un effet de groupement de photons (¢ (0) > 1).

3.1.4.3 Auto-corrélation du signal associé au biexciton

Jusqu’a présent nous avons effectué les expériences d’auto-corrélation sur la raie
exciton de la boite quantique. Or nous avons vu dans la partie 2 que le signal associé au
biexciton provient, a priori, lui aussi de I’émission d’un photon unique. Si tel est bien le
cas, les boites quantiques pourraient alors étre utilisées comme source de paires de photons
(photon X et photon XX) ou bien encore, le photon associé au biexciton peut servir de
“hérault” pour annoncer ’arrivée du photon unique associé & ’exciton. L’objet de cette
section est ainsi d’étudier les propriétés statistiques de I’émission biexcitonique.

Les conditions expérimentales pour lesquelles les expériences ont été conduites
sont semblables & celles décrites auparavant. Les spectromeétres sont cette fois-ci calés
sur la longueur d’onde associée a la raie XX; 901.8 nm soit 1.3750eV. Sous excitation
pulsée, la puissance incidente est de 1.5 yW correspondant a 1.2P;,;. Le spectre de la boite

quantique dans ces conditions est présenté figure 3.8. L’acquisition a duré T;,; = 52 min

Tl est en fait possible de faire varier la longueur d’onde passante du filtre sur une faible plage en

changeant I'angle d’inclinaison du filtre par rapport au signal incident.
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F1G. 3.8 — Spectre de la boite quantique unique sous excitation pulsée pour une puissance incidente de
1.5 uW correspondant a 1.4P;,;. L’histogramme des corrélations associé a la raie XX est présenté figure

3.9.

avec N1 = 7400 coups/s et No = 4500 coups/s. L’histogramme des corrélations est présenté
figure 3.9. Le pic central est nettement atténué et la valeur de g(g)(O) correspondante est
de 0.47. Comme cette valeur est inférieure & 1/2, la raie XX est bien associée a un émetteur
unique. La valeur de ¢(®(0) est supérieure & celle du ¢(?(0) de la raie X, car le rapport
signal sur bruit est fortement dégradé puisque la puissance d’excitation est plus élevée. La
valeur de g(2) (0) est en assez bon accord avec le rapport signal sur bruit p = 0.78 observé,

puisqu’une telle valeur conduirait & ¢(® (0) = 0.39.

La largeur des pics adjacents est nettement plus faible que dans le cas de I'exciton,
ce qui indique un temps de recombinaison du biexciton plus court. La mesure de cette
largeur donne 7x x = 0.73 ns, supérieure, comme dans le cas de I’état exciton, & la mesure

de temps de vie réalisée directement (~ 500 ps).

Relativement peu de résultats d’auto-corrélation sur la raie XX ont été reportés
dans la littérature. A cet égard, les expériences de R. M. Thompson et al. [84] conduisant
3 un g (0) trés nettement inférieur & 1/2 méritent d’étre citées. Dans cet article, cette
équipe reporte également des expériences d’auto-corrélation sur une raie attribuée a un

état exciton chargé, qui démontrent les mémes propriétés de dégroupement de photons
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Fic. 3.9 — Histogrammme de I’auto-corrélation de la raie XX, dont le spectre est présenté figure 3.8.
Le nombre d’éveénements détectés est donné en fonction du délai de séparation 7 entre une détection sur
I’entrée “start” et une autre sur 'entrée “stop”. Les nombres au-dessus des pics sont les valeurs de g(2)(7—)
a ces instants. Le pic central est fortement atténué, 9(2)(0) < 0.5 prouve que ’émission associée a 1’état

biexciton correspond bien & I’émission de photons uniques.

pour cet état de charge que pour I’état exciton neutre.

3.2 Cascade radiative de photons

Le protocole que nous avons utilisé dans la partie précédente pour générer des
photons uniques peut étre étendu pour générer des paires de photons.

Le méme principe permet de générer des paires de photons, en sélectionnant spec-
tralement cette fois-ci la raie X et la raie XX. L’objet de cette partie est de sonder ces
cascades radiatives en menant des expériences de corrélations croisées. Nous confirmerons
ainsi la possibilité d’émettre des paires de photons corrélés dans le temps. Au passage,
nous aurons identifié chaque raie sans aucune ambiguité. De plus, ces expériences nous
renseignent sur la dynamique de recombinaison des états exciton et biexciton. Contraire-
ment aux expériences de spectroscopie résolue en temps, I’expérience de corrélation permet
d’identifier les événements de corrélation entre un photon X et un photon XX émis pen-

dant la méme impulsion. Par conséquent ces expériences de corrélation entre différentes
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raies sont beaucoup plus riches que les expériences de microphotoluminescence résolues en
temps. Les résultats suivants sur les boites quantiques ont été publiés pour la premiere

fois dans [100].

De méme que pour les expériences d’auto-corrélation, les expériences de corrélation
croisée sur des photons émis de maniere séquentielle ont été réalisées sur les atomes en 1980
[25]. Ces observations ont permis par la suite la réalisation de paires de photons intriqués
utilisés dans les expériences sur la non-localité des lois de la mécanique quantique et la
violation des inégalités de Bell [26, 101]. La réalisation de paires de photons corrélés dans
le temps a également conduit & des démonstrations sur la dualité onde-particule de la
lumiere [24]. Nous allons tout d’abord étudier les corrélations temporelles des photons
émis par une boite quantique, avant de discuter des perspectives pour émettre des états

intriqués en utilisant une boite quantique.

3.2.1 Expérience de corrélation entre raies X et XX sous excitation

pulsée
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Fi1G. 3.10 — Histogrammme de corrélation croisée de la raie X et de de la raie XX sous excitation pulsée.
Le délai de séparation 7 est positif quand le photon XX arrive avant le photon X. Les curseurs en pointillé
indiquent la période de répétition du laser (12.2ns). Le front de montée vertical & 7 = 0 prouve que les

photons arrivent dans un ordre bien défini.



72 Génération d’états quantiques de la lumiére

Nous présentons tout d’abord les expériences de corrélation entre photons X et XX
sous excitation pulsée. Les résultats sont en effet plus simples & interpréter. Le montage
expérimental est identique & celui présenté pour les expériences d’auto-corrélation (voir
lannexe B). Le spectre du mesa étudié est celui présenté figures 3.4 et 3.7. Le premier
spectrometre sélectionnne la raie X de la boite quantique (& 1.3726eV) et le second la
raie XX (& 1.375eV). L’entrée “start” de 'analyseur est reliée & la photodiode 1 détectant
le signal associé au biexciton, ’entrée ‘stop” a la photodiode 2, qui détecte les photons
X. La figure 3.10 présente ’histogramme de corrélation obtenu aprés une acquisition de
T = 32min et avec N; = 5600 coups/s et Na = 10000 coups/s (mémes notations que dans
les expériences d’auto-corrélation). L’expérience est réalisée pour une puissance d’excita-
tion de 1 uW, ce qui correspond & 0.6F;,;. L'histogramme des événements de corrélation
s’identifie aprés normalisation, et toujours sous faible flux, & la fonction de corrélation du

2)

second ordre gy’y (7) définie de la manieére suivante :

(2) . <2 Ixx(t)fx(t—i-T) !>
Ix,xx (1) = Txx () Ix (D) (3.15)

Ix et Ixyx se réferant respectivement aux intensités des raies X et XX. Enfin, le zéro tem-
porel (7 = 0) peut étre obtenu sans ambiguité en réglant simplement les monochromateurs
sur la fréquence du laser et en enregistrant ainsi l'arrivée des impulsions laser.

Le pic de corrélation central & 7 = 0 (voir figure 3.10) se distingue tres nettement
des autres pics. En particulier, il présente un front de montée vertical et a une intensité
maximale supérieure, comparativement aux pics voisins. C’est tout d’abord la preuve que
les deux raies proviennent bien de la méme boite quantique. Dans le cas contraire, les pics
seraient tous symétriques et le pic central aurait la méme intensité que ses voisins (voir
partie 3.1), car les deux émetteurs seraient totalement indépendants.

Le pic central provient d’événements de corrélation entre un premier photon XX et
le photon X émis lors de la méme impulsion laser. Pour 7 < 0 le signal tombe brutalement
au niveau des coincidences accidentelles dues aux coups de bruit des photodiodes. C’est
la preuve que le photon associé a l’exciton est bien toujours émis apres celui associé au
biexciton. Ceci permet de confirmer sans aucune ambiguité 'identification des raies X
et XX. C’est aussi la démonstration que la probabilité d’émettre une deuxiéme paire de
photons dans la méme impulsion laser est nulle. A 7 = 0, ’émission d’un photon XX
projette la boite quantique dans un état excitonique radiant. La probabilité de détecter

juste apreés un photon X devient donc grande.
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Ce pic de corrélation présente un déclin monoexponentiel de constante de temps
T = 1.5+£0.05ns. Ceci est du au fait qu’a 7 = 0 I’état de la boite quantique est exactement
préparé dans I'état exciton radiant, car il résulte de la recombinaison d’une paire électron-
trou de I'état biexciton. Ce temps de déclin s’identifie donc au temps de vie de 'exciton.
La valeur de 1.5 ns est cette fois-ci bien en accord avec le temps de vie obtenu par mesure
directe. Remarquons que ces expériences de corrélation de photons peuvent étre réalisées
méme si 'excitation du systéeme est lente. La durée n’est mesurée qu’a partir de I'instant
ou le systéme est préparé dans I'état exciton; peu importe les mécanismes de relaxation

et de diffusion des porteurs dans la barriere de GaAs qui ont précédé cet instant.

Ainsi, cette expérience et celle de spectroscopie résolue en temps donnent une
mesure directe du temps de vie de l'exciton, sur laquelle nous pouvons nous appuyer.
Dans le cas des expériences d’auto-corrélation, présentées dans les sections précédentes, le
temps de vie apparent ne s’identifie pas a la durée de vie radiative. Ceci peut s’expliquer si a
partir de I’état fondamental il existe un état autre que I’état exciton, et en compétition avec
lui, dans lequel le systéme peut évoluer. Ce phénoméne a pour conséquence de rallonger le
temps de vie apparent de 'état exciton. C’est en particulier le cas s’il existe un état exciton
chargé. Sur les spectres d’émission de la boite quantique des raies secondaires sont présentes
a plus basse énergie que les raies X et XX (voir figure 3.14). Une des raies, d’intensité
nettement plus faible que les raies X et XX, présente une dépendance polynomiale de
degré ~ 1.5 avec la puissance d’excitation. Il est donc tout & fait envisageable qu’une telle
raie soit associée & un état exciton chargé. Ceci expliquerait le temps de vie apparent plus
long mesuré dans les expériences d’auto-corrélation. Nous aurons I'occasion d’y revenir

dans la section 3.3.

Cependant cet effet fera dans le futur 'objet d’études complémentaires pour valider
cette interprétation. Une modélisation en utilisant des “équations-bilans” du méme type
que 2.9 est envisageable.

Les autres pics sont au contraire constitués d’évenements de corrélation entre pho-
tons XX et photons X émis pour des impulsions laser différentes. Ces pics conservent une
asymétrie similaire a celle du pic central mais n’ont pas de front de montée aussi bien
défini et sont plus larges car les deux photons sont émis de maniere indépendante. Soit ¢x;
I'instant ou le photon X est émis pour I'impulsion j et £xx, l'instant ol le photon XX est
émis pour 'impulsion i. Le délai de séparation entre ces deux évenements est tx, — txx;-

L’événement de corrélation contribue au pic (7 — 7). Ce délai de séparation peut aussi
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s’exprimer de la maniére suivante :
th —txx; :(j—i)ﬂas+Ath +AtXXj _AtXXZ- (316)

Atxx, représente le temps écoulé entre ’émission du photon XX et l'impulsion laser
(temps de relaxation et temps de vie du biexciton). Atx, représente le temps écoulé entre
I’émission du photon XX et du photon X, émis tous les deux lors de I'impulsion j. La
période du laser Tj,s étant une constante, la largeur du pic (j — i) est donnée par les
variations des trois derniers termes de I’équation 3.16. Si i = j seul le terme Atx; subsiste
dans I'équation 3.16, et on retrouve bien que I’élargissement du pic central est dit au temps
de vie de l'exciton. Pour i # 7, le pic (i — j) a un élargissement supplémentaire dii aux
contributions des termes biexciton de I’équation 3.16, si bien que le temps de montée des
pics reflete essentiellement le temps de vie du biexciton. Cet élargissement est identique
Vi # j.

Ces observations expérimentales confirment de fagon certaine I'identification des
raies X et XX, associées respectivement aux états exciton et biexciton. Elles démontrent
également I’émission de paires de photons corrélés dans le temps : d’abord le photon
XX puis apres le photon X. Notons que ce protocole d’excitation, contrairement a la
fluorescence paramétrique de photons [48], permet de maitriser I’émission de paires de
photons, les paires sont émises juste apres les impulsions laser. De plus, le taux d’émission
des paires de photons peut étre rendu tres proche de 1, il suffit d’envoyer une impulsion
laser suffisamment intense pour créer au moins deux paires électron-trou & l'intérieur de

la boite quantique.

3.2.2 Expérience de corrélation entre raies X et XX sous excitation

continue

Nous avons recherché les signatures complémentaires de cette corrélation de pho-
tons en réalisant cette expérience sous excitation continue. Excepté le mode d’excitation,
les conditions expérimentales sont identiques. La puissance incidente est de 0.5 uW ce
qui correspond a 0.5Psq. L’acquisition a duré 330 min avec N; = 6300 coups/s (associé
au biexciton) et Ny = 26000 coups/s (associé a I’exciton). Les “coups noirs” des photo-
diodes sont retirés de 'histogramme qui est alors normalisé pour donner gg?’)X +(7) (méme

méthode que dans la partie 3.1.4.2).

Contrairement aux expériences d’auto-corrélation qui présentent un aspect symétrique
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F1G. 3.11 — Histogrammme de corrélation croisée de la raie X et de de la raie XX sous excitation continue.
Le délai de séparation 7 est positif quand le photon XX arrive avant le photon X. L’asymétrie du signal

prouve que lorsqu’un photon XX est émis, on observe un photon X juste apres, et jamais juste avant.

par rapport & 7 = 0, ’histogramme des corrélations croisées présente un comportement tres
différent pour les délais de séparation 7 positifs et négatifs. Aux temps positifs, gg?)XX(T)
croit brusquement jusqu’a la valeur 1.6 pour décroitre a gg?’)XX = 1. Cette valeur de gg?’)XX

supérieure & 1 montre que les émissions des photons associés aux états biexciton et exciton

sont fortement corrélées.

Contrairement a 'expérience réalisée sous excitation pulsée, 'arrivée des photons
XX et X n’est pas commandée par une impulsion laser. Les photons peuvent arriver a
n’importe quel instant. Comme démontré dans les expériences sur les atomes [25], le pic
de corrélation & 7 = 0 de 'expérience réalisée sous excitation continue prouve que si on
détecte un photon XX alors on observe un photon X juste apres. La partie 7 > 0 est
essentiellement liée au temps de vie radiatif de ’exciton. La probabilité d’émission du
photon X décroit de maniere exponentielle et le temps de déclin s’identifie exactement
au temps de vie de 'exciton & faible excitation (1.5ns), comme dans lexpérience sous
excitation pulsée. La valeur limite 1 pour 95‘?,))( + (1) correspond aux coincidences aléatoires

entre photons provenant d’états XX et X quelconques, émis non consécutivement.

Pour des délais de séparation négatifs, la fonction de corrélation croisée chute a
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0.44 pour 7 = 0 puis augmente lentement jusqu’a 1 quand 7 prend des valeurs de plus en
plus négatives. Ce comportement de dégroupement de photons s’interprete tres bien par
une émission séquentielle de photons : quand le deuxiéme photon (X) de la cascade est
détecté, le systéeme est revenu dans son état fondamental, la probabilité de détecter un
photon XX chute & 0 jusqu’a ce que notre systéme & trois niveaux soit & nouveau excité.
Ce creux de corrélation montre que juste avant la détection d’un photon XX on n’observe
jamais de photon X.

La valeur non nulle de Qg?,)x +(0) obtenue aux temps négatifs provient majoritaire-
ment du signal de fond, associé & la couche de mouillage, que ’on observe sur le spectre des
boites quantiques. Pour ces conditions d’excitation, les rapports signal (S) sur bruit (B)
des raies X et XX sont égaux a px = Sx/(Sx + Bx) = 0.89 et pxx = 0.72. Ce qui donne
une valeur attendue pour gg?’)XX(O) de 1 — pxpxx = 0.36. Cette valeur est légerement
inférieure & celle mesurée (0.44). La différence provient peut-étre simplement du fait que
le nombre de canaux de I'analyseur est fini, ce qui introduit un moyennage supplémentaire
de la fonction d’auto-corrélation.

Ce comportement de dégroupement de photons, bien que prédit théoriquement
[102, 103], n’a jamais été observé dans les expériences avec des jets atomiques [25]. Le pro-
cessus pour exciter la cascade atomique a une si faible efficacité quantique qu’elle empéche
d’observer cet effet, qui se retrouve masqué par le signal des coincidences accidentelles
provenant majoritairement de photons & la fréquence du laser excitateur [104]. Autrement
dit, la probabilité de réexciter le méme atome juste apres la cascade atomique est beau-
coup trop faible. Notons que notre processus d’excitation non résonant est beaucoup plus
efficace, ce qui permet de rejeter beaucoup plus facilement les photons émis a la fréquence
du laser. Ce processus permet en effet de bien découpler les fonctions excitation et émission

de la boite quantique, en bénéficiant du continuum de la barriere de GaAs et du transfert

efficace d’excitation de la barriére & la boite quantique.

3.2.2.1 Dépendance en puissance

La largeur & 7 < 0 du creux de dégroupement de photons est reliée en grande
partie au temps de réexcitation de la cascade atomique alors que la partie 7 > 0 est
essentiellement controlée par le temps de vie de 'exciton. Ces comportements sont ainsi
liés a des effets physiques tres différents. En jouant avec la puissance d’excitation, on

s’attend & révéler ces deux natures. En particulier, la partie & 7 < 0 devrait étre plus
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F1G. 3.12 — Histogrammes de corrélation croisée de la raie X et de la raie XX sous excitation continue,

pour trois puissances incidentes différentes. Les puissances correspondantes sont, de bas en haut, de 0.5 Psq¢,

Psqt et 1.5Psq;. Les courbes en trait plein sont les résultats du modele 3.17 obtenus en faisant varier les

parametres Tx, Txx et 7,. Ce modele tient compte des coincidences accidentelles causées par le bruit de

fond.
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sensible & la puissance d’excitation que la partie 7 > 0.

Ces expériences de corrélations croisées ont ainsi été réalisées pour différentes puis-
sances incidentes (voir figure 3.12) & 0.5P;q4, Psqt et 1.5Psq;. Quand la puissance incidente
augmente, on constate que le creux de la fonction de corrélation aux 7 négatifs se rétrécit
et que le pic de corrélation aux 7 positifs diminue en intensité. Comme pour les fonctions
d’auto-corrélation, la largeur du creux est fonction du temps de réexcitation du systéme et
diminue donc quand la puissance augmente. Le pic de corrélation a tendance a s’atténuer
a forte excitation car la probabilité de réexciter le systéme dans I’état biexciton & partir
de I'état exciton est non négligeable. A la limite, le pic de corrélation disparait avec la
raie associée a I'état exciton. Notons toutefois que le temps de déclin du pic de corrélation
ne semble pas beaucoup évoluer avec la puissance d’excitation. Enfin I'augmentation du

rapport signal sur bruit cause une réduction de la profondeur du creux de corrélation.

3.2.2.2 Description par un modeéle a trois niveaux

XX n=2
N
Txx T,
\Z X n=1
N
TX Ta
\f état fondamental N=0

F1G. 3.13 — Schéma de principe du modele & trois niveaux pour la description des courbes de corrélations
croisées. Les fleches indiquent les différentes transitions possibles entre les niveaux, elles sont accompagnées

de la constante de temps associée a la transition.

Ces courbes de corrélations croisées peuvent étre ajustées par les solutions d’un
modele & trois niveaux, dont le schéma de principe est présenté figure 3.13. Nous supposons
ainsi que la probabilité d’injecter plus de deux paires électron-trou est suffisamment faible

pour modéliser notre boite quantique comme un systéme & trois niveaux. Nous faisons
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aussi ’hypotheése que les porteurs arrivent uniquement par paires, que 'arrivée de ces
paires électron-trou est aléatoire et ne dépend pas en particulier de 1'état de charge de la
boite quantique. Avec les mémes notations utilisées qu’au chapitre 2, les probabilités de
présence P(n) de n paires électron-trou & U'intérieur de la boite quantique sont données

par les équations 2.9 tronquées a partir de n = 3 :

dt TX Ta
L= SR 2R P (4 ) (8.7
dP(2) _ P(1)  P(2)

dt T, TX X

ou Tx et Txx sont les temps de vie des niveaux exciton et biexciton, alors que 7, est le
temps caractéristique d’arrivée d’une paire électron-trou, inversement proportionnel 4 la

puissance incidente P. Ce systéme d’équations a pour solution générale :

Pn)[t] = A, + Bpet+t + Cpe-! (3.18)
. o 1/2 1 1 1 1 5 4 \1/2
ol Ay = 5 (Ta + = + p— F ((TXX TX) + TaTX> ) (3.19)
avec la condition suivante :
Vit PO)[t]+ P(1)[t] + P(2)[t] =1 (3.20)

Pour ¢ > 0, & l'instant initial le systéme est préparé dans 'état X : P(1)[0] = 1. La
fonction de corrélation croisée a I'instant ¢ s’exprime comme le quotient de la probabilité
conditionnelle d’étre dans I'état X a ¢ (P(1)[t]) sachant que P(1)[0] = 1, par la probabilité

stationnaire d’étre dans 1’état exciton :

(2) _ P)[\P)[0] = 1]
Dans ce contexte, les parametres A,, B, et C),, prennent les valeurs suivantes :
1 TX TXTXX
Ay = A=A Ay = A 3.22
P+ P 2T (3.22)
1 + A_A 1
BO = —/TX 0 By = T)(Bg()\+ + —) By = _BO — B (3'23)
>\+ — A Ta
Cg = —Ag — BO Cl =1- A1 — B1 CQ = —AQ — BQ (324)

Pour ¢t < 0, a I'instant initial le systéme est préparé dans I’état fondamental (P(0)[0] = 1)

car on vient d’émettre un photon associé a I'’exciton. On attend alors I’émission d’un
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photon associé au biexciton. La fonction de corrélation croisée a I'instant ¢ s’exprime alors
comme le quotient de la probabilité conditionnelle d’étre dans I’état XX & ¢ sachant que
P(0)[0] = 1, par la probabilité stationnaire d’étre dans I'état XX :

oy = PONO0 =1

(3.25)

Avec cette condition initiale, les parametres A,,, B, et C,, prennent les valeurs suivantes :

1 X TXTXX
AO = 1 i :_—f n TX;-EXX Al = T—aAO A2 = ,7_3 AO (326)
-1 A (4g—1 1
BO = /Ta>\+ )(\ 0 ) Bl = TXBO ()\_1_ =+ —> 32 = _BO _ B1 (327)
+ = A= Ta

CO =1- Ag — Bg Cl = —A1 — By 02 = —AQ — By (328)

En régime de basse excitation, c’est a dire lorsque 7x < 7, gg?)XX(t) s’exprime de facon
simple et permet de rendre compte qualitativement des comportements observés. On ob-

tient ainsi pour t < 0 :

1
gg)xx(t) = (1 b (rxxe Y™Xx - TXe*t/TX)) (3.29)
’ TX — TXX
et pour t > 0:
gg??xx(t) — 14 [2et/mx (3.30)
TX

Ces formules ne rendent toutefois pas compte du rétrécissement du creux a ¢t < 0 quand la
puissance incidente augmente. Pour décrire quantitativement le comportement des courbes
en puissance il faut utiliser les expressions plus générales. Les deux séries d’équations, de

3.22 a 3.28, permettent de calculer gg?)XX (t) pour t > 0 et t < 0. Comme dans la partie

(2)

3.1.4.1, on tient compte du niveau de bruit en introduisant la fonction g,”'(¢) et p le

rapport signal sur bruit :

a7 (8) =14 P2 (g xx (B) — 1) (3.31)

Les courbes en trait plein de la figure 3.12 sont obtenues en optimisant les parametres
Tx, Txx et 7,. Les valeurs obtenues sont indiquées sur chaque figure. Les temps de vie
ainsi obtenus pour 'exciton, de 'ordre de 1.4 ns, sont en bon accord avec la mesure directe
du temps de vie (1.5 ns). Il en est de méme pour le biexciton, dont la mesure directe du
temps de vie fournit 0.5 ns, & comparer aux 0.6 ns obtenues par notre modele. Les temps
d’excitation 7, obtenus sont aussi en accord avec les puisssances auxquelles ces expériences

ont été réalisées. Ainsi, la figure du bas a été obtenue pour une puissance de 0.5P;,;”, donc

SRappelons que P, réfere i la puissance de saturation de la raie associée & I'exciton.
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le temps d’excitation est théoriquement de 27y, soit 3 ns ce qui tout a fait en accord avec
la valeur de 3.01 ns obtenue par le jeu d’équations 3.17. Pour les deux autres figures les
valeurs théoriques attendues pour 7, sont de 1.5 ns et 1ns, & comparer avec les valeurs de
1.54ns et 0.76 ns obtenues par notre modele. Les écarts peuvent provenir du fait que notre
modele a trois niveaux est une approximation d’'un modele plus complexe avec des niveaux
supérieurs, qui ont une probabilité d’occupation non négligeable 4 forte excitation. Enfin
les valeurs de gg??XX(O) mesurées pour ¢t < () sont en bon accord avec le rapport signal sur
bruit observé. Les valeurs tirées de 3.31 sont, de bas en haut, de 0.76, 0.74 et 0.73 en bon
accord avec les niveaux de bruit de 'ordre de 20% observés. En retirant les coincidences
accidentelles causées par le bruit de fond, on obtient un gg?’)XX(O) nul, ce qui prouve bien
que la probabilité d’observer un photon X juste avant la détection d’'un photon XX est
rigoureusement nulle.

Ces observations expérimentales constituent une preuve de I’émission séquentielle
des photons a l'intérieur d’une boite quantique unique. C’est aussi une démonstration
de I’émission de paires de photons corrélés dans le temps. Le creux aux temps négatifs,
descendant a 0 lorsque les coincidences accidentelles sont retirées, prouve qu’a chaque
impulsion on n’émet qu’une seule paire de photons.

Notre systeme présente l'avantage majeur d’avoir une bonne efficacité quantique
de production de paires de photons, comparé a d’autres sources, commes les cascades ato-
miques ou la fluorescence paramétrique également utilisée pour la cryptographie quantique
[57, 48]. Dans les cascades atomiques le processus d’excitation a un rendement trés faible
car c’est la section efficace d’absorption de I’atome qui assure ’excitation. Ce faible ren-
dement est la raison essentielle pour laquelle le creux de dégroupement de photons pour
t < 0 n’a jamais été observé. Le développement de pieges optiques microscopiques capables
de pieger un atome unique pourrait cependant changer radicalement cette problématique
[105, 106].

La génération de paires de photons par fluorescence paramétrique a un rendement
plus élevé. Il a récemment été observé ue taux de conversion de photons pompés en paires
de photons de I'ordre de 106 [107]. En plus la probabilité d’émettre deux paires de photons
ou plus n’est pas négligeable, puisque la distribution des paires de photons paramétriques
est poissonienne [48].

Avec les boites quantiques, le processus d’excitation non-résonant permet de profi-

ter de 'absorption dans le matériau environnant, suivie par un piégeage efficace des paires
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électron-trou par la boite quantique. Nous estimons ainsi que des impulsions laser conte-
nant 10% photons (& peu prés 5 fois plus que dans les expériences présentées précédemment)
conduisent & I’émission d’une paire de photons par impulsion. C’est équivalent au proces-
sus paramétrique, et le pompage de notre source n’est pas optimisé (adaptation de la
structure & la longueur d’onde de pompe, diamétre du faisceau, ...). Une faible puissance
de pompage nous permettrait facilement de pomper notre source a photons uniques avec
une structure VCSEL.

De plus la probabilité d’émettre plus d’une paire & la fois est négligeable. Cependant
le processus paramétrique permet de collecter toutes les paires de photons émises alors
que notre rendement de collection est faible pour des boites quantiques dans des mesas.
La collection des photons émis est donc un enjeu tout a fait crucial. Elle peut notamment
étre améliorée en incluant les boites quantiques dans des micropiliers de maniére & ce que
les raies X et XX soient toutes les deux en résonance avec le mode de cavité. Notons
enfin, que ’émission de paires de photons constitue un avantage supplémentaire des boites
quantiques par rapport aux autres émetteurs utilisés comme sources solides de photons

uniques.

3.3 Contribution a I’étude de raies nettement moins identi-

fiables

Pour certaines boites quantiques, les spectres de photoluminescence sont plus com-
pliqués, avec des raies non clairement identifiées. La figure 3.14 présente une boite quan-
tique ou les raies X et XX sont clairement identifiées & la fois par leur dépendance en
puissance et les expériences de corrélations croisées. Par contre la raie située a 7.5 meV
plus en bas en énergie que la raie X n’est pas clairement identifiable par sa dépendance
en puissance. Etant donné son décalage en énergie par rapport & la raie X, ce pourrait
étre soit une raie provenant d’une autre boite quantique, soit un exciton chargé X* (un
électron et deux trous) ou X~ (deux électrons et un trou), soit un état multiexcitonique
nX avec n > 3. Pour tenter d’identifier cette raie, nous avons conduit des expériences de

corrélations croisées entre cette raie et les raies X et XX.

Corrélation entre la raie inconnue et la raie XX L’histogramme de corrélation

entre la raie inconnue et la raie XX est présenté figure 3.15. La puissance incidente est
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F1G. 3.14 — Spectre de la boite quantique unique étudiée. Les raies X et XX associées aux états exciton
et biexciton sont clairement identifiées. La troisieme raie peut étre associée & un état exciton chargé (XT)

ou & un état multiexcitonique (3X,4X,...).

de 0.6 uW ce qui correspond a 0.6 FP;,;. L’entrée “start” de I’analyseur est alimentée par
le signal associé & la raie inconnue et 'entrée “stop” par celui associé a 1’état biexciton.
L’acquisition a duré 316 min avec N1 = 19000 coups/s et Ny = 18000 coups/s (associé au
biexciton). Les “coups noirs” des photodiodes sont retirés de 1'histogramme qui est alors

normalisé d @)
pour donner gy v (7).
9

Corrélation entre la raie inconnue et la raie X L’histogramme de corrélation
entre la raie inconnue et la raie X est présenté figure 3.16. La puissance incidente est de
0.2 W ce qui correspond a 0.2P,;. L’entrée “start” de I’analyseur est alimentée par le
signal associé a la raie inconnue et I'entrée “stop” par celui associé & I’état exciton. L’acqui-
sition a duré 57 min avec N; = 17000 coups/s et Ny = 19000 coups/s (associé a 'exciton).
Les “coups noirs” des photodiodes sont retirés de I'histogramme qui est alors normalisé
pour donner gg?,’X(T).

Tout d’abord, les figures 3.15 et 3.16 présentent toutes les deux un creux de
dégroupement de photons autour de 7 = 0. C’est la preuve que cette raie provient bien de

la méme boite quantique. La figure 3.15 semble indiquer que cette raie ne provient pas de
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Fi1G. 3.15 — Histogramme de corrélations croisées entre la raie inconuue et la raie XX, sous excitation

continue. 7 > 0 correspond a l'arrivée d’un photon XX apres un photon provenant de la raie inconnue.

I’état triexciton 3X. Dans le cas contraire ’histogramme de corrélation croisée avec la raie
XX présenterait une allure en “S” avec un pic de corrélation pour 7 > 0, de maniere tout
a fait similaire aux corrélations croisées entre raies X et XX. L’état triexciton prépare en

effet le systéme dans I’état biexciton.

La fonction de corrélation obtenue est a priori compatible avec ’attribution de
I’état inconnu & un exciton chargé ou & un état quadriexcitonique 4X. La recombinaison
d’un état biexciton prépare la boite quantique dans 1’état exciton et ne doit pas en principe
conduire & des états excitons chargés. On ne s’attend donc pas & observer de pic de
corrélation entre la raie XX et la raie inconnue, mais uniquement un creux de corrélation
caractéristique du temps de passage de la boite quantique entre I'état chargé et 1’état non
chargé. L’observation d’un creux de corrélation de 2 ns de large signifierait que le temps de
passage entre état chargé et non chargé est relativement court. Ces résultats seraient en
accord avec la mesure du temps de vie apparent dans les expériences d’auto-corrélation.
Nous avons en effet vu que cet allongement du temps de vie apparent pouvait étre causé
par I'existence d’un état en compétition avec ’état exciton. Des résultats semblables ont
également été observés par A. Kiraz et al. [108] lors d’expériences de corrélation croisée

avec une raie inconnue. Ils attribuent également cet état inconnu a un état exciton chargé.
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Fi1G. 3.16 — Histogramme de corrélations croisées entre la raie inconuue et la raie X, sous excitation

continue. 7 > 0 correspond a l'arrivée d’un photon X aprés un photon provenant de la raie inconnue.

Enfin, les mesures de dépendance de l'intensité de la raie inconnue avec la puis-
sance d’excitation indiquent une dépendance polynomiale moyenne de degré 1.5. Cette
dépendance n’est pas compatible avec celle associée & un état multiexcitonique nX avec
n > 3, qui doit étre de degré n. Ceci conforte notre attribution de la raie & un état
exciton chargé. Des mesures spectroscopiques de photoluminescence avec une meilleure
résolution pourraient permettre d’isoler plus facilement cette raie du signal I’environnant
et de déterminer plus exactement son comportement en puissance.

Ainsi pour comprendre et résoudre I'identification des raies il faut combiner plu-
sieurs techniques telles que les corrélations croisées ou la dépendance en puissance de
I'intensité de photoluminescence. Mais, tres clairement, les expériences de corrélations

croisées sont un outil trés puissant pour aborder ce type de probleme.

3.4 Perspectives pour I’émission de photons intriqués

Dans les sections précédentes nous avons démontré qu’il était possible d’émettre
des paires de photons corrélés dans le temps. Il s’agit d’une premiere étape essentielle pour

I’émission d’états intriqués en polarisation. Cette possibilité a été suggérée par Benson et
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F1G. 3.17 — Schéma de génération d’une paire de photons & partir du biexciton dans une boite quantique.
Les fleches fines (grasses) représentent les électrons (trous) de spin +1/2 (£3/2) occupant le premier niveau
de conduction (de valence). L’énergie (Exx ou Ex) et la polarisation linéaire (x ou y) est indiquée pour

chaque photon émis.

al. [109] et fait 'objet de nombreux tests expérimentaux. Le principe de base en est rappelé
figure 3.17. Le biexciton est un état parfaitement défini : lorsque deux paires électron-trou
occupent les premiers niveaux de conduction (spin £1/2) et de trous lourds (spin £3/2)
de la boite quantique, la paire d’électrons — comme la paire de trous — occupe un état
singulet. Comme nous 'avons déja décrit sur le schéma 2.9, une paire électron-trou seule
peut occuper quatre états différents, dont deux seulement, X et X_, satisfont aux régles
de conservation du moment angulaire pour une recombinaison radiative et sont représentés
figure 3.17. La plupart des boites quantiques sont légérement anisotropes, ce qui, par une
levée de la dégénérescence du niveau excitonique, impose a la polarisation des photons
émis d’étre linéaire plutét que circulaire. La désexcitation du biexciton, avec émission
de deux photons d’énergies complémentaires et de méme polarisation, peut donc suivre

deux chemins différents. Pour les boites quantiques d’InAs, comme nous avons pu le voir
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sur les différents spectres présentés dans ce travail de thése, la séparation énergétique
éventuelle entre X, et X_ n’est pas résolue. Ces deux chemins ne peuvent donc étre
distingués tant que 1’on ne réalise pas une mesure de la polarisation des photons émis,
ce qui satisfait la principale condition nécessaire pour l'intrication de leurs polarisations.
Cette dégénérescence entre les états X, et X _ peut se lever spectralement en appliquant
un champ magnétique a I’hétérostructure, comme l'ont montré Y. Toda et al. [110] ou
A. Kuther et al. [111] sur des boites quantiques Ing goGag.49As/GaAs ou encore M. Bayer
et al. [112] sur des ensembles In,Ga;_,As/GaAs fabriqués par lithographie et gravure de
puits quantiques. Ce dédoublement des raies, induit par I'asymétrie géométrique de la
boite, est méme visible en champ nul sur des boites quantiques a fluctuation d’interface
GaAs/AlGaAs [73].

Cette condition n’est cependant pas suffisante; il faut en effet que les mécanismes
de décohérence affectent suffisamment peu I’exciton, état intermédiaire dans cette cascade
radiative, & I’échelle de sa durée de vie. L’étude d’excitons radiants préparés par excitation
résonante a révélé que leur polarisation est parfaitement conservée pour des températures
inférieures &4 30 K [113]. Mais il faut noter que 'intrication des photons émis requiert de
surcroit une conservation de la phase des deux chemins de désexcitation. Les mesures
récentes [86, 87, 114] du temps de déphasage T, montrent que celui-ci est nettement plus
court que le temps de recombinaison radiative T des que la température dépasse quelques
kelvins. De quelques centaines de picosecondes a 7K pour des boites quantiques InGaAs,
T chute en dessous d’une picoseconde a 300K [86, 115].

Une condition suffisante pour observer l'intrication serait que la largeur des tran-
sitions excitoniques limitée par 77 soit plus grande que l’écart de longueur d’onde entre
les deux excitons X et X_. Il est donc tres probable que l'intrication des paires de pho-
tons ne puisse étre observée qu’a des températures inférieures a 1 K. Jusqu’'a 30K, il sera
par contre possible de générer des paires de photons corrélés du point de vue de leur
polarisation, de leur énergie, et bien sir temporellement.

Notons que la cohérence de phase (ou indiscernabilité) entre les photons émis
consécutivement est également un prérequis pour l'application a l'ordinateur quantique.
Une solution pourrait consister & diminuer le temps de vie radiatif 77 en plagant la boite
quantique en résonance avec une microcavité, de maniére & faire passer 17 en dessous de
Ty.

Des paires de photons corrélés en polarisation ont été récemment observées en
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utilisant ce protocole [116]. Les photons X et XX émis lors de la méme impulsion présentent
la méme polarisation linéaire, & condition que la base de polarisation prise pour la mesure
soit identique & celle dans laquelle les photons sont émis. Aucun effet d’intrication n’est
donc observé dans cette expérience puisque les corrélations disparaissent des que 1'on
change de base. Santori et al. expliquent cette absence d’intrication par une levée en
dégénerescence des deux excitons radiants (X_ et X ), due & I'anisotropie de leur boite
quantique. Cependant cette séparation en énergie n’est pas résolue sur leurs spectres de
photoluminescence.

Compte tenu des conditions citées précédemment, nous pensons plutot que la prin-
cipale explication & I'absence d’intrication est la température relativement trop haute (5 K)
a laquelle a été réalisée 'expérience, qui entraine des mécanismes de déphasage.

Ces expériences sur des paires de photons corrélés en polarisation constituent

également une étape essentielle vers 'observation d’états intriqués.

3.5 Conclusion

Ces expériences de corrélation croisée sont un outil remarquable pour contribuer a
I'identification des raies d’émission d’une boite quantique unique. Les expériences réalisées
sont treés “propres” ; contrairement aux expériences de spectroscopie résolue en temps, les
courbes obtenues ne dépendent pas des mécanismes de relaxation et de diffusion précédant
I’émission des photons X ou XX. Ce sont directement les processus dynamiques d’émission
de la boite quantique qui sont sondés.

Les résultats obtenus démontrent 1’émission de paires de photons corrélés dans le
temps, premiere étape essentielle vers I’émission d’états intriqués. Pour observer des effets
de l'intrication, une premiere possibilité consiste a réaliser des expériences a tres basse
température (~ 1K), afin que le temps de déphasage T soit limité par le temps de vie
radiatif 77 de la boite quantique. Une deuxiéme possibilité consiste a utiliser des boites
quantiques de grande force d’oscillateur formées par les fluctuations d’épaisseur des puits
quantiques, pour lesquelles T5 reste limité par 77 jusqu’a relativement haute température
(~ 20K) [85]. Enfin, l'effet Purcell, en placant une boite quantique en résonance avec le
mode d’'une microcavité, peut permettre de diminuer 77 et de retrouver la condition de

cohérence de phase & I’échelle du temps de vie.



Chapitre 4

Controle de I’émission spontanée
de boites quantiques uniques dans

les micropiliers

Dans les sections précédentes nous avons étudié les propriétés d’émission des boites
quantiques uniques. Les propriétés de dégroupement de photons observées en font un
émetteur de choix pour réaliser une source & un photon. Cependant une deuxiéme condition
est nécessaire a la réalisation d’une source & un photon efficace ; son efficacité doit étre
la plus élevée possible. Si la plupart des impulsions délivrées par la source sont vides, les
coups noirs des photodétecteurs sont relativement plus importants, ce qui augmente le taux
d’erreur pour des applications telles que la cryptographie quantique [35, 36, 37, 38, 39] en
plus de rallonger les temps de communication (voir partie 1.3).

Or, le taux d’extraction des photons pour les boites quantiques dans les mesas
gravés étudiés auparavant n’est que de quelques pour-cent, a cause de la forte différence
d’indice entre l'air et le GaAs [117]. De plus, les photons sont émis dans un continuum
de modes électromagnétiques. L’émission dans un méme mode spatial est impérative pour
lapplication & Pordinateur quantique (voir partie 1.4). Elle est souhaitable pour la distri-
bution de clefs quantiques car elle facilite la collection des photons et garantit que le train
de photons se propagera avec la méme vitesse de groupe dans une fibre optique. Il faut
donc préparer tous les photons dans un méme mode. Une solution consiste & utiliser des
cavités, telles que les cristaux photoniques [118, 119, 120] ou les micropiliers [121, 122, 123],

pour rediriger I’émission dans une seule direction et préparer les photons dans un méme

89
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mode électromagnétique. Les micropiliers sont, a ’heure actuelle, la technologie la plus
mature et la mieux adaptée & ces deux applications.

Des expériences d’électrodynamique quantique, en particulier la démonstration de
Veffet Purcell [124], ont déja été réalisées sur des ensembles de boites quantiques [21, 33].
Ces mémes expériences, mais sur des boites quantiques uniques, sont plus compliquées
a cause de la difficulté & isoler un seul de ces émetteurs dans un micropilier. Ce cha-
pitre a ainsi pour objet la démonstration d’effets d’électrodynamique quantique en cavité
sur une boite quantique unique. L’électrodynamique quantique en cavité constitue en ef-
fet depuis 1990 une source d’inspiration essentielle pour la recherche fondamentale en
optoélectronique [52, 125].

Nous rappellerons tout d’abord les notions de couplage fort et couplage faible
en cavité. Ce dernier sera plus amplement étudié : nous introduirons 'effet Purcell et ses
conséquences en terme d’efficacité de collection des photons et d’émission monomode. Nous
présenterons succinctement les micropiliers, étudiés expérimentalement par la suite. Nous
mettrons alors en évidence l'effet Purcell par des expériences d’exaltation de ’émission
spontanée. Nous verrons enfin la possibilité d’exploiter 'effet Purcell pour collecter les
photons dans un quasi-monomode et contréler leur polarisation. La plupart de ces résultats

sont publiés dans [123].

4.1 Rappels d’électrodynamique quantique en cavité

Nous rappellerons ici uniquement quelques bases d’électrodynamique quantique
indispensables & ce travail de these. Pour des introductions plus générales, les ouvrages
de Loudon [126] et Cohen-Tannoudji et al. [127] constituent d’excellentes bases. Signalons
également une présentation courte de I’électrodynamique quantique en cavité dans les

domaines de la physique atomique par Haroche et Kleppner [128].

4.1.1 Couplage fort

L’insertion d’un émetteur en cavité permet de modifier le couplage de 'émetteur
au champ électromagnétique. Il s’agit d’une modification en profondeur de ses propriétés
d’émission. En ce qui concerne I’émission spontanée, deux régimes différents peuvent se
présenter, dits de couplage faible et de couplage fort. Dans le régime de couplage fort,

I’émetteur est couplé préférentiellement & un mode unique. Ce couplage entre I’émetteur
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et le champ est caractérisé par la pulsation de Rabi Q = , /%, ol w est la pulsation
du mode de cavité et V. ;s le volume effectif du mode (défini plus loin). d est le dipdle de
I’émetteur et n 'indice du milieu. L’émetteur et le mode échangent de 1’énergie de facon
réversible. Un photon peut étre absorbé puis réémis par 'émetteur (et ainsi de suite)
avant de pouvoir s’échapper de la cavité. C’est le phénomeéne des oscillations de Rabi.
Ces oscillations sont amorties si d’autres phénomenes affectent 1'évolution de ce systéme
couplé. D’une part, le temps de vie du photon peut étre limité par les pertes de la cavité.
D’autre part, l'oscillation de Rabi est amortie quand la désexcitation de I’émetteur dans
d’autres modes devient importante. Les oscillations de Rabi disparaissent pour laisser la

place & un déclin exponentiel : on est alors dans le régime de couplage faible.

4.1.2 Couplage faible

Le régime de couplage faible s’instaure lorsque ’émetteur est couplé & un conti-
nuum de modes et non pas a un mode unique. L’émission dans I’espace libre en constitue
un exemple. C’est aussi le cas lorsque les pertes de la cavité induisent un sur-amortissement
de l'oscillation de Rabi. Le couplage faible est obtenu lorsque le temps de relaxation du
photon hors de la cavité est inférieur & la constante de temps du couplage atome/champ
confiné (ou autrement dit lorsque le “splitting” de Rabi est plus faible que la largeur
du mode de cavité). Le temps de relaxation 7, des photons hors de la cavité est donné
par T, = Q/w ou @ est le facteur de qualité de la cavité et w la fréquence d’émission.
La constante de temps du couplage atome/champ confiné est donné par la période des
oscillations de Rabi Tgqp;-

Dans ce cas, le taux d’émission spontanée I' de ’émetteur est augmenté d’un facteur
F,. appelé facteur de Purcell [124], par rapport au taux d’émission dans le vide T'y. La
regle d’or de Fermi permet d’écrire le taux d’émission spontanée du dipdle 7 en présence

du champ électromagnétique E :
27 2
r=2 |0 - d.Elg.1)| o) (4.1)

ou |e,0) correspond au dipole excité avec zéro photon dans le mode, et |g,1) au dipdle
dans son état fondamental avec un photon dans le mode. p(w) est la densité d’états du
champ électromagnétique a la fréquence w. Ainsi I’émission spontanée est modifiée par la
densité de modes du champ p(w), par la valeur du champ électromagnétique ﬁ et par

I’alignement nouveau du champ par rapport au dipole. Le calcul que 'on peut trouver
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dans [52, 29] conduit & 'expression suivante du facteur de Purcell :

3 QN3
= ——_— 4.2
p 471.2 ‘/fo ( )
ot V,rs est le volume effectif du champ confiné, défini par :
2
I Jzpce | 2
V'e espace _ (43)

= = 1z
‘ﬁmaz

Ce calcul n’est valide que si la largeur spectrale de ’émetteur en résonance est inférieure

a celle du mode. Dans le cas contraire, le facteur d’exaltation dans le mode s’écrit Fi,, =
F,Q./Q. ou Q. est la finesse de I'’émetteur (associée a sa largeur homogene sans prise en
compte du couplage au champ) [76]. Tl faut également que I’émetteur soit placé spectrale-
ment au maximum de la densité de modes et soit situé spatialement au ventre du champ.
Le facteur de Purcell est donc un facteur de mérite de la cavité seule, qui indique quelle est
I'exaltation maximale du taux d’émission spontanée qu’elle peut prodiguer, sous réserve
qu'un émetteur “idéal” soit employé.

Dans le cas général, une microcavité tridimensionnelle solide présente des modes
résonants mais aussi des modes de fuite, comme nous le verrons par la suite pour les

micropiliers et les microdisques [129]. Le taux d’émission spontanée total 'y est :
Ty = (Fp + 7)o (4.4)

ou /Ty est le taux d’émission spontanée dans les modes de fuite. Dans la suite nous

appelons F' le facteur d’exaltation total de ’émission spontanée, défini par F' =T';/T.

4.2 Effet Purcell et collection de ’émission spontanée

On voit des lors que 'on peut exploiter I'effet Purcell pour émettre préférentiellement
les photons dans le mode de cavité par rapport aux modes de fuite. L’intérét des micro-
piliers pour le contrdle de I’émission spontanée a été reconnu deés 1991 [130]. En effet, si
F > ~ le photon a une probabilité beaucoup plus grande d’étre émis dans le mode de
la cavité plutot que dans n’importe quel autre mode. On définit ainsi S la fraction des
photons couplés au mode de la cavité. Pour un émetteur idéalement placé en résonance,

ce taux s’exprime de la fagon suivante :

f= (4.5)
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Si le mode est dégénéré g fois (nous verrons que g = 2 pour les micropiliers & section
circulaire et g = 1 pour ceux a section elliptique), le coefficient de couplage au mode s’écrit

alors :

=2
gFp +~

Le dipole des boites quantiques est situé aléatoirement dans le plan zy [131]. Dans la régle

(4.6)

d’Or de Fermi, le moyennage du terme 73 dans le plan xy conduit & une réduction d’un

facteur 2 de Fj,. Le taux de photons couplés au mode confiné s’écrit alors :

g=_In/2 (@7)
9Fp/2 4+

Enfin, dans le cas o1 ’émetteur n’est pas placé parfaitement en résonance avec le mode

de cavité, I'effet Purcell a une amplitude plus faible. Celle-ci peut se calculer a partir du

facteur de Purcell F}, pour un émetteur idéal placé spatialement et spectralement au centre

du mode. Ainsi pour un émetteur placé a la position 7 différente du centre de la cavité

g . . s , .
(7 = 0) et émettant a I'énergie E.,, différente de 1’énergie F 4, au centre du mode, le

facteur de Purcell atténué F, (7, Ep,) s’exprime de la facon suivante [76] :

2
_ ‘E(?)‘ P(Eem) F (4.8)

) B B

Le facteur de Purcell est ainsi atténué par la diminution de I'intensité du champ électromagnétique
‘ﬁ(?)r et de la densité d’états p(FE).

Pour des facteurs de Purcell de I'ordre de 10, facilement accessibles avec les cavités
tridimensionnelles, on voit qu’il est possible de collecter plus de 90% de 1’émission dans le
mode de la cavité. C’est ce principe méme qui nous laisse penser que des taux d’efficacité
de collection proches de 1 sont possibles pour notre source a un photon.

Notons qu’en plus de cette redirection de 1’émission, les photons sont préparés dans
un seul et méme mode électromagnétique : celui de la cavité. Si ce mode n’est pas dégénéré

alors I’émission peut vraiment étre qualifiée de monomode.

4.3 Présentation des micropiliers

La partie précédente nous incite a développer aux fréquences optiques des cavités
tridimensionnelles de grand @) et de petit volume afin d’obtenir des facteurs de Purcell
F}, les plus élevés possibles. 1l existe des cavités entierement diélectriques comme les mi-

cropiliers [121, 122], les microdisques [32, 129, 132], les microspheres [133] et les cavités
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a base de cristal photonique [118, 119, 120]. Dans cet ouvrage, nous nous limiterons &
présenter les micropiliers & miroirs de Bragg GaAs/AlAs qui ont été utilisés au cours de
ce travail de these. La these de B. Gayral constitue un excellent ouvrage d’introduction a
ces microcavités [76]. Les micropiliers ont d’abord été introduits par Jewell et al. [121].

Ces micropiliers sont fabriqués & partir de microcavités planaires [134, 135], les-
quelles sont réalisées en une seule étape d’épitaxie. Ces derniéres sont constituées de deux
miroirs plans paralléles, appelés miroirs de Bragg (DBR), enserrant une cavité qui contient
les boites quantiques.

Un miroir de Bragg est formé d’alternances de couches de GaAs (épaisseur 1, indice
ny = 3.495) et d’AlAs (épaisseur [y, indice no = 2.95), d’indices diélectriques différents
(voir schéma 4.1). Ces miroirs permettent d’obtenir des réflectivités tres élevées (> 99.9%)
par des effets d’interférences constructives. Le nombre de paires de couches détermine la
réflectivité du miroir de Bragg, et in fine la finesse de la cavité. L’épaisseur des couches

est choisie de maniére & vérifier la condition de Bragg :

>\Br
4

’I’Llll = nglg = (4.9)

ou Ap, est la longueur d’onde de Bragg, pour laquelle la réflectivité du miroir en incidence
normale est maximum. La réflectivité est élevée sur une plage appelée stop-band, de largeur
AX ~ %

Les deux miroirs sont séparés par une épaisseur L de GaAs afin de constituer
une cavité de type Fabry-Pérot. Une microcavité planaire permet ainsi de confiner le
champ électromagnétique dans une seule direction, celle normale aux miroirs de Bragg.
Si la longueur optique niL est prise égale & un multiple de Ap,, il y a un ventre de
champ électromagnétique au centre de la cavité. Nos microcavités ont été fabriquées avec
n1L = Ap,.

Les micropiliers sont alors obtenus par lithographie électronique puis par gra-
vure ionique réactive (RIE) d’une microcavité planaire. Un tel micropilier est représenté
schématiquement figure 4.1. Une image MEB (microscopie électronique) d’un micropilier
est également présentée figure 4.2. Une description détaillée du processus de fabrication
peut étre trouvée dans [76]. Des micropiliers a section circulaire et elliptique (ellipticité al-
lant jusqu’a 40%) ont ainsi été fabriqués avec des diametres s’étalant de 40 pm & 0.5 pym. En
dessous de 0.7 ym les micropiliers sont généralement endommagés, en particulier lorsque

le nombre de paires est élevé.
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boites quantiques

Substrat GaAs

F1G. 4.1 — Schéma des micropiliers étudiés dans cet ouvrage de thése. Cette microcavité confine la lumiere

dans les trois directions de l’espace.

Dans une image d’optique géométrique, un cylindre d’indice élevé dans I’air consti-
tue un guide d’ondes pour un rayon lumineux possédant une direction de propagation
voisine de l'axe du cylindre. Lorsque 'énergie et l'angle sont dans une plage de forte
réflectivité du miroir de Bragg, le rayon est confiné & trois dimensions, & I'intérieur de
la cavité. La combinaison de la réflexion totale interne et de 'effet des miroirs de Bragg

permet de pieger la lumiére & trois dimensions dans cette structure diélectrique [136].

On s’attend & ce que ce confinement tridimensionnel conduise & la formation de
modes confinés discrets. La construction de ces derniers a partir des modes guidés du
cylindre de GaAs permet de confirmer cette proposition attendue et d’obtenir trés sim-
plement une expression approchée pour I'énergie des modes et la distribution du champ

électromagnétique. On peut montrer que chaque mode guidé permet de construire (pour

2nhe

une cavité \) un unique mode confiné, dont 'énergie est donnée par E = Ties1(B)
€

avec
neff(E) indice effectif pour le mode a la nouvelle fréquence de résonance wy [76]. Ce calcul
est tres naturellement dérivé de la condition de résonance de la cavité planaire en prenant

en compte la modification de la vitesse de groupe des photons guidés (en pratique, on peut
identifier nerr(E) & nerp(Fop) et éviter la résolution d’un probleme autoconsistant).

Il existe d’autres modes, non confinés, correspondant & des directions de propaga-
tion des photons qui ne sont pas controlées par réflexion totale interne ou par les miroirs

de Bragg. Il s’agit d’un continuum de modes type “espace libre”, dont la densité d’états



96  Contréle de I'émission spontanée de boites quantiques uniques dans les micropiliers

|

Intensité (éch. lin.)

1,330 1,332 1,334 1,336 1,338 1,340
Energie (eV)

F1G. 4.2 — Photoluminescence d’un micropilier de diametre 5 um. Les différents modes du micropilier sont
clairement séparés spectralement. L’encart présente un micropilier de diamétre 1 pm typiquement étudié

dans cet ouvrage de theése. L’image a été obtenue par MEB (microscopie électronique).

est peu modifiée par la cavité. Les photons peuvent donc aussi étre émis dans les modes
de fuite de la microcavité, par les flancs de la structure. Notons cependant qu’on peut
diminuer cette densité de modes de fuite en déposant un revétement métallique sur les

flancs du micropilier [137].

Les photons sont émis & travers un des deux miroirs de Bragg. [’émission peut
étre faite de maniere préférentielle a travers le miroir supérieur en augmentant le nombre

de paires du miroir inférieur.

Les micropiliers ont été caractérisés par réflectivité [138]. Ces expériences four-
nissent une mesure précise de la largeur du mode de cavité mais sont difficiles a réaliser.
Elles nécessitent en effet un laser stabilisé en fréquence pour effectuer le balayage spectral
du mode. Une approche plus simple & mettre en ceuvre consiste a introduire un plan de
boites quantiques dans la cavité et & utiliser cet émetteur “large bande” comme sonde ac-
tive de la structure. Ces caractérisations par microphotoluminescence peuvent étre utilisées
sous réserve que ’émetteur introduit dans la cavité présente une absorption négligeable,

ce qui est bien le cas des boites quantiques.

Les mesures spectroscopiques montrent un ensemble de modes discrets (voir figure
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4.2) dont la séparation augmente avec I'inverse de la taille du micropilier. Sur cette figure,
on note la présence d’'un fond continu, di & I’émission des boites quantiques dans le
continuum des modes de fuite de la cavité. Parmi les modes discrets, le mode situé a
plus basse énergie est le mode fondamental. Seul ce mode va nous intéresser dans la suite
de ce travail. Ce mode est caractérisé par sa largeur en longueur d’onde AX. On définit
ainsi le facteur de qualité d’un micropilier comme @@ = AX/X ou A est la longueur d’onde
d’émission du mode. ) croit avec le nombre de paires de Bragg déposées. Le diagramme de
rayonnement associé & ce mode fondamental est constitué d’un pinceau tres fin, normal aux
miroirs de Bragg. L’ouverture angulaire de ce faisceau est de 'ordre de quelques degrés.
A cause de la diffraction (I'ouverture du micropilier a une taille finie) elle augmente avec
I'inverse de la taille de ces structures, et atteint 12° pour un micropilier de 2 ym de diametre
[139]. Cette propriété, associée & un f élevé, constitue un avantage tres significatif des
micropiliers sur d’autres microcavités, comme par exemple les microdisques. Les modes
de cavité de ces derniers sont en effet des modes de galerie, si bien que ’émission dans
les modes de cavité s’effectue dans le plan des microdisques. Le rayonnement se fait donc

avec une ouverture angulaire de 360°.

Dans le cas des micropiliers & section circulaire ce mode est dégénéré (2 fois)
en polarisation. Cette dégénérescence de polarisation peut étre levée via l'introduction
d’une biréfringence de forme du micropilier. Nous employons ici des micropiliers de section
elliptique, pour lesquels I’anisotropie conduit & la formation de deux modes non dégénérés
polarisés linéairement selon le grand axe et le petit axe de l’ellipse. Leur séparation, qui
peut atteindre plusieurs fois leur largeur spectrale, croit quand on réduit leur taille ou

quand on augmente l'excentricité [140].

La qualité de ces structures, disponibles des le début des années 90, a permis d’ob-
tenir des résultats trés encourageants, tels que 'observation du régime de couplage fort
pour des puits quantiques dans des microcavités planaires [141], la réalisation de diodes
électroluminescentes de haute efficacité exploitant la redistribution angulaire de I’émission
spontanée [142], ou encore de microlasers & trés faible seuil [143, 144]. Cependant, I’ob-
servation de l'effet Purcell a été retardée par le fait que les émetteurs les plus usuels en
phase solide présentent une largeur spectrale importante pour des raisons diverses (distri-
bution thermique des électrons dans les semi-conducteurs massifs ou les puits quantiques,
couplage aux modes de vibration du réseau pour les atomes de terres rares...). Dans ce

contexte, la disponibilité de boites quantiques semi-conductrices de bonne qualité a joué
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un role essentiel et a permis d’observer les résultats suivants.

A Tétat de I'art actuel, pour les micropiliers, des facteurs de qualité de 2000 ont
6té observés pour des diametres de 1 ym (Vesr = 5(A/n)3) [21]. Pour les microdisques, des
facteurs de qualité aussi élevés que 12000 ont été observés pour des diametres de 2 ym
(Vepr = 6(X/n)?) [132, 145]. Ces valeurs, méme élevées, ne permettent pas d’atteindre
le régime de couplage fort. Pour un micropilier de ¢Q = 2000, le temps de relaxation du
photon hors de la cavité 7, est égal & ~ 1ps alors que Tgqp ~ 7ns (la force d’oscillateur
par boite quantique, estimée par spectroscopie d’absorption, est de 'ordre de 10 pour la
transition fondamentale[146], ce qui donne un dipéle d,, ~ 9 x 107° C.m). La condition
Trel K TRabi indique que nous serons toujours en régime de couplage faible par la suite et
nous pouvons donc parler de facteur de Purcell.

De tels micropiliers permettent d’atteindre des facteurs de Purcell de 32 et ces
microdisques conduisent a des facteurs de Purcell records de 190 . Pour des microcavités
de cette qualité, on s’attend ainsi & observer des effets marqués sur I’émission spontanée.
Un racourcissement du temps de vie de 'émetteur doit pouvoir étre mis en évidence.
Egalement, des facteurs de Purcell aussi élevés laissent espérer des taux 3 de couplage des
photons au mode de cavité tres proches de I'unité et donc une collection monomode de la

lumiere émise.

4.4 Mise en évidence expérimentale de ’exaltation de ’émission

spontanée

La mise en évidence de l'effet Purcell a d’abord été effectuée sur des atomes dans
une cavité formée par des miroirs sphériques de niobium et a permis d’atteindre des
facteurs de Purcell de I'ordre de 500 [27]. Les premieres démonstrations de I'effet Purcell &
I'état solide ont été réalisées en utilisant un ensemble de boites quantiques en microcavité
[21, 122, 147]. Des facteurs d’exaltation de I’émission spontanée de 5 pour les micropiliers
et de 15 pour les microdisques ont été démontrés par des expériences de spectroscopie
résolues en temps [32]. Cependant ces valeurs sont inférieures au facteur de Purcell estimé
(32 pour les micropiliers et 190 pour les microdisques), car ces boites quantiques sont
placées spatialement et spectralement de fagon aléatoire par rapport au mode de la cavité.
Le facteur d’exaltation obtenu est alors une moyenne statistique sur la position des boites

quantiques dans le micropilier et sur leur longueur d’onde d’émission.
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Parmi les tentatives de placer un émetteur unique quasi-monochromatique en
résonance avec le mode d’une cavité de grand facteur de Purcell, citons également les
travaux de M. V. Artemyev et al. [133, 148]. Ceux-ci placent en résonance un nanocristal
unique de CdSe en résonance avec le mode de cavité d’une microspheére, et observent un
effet Purcell avec un facteur d’exaltation de I’émission spontanée de 5.

L’objet de cette partie est de mettre en évidence l'effet Purcell sur un émetteur
unique & I’état solide, en 'occurence une boite quantique (voir les publications [123, 149]).
Meéme si la position de la boite quantique & l'intérieur de la microcavité nous reste inconnue,
des études spectroscopiques permettent par contre de déterminer la position spectrale de
notre émetteur par rapport au mode de cavité. Ceci constitue une démonstration plus

directe de I'effet Purcell comparée aux expériences sur des ensembles de boites quantiques.

4.4.1 Mesure directe des temps de vie

L’échantillon utilisé est constitué de micropiliers GaAs/AlAs de différentes tailles,
dont le miroir supérieur est constitué de 9 paires de Bragg et le miroir inférieur de 25
paires. Un tel micropilier, de diameétre 1 ym est représenté dans l’encart de la figure 4.2.
Cette différence entre le miroir inférieur et supérieur assure que les photons seront émis tres
préférentiellement par le miroir supérieur. Le facteur de qualité @)y de la cavité planaire
dont est issu ce micropilier est de 1000.

La cavité renferme un plan de boites quantiques d'TnAs (densité ~ 4.10'% cm2)
dont la largeur spectrale inhomogene est de 60 meV avec un maximum d’émission & 1.31eV.
La longueur optique de la cavité a été volontairement choisie pour que le mode fondamental
des plus petits micropiliers (~ 1 um) soit situé dans la queue spectrale aux basses énergies
de la distribution de boites quantiques (~ 1.25eV). Par cette méthode de décalage spectral
on isole plus facilement une boite quantique unique (quelques unités par pm=2).

Un spectre typique obtenu sous excitation continue pour un micropilier & section
circulaire et de diametre 0.9 um est présenté figure 4.3. A faible puissance d’excitation
on injecte en moyenne nettement moins d’une paire électron-trou par temps de vie de
Iexciton. Par conséquent, dans ce régime, on observe uniquement les raies X des différentes
boites quantiques. Chaque raie correspond a une boite quantique. Ceci est confirmé par
le fait que les raies X ont une dépendance linéaire avec la puissance d’excitation. A forte
puissance d’excitation on injecte au contraire un trés grand nombre de paires électron-

trou. L’interaction entre porteurs provoque un élargissement spectral des raies, si bien que
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F1G. 4.3 — Spectres d’'un micropilier de diamétre 0.9 ym sous excitation continue pour des puissances
de 1pW (trait plein) et 200 yW (en pointillé). L’intensité du spectre & 200 uW a été divisée par 30.
A faible puissance d’excitation (trait plein), on observe les raies X des différentes boites quantiques. A
forte puissance d’excitation, I’émission de ces mémes émetteurs est élargie par la présence d'un plasma de
porteurs, ce qui permet de visualiser le mode fondamental de la cavité (en pointillé). Pour cette taille de

micropiliers, une seule boite quantique unique est en résonance avec le mode de la cavité.

les boites quantiques émettent sur un large domaine spectral comprenant le mode de la
cavité. Ce mode est ainsi visualisé (en pointillé) sous ces conditions de forte excitation sur

la figure 4.3.

Le mode présenté figure 4.3 est centré a 1.2630eV et a une largeur spectrale AE =
2.8meV. On en déduit le facteur de qualité () = 450, ce qui donne pour le facteur de
Purcell Fj, = 8.3. La raie associée a la boite quantique (située & 1.2632eV) en résonance
avec le mode est nettement plus intense que celles associées aux boites quantiques hors-
résonance. C’est une conséquence de la redistribution spatiale de I’émission spontanée ;
I’émission de la boite quantique en résonance est quasi-intégralement collectée car elle se
fait trés majoritairement normalement aux miroirs (dans le mode de la cavité). En revanche
I’émission des boites quantiques hors résonance se fait par les flancs du micropilier (modes

de fuite) et est trés mal collectée par notre dispositif expérimental'. Dans la suite de ce

'Notons que cet effet ne permet pas de distinguer & lui seul entre redistribution spatiale de I’émission

spontanée (& taux d’émission spontanée constant) et exaltation de I’émission spontanée.
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mémoire de these, cette boite quantique (celle en résonance) sera toujours désignée par
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F1G. 4.4 — Signal résolu en temps de Iintensité de photoluminescence pour une boite quantique en
résonance (en trait plein) et deux boites quantiques hors résonance (en pointillé et en tireté). L’encart
représente les spectres du micropilier & faible (100 nW) et forte puissance d’excitation (1 W, signal divisé
par 5). Les fleches indiquent les boites quantiques en question. Le temps de vie de la boite quantique en

résonance est 3 fois plus court que pour celles hors résonance. C’est une signature de 'effet Purcell.

Des mesures de temps de vie ont été réalisées sur ces boites quantiques en modifiant
le montage expérimental Hanbury Brown et Twiss, opération déja décrite dans I'annexe
B et la partie 2.3. La figure 4.4 présente les courbes de déclin de la photoluminescence
pour une boite quantique en résonance avec le mode et pour deux boites quantiques hors
résonance. Un fond continu correspondant aux coups noirs des photodétecteurs est retiré.
Les courbes ont alors une allure monoexponentielle, excepté pour la boite quantique en
résonance aux temps longs. Ce comportement provient du fait que le signal de photolumi-
nescence émis par la boite quantique a perdu plus d’'une décade en intensité, si bien que
le signal de fond, dont le temps de déclin est beaucoup plus long, devient prépondérant.

On voit tres clairement que les boites quantiques hors résonance ont un temps de
vie plus long que pour la boite quantique en résonance. Les pentes des courbes donnent
un temps de vie de 1.1 ns et de 1.3 ns pour les boites quantiques hors résonance comparé

a 400 ps (limite de la résolution du dispositif expérimental) pour celle en résonance. Les
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temps de vie trouvés pour les boites hors résonance sont tout a fait similaires aux temps
de vie pour des boites quantiques dans un substrat de GaAs. Ce résultat nous permet
d’estimer le taux d’émission spontanée dans les modes de fuite pour une boite quantique
hors résonance (y ~ 1).

Le facteur F' d’exaltation de I’émission spontanée pour la boite quantique en
résonance est donc au moins égal & 3. Compte tenu de la position spectrale de la raie
associée a l'exciton dans le mode de la cavité et en supposant que la boite quantique soit
placée au maximum du champ électromagnétique, le facteur d’exaltation théorique (F),+1)
vaudrait F' = 9.

L’observation de 'effet Purcell est trés claire. I’expérience montre en particulier
que la boite quantique est “raisonnablement bien placée” par rapport au mode de cavité.
Cependant, la résolution limitée de notre dispositif résolu en temps (~ 400 ps) ne nous
permet pas de comparer plus précisément valeur expérimentale et valeur attendue pour

F.

4.4.2 Etude de la saturation des boites quantiques

Une autre maniére simple de mettre en évidence 'effet Purcell sur une boite quan-
tique unique consiste a étudier la dépendance de son émission en fonction de la puissance
sous excitation continue et & la comparer au comportement de boites quantiques hors
résonance. Nous avons vu au chapitre 2 que 'intensité émise par une boite quantique sa-
ture lorsqu’on apporte en moyenne une paire électron-trou par temps de vie de la boite.
Si ce temps de vie est raccourci par I'effet Purcell, on s’attend & observer le phénomeéne
de saturation pour une puissance plus élevée ainsi qu’une émission plus intense dans ce
régime de saturation. Cette étude doit donc nous permettre de mesurer 'amplitude de
I'effet Purcell.

La figure 4.5 présente la dépendance en puissance de 1’émission de la boite quan-
tique BQcqy, étudiée précédemment sous spectroscopie de microphotoluminescence résolue
en temps. Son émission est comparée a celle d’'une boite quantique hors résonance, située
au-dela de la stop-band des miroirs de Bragg. Les boites quantiques hors résonance sont
plus faciles & observer au dela de la stop-band des miroirs. En effet, a 'intérieur de la stop-
band leur émission est réfléchie par ces mémes miroirs puisqu’elles ne sont pas couplées au
mode. Nous constatons premierement que I’émission de la boite quantique en résonance est

nettement plus intense que pour celle hors résonance. C’est une premieére mise en évidence
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FI1G. 4.5 — Evolution des intensitées intégrées des raies d’émission en fonction de la puissance d’excitation
pour la boite quantique en résonance avec le mode BQcqy (Symbole carré) et une boite quantique hors
résonance (symbole triangle) située au dela de la stop-band des miroirs. L’émission de la boite quantique
en résonance sature pour une puissance d’excitation supérieure a la puissance de saturation de ’autre
émetteur : c’est une conséquence de l'effet Purcell. Les courbes en trait plein et en pointillé sont issues du

modele 4.10, pour des valeurs de F' respectivement égales a 6 et 1.

de T'effet Purcell, qui redirige I’émission de la boite quantique en résonance normalement
au miroir de Bragg et est ainsi trés bien collectée par notre systéme de collection. Au
contraire, la boite quantique hors résonance rayonne de maniére quasi-isotrope et son

émission est donc moins bien collectée.

On constate également que 1’émission de la boite quantique en résonance sature
pour une puissance d’excitation supérieure a la puissance de saturation de la boite quan-
tique hors résonance. C’est la manifestation attendue de V'effet Purcell, qui a tendance
a retarder la saturation de I’émission de la boite quantique en résonance. Notons que le
comportement de l'intensité en fonction de la puissance pour ces boites quantiques est
similaire a celui présenté dans le chapitre 2 pour des boites quantiques dans des mesas. Le
rapport entre les puissances de saturation fournit une estimation du facteur d’exaltation
de I’émission spontanée. Pour la figure 4.5, on estime F' ~ 6. Ce résultat est en bon accord

avec les mesures effectuées précédemment qui montraient que 3 < F < 9.

Le comportement en intensité des raies X en résonance avec le mode peut étre
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décrit en modifiant le modele présenté en 2.2.2.5. En prenant en compte l'exaltation de
I’émission associée & ’exciton, on obtient avec les mémes notations :

dP(0) _P(1) P(0)

i T T 10
S (le)
et pour n > 2 :
ans oublier que :
S ’ Ix(P) = A(F — DPT(:) (4.13)

puisque seule une fraction (F' — 1)/F des photons est couplée au mode de cavité et bien
collectée par notre systeme de détection. La figure 4.5 présente également les courbes
obtenues par résolution numérique de ces équations. Le coefficient de proportionnalité B
entre la puissance d’excitation et 1/7, est pris identique pour toutes les courbes. Dans
le cas de la boite quantique hors résonance, on remplace dans I’équation 4.13 le facteur
A(F — 1) par un simple paramétre ajustable, puisque les conditions de collection pour
une boite quantique située au-dela de la stop-band sont trés différentes. L’accord avec les
courbes expérimentales (figure 4.5) est bon, le parameétre F' choisi a pour valeur 6. Cette
valeur est tout & fait en accord avec les mesures effectués par spectroscopie résolue en
temps.

La figure 4.6 présente un autre micropilier pour lequel ces effets sont plus remar-
quables.

L’encart de la figure 4.6 présente des spectres d’un micropilier de diametre 0.85 ym
aP=0.15uW et P=400pW. Le mode est situé a 1.2641 eV et a une largeur spectrale de
2,0meV, d’'ot1 () = 630 et F}, = 13. Nous nous concentrerons sur trois boites quantiques.
La premiere est située & 70 meV au-dessus du mode de cavité, au dela de la stop-band des
miroirs, et est donc hors résonance avec le mode de cavité. Cette boite quantique, notée R,
sert de référence pour notre expérience. Son comportement est en effet typique des boites
quantiques hors résonance. La seconde, notée A, est spectralement située au centre du
mode de la cavité, a 1.2636eV. La troisieme, notée B, est située dans la queue spectrale
du mode, & 1.2669eV. La figure 4.6 présente les intensités intégrées de photoluminescence
des raies X de ces boites quantiques en fonction de la puissance d’excitation, sous excitation

continue.



Contréle de I’émission spontanée de boites quantiques uniques dans les micropiliers 105

Intensité PL (u. a.)

3 1,25 1,26 1,27 1,28 E
A 2 2222l " A2 2 s 222l

0,1 1 10 100 1000
Puissance (pW)

F1G. 4.6 — Evolution des intensités intégrées des raies d’émission en fonction de la puissance d’excitation
pour deux boites quantiques en résonance avec le mode (symboles carré et cercle) et une boite quantique
hors résonance (symbole triangle) située au deld de la stop-band des miroirs. L’encart représente les spectres
du micropilier & faible (150 nW) et forte puissance d’excitation (400 W, signal divisé par 600). Les fleches
indiquent les boites quantiques en question, celle indiquée en trait plein est pratiquement au centre du
mode, alors que celle en trait pointillé est dans la queue du mode. La boite quantique située au centre
du mode sature a une puissance d’excitation supérieure aux puissances de saturation des deux autres
émetteurs : c’est une conséquence de 'effet Purcell. Les courbes en trait plein, tireté et pointillé sont issues

du modele 4.10, pour des valeurs de F' respectivement égales a 10, 2 et 1.

La encore, pour une méme puissance d’excitation, les intensités associées aux boites
quantiques en résonance (A et B) sont plus élevées que pour celle hors-résonance (R).
L’intensité de saturation est maximale pour A, qui est bien la boite quantique la mieux

couplée au mode.

Il est également clair que I’émission des boites quantiques en résonance sature pour
des puissances d’excitation supérieures. A sature a 100 uW, B 4 20uW et R & 10 uW. En
particulier, pour A, le comportement linéaire de 'intensité en fonction de la puissance
d’excitation s’observe sur une plus grande gamme de puissance que B et R. Le rapport
entre les puissances de saturation d’'une boite quantique en résonance et de celle hors
résonance (R) fournit 14 encore une estimation du facteur d’exaltation F. On estime ainsi
F =10 pour A et F' =2 pour B. A est située spectralement au maximum d’intensité du

mode et le facteur d’exaltation attendu F), + 1 est égal a 14. Cette différence provient tres
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vraisemblablement d’un positionnement spatial imparfait de la boite quantique a 'intérieur
de la cavité. B est spectralement trés excentrée par rapport au maximum du mode. Le
facteur d’exaltation dans le mode de cavité doit étre corrigé d’un facteur p(E)/p(Emaz)
(voir [76] et équation 4.8). On peut estimer que la courbe p(FE) s’apparente au spectre de
photoluminescence du mode de cavité. Pour B, ce facteur est & peu pres égal & 0.15 et
conduit & un facteur d’exaltation F' égal & 2.9, l1égérement supérieur a la valeur trouvée
ci-dessus (2).

Les courbes expérimentales sont également approchées par les résultats du modele
4.10. L’accord entre les deux est assez bon (voir figure 4.6) ; les parameétres F' obtenus sont
de 10 pour A, 2 pour B et 1 pour R.

Nous avons ainsi mis en évidence que 'effet Purcell retarde la saturation des boites
quantiques en résonance. Les valeurs obtenues pour le facteur d’exaltation par cette me-
sure sont sensiblement inférieures a celles attendues. Ces différences peuvent provenir du
positionnement spatial, non connu, de la boite quantique a I'intérieur de la cavité. En effet,
si ’émetteur n’est pas situé au centre du micropilier, le facteur d’exaltation attendu est

plus faible.

4.4.3 Autres démonstrations expérimentales

G. S. Solomon et al. [149] reportent également un racourcissement du temps de
vie pour une boite quantique unique en résonance avec le mode d’un micropilier. Leurs
résultats semblent indiquer que la boite quantique est idéalement placée au centre de la
cavité.

Les travaux de A. Kiraz et al. [150] mettent en évidence une exaltation de 1’émission
spontanée d’un facteur 6 pour une boite quantique en résonance avec le mode de galerie
d’un microdisque. Le plus remarquable est qu’ils utilisent le déplacement en température
de la raie X de la boite quantique par rapport au mode pour amener la raie X en résonance.
La boite quantique, hors résonance a 4 K, présente un temps de vie de ~ 3 ns. Lorsqu’elle
est amenée en résonance, a 44 K, la boite quantique voit son émission fortement augmenter
et son temps de vie diminuer d’un facteur 6. Pour des températures supérieures, la raie
X est & nouveau hors résonance et son temps de vie augmente pour retrouver sa valeur

initiale.
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4.5 Effet Purcell et couplage quasi-monomode de I’émission
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F1G. 4.7 — Spectres résolus en polarisation linaire pour un micropilier elliptique de grand axe 1.4 ym
et de petit axe 0.71 ym, pour des puissances incidentes de 0.5 uW (trait noir fin) et 0.6 mW (trait gris
épais). A forte puissance d’excitation on observe deux modes de polarisations linéaires croisées, provenant
de la levée en dégénérescence du mode fondamental avec ellipticité du micropilier. A faible puissance
d’excitation, les raies X des différentes boites quantiques présentent un fort degré de polarisation linéaire,

imposé par le mode avec lequel elles sont en résonance.

Nous avons observé des facteurs d’exaltation supérieurs & 3 par microphotolumi-
nescence résolue en temps et de 'ordre de 10 via I’étude de la dépendance de I'émission des
boites quantiques en fonction de la puissance. Ceci correspond a des valeurs tres élevées
de 8. F = 3 fournit un taux de couplage au mode § égal & 66%. Un tel dispositif permet
ainsi, a priori, de collecter pratiquement 70% des photons émis. L’effet Purcell permet
donc de coupler de fagon préférentielle & un mode (ici dégénéré en polarisation) I’émission
spontanée de la boite quantique.

Il peut aussi étre utilisé pour controéler la polarisation des photons émis. L.’émission
dans un méme mode spatial garantit que le train de photons se propagera avec la méme
vitesse de groupe dans une fibre optique. Le controle de la polarisation est également un

élément majeur pour la génération de clés quantiques. Les protocoles de cryptographie
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quantique basés sur le codage en polarisation (comme BB84) nécessitent la préparation
des photons dans un état initial de polarisation.

Pour illustrer ce point, nous présentons figure 4.7 des spectres de photolumines-
cence résolus en polarisation pour quelques boites quantiques placées dans un micropilier
de section elliptique, de grand axe 1.4 um et de petit axe 0.71 yum. Cette forme anisotrope
induit une biréfringence suffisante pour lever la dégénerescence en polarisation des micro-
piliers & section circulaire [140]. Ces micropiliers présentent ainsi un doublet de modes
fondamentaux polarisés linéairement et de polarisations croisées, comme on peut le voir
sur les spectres a forte excitation. A faible excitation, on observe que les raies X des
différentes boites quantiques présentent également un fort degré de polarisation linéaire
(plus de 90% dans les meilleurs cas), correspondant au mode avec lequel elles sont en
résonance. Alors que les boites quantiques d’'InAs dans une matrice de GaAs n’ont pas de
polarisation préférentielle dans le plan zy, la figure 4.7 montre que I’émission de boites
quantiques en résonance présente un fort degré de polarisation linéaire imposé par leur
couplage préférentiel & un mode polarisé.

Ces expériences démontrent que les photons sont bien émis dans un seul et méme
mode spatial et de polarisation. C’est pourquoi une boite quantique unique en résonance

avec un tel mode constitue bien une source & photons uniques monomode.

4.6 Conclusion

Nous avons clairement mis en évidence I'effet Purcell sur des boites quantiques
uniques, d’une part par des mesures directes de ’exaltation du taux d’émission spontanée
et d’autre part par une augmentation de la puissance de saturation des raies X en résonance
avec le mode. L’effet Purcell permet également de préparer les photons dans un seul mode
de la cavité, de polarisation linéaire. La source de photons uniques ainsi préparée peut
réellement étre qualifiée de monomode. Notons qu’a ce jour, seules les boites quantiques
couplées aux micropiliers permettent d’arriver a ce résultat.

Il parait naturel d’étudier des micropiliers avec un facteur de qualité le plus élevé
possible de maniére & observer de plus grands effets et & rendre 8 le plus proche de 1.
C’est pourquoi des échantillons avec des micropiliers dont le miroir supérieur est composé
de 15 paires de Bragg ont été fabriqués (25 paires pour le miroir inférieur). Des spectres

typiques d’un tel micropilier sont présentés figure 4.8.
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F1G. 4.8 — Spectres d’un micropilier de diamétre 1 um & faible (0.1 uW) et forte puissance d’excitation
(300 uW, signal divisé par 500). Les boites quantiques hors résonance ont une intensité comparable aux
boites en résonance. Pourtant les boites quantiques en résonance sont a priori bien mieux couplées au
mode de cavité que celles hors résonance. Cette observation implique qu’il existe pour les photons une voie

d’échappement supplémentaire hors de la cavité.

La figure 4.8 présente le spectre d’un micropilier & faible puissance d’excitation.
Seules les raies X des différentes boites quantiques sont présentes. Sur cette figure, les boites
quantiques hors-résonance ont une intensité comparable & celles qui sont en résonance. Or
le facteur de qualité de ce micropilier et sa taille conduisent & un ceefficient de couplage
de I’émission spontanée au mode S de I'ordre de 0.95. Les photons émis par les boites
quantiques en résonance devraient ainsi étre redirigés quasi-intégralement dans la direction
normale aux miroirs et étre trés bien collectés par notre systéme expérimental. A l'inverse,
les photons émis par les boites quantiques hors résonance s’échappent par les modes de
fuite des micropiliers (par les flancs de la structure) et sont trés mal collectés par notre

systéme expérimental, étant donnée son ouverture numérique limitée (NA = 0.4).

Cette observation implique qu’il existe pour les photons en résonance une autre
voie d’échappement qu’a travers le miroir supérieur. Il faut par conséquent analyser plus
en détail les pertes intrinseques et extrinseques de la cavité. En particulier, les rugosités
de flancs des micropiliers, apparaissant lors de la gravure, créent une voie d’échappement

supplémentaire pour les photons (en plus d’abaisser @) [151, 152, 153]. Il faut alors intro-
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duire une nouvelle grandeur (3,) qui rend compte des photons réellement collectés par le
haut de la cavité, qui se distingue du taux de couplage de 1'émission spontanée au mode
B.

Des lors, approche consistant & maximiser le facteur de Purcell pour obtenir des
valeurs de 3 les plus proches de I'unité devient caduque. Il faut désormais maximiser le
taux de collection utile des photons 3,. L’objet de la partie suivante est ainsi de définir sans
ambiguité 3, et de rechercher les parametres optimaux des micropiliers pour rendre (3, le
plus proche de 1. Nous verrons que 'optimisation du taux de collection utile des photons
dans le mode est le résultat d’un compromis entre la recherche d’un petit volume de cavité
(pour maximiser F), et 3) et des pertes par diffusion aussi faibles que possible. Enfin, nous
estimerons le taux de collection maximum atteignable en utilisant des micropiliers gravés

a I'état de ’'art actuel.



Chapitre 5

Optimisation et caractérisation
d’une source de photons uniques

monomode

Ce chapitre a pour objet d’optimiser les parametres de notre source & photons
uniques. Nous avons en effet vu dans la partie 1.3 qu’une efficacité de collection élevée
alliée & un ¢(?(0) trés faible est un élément majeur pour les différentes applications. Dans
cet esprit nous comparons quantitativement nos boites quantiques uniques en microcavité
a d’autres types de sources de photons uniques.

Dans le chapitre précédent, nous avons vu qu’a priori le taux de collection des
photons dans un mode unique augmentait avec le facteur de Purcell du micropilier. Cette
condition entrainait I'utilisation de micropiliers de faible diameétre et comportant de nom-
breuses paires de Bragg afin de maximiser le facteur de Purcell. Cependant, & la fin du
chapitre précédent, nous avons vu que des rugosités de flancs de nos microcavités, ap-
paraissant lors de la gravure, causaient une voie d’échappement supplémentaire pour les
photons [151, 152, 153]. Ce défaut doit étre étudié afin de définir un taux de collection
utile des photons et d’optimiser les paramétres des microcavités. L’optimisation du taux
de collection utile des photons dans le mode est alors le résultat d’un compromis entre
la recherche d’un grand facteur de Purcell et la dégradation des flancs du micropilier; ce
point constituera ’objet de la premiere partie de ce chapitre.

Nous commencons donc par analyser les différentes pertes des micropiliers pour

définir une efficacité de collection utile des photons. Ceci nous permet d’optimiser les
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propriétés des micropiliers. Nous présentons alors les caractéristiques d’une source a un
photon réalisée en placant une boite quantique unique en résonance avec un micropilier
(résultats publiés dans [47]). Ses performances sont comparées aux lasers atténués utilisés
pour les expériences de cryptographie quantique ainsi qu’a d’autres types de sources de
photons uniques.

Dans la deuxieme partie de ce chapitre nous nous intéressons a une autre limite
d’utilisation de notre source & un photon, & savoir la température. Des expériences d’auto-
corrélation sur une boite quantique unique en résonance avec le mode d’un micropilier
sont réalisées & différentes températures. Ces résultats laissent espérer un fonctionnement

des sources a un photon fabriquées a partir de boites quantiques au dela de 77 K.

5.1 Optimisation des parametres du micropilier pour I’ap-

plication source a un photon

5.1.1 Pertes intrinseques et extrinseques de la cavité

L’approche présentée jusqu'’ici nous incitait a étudier des micropiliers avec un fac-
teur de Purcell le plus élevé possible, de maniére & maximiser . Deux effets concourent a
priori a un Fj, élevé : une haute finesse de la cavité planaire (Jg et un faible volume de cavité
V. Cette démarche ne tient cependant pas totalement compte des pertes additionnelles,
extrinseques et intrinseques, de la cavité. C’est ce dont nous allons parler ci-apres.

La premiere cause de perte, de type intrinseéque, est liée & la réflectivité finie du
miroir inférieur. Nous avons vu qu’en pratique, ces pertes intrinséques peuvent étre for-
tement atténuées en ajustant le nombre de paires de Bragg de chaque miroir. Pour le
micropilier présenté en figure 4.2, le ceefficient de transmission du miroir supérieur (7%),
composé de 9 paires est bien supérieur au coefficient de transmission du miroir inférieur
(0.1%) composé de 25 paires. La transmission par le miroir supérieur est donc la voie
d’échappement intrinséque dominante.

Les pertes extrinseques et, en premier lieu, la diffusion induite par les rugosités de
flanc du micropilier sont plus difficiles & contréler. Les rugosités de flancs du micropilier,
induites lors de la gravure, couplent les modes confinéds aux modes propagatifs et per-
mettent ainsi aux photons de s’échapper par une voie supplémentaire, faiblement collectée

par notre systéme [151, 152, 153]. Cet effet est souligné par 1'étude du facteur de qualité
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F1G. 5.1 — Facteurs de qualité @ (partie gauche) et facteurs de Purcell F, (partie droite) pour deux
séries de micropiliers en fonction de leur diametre. La série de micropiliers représentés par le symbole
triangle (respectivement cercle) est issue d’une méme cavité planaire de facteur de qualité Qo = 1000
(respectivement Qo = 5000). Sur la partie gauche les courbes en trait plein sont calculées a partir du
modele de Rivera et al. [138]. Sur la partie droite les courbes en trait plein sont simplement des guides
pour les yeux. Le facteur de qualité chute brutalement pour de faibles diameétres. Cette chute est moins

importante et apparait pour des diametres plus petits pour Qo = 1000.

@ en fonction de la taille du micropilier (voir figure 5.1). Les deux séries de micropiliers
étudiés possedent un miroir inférieur composé de 25 paires de Bragg et different par la
taille de leur miroir supérieur. Ainsi, les facteurs de qualité )y des cavités planaires dont
ils sont issus sont différents; nous étudions un échantillon “haute finesse” (15 paires et
Qo = 5000) et un échantillon “basse finesse” (9 paires et Qo = 1000). L’émission des
boites quantiques sous forte excitation est utilisée pour sonder les modes des micropiliers
par photoluminescence. Ces expériences d’optique peuvent étre qualifiées de passives dans
le sens ou aucun effet direct d’électrodynamique quantique n’est observé. En particulier,
I’absorption introduite par les boites quantiques est suffisamment faible pour ne pas per-
turber la valeur de () du micropilier “vide”. Ces émetteurs constituent simplement une

source de lumiére “blanche” pour I'étude des microcavités [8, 28].

Pour des diameétres élevés, () est constant, & peu pres égal au facteur de qualité Qg
de la cavité planaire. En-dessous d’un certain diametre critique, une dégradation de @) est
observée. Ceci montre que le temps de vie du photon dans la cavité (qui est proportionnel

a @) diminue & cause de l'apparition d’une nouvelle voie d’échappement. Lorsque les mi-
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cropiliers sont partiellement gravés, la diffraction par le pied du micropilier peut entrainer
de telles pertes additionnelles [152]. Quand toute la structure est gravée, ces pertes addi-
tionnelles sont causées par les rugosités de flancs. L’effet de ces rugosités de flancs croit
lorsque la taille du micropilier diminue. Pour les plus petits piliers (d < 1.5 ym), les pertes
extrinseques sont le mécanisme dominant d’échappement des photons. La chute du facteur
de qualité @) pour la série Q9 = 1000 est moins brutale que pour la série Qg = 5000 et
apparait pour des diameétres plus faibles. Ainsi, des facteurs de qualité () identiques sont
obtenus pour des mémes tailles de piliers et indépendamment du )y de la cavité planaire,
parce que les deux séries de micropiliers ont des rugosités de flanc similaires. Le compor-
tement expérimental de () en fonction de la taille des micropiliers est bien décrit par un
modele simple [138]. Celui-ci suppose que la probabilité de diffusion est proportionnelle &

I'intensité du mode & la surface du micropilier.

Un deuxieme type de pertes intrinseques, existant également pour les cavités pla-
naires, affecte aussi les micropiliers; il s’agit des pertes par absorption ou par diffusion par
rugosité d’interface. Ce dernier mécanisme est négligeable car les rugosités d’interface sont
de I'ordre de quelques monocouches atomiques, donc trés petites a ’échelle de la longueur
d’onde. L’échelle latérale est petite ce qui interdit également une structuration éventuelle
de la surface (de type réseau). Pour les microcavités planaires GaAs/AlAs, les valeurs les
plus élevées de @) connues sont de 11000 par croissance MBE [154] et 11600 par croissance
MOCVD [153]. Une absorption résiduelle des couches de la microcavité doit étre prise en

compte pour expliquer ces valeurs [153, 154].

Enfin, méme dans un miroir de Bragg parfait il existe des pertes intrinseques dues
au mode matching entre ’AlAs et le GaAs. En effet, & chaque interface Al1As/GaAs, un
mode guidé ne se couple pas uniquement au méme mode guidé dans ’autre matériau. Ce
type de pertes intrinseques reste cependant négligeable pour les micropiliers étudiés, car

elles n’apparaissent qu’en dessous de 1 yum de diametre.

5.1.2 Définition d’un taux de collection utile des photons

Pour une microcavité a faibles pertes, 1/Q) peut s’écrire comme la somme de termes
rendant chacun compte des différents mécanismes de pertes, & savoir : pertes intrinseques

dues a la réflectivité finie des miroirs, diffusion par les rugosités de flancs et absorption
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résiduelle. 1/Q s’écrit donc :

N SR B
Q Qint Qpertes Qabs

En supposant une transmission par le miroir inférieur négligeable, nous estimons la pro-

(5.1)

portion de photons émis dans le mode de cavité et sortant & travers le miroir supérieur :

_ 1/Qint _ Q N Q
/Bu B 1/Q Qpertes Qabs)

Q/Qq représente donc un facteur correctif par rapport a la collection des photons par un

B =51 (5.2)

micropilier de facteur de qualité idéal @)y, pour lequel 8 et 3, s’identifient.

Une analyse des données expérimentales présentées figure 5.1 permet d’estimer
la contribution des pertes intrinséques et extrinseques. Tout d’abord, les pertes dues a
I’absorption résiduelle sont les mémes pour la cavité planaire et les micropiliers. Une
modélisation utilisant la méthode des matrices de transfert montre que Q.5 est de 30000
pour nos microcavités haute finesse [153, 154]. Ensuite, Qperses peut étre facilement estimée

a partir de Q) et Qg :

1 1 1
=_— - — (5.3)
Qpertes Q QO
Nous modélisons ce terme de pertes de la méme maniere que Rivera et al. [138] :
2
. E() -
=€ .
Qpertes d

2
est l'intensité du champ électromagnétique aux bords du micropilier, d est

o ‘ﬁ(d)

le diamétre du micropilier et € un parametre phénoménologique qui rend compte de la
rugosité des flancs gravés. Plus e est faible, meilleure est la qualité de la gravure. Le champ
électromagnétique a l'intérieur du micropilier peut étre calculé a partir des équations de
Maxwell. Comme on le voit sur la courbe 5.1, ce modele décrit tres bien la dépendance du
facteur de qualité avec le diametre des micropiliers.

Les facteurs de Purcell pour ces deux séries de micropiliers, estimés a partir des
mesures de (@, sont présentés sur la partie droite de la figure 5.1. Pour la série haute
finesse, F}, atteint des valeurs autour de 30 pour des diametres de l'ordre de 1pm. Par
conséquent, des valeurs de 3, calculées en utilisant la définition 4.7, tres proches de I'unité
sont obtenues pour ces micropiliers (voir figure 5.2). Remarquons toutefois que 3 n’atteint
pas 1 dans la limite des faibles diametres puisque F, a son maximum pour des diametres
de ~ 1 pum. Des valeurs élevées pour § sont ainsi obtenues malgré une forte dégradation

de @) causée par les rugosités de flancs.
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Par contre, cet effet joue un role beaucoup plus important pour fG,, calculé en
utilisant ’équation 5.2. Alors que 3 atteint des valeurs trés proches de I'unité pour des
micropiliers de diameétre inférieur a 2 ym, 3, ne dépasse pas 0.7 et chute méme jusqu’a 0.1
pour le micropilier de 0.8 um de la série ()9 = 5000. Comme les pertes intrinseques sont
faibles (Qq élevé), les pertes additionnelles dues & la diffusion par les flancs deviennent
dominantes pour des diameétres inférieurs & 3 pm. Il devient ainsi préjudiciable de réduire
davantage la taille des micropiliers. Dans le cas présent, une valeur maximale pour 3, de

70% est obtenue autour de d = 3 ym pour ces micropiliers & haut facteur de qualité.

1,0 1,0
0,8 0,8
0,6 0,6
B,
0,4} 0,4
0,2 0,2
0’0 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | O'O

0 2 4 6 O 2 4 6
Diamétre du micropilier (um)

F1G. 5.2 — Fraction B des photons couplée au mode de cavité (partie gauche) et fraction utile des
photons collectés (B, (partie droite) pour deux séries de micropiliers en fonction de leur diametre. La série
de micropiliers représentés par le symbole triangle (respectivement cercle) est issue d'une méme cavité
planaire de facteur de qualité Qo = 1000 (respectivement Qo = 5000). Les courbes en trait plein sont
simplement des guides pour les yeux. Alors que 3 est trés proche de I'unité pour des micropiliers de faible
taille, B, est beaucoup plus faible & cause des pertes induites par les rugosités de flanc. Les micropiliers
issus de la cavité planaire pour laquelle Qo = 1000 ont un maximum de 3, similaire & la série Qo = 5000,

atteint pour un diametre plus petit (1.5 pm au lieu de 3 pm).

5.1.3 Nouvelle approche pour accroitre la collection des photons

Jusqu’a présent, la plupart des efforts pour les boites quantiques en micropiliers

portait sur la maximisation de 'amplitude de l'effet Purcell (et par conséquent de j3). Tl
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est clair que cette approche n’est plus pertinente dés que 'on s’intéresse a 'efficacité de
collection (3, de notre source & un photon, et ce pour deux raisons. Premiérement, cette
approche a tendance a favoriser les cavités de faible volume, pour lesquelles les pertes par
diffusion par les flancs sont les plus importantes. Deuxiemement, les cavités planaires de
haute finesse sont préférées, puisqu’une valeur de )y élevée contribue & réduire les pertes.
Cependant cela accroit le role relatif des pertes par rugosités de flancs et par absorption
comparées aux pertes intrinseques. (3, présente un maximum qui résulte d’un compromis
entre une réduction du volume de la cavité et une dégradation de (), conséquences de la
réduction du diamétre du micropilier. Le diamétre optimal correspond grossiérement a la

taille en dessous de laquelle () chute dramatiquement.
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F1G. 5.3 — Estimation théorique du taux de collection utile des photons 3, en fonction du diameétre des
micropiliers pour différentes valeurs des pertes intrinséques de la cavité (c’est a dire Qo). Nous supposons
une rugosité de flancs (& I’état de I'art actuel) constante et prenons 30000 pour valeur de Q,ps. La valeur

maximale de 83, dépend assez peu de Qo et reste au-dela de 0.7 quand Qo varie entre 500 et 5000.

Nous présentons figure 5.3 une estimation théorique de (5, comme fonction du
diametre du micropilier pour différentes valeurs des pertes intrinseques de la cavité (ou
Qo). Nous supposons que les pertes par absorption sont constantes (Qqps = 30000) ainsi
que les rugosités de flancs. Cette hypothése est confirmée par les valeurs de e similaires
observées pour nos deux séries de micropiliers (e ~ 0.06). Ces hypothéses correspondent

aux meilleurs résultats publiés non seulement pour le systéme GaAs/AlAs, mais aussi pour
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tous les micropiliers & base de matériaux semi-conducteurs.

Dans tous les cas, 3, présente toujours la méme dépendance en fonction du diametre
du micropilier d, mais le diametre d optimal dépend fortement de ). Comme attendu,
il augmente avec g, puisque les microcavités haute finesse sont plus sensibles aux pertes
additionelles. La valeur la plus élevée de (3, (0.73) est obtenue pour Qg ~ 2000 et d ~ 2 pm.
De facon assez remarquable, la valeur maximale de (8, dépend assez peu de Qg et reste
au-dela de 0.7 quand g varie entre 500 et 5000. Ce comportement permet de choisir
(si nécessaire) le diametre du micropilier sans compromettre Vefficacité de collection S,
de notre source. C’est un point intéressant, car en pratique la réduction du diametre du
micropilier est 'approche la plus utilisée pour réduire le nombre de boites quantiques
présentes dans la microcavité jusqu’a 'unité.

Nous avons ainsi démontré que pour maximiser la fraction utile des photons col-
lectés il ne faut pas nécessairement utiliser des micropiliers de trés haut facteur de qualité
mais trouver un compromis entre ce facteur de qualité et les pertes induites par les rugo-
sités de flanc. Avec cette série de micropiliers (Qo = 1000), une fraction utile des photons
collectée de 0.7 a été estimée pour des micropiliers de diameétre 1 pym.

Nous présentons dans la suite I’étude de micropiliers de petit diametre obtenus
pour Q9 = 1000. Ces structures sont proches de I'optimum en ce qui concerne f,, et
permettent par ailleurs d’isoler un petit nombre de boites quantiques dans le micro-
pilier comme nous ’avons vu figure 4.3. Nous caractérisons dans la section suivante la
source de photons uniques obtenue par spectroscopie de microphotoluminescence et par

des expériences d’auto-corrélation.

5.2 Caractérisation d’une source solide monomode de pho-

tons a boites quantiques

Dans cette section, nous présentons les premiers résultats, également publiés dans
[47], sur une source & un photon réalisée en placant une boite quantique unique en
résonance avec un micropilier. Nous comparons ensuite son efficacité de collection avec
d’autres systemes de collection utilisés a I’heure actuelle.

L’échantillon considéré est le méme que précédemment (micropiliers issus d’une
méme cavité planaire de Qg = 1000). Les boites quantiques uniques & Uintérieur de la

microcavité ont leur maximum d’émission a 1.31eV avec une largeur & mi-hauteur de
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60 meV. Pour isoler une seule boite quantique unique, nous avons utilisé la méthode,
décrite dans la partie 4.4.1, de décalage spectral entre le mode de cavité et le maximum

d’émission de la photoluminescence des boites quantiques.

5.2.1 Auto-corrélation de photons

Le micropilier étudié a pour diametre 0.9 um et voit son mode fondamental situé
a 1.2628 eV (voir figure 4.3). Cette boite quantique (BQ.q) a déja été étudiée par spec-
troscopie résolue en temps et par des expériences de microphotoluminescence en fonction
de la puissance d’excitation (voir chapitre 4). A basse excitation, on distingue la raie X
d’une boite quantique & 1.2626eV (deux autres raies X nettement moins intenses sont
également présentes en bordure du mode mais sont suffisamment séparées spectralement
pour considérer que 1'on a affaire & une seule boite quantique). Cette boite quantique dont
I’émission se fait pratiquement au centre du mode de cavité constitue notre source & un
photon. Des expériences d’auto-corrélation sous excitation pulsée ont été conduites sur
cet émetteur. La puissance d’excitation est de 1 W, ce qui correspond & 0.3 Py, (mémes
notations que dans le chapitre 3.1). La durée d’accumulation de I'expérience est de 121 min
et le flux de photons sur les photodiodes est de N; = 6800 coups/s et Ny = 2900 coups/s.
L’histogramme de corrélation est corrigé des coups noirs des photodiodes puis normalisé
selon la procédure déja décrite.

Le pic central de la fonction d’auto-corrélation est nettement atténué (voir figure
5.4), avec ¢g2(0) < 0.5 ce qui prouve que les photons sont bien émis par un émetteur
unique. ¢2(0) = 0.16, ce qui signifie que cet émetteur a une probabilité 6.2 fois plus
faible qu’'une source cohérente d’émettre plus d’un photon par impulsion. Cette valeur
est supérieure a celle obtenue pour les boites quantiques uniques incluses dans des mesas.
La raison de cette valeur non nulle provient d’un signal de fond non négligeable. Ce
signal résiduel est attribué a I’émission provenant d’autres boites quantiques. Ces boites
quantiques ont leur émission principale & une longueur d’onde autre que celle du mode
de cavité mais ont toutefois une contribution sur un spectre plus large. g?(0) se dégrade
d’ailleurs rapidement avec la puissance d’excitation, preuve que d’autres émetteurs voient
leur contribution augmenter. En utilisant des échantillons avec des densités de boites
quantiques plus faibles, une diminution de g?(0) est trés certainement envisageable.

La fonction d’auto-corrélation des pics voisins est théoriquement égale & 1. Les

valeurs mesurées, distribuées autour de 1, sont compatibles avec un écart statistique de
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F1G. 5.4 — Histogramme des coincidences enregistré pour la raie X d’une boite quantique unique (BQcax)
placée en résonance avec le mode d’un micropilier. La puissance incidente est de 0.3 Psq;. Les nombres au-
dessus des pics indiquent les valeurs de la fonction d’auto-corrélation du second ordre pour ces mémes pics.
La faible valeur de 9(2)(0), alliée a un taux de collection utile des photons satisfaisant, indique que notre

source a un photon est déja plus performante que les lasers atténués utilisés en cryptographie quantique.

type poissonien.

5.2.2 Estimation de j,

La largeur des pics voisins est bien plus faible que dans les expériences d’auto-
corrélation avec des boites quantiques incluses dans des mesas. Cette faible largeur des
pics indique un raccourcissement du temps de recombinaison radiatif de ’exciton, ce qui
est la signature de D'effet Purcell pour une boite quantique en résonance avec le mode
d’un micropilier. La largeur a mi-hauteur du pic indique un temps de vie pour ’exciton de
~ 500 ps. Cette valeur est similaire aux 400 ps mesurées de maniére directe (voir chapitre
4), voisine de la résolution temporelle du montage. Si on suppose que cette boite quantique
a un temps de vie typique de 1.5 ns hors résonance, le facteur d’exaltation correspondant
est supérieur a 3.

Le facteur de qualité du micropilier est de Q = 450 et son diameétre de 0.9 yum.

Le facteur de Purcell correspondant est de F), = 8.3. Ce micropilier est circulaire; le
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mode fondamental est donc dégénéré deux fois en polarisation et le facteur d’exaltation de
I'émission spontanée vaut F' = 2F;,/2+1 = 9. Cette valeur est une borne supérieure puisque
la position de la boite quantique & 'intérieur de la cavité est inconnue. Spectralement, la
boite quantique émet pratiquement au centre du mode. Comme Q¢ = 1000, le taux de

collection utile des photons pour cette boite quantique est de :

F-1
Pu = %T (5.5)

On peut estimer une fourchette pour 5, en prenant comme borne supérieure la valeur
théorique attendue pour F' pour une boite quantique idéalement placée et comme borne
inférieure celle donnée par la valeur expérimentale de F'. Cette derniére constitue une limite

inférieure & cause de la résolution limitée du systéeme expérimental. On obtient ainsi :
0.3 < B, <05 (5.6)

Ce taux de collection est a comparer avec celui d’une boite quantique dans une matrice de
GaAs. A cause de la forte différence d’indice entre le GaAs et I'air, une grande partie de la
lumiére est réfléchie par réflexion interne & l'interface. Moins de 3% des photons sont émis
hors du matériau. De plus, la lumiere émergeant du matériau est quasi-omnidirectionnelle,
si bien que seulement une fraction de celle-ci se situe dans 'ouverture numérique du
systeme de collection. C’est la raison pour laquelle, en pratique, les taux de collection
reportés sont inférieurs a 1%.

Une solution, autre que 'utilisation de microcavités, pour améliorer 'efficacité de
collection consiste & placer une lentille & immersion solide & la surface du matériau. Cet
objet est simplement une petite sphére d’indice de réfraction tres élevé avec un coté plan
poli. Cette approche est largement discutée par Barnes et al. [117]. Ces lentilles sont tout
d’abord apparues dans le domaine de la microscopie [155] et leur potentiel pour coupler
efficacement la lumiere & partir d’une source ponctuelle est désormais reconnu [156]. Les
meilleures géométries de lentilles, associées a des objectifs de collection de grande ouverture
(NA ~ 0.4), permettent théoriquement un taux de collection de ~ 30%.

Ainsi les micropiliers présentent potentiellement une efficacité de collection meilleure
que les lentilles & immersion solide. De plus, les micropiliers permettent de concentrer les
photons dans un seul mode électromagnétique, non dégénéré en polarisation, ce qui n’est
pas le cas des lentilles & immersion.

Toutefois cette valeur (30—40% des photons collectés) n’est pas une mesure directe

faite sur les photons. Rappelons que c’est a partir des facteurs de qualité @ et Qg, tous les
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deux mesurés, qu’est calculé 3, le taux de collection utile des photons. La partie suivante

est consacrée & une mesure expérimentale directe de la fraction utile des photons collectés.

5.2.3 Détermination expérimentale de 3,

Pour estimer le flux de photons généré par notre source de photons uniques mono-
mode, nous avons étalonné la réponse de notre systéme de collection. Pour cet étalonnage,
nous utilisons un puits quantique d’InGaAs dont 1’émission & 8 K est centrée a 1.238 eV
(1002nm) avec une largeur & mi-hauteur de 12meV. Cette valeur est trés proche de la
fréquence d’émission de notre source (1.263eV), si bien que la réponse des différents
éléments optiques est identique pour les deux émetteurs. Un filtre RG Schott 1000 est
inséré a la sortie de I'objectif de microscope dans le but de supprimer la luminescence du
GaAs et les photons émis par le laser. Seule ’émission du puits quantique est conservée,
comme on le vérifie sur des spectres de microphotoluminescence. L’intensité lumineuse
du signal est mesurée juste apres le filtre avec deux puissance-metres différents (Advan-
test TQ82017 et PHIR Nova). Les mesures sont relativement imprécises (~ 25% d’erreur)
et les valeurs obtenues par les deux puissance-métres sont comparables, a ces incerti-
tudes expérimentales prés. Cette mesure nous permet d’avoir une estimation du nombre
de photons arrivant sur notre systéme de détection (monochromateur et photodiode). La
comparaison avec le nombre de coups détectés conduit a une efficacité de collection et de
détection égale & 1.440.4 x 103 & la sortie de I'objectif de microscope. La transmission &
travers celui-ci est mesuré en utilisant le faisceau laser (1.53eV), ce qui donne une valeur
de 0.8. Ainsi I’étalonnage fournit une efficacité de collection et de détection totale 7.4
égale & 1.1 £ 0.4 x 1073,

Ensuite, nous estimons le taux de collection des photons émis par notre boite
quantique (toujours BQ.q,) dans le micropilier. Nous avons vu que sous forte excitation
plus d’une paire électron-trou est créée en moyenne par impulsion dans la boite quantique,
et que leur recombinaison conduit & un et un seul photon X. C’est le régime ou la raie X
sature avec la puissance d’excitation. Sous ces conditions, le nombre de photons X émis
par seconde par la boite quantique est donc égal a la fréquence de répétition du laser,
82MHz. La comparaison avec le nombre total de photons détectés a la saturation de la
boite quantique donne une valeur pour 'efficacité de collection npg des photons émis par
notre source égale & 4.840.4 x 10~%. Cette valeur est en fait légerement surestimée car elle

contient le bruit de fond associé aux paires de photons obtenues dans I’expérience d’auto-
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corrélation précédente. A partir de la valeur de g?(0) (0.16), on retrouve le niveau de bruit
et le signal associé & I’émission d’un photon unique (voir partie 3.1.4.2). On obtient ainsi
n%Q ~ 4.3 +£0.4 x 107*. Le rapport r = nﬁgQ/ﬂcal ~ 0.39 est la fraction des impulsions,
émises par la boite quantique dans le micropilier, contenant un photon. Cette valeur est
en bon accord avec celle de 3, obtenue par mesure des facteurs de qualité () et (Qg. Notons
que cette valeur est & peu pres 60 fois supérieure & celle obtenue pour les boites quantiques

dans les mesas (mesas simples, non situés sur un miroir d’or).

5.3 Comparaison avec les lasers atténués

Les protocoles de cryptographie quantique sont actuellement validés en utilisant
des lasers atténués comme source [40, 41]. Pour estimer les performances de notre source a
un photon, nous allons comparer ses caractéristiques a un tel émetteur laser. Dans la suite
nous noterons P(n) la probabilité qu'une impulsion contienne exactement n photons.

Rappelons que I'état quantique de la lumiére émise par un laser est un état
cohérent. La distribution statistique des photons P(n) pour un tel état est poissonienne.
Par conséquent, les lasers sont utilisés & tres faible puissance afin que la probabilité qu'une
impulsion contienne plus d’un photon (P(n > 1)) soit tres faible comparée & P(1). L’in-
convénient qui en résulte est que la majorité des impulsions ne contiennent aucun photon.
Ainsi pour une expérience typique de cryptographie quantique, P(0) ~ 89%, P(1) ~ 10%
et P(n > 1) ~ 1%. La probabilité qu'une impulsion contienne plus d’un photon sachant
qu’elle en contient au moins un est tout de méme égale a pres de 10%.

Notre source & un photon, réalisée en placant une boite quantique unique & I'intérieur
d’une micropilier, présente une probabilité P(1) d’émettre un photon par impulsion égale
A ~ 0.39 et un g2?(0) égal & 0.16. Ainsi, pour notre source, P(0) = 59.8%, P(1) = 39% et
P(n > 1) = 1.2%". Notre source est ainsi plus performante qu'un laser atténué puisque
moins d’impulsions vides sont délivrées ainsi que moins d’impulsions contenant plus d’un
photon. A titre indicatif, un laser atténué ne peut atteindre, de par sa statistique poisso-
nienne, le méme facteur de remplissage des impulsions (P(1) = 0.39).

Rappelons qu’il est important que P(0) et P(n > 1) soient les plus faibles possibles.
Des valeurs élevées de P(n > 1) ne garantissent plus le principe d’inviolabilité de la

cryptographie quantique, car un espion peut exploiter les photons excédentaires. Dans la

"Pour de faibles flux g‘® (0) s'identifie & 2P(n > 1)/P(1)?
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P0) | P(1) | P(n>1)
laser atténué typique 0.9 0.1 0.01
source a un photon réalisée 0.6 | 0.39 0.01
source a un photon a I'état de 'art | 0.3 0.7 0
source a un photon idéale 0 1 0

TAB. 5.1 — Comparaison des caractéristiques, en terme de probabilités de présence de n photons dans
une impulsion : d'un laser atténué typique utilisé dans les expériences de cryptographie quantique, de notre
source a un photon réalisée en placant une boite quantique unique dans un micropilier et d’'une source
a photons uniques réalisable a 'état de ’art technologique. Notre source a un photon contient moins

d’impulsions vides et moins d’'impulsions contenant plus d’un photon qu’un laser atténué.

partie 1.3, nous avons vu que 'emploi d’une source a photons uniques permet d’augmenter
la portée maximale de transmission. Avec la source de photons uniques ainsi réalisée, cette
portée maximale est augmentée de 50% : elle passe de 12km (avec une diode laser atténuée)
4 17km (de 25km & 36 km pour une source qui émettrait & 1.3 ym). A portée égale (12km),
notre source & photons permettrait d’obtenir un débit de 1.9 x 10~* bits/impulsion au
lieu de 3 x 10~° bits/impulsion pour un laser atténué, soit un débit 6.3 fois plus élevé
(augmentation du débit limitée par le facteur 1/¢(*)(0), voir partie 1.3). A 1.3 um et pour

une portée de 25km, le débit serait également de 1.9 x 10~ bits/impulsion.

Enfin, il est intéressant d’estimer les performances atteignables par nos sources a
un photon sans difficulté technologique majeure. Nous avons vu que pour des gravures
a ’état de ’art, un taux de collection utile des photons (3, aussi haut que 0.7 peut étre
atteint. A terme, le contrdle de la position des boites quantiques sera trés souhaitable pour
mieux maitriser F, et donc 3,. De plus, les expériences d’auto-corrélation sur les boites
quantiques uniques dans les mesas donnent des valeurs trés proches de 0 pour ¢(?) (0). Ceci
laisse espérer des valeurs également nulles pour g(Z) (0) pour les boites quantiques dans les
micropiliers si leur densité est diminuée. Alors les caractéristiques de la source a photons
uniques seraient les suivantes : P(0) = 0.3, P(1) = 0.7 et P(n > 1) ~ 0. La portée des
communications passe alors & 36 km au lieu de 12km (de 25km & 77 km pour une source
qui émettrait & 1.3 um). A portée égale (12km & 1 um et 25km & 1.3 um), le débit est de

2.7 x 1073 bits/impulsion, soit 90 fois plus élevé que pour un laser atténué.

Les caractéristiques de ces différentes sources sont résumées dans le tableau 5.1.
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5.4 Comparaison quantitative des différents émetteurs de

photons uniques

Dans le chapitre 1, nous avons décrit qualitativement les différents émetteurs de
photons uniques existant a ’heure actuelle. Nous avons trés brievement décrit le principe
de I’émission de photons uniques pour chaque émetteur et discuté qualitativement les
avantages et inconvénients de chaque source. Dans cette section, nous allons décrire les
performances de ces émetteurs en terme plus quantitatifs, & savoir leur fonction d’auto-
corrélation du second ordre et leur efficacité de collection utile 3,. Cette dernieére donnée
n’est souvent que grossierement estimée, seul le taux de détection et de collection général
est disponible dans les publications.

- Molécules

B. Lounis et W. E. Moerner [43] démontrent pour leur molécule & température
ambiante un g2(0) & 0.27 avec un taux de collection des photons de I'ordre de
6%. Notons que le taux de répétition des impulsions n’est que de 6.25 MHz.

— Centres N-V du diamant

A. Beveratos et al. [46] obtiennent un g?(0) de 0.17 pour un centre N-V dans un
nanocristal de diamant. Les taux de collection ne sont au mieux que de quelques
pour-cent.

— Nanocristaux de CdSe/ZnS

P. Michler et al. [65] annoncent un g2(0) de 0.47 pour des nanocristaux de
CdSe/ZnS émettant a température ambiante. Le taux de collection utile est 1a
encore estimé, au mieux, & quelques pour-cent.

L’ensemble de ces performances et des caractéristiques de chaque émetteur est
résumé dans le tableau 5.2. Des travaux d’autres équipes montrent également un ¢g2(0) tres
proche de 0 pour des boites quantiques InAs/GaAs. P. Michler et al. [30, 67] démontrent
un ¢2(0) rigoureusement nul pour des boites quantiques (hors résonance) dans des micro-
disques. Cependant, rappelons que ce systéme n’est pas adapté a la collection des photons,
ces derniers sont émis sur 360°. C. Santori et al. [31] démontrent un ¢g2?(0) de 0.12 mais
pour des boites quantiques dans des mesas.

Ainsi, les boites quantiques uniques en micropiliers apparaissent comme les meilleurs
candidats. Ce systéme conjugue a la fois une faible probabilité d’émettre plus d’un photon

par impulsion et une efficacité de collection utile des photons élevée. C’est aussi la seule
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g%(0) Bu tvie | Tfonc | Emission monomode | Remarques
Molécule 0.27 0.06 | 3.8ns | 300K non stable
Centre N-V 0.17 | ~0.01 | 25ns | 300K non stable
Nanocristal CdSe/ZnS 047 | ~0.01 | 32ns | 300K non scintillement
Boite quantique en micropilier | 0.16 039 |[13ns| 8K oui stable

TAB. 5.2 — Comparaison des caractéristiques des différentes sources de photons uniques existant & I’heure
actuelle. ty;c désigne le temps de vie du niveau radiatif et Tfon. la température de fonctionnement du
dispositif. Les boites quantiques uniques en micropilier présentent les meilleures caractéristiques notamment
en ce qui concerne le taux de collection utile des photons. C’est aussi la seule source émettant de facon

monomode. Cependant son fonctionnement ne se fait a '’heure actuelle qu’a basse température.

source capable d’émettre les photons de fagon monomode. Cependant sa température de
fonctionnement est actuellement de 8 K. Nous verrons dans la section suivante qu’une

température de fonctionnement au-dela de 77 K est envisageable.

5.5 Evolution de ¢?(0) avec la température

Notre source & un photon présente une distribution statistique des photons par
impulsion meilleure? que les autres émetteurs de photons uniques et qu’un laser atténué
typique, actuellement utilisé dans les expériences de cryptographie quantique. Cependant
notre source présente l'inconvénient de fonctionner, pour l'instant, uniquement & basse
température. Dans toutes les expériences présentées, ’échantillon est refroidi & 8 K. Nous
avons ainsi conduit des expériences d’auto-corrélation sur une boite quantique unique dans
un micropilier en fonction de la température pour estimer la dégradation de 9(2)(0).

La figure 5.5 présente les spectres du micropilier étudié (diametre de 0.9 ym) en
fonction de la température. Ce micropilier est celui contenant BQ.q,. Le spectre a 10K
présenté ici est différent de celui présenté précédemment, au chapitre 4. Ces expériences,
réalisées plusieurs mois apres les précédentes, révélent une altération de I’émission lumi-
neuse de certaines boites quantiques en micropiliers. Ce phénomene reste imparfaitement
compris & ce jour, mais pourrait étre lié & 'oxydation spontanée des couches d’AlAs. Il faut
noter qu'une trop forte illumination des micropiliers modifie considérablement 1’émission

des boites quantiques placées a l'intérieur. Méme apres recyclage thermique, les boites

2C’est & dire plus proche de la distribution statistique d’une source & un photon idéale : P(0) =0,

P(1)=1et P(n>1)=0.
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F1G. 5.5 — Spectres du micropilier étudié en fonction de la température. En trait épais tireté est aussi
représenté le mode de la cavité. Les spectres des boites quantiques se déplacent vers les grandes longueurs

d’onde avec la température. La boite quantique étudiée est repérée par une fleche pour chaque température.

quantiques ne retrouvent pas toujours leur émission originelle.

Le mode de la cavité (représenté en pointillé et trait épais) ne se déplace pratique-
ment pas avec la température. Par contre, la longueur d’onde d’émission des boites quan-
tiques se déplace vers les grandes longueurs d’onde avec la température. Ce déplacement
en longueur d’onde varie quadratiquement avec la température. Ainsi, nous avons choisi la
boite quantique (repérée par une fleche) située dans le flanc gauche du mode de la cavité a
T = 10 K de maniére a pouvoir suivre ’émission de cette boite quantique aux températures
les plus élevées possibles. A T' = 50K, I’émission de la boite quantique s’est déplacée et
s’effectue désormais dans le flanc droit du mode. Au-dela de T' = 50K, I’émission de la
boite quantique sort du mode de cavité et disparait dans le signal de fond, puisque son
émission n’est plus redirigée dans le mode par I'effet Purcell.

Sous ces conditions d’excitation (impulsionnelle), nous avons alors conduit des
expériences d’auto-corrélation sur cette boite quantique. Les histogrammes de corrélation
sont présentés figure 5.6 pour trois températures différentes. Les valeurs de g(2 (0) obtenues
pour 10K, 30K et 50K sont respectivement de 0.41, 0.54 et 0.71. Comme attendu, ¢(* (0)
se dégrade avec la température. Toutefois, méme a T = 50 K, on observe toujours un effet

de dégroupement de photons, ce qui prouve que la distribution statistique des photons
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F1G. 5.6 — Histogrammes des coincidences enregistrés pour la raie X de la boite quantique étudiée pour
des températures de 10K, 30K et 50 K. Les conditions d’excitation correspondent aux spectres présentés
figure 5.5. Les nombres au-dessus des pics centraux indiquent les valeurs de ¢®(0). ¢ (0) a tendance

se dégrader avec l'augmentation de la température.

reste sub-poissonienne.
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FI1G. 5.7 — Valeurs mesurées (e) et attendues (o), & partir du rapport signal sur bruit observé p, pour
g™ (0) en fonction de la température. Le niveau de bruit observé rend ainsi bien compte de la dégradation

de g(0).
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La dégradation de ¢(?)(0) observée provient principalement de la montée du signal
de fond avec la température. Comme nous ’avons déja vu, ce signal est principalement
associé & ’émission secondaire de boites quantiques situées & d’autres longueurs d’onde et
a la couche de mouillage. Cette émission est due a l'interaction avec les phonons, qui est
bien une fonction croissante de la température. Comme dans la partie 3.1.4.1, nous avons
calculé la valeur attendue de ¢(?)(0) & partir du rapport signal sur bruit p. La figure 5.7
présente les valeurs mesurées et attendues de ¢ (0) pour les différentes températures. On
note que le niveau de signal de fond observé rend ainsi bien compte de la dégradation de
¢?)(0) avec la température.

Au-dela de 70 K, les raies X diminuent en intensité. Cet effet est dii & 1a thermoémission
des porteurs. Les porteurs piégés peuvent s’échapper & cause du faible gap d’énergie entre
les niveaux discrets de la boite quantique et le continuum d’états de la barriere de GaAs
devant kpT. L’efficacité quantique des boites n’est alors plus égale & 1. Cet effet est encore
plus marqué pour les boites quantiques peu profondes.

Notons que ¢(2) (0) est déja élevé a T = 10 K pour cette boite quantique particuliére,
principalement & cause de la densité trop élevée de boites quantiques dans ce micropilier.
On peut ainsi espérer un bien meilleur comportement en température pour une boite

quantique réellement unique et atteindre 77 K avec un ¢(?(0) trés faible.

5.6 Conclusion

Les pertes extrinséques de la cavité nous ont obligé & redéfinir les parametres op-
timaux des micropiliers pour maximiser la collection utile des photons. Le maximum de
cette efficacité de collection est obtenu en faisant un compromis entre un facteur de Pur-
cell élevé et les pertes par rugosités de flancs. Nous avons démontré expérimentalement
que la source & un photon, réalisée en placant une boite quantique unique dans un mi-
cropilier, délivre un et un seul photon pour prés de 40% des impulsions avec seulement
1% des impulsions contenant plus d’un photon. Ces résultats font déja de notre systéme
la source de photons uniques la plus efficace comparé aux autres émetteurs actuels. Nous
pensons qu’une réduction de la densité des boites quantiques alliée & une optimisation
des parametres des micropiliers doit permettre d’atteindre un taux de collection utile des
photons d’au moins 70%.

Enfin, nous avons étudié la principale limite de notre source a photons uniques, a
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savoir la température. Les expériences réalisées nous laissent espérer un fonctionnement
a 77K proche d’une source a un photon idéale. La encore, une réduction de la densité
de boites quantiques permettra certainement une meilleure tenue en température. Une
solution consiste également & employer des boites quantiques CdSe/ZnSe (systeme II-VT).
Il est envisageable pour ce type de boite quantique de sélectionner spectralement la raie X
jusqu’a 300 K. En effet, comparativement au systéme InAs/GaAs, les raies X et XX sont
plus éloignées spectralement [83]. Ainsi les raies restent, malgré leur élargissement, bien
séparées en énergie lorsque la température augmente. Ces boites quantiques qui émettent
dans le visible ne sont pas adaptées pour la transmission sécurisée sur fibre optique mais

pourraient s’avérer utiles pour les communications sécurisées en espace libre.



Chapitre 6

Conclusion et Perspectives

6.1 Bilan

Dans ce travail de thése nous avons réalisé une source a photons uniques basée
sur I'intégration d’une boite quantique dans un micropilier. Nous avons d’abord étudié les
propriétés de microphotoluminescence d’une boite quantique unique et avons identifié les
principales raies d’émission, & la fois par la dépendance en puissance de leur émission et

leur spectroscopie résolue en temps.

La génération d’états quantiques de la lumiere a alors été mise en évidence sur une
boite quantique unique. Les expériences d’auto-corrélation sur la raie associée a 'état exci-
ton montrent qu'une boite quantique constitue un émetteur idéal de photons uniques, avec
une probabilité quasi-nulle d’émettre plus d’un photon par impulsion. Cette expérience a
aussi été réalisée sous excitation continue et présente des résultats en bon accord avec un
modele simple & deux niveaux. Les expériences d’auto-corrélation sur la raie associée a

I’état biexciton ont également révélé la nature quantique de cette émission.

Les expériences de corrélation croisée entre la raie X et la raie XX ont permis
d’affirmer définitivement que le photon X est émis apres le photon XX. Une boite quantique
permet donc ainsi de générer des paires de photons corrélés dans le temps. Cette expérience
de corrélation croisée s’est avérée un outil puissant pour I'identification des raies d’émission

d’une boite quantique unique.

Nous avons alors démontré des effets d’électrodynamique quantique en cavité a
I'état solide sur un émetteur unique en placant une boite quantique en résonance avec le

mode fondamental d’un micropilier. Des expériences de microphotoluminescence résolue en

131



132 Conclusion et Perspectives

temps ont mis en évidence un raccourcissement du temps de vie pour une boite quantique
en résonance, donnant un facteur d’exaltation du taux d’émission spontanée au moins égal
a 3. Les expériences de dépendance de ’émission en fonction de la puissance d’excitation
ont révélé des facteurs d’exaltation aussi élevés que 10, en comparant les puissances de
saturation d’émetteurs hors résonance et en résonance. Ces résultats montrent (de facon
indirecte) que la majorité des photons sont collectés grace a l'effet Purcell dans un seul
et méme mode spatial. Enfin, 'utilisation de micropiliers a section elliptique, en levant la
dégénerescence en polarisation des modes, permet de controler la polarisation des photons
émis.

Nous avons alors vu que des pertes extrinseques a la cavité, notamment dues aux
rugosités de flancs, causaient une voie d’échappement supplémentaire pour les photons. La
dégradation du facteur de qualité avec la taille des micropiliers a notamment été observée
par des expériences de caractérisation optique des cavités. Un taux de collection utile
des photons a alors été défini, prenant en compte toutes les pertes de la cavité. Alors
qu’auparavant les micropiliers issus de cavités planaires avec des facteurs de qualité tres
élevés étaient recherchés, la maximisation de ce nouveau facteur de mérite entraine le
développement de micropiliers partant de facteurs de qualité plus faibles, mais moins
sensibles aux effets de rugosités de flancs aux petites tailles.

Notre source a un photon, obtenue en placant une boite quantique unique en
résonance avec le mode de cavité, présente les caractéristiques suivantes. La probabilité de
collecter un photon par impulsion est proche de 40% et la probabilité d’émettre plus d’un
photon par impulsion est aussi faible que 1%. La comparaison avec d’autres émetteurs
de photons uniques montrent que les boites quantiques en micropiliers présentent le net
avantage de combiner & la fois I’émission de photons uniques monomodes avec un taux
de répétition élevé et une excellente efficacité de collection. Enfin, des expériences d’auto-
corrélation en fonction de la température montrent une dégradation de I’émission de pho-
tons uniques avec la température. Ces résultats laissent espérer un fonctionnement au-dela
de 77K en utilisant des boites quantiques plus profondes mais aussi en employant un mi-

cropilier contenant réellement une seule boite quantique.
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6.2 Amélioration de la source a photons uniques

6.2.1 Abaissement de ¢ (0)

Nous avons vu dans le chapitre 5 que des micropiliers a 1’état de ’art pourraient
permettre d’atteindre des taux de collection utile des photons de 'ordre de 70%. A moins
de percées technologiques en ce qui concerne la gravure des microcavités, il est difficile
de croire que cette valeur de 70% puisse étre aisément dépassée pour les micropiliers. Par
contre, la source & un photon réalisée présente un ¢(2 (0) non nul. Nous pensons que g(* (0)
pourrait approcher 0, comme pour les boites quantiques uniques dans les mesas, & condition
d’employer un plan de boites quantiques beaucoup moins dense. Une solution consiste a
faire croitre un ensemble d’ilots dits zone-frontiére (voir chapitre 2) et & repérer les boites
quantiques uniques grace a un quadrillage. Les micropiliers seraient alors fabriqués aux
endroits ou une boite quantique a été repérée. Cette technique a 'avantage, d’une part
de fabriquer des micropiliers contenant réellement une seule boite quantique, et d’autre
part d’étre sir que I'’émetteur se situe bien spatialement au centre de la microcavité, de

maniére a bénéficier au maximum des effets d’électrodynamique quantique en cavité.

6.2.2 Allegement du dispositif

Notre source de photons uniques présente actuellement I'inconvénient de ne pouvoir
étre utilisable qu’avec un monochromateur. Celui-ci sélectionne spectralement la raie X
de la boite quantique, mais diminue aussi considérablement le taux de collection et de
détection global des photons. Une premiere solution est de remplacer le monochromateur
par un filtre interférentiel, ce qui accroitrait déja considérablement le taux de détection
global des photons. Une solution encore plus élégante consiste & employer doublement la
microcavité pour remplir cette fonction. Nous avons vu que le micropilier sert & préparer
les photons dans un méme état donné et a collecter efficacement les photons. Le micropilier
peut aussi étre utilisé pour sélectionner spectralement la raie X, associée a 1’état exciton.
Il suffit que le mode de cavité soit suffisamment fin pour n’inclure spectralement que la
raie X. Les photons correspondant a des états autres que I'exciton sont alors émis dans
les modes de fuite de la cavité et ne sont donc pas collectés (on collecte uniquement les
photons émis par le haut dans ’axe du micropilier). On améliorerait ainsi considérablement
le taux de collection et de détection global tout en allégeant le dispositif de production

des photons uniques.
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6.2.3 Augmentation de la température d’utilisation

Une des autres voies d’amélioration consiste bien entendu a augmenter la température
d’utilisation. Nous avons vu dans le chapitre 5 que ¢(?) (0) se dégradait avec 'augmentation
de la température, principalement & cause de la montée du signal résiduel provenant de
la couche de mouillage et de la présence d’autres boites quantiques. L’emploi de boites
quantiques plus profondes (situées & plus basse énergie) et plus diluées doit permettre
d’atténuer tres fortement l'effet de la couche de mouillage et des autres boites quantiques.
Une utilisation au-dela de 77 K est ainsi envisageable.

Pour des températures plus élevées, deux obstacles entravent le fonctionnement de
notre source a photons uniques. Le premier est que la séparation en énergie des raies X et
XX devient alors plus faible que la largeur spectrale des raies, a cause de leur élargissement
avec la température. La sélection spectrale de la raie X n’est alors plus possible et rien
ne garantit ’émission de photons uniques. Une solution consite & employer des boites
quantiques auto-assemblées CdSe/ZnSe (systeme II-VI) pour lesquelles la séparation en
énergie des raies X et XX est beaucoup plus importante [83].

Le deuxieme obstacle intervient lorsque la largeur de la raie X excede la largeur
du mode de cavité. En effet, lorsque la largeur de I'émetteur exceéde la largeur du mode
de cavité, nous avons vu au chapitre 3 que le facteur de Purcell est diminué d’un facteur
AXemetteur | Adcavite- S1 F) chute en dessous de ~ 3 — 4, le micropilier ne remplit plus alors
son role de redirection de I’émission des photons dans une méme direction. Il faut alors
se tourner vers d’autres microcavités comme les cristaux photoniques [118, 119, 157, 120]
pour travailler & haute température. En effet, pour un méme facteur de Purcell, on peut
se contenter d’'un mode de cavité plus large pour les cristaux photoniques que pour les
micropiliers car leur volume effectif est plus faible [158, 159]. Les cristaux photoniques
permettent alors de bénéficier entierement de I'effet Purcell tant que la largeur du mode

de cavité reste supérieure & celle de I’émetteur.

6.3 Injection électrique des porteurs

Toujours dans cet esprit d’amélioration du dispositif, une injection électrique des
porteurs est souhaitable. En plus de la réduction de I'’encombrement, elle serait une étape
supplémentaire vers la production & une échelle industrielle de la source & photons uniques.

Des résultats récents sur I’émission de photons uniques par une boite quantique
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unique pompée électriquement sont encourageants pour de tels développements [66]. Des
boites quantiques InAs/GaAs sont placées a 'intérieur d’une jonction p-i-n. Des impulsions
électriques de 400 ps de largeur permettent de remplir les boites quantiques de porteurs. Les
expériences d’auto-corrélation effectuées sur la raie X d’une boite quantique démontrent
bien la propriété de dégroupement de photons de ’émission. La fonction d’auto-corrélation
du second ordre g(Q)(O) est de 'ordre de 0.1. L’émission parasite des photons additionnels
est attribuée & une électroluminescence de fond.

Pour transposer cette technique & notre dispositif, il faut étre capable de réaliser
des micro-contacts électriques sur les micropiliers pour injecter les porteurs. Toutefois, il
y a un risque de dégradation des qualités optiques du micropilier & cause de ces contacts.
L’effet de l'injection électrique sur ’émission, mais aussi sur l'efficacité de collection des
photons devra donc étre étudiée.

Une autre solution, plus simple, consiste & intégrer un micropilier & boites quan-
tiques sur un laser par émission par la surface (VCSEL) [160, 161]. Les micropiliers assurent
alors la conversion des impulsions poissoniennes délivrées par le VCSEL en impulsions a

un photon.

6.4 Emission de photons intriqués

Au cours de ce travail de thése nous avons démontré I’émission de paires de photons
corrélés dans le temps. A la fin du chapitre 3, nous avons décrit une méthode pour émettre
des paires de photons intriqués en polarisation. Cette méthode est basée sur le fait qu’a
partir de 1’état biexciton, il existe deux chemins, que I'on ne peut distinguer si aucune
mesure de polarisation n’est réalisée, pour émettre un photon XX puis un photon X. Ceci
satisfait la principale condition nécessaire pour I'intrication en polarisation des photons
émis.

Jusqu’a ce jour des corrélations en polarisation [116] ont été mises en évidence
mais aucun effet d’intrication. La raison principale est trés certainement due & ’absence
de cohérence de phase entre les deux photons émis. Les photons ne sont pas alors parfaite-
ment indiscernables du point de vue de leur fréquennce. Cette condition d’indiscernabilité
est également nécessaire a l'intrication. Pour remplir cette condition il faut que le temps
de déphasage des photons T, soit limité par le temps de vie radiatif T;. Alors, la condi-

tion suffisante pour observer 'intrication serait que la largeur des transitions excitoniques
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limitée par T} soit plus grande que I'écart de longueur d’onde entre les deux excitons (cor-
respondant aux deux chemins de désexcitation). La réalisation de tels états fait 'objet de

la section suivante.

6.5 Photons indiscernables

Les photons uniques produits par notre source ne proviennent pas a priori d’une
émission cohérente, comme le suggerent les temps de déphasage Ty tres faibles mesurés
pour ces boites quantiques [87, 86, 114]. De plus, les premiéres expériences sur U'intrication
des photons issus des raies X et XX se sont révélées pour l'instant négatives [116]. Cette
condition de cohérence de phase n’a rien d’indispensable pour 'application a la distribu-
tion de clefs quantiques. Par contre elle ’est dans le cas d’une application a 'ordinateur
quantique [53, 162].

La réalisation de portes logiques quantiques conditionnelles & partir de photons
uniques est basée sur des effets d’interférence & plusieurs photons de type Hong, Ou,
Mandel [56, 54]. La réalisation expérimentale de telles propositions avec un maximum
d’efficacité nécessite des photons uniques monomodes spectralement, c¢’est-a-dire dont les
largeurs spectrales et temporelles sont limitées par la relation d’incertitude temps-énergie.
Ce type de photons uniques produits dans un seul mode spatial, temporel, spectral et de
polarisation n’a pour 'instant jamais été réalisé expérimentalement. Il est I’état de lumiere
le plus “pur” que 'on puisse imaginer.

Il a été également suggéré récemment que de tels photons monomodes devraient
permettre de préparer des états de Fock & N photons dans le but de réaliser de la litho-
graphie avec une résolution spatiale accrue d’un facteur N [163].

La condition nécessaire a la réalisation d’une telle source est de disposer d’un
dipdle unique dont la transition n’est pas élargie par des mécanismes déphasants autres
que radiatifs, c’est-a-dire dont le temps de déphasage T5 est imposé par la durée de vie Ty
(i.e. Ty = 2T). Afin d’approcher ce régime, on peut, soit rallonger Tb, soit diminuer T}
autant que possible.

Dans le cas des boites quantiques, T5 est limité par I'interaction avec les phonons et
celles avec 'environnement électrostatique de I’émetteur [87]. T5 peut ainsi étre augmenté
en controlant mieux 'environnement électrostatique de I'émetteur ou en travaillant & tres

basse température. Des résultats expérimentaux récents [86], obtenus a4 7 K, montrent que
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des boites quantiques InAs devraient présenter une largeur de raie de 0.68 eV limitée par
la durée de vie (T} = 1ns) pour des températures proches de 0 K.

Une méthode consisterait a changer de boites quantiques et utiliser des émetteurs
plus rapides. Ainsi les boites quantiques de la famille IT-VI, pour lesquelles des mesures de
T, ~ 2T a des températures de 5K ont été réalisées [164], offrent des perspectives encou-
rageantes pour ce type d’application. La faible durée de vie des boites quantiques CdTe
ou CdSe (200 ps contre 1.3 ns pour InAs) leur permet d’étre insensibles aux mécanismes
déphasants pour des températures plus élevées, pouvant dépasser les 5 K. Une alternative
est de développer les boites quantiques a fluctuation d’interface, qui disposent d’une force
d’oscillateur tres grande et donc d’un temps de vie trés court, inférieur a tous les autres
temps de décohérence [85]. Ty est alors limité par 7. La propriété (T = 273) a ainsi
récemment été vérifiée pour une boite quantique isolée, formée a l'interface d’un puits
quantique GaAs/AlGaAs, dont la durée de vie tres courte (77 = 16 ps) est plus rapide que
tous les mécanismes déphasants [165]. Pour le systeme InAs/GaAs, une diminution de T
est bien entendu possible par I'intégration de I’émetteur dans une microcavité tridimen-
sionnelle. Le couplage de la boite quantique au champ permet de bénéficier d’un fort effet
Purcell et de ramener le temps de vie de I'émetteur en dessous de tous les autres temps
de déphasage (alors Th ~ 2T7).

Cet effet d’interférence & deux photons peut étre mis en évidence & l'aide d’un
interférometre multiphotonique de type Hong, Ou, Mandel [54, 166]. Il apparait lorsque
les deux voies d’entrée d’une lame séparatrice 50/50 sont chacune alimentée par un état a
un seul photon : les deux photons ressortent alors toujours ensemble sur une des deux voies
de sortie, et jamais chacun sur une voie de sortie différente. Dans ’expérience originale,
les deux photons faisaient partie d’'une méme paire de photons produite par processus
non-linéaire du deuxieme ordre [54].

Dans notre cas, les photons uniques monomodes seraient émis successivement par
le méme émetteur et seraient combinés sur une lame séparatrice. Une ligne & retard insérée
dans le dispositif permettrait de décaler temporellement un photon par rapport & I'autre.
Le nombre de coincidences entre les évenements de photodétections sur les deux voies
de sortie de la lame séparatrice devrait s’annuler lorsque les deux photons arrivent en
méme temps sur la lame séparatrice. Ce montage expérimental constituerait la brique
de base pour la réalisation de portes quantiques C-NOT et permettrait d’évaluer D'effi-

cacité de fonctionnement d’une telle porte ainsi que les potentialités de cascadabilité et
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de réalisation de montages plus complexes menant vers 'ordinateur quantique. Le LPN
envisage d’étudier cette problématique en collaboration avec le LPMC de 'ENS et le CEA

de Grenoble (NES). Il devrait permettre d’identifier le fonctionnement d’une telle porte.
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F1G. A.1 — Schéma du montage expérimental de microphotoluminescence.

Cette annexe décrit 'expérience de microphotoluminescence que nous avons utilisé
pour les caractérisations optiques de microcavités et de boites quantiques uniques lors de
ce travail de these. Le montage expérimental est schématisé figure A.1.

Le laser excitateur est un laser titane-saphir pompé par un laser a argon. Le laser

titane-saphir est accordable en longueur d’onde, typiquement de 720nm & 860 nm avec
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notre jeu de miroirs. La puissance maximum émise est de 'ordre de 2.5 W. Le faisceau
issu du laser titane-saphir est légérement divergent et nécessite d’étre recollimaté par un
doublet de lentilles. Un cube semi-transparent permet d’injecter le faisceau laser dans un
objectif de microscope. Remarquons que la partie du faisceau transmise par le cube peut
servir a faire des mesures de puissance en continu. L’objectif de microscope sert & focaliser

le faisceau laser sur 1’échantillon.

L’échantillon est en général placé dans un cryostat a circulation d’helium. Une
résistance chauffante permet de faire varier continiiment la température entre 8K et la
température ambiante. Ce cryostat est placé sur une platine micro-controle permettant de
déplacer I’échantillon par rapport a ’axe optique avec une précision meilleure que 0.1 um.
La distance de travail du microscope est adaptée aux caractéristiques du cryostat. Celui-ci
est spécialement concu pour que I’échantillon puisse étre placé pres de la fenétre, sans
que les pertes par radiation n’induisent d’échauffement excessif. Il permet de travailler
avec un objectif de microscope de distance de travail de 11 mm. Nous utilisons un objectif
Olympus x20, de grande ouverture numérique N A = 0.4. Nous pouvons alors focaliser le
laser sur un spot de diametre minimum de 2 ym. L’échantillon peut étre imagé sur une
caméra CCD en intercalant une lame sur le trajet optique. Cette lame est retirée lors de
I’acquisition du signal de photoluminescence. Cette visualisation permet de se repérer sur

I’échantillon et d’exciter un micro-objet choisi.

Le signal de photoluminescence est collecté par le méme objectif de microscope,
puis est focalisé sur la fente d’entrée d’un spectrométre. Nous utilisons un spectrometre
a deux réseaux (600 traits/mm), de focale 1 m. Nous pouvons alors avoir une résolution
maximale de 30 ueV. En sortie de spectrometre, le signal dispersé peut étre analysé par
deux détecteurs, le choix se faisant en basculant un miroir mobile. Une photodiode a
avalanche en silicium (fabricant : Hamamatsu) permet une détection monocanale (i.e. & une
longueur d’onde donnée) du signal. Cette photodiode est couplée & un module de comptage
de photons. Le bruit interne de la photodiode est remarquablement bas (< 10 coups/s). La
contrepartie est sa faible taille (50 x 50 ym) qui rend les réglages trés sensibles. Le signal
maximum détectable est de 5.10° coups/s. Ce détecteur peut étre utilisé pour réaliser un
spectre de photoluminescence. On fait alors défiler le spectrometre sur la plage spectrale
choisie. Nous avons également utilisé ce détecteur pour réaliser des mesures du signal
de photoluminescence en fonction de la puissance d’excitation & une longueur d’onde de

détection donnée. Pour cela, on fixe le spectrometre a la longueur d’onde choisie, puis on
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fait varier la puissance incidente grace & une densité neutre variable circulaire, qui est mise
en rotation par un moteur continu. On détecte alors le signal de photoluminescence et la
puissance incidente simultanément.

L’autre détecteur en sortie de spectrometre est une barrette CCD silicium refroidie
a 170 K grace a un réservoir d’azote liquide. On peut ainsi accumuler un spectre sur une
plage de 20 nm sans faire défiler le spectrometre. Sa grande sensibilité permet d’étre en
général plus performant que le détecteur monocanal. Pour les deux détecteurs, la résolution

spectrale est imposée par le spectrometre et est de I'ordre de 30 ueV.
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Annexe B

Expérience de corrélation de

photons

Module de momptage
de photons

Photodiode 1

Photodiode 2

F1G. B.1 — Schéma du montage expérimental de I'expérience de corrélation de photons. Elle est associée

a un premier montage de microphotoluminescence, correspondant a la partie grisée sur le schéma.

Cette annexe décrit I'expérience de corrélation de photons (voir schéma B.1),
aussi appelée Hanbury Brown et Twiss, que nous avons utilisé pour les expériences de
dégroupement de photons et de cascades radiatives ainsi que pour les mesures de temps
de vie des boites quantiques. Elle est associée a un premier montage de microphotolumi-

nescence (partie grisée du schéma B.1), que nous commengons par décrire. Nous utilisons
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un laser titane-saphir accordable, typiquement de 780 nm a 920 nm avec notre jeu de mi-
roirs, pompé par un laser & argon. Le laser titane-saphir est destiné a étre utilisé en régime
pulsé mais peut aussi fonctionner en régime continu & condition de baisser suffisamment la
puissance de pompe. La puissance maximum émise est de 'ordre de 1.5 W. Un ensemble
de roues de densités optiques différentes est placé & la sortie du laser de maniére & pou-
voir faire varier la puissance incidente. Le faisceau est ensuite élargi par un doublet de
lentilles (focales 10 mm et 80 mm). Une lame séparatrice 90-10 (10% du faisceau laser est
transmis) permet d’injecter le faisceau laser dans un objectif de microscope. L’objectif
de microscope (type Cassegrain, ouverture numérique de 0.5 et frontale de 7mm) sert a
focaliser le faisceau laser sur I’échantillon. [’échantillon est placé dans un cryostat & circu-
lation d’helium (Oxford). Une résistance chauffante permet de faire varier contintiment la
température entre 8 K et la température ambiante. Ce cryostat est placé sur une platine
micro-controle permettant de déplacer 1’échantillon dans les trois directions de 'espace
avec une précision de l'ordre de 0.2 um. L’échantillon peut étre imagé sur une caméra
CCD en intercalant un miroir sur le trajet optique. Ce miroir est bien sur retiré lors de
I’acquisition du signal de photoluminescence. Cette visualisation permet de se repérer sur
I’échantillon et d’exciter un micro-objet choisi. Le signal de photoluminescence est collecté
par le méme objectif de microscope et envoyé sur un cube séparateur (50/50) insensible
a la polarisation. Chacun des deux faisceaux est focalisé (lentille de focale 50 mm) sur la
fente d’entrée d’un spectrometre a un réseau (1200 traits/mm, 1 ym blaze) de focale 0.32 m.
La résolution spectrale est de 0.6 nm avec des fentes de 100 um. Le faisceau en sortie est
ensuite focalisé (lentille de focale 30 mm) sur la fenétre de détection d’une photodiode &
avalanche silicium (EGG) montée sur microcontroles dans les trois directions de 1’espace.
La fenétre a une taille de (100 x 100 pm). Ces photodiodes supportent un maximum de
500000 coups/s avec un bruit interne inférieur & 100 coups/s. Elles ont un temps d’extinc-
tion, apres la détection d’un photon, de l'ordre de 30ns (raison pour laquelle on utilise
un montage & deux photodiodes). Les photodiodes sont calfeutrées de tissu noir pour ab-
sorber tout signal parasite provenant du laboratoire. L’utilisation de deux spectrometres
permet aussi de s’affranchir du probléme de “cross-talk” des photodiodes; juste apres la
détection d'un photon, la photodiode émet un puissant signal lumineux. Ce signal peut,
dans bien des montages, étre détecté par 'autre photodiode et conduit & des événements

de corrélation indésirables.

Les sorties des photodiodes sont reliées & un module de comptage de photons
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(Stanford) puis aux entrées “start” et “stop” d’un analyseur (HP 53310A). Une ligne &
retard de 20ns est ajoutée en sortie de la diode reliée & ’entrée “stop”. Cet appareil
réalise I’histogramme temporel des événements “start-stop”, ce qui pour un grand nombre
d’éveénements accumulés donne & un facteur de normalisation pres la corrélation temporelle
du signal avec lui-méme'. La résolution temporelle du montage est de 400 ps, limitée par le
“itter” des diodes. Les spectrometres sont motorisés et reliés & une interface permettant
de faire des spectres.

Pour réaliser des expériences de microphotoluminescence résolues en temps il suffit
de connecter I'entrée “start” de ’analyseur & une photodiode (cette expérience ne requiert
qu’une seule photodiode) et 'entrée ”stop” & un signal de synchronisation délivré par le
laser.

Malgré la simplicité de sa mise en ceuvre, ce montage présente une difficulté : le
nombre de photons détectés est un parametre critique. En effet le nombre d’événements de
corrélations varie comme le carré de 'intensité du signal détecté. Ainsi deux fois moins de
signal correspond & un temps d’acquisition quatre fois plus long. Cette contrainte oblige
a faire des arbitrages, notamment entre résolution spectrale (ou réjection de la lumiére

parasite) et flux du signal.

!Cette remarque est plus amplement discutée dans la partie 3.1.
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